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Abstract

Projektet indeholder en teoretisk og en eksperimentel del.
Den teoretiske del bestdr af 1) en udledning af modeller for
jevnstromsledningsevnen i amorfe halvledere, 2) opstilling aof
en model for relaxationen aof gitterstrukturen i amorfe halv-
ledere,. 3) fremstilling of teorien for R&ntgendiffraktion i
enatomige stoffer. Den eksperimentelle del bestdr aof beskri-
velse og diskussion af eksperimenter udfgrt med amorf germa-

nium, svarende til de tre teoretiske afsnit.






FORORD,

Da vi for godt tre &r siden blev anbefalet at

g4 i gang med specialemodulet, var Hans og Finn i
‘fard med at afslutte det ferste af uddannelsens
tre moduler, mens Frapk efter et enkelt semester
i venteposition endnu ingen moduler havde.

Planen var at lave et projekt, der kombinerede
fyéik med vores andet fag: historie. Emnet skulle
vere den videnskebligt industrielle revolution
med mikroélektronik som eksempel.

vi valgté imidlertid at felge anbefalingen om
at lave speciale i aet,héb at arbejdet med et
eksperimentelt grundvidenskabligt problem, ville
give os sarlige forudsatninger for at opnéd ind-
sigt i det historisk set nye forhold mellem na-
turvidenskablig forskning og teknoloaisk udvik-
ling. En indsigt, der ba&de skulle vare vasentlig
og anderledes fra den, som folk med en ren histo-
rie- og samfundsvidenskablig tilgang til emnet
‘kunne opna.

Interessen for forholdet mellem naturviden-—
skab, teknologi og samfund og mikroelektronikkens
betydning i dehne sammenhang skyldtes i hej grad
inspiration fra studiemillieet. Cirka et &r for-'
inden havde man pdbegyndt en forskning indenfor
amorfe halvledere og emnet var valgt med specielt
henblik p& at vere eksemplarisk for fysisk forsk-
ning inden for mikroelektronikomré&det.

Den narmere argumentation for valget af amorfe
halvledere, eller amorft germanium for at vare
helt precis, gik som felger:

Forskning i amorfe halvledere er eksemplarisk
for udviklingsaktiviteter indenfor mikroelektro-
nikomradet bdde i eksperimentelle, teoretiske,

teknologiske og sociologiske henseender: Eksperi-
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mentelt kan man f3 erfaringer med almindeligt
udbredte metoder som pd8dampningsteknik, vakuum-
teknik, varmebehandling og Rﬁhtgen diffraktion

og ligeledes kan der opnds en indsigt i almene
problemer omkring udvikling af eksperimentelt
udstyr, elektronisk kontrol og styring af fysis-
ke processer og elektronisk databehandling. Teo-
retisk fordrer emnet, at man tilegner sig de cen-
trale begreber i dén teori, som bruges i forstldel-
sen af al mikroelektronik, nemlig faststoffysik.
Teknologisk kendes til anvendelser i fotokopie-
ringsmaskiner, computerhukommelser og solceller.
Endeligt vil man i sociologisk henseende, for det
fgrste, £3 en fornemmelse af i hvilket omfang hen-
holdsvis industrielle, universitare og militaere
interesser er indblandet, og, for det andet, vil
man opleve den ekstreme arbejdsdeling og speciali-
sering pd nart hold.

amorfe halvledere har ogsd den praktiske for-
del at vare et nyt forskningsomride, hvor bestrse-
belserne endnu er samlet omkring afklaringen af de
centrale begrebsdannelser. Dette ggr det muligt at
komme forholdsvist hurtigt ind i omridet og fglge
ihvert fald en mindre del af diskussionen. Lige-
ledes er det overkommeligt at lave mdlinger af en
kvalitet, der er sammenlignelig med omverdenens,
fordi det ngdvendige eksperimentelle udstyr er
forholdsvist enkelt. Endeligt har nogle af larer-
ne arbejdet med vadskedynamik og viden herfra kan
bruges i visse problemstillenger indenfor amorfe
halvledere.

Men det var ikke kun emnevalget, der havde
praktiske undertoner. Ogsd opfordringen til at pa-
begynde specialet p& netop det tidspunkt havde sin
praktiske baggrund. Lazrerbemandingen var sé util-
strekkelig, at den ekstra indsats det kravede at

starte et nyt forskningsomrdde op, kun kunne til-



vejebringes ved at kombinere forskningen med spe-
cialeundervisningen sddan, at studenterne til en
vis grad tjente som laboratoriearbejdskraft og
diskussionspartnere.

For os havde "ordningen" den fordel, at vi fik
forholdsvist meget vejledning, og oplevelsen af )
forskningsprocessén blev mere autentisk, end den
man f&r ved et sadvanligt "fardigpakket"” speciale—
projekt. Ulempen var, for det fgrste, en mindre
kvalificeret vejledning, fordi larerne Qndnu ikke
havde oparbejdet nogen stgrre ma@ngde specialevi-
den og; for det .andet, var forlgbet mindre struk-
tureret fordi ‘projektet ogsd i graden af uforud-
sigelighed havde st¢rre lighed med egentlig forsk-;
_ ning. . ) .
I sig se;v var tre Ar uden en eneste eksamén'
en psykisk belastning og bevidstheden om, at det
er seks gange den tid, hvorefter studiestgtten er ..
normeret, gjorde ikke belastningen mindre. Og . -
selvom vi idag er tilfredse med resultatet af an-
strengelserne, er vi bestemt ikke stolte af dét- '
store tidsforbrug. Det er vores hib, at projektet
bliver undtagelsen, der bekrzfter en regel om, gt
et fysikspeciale ikke tager meget mere end et &r.

Vi vil gerne bringe en tak til alle de, .som
har hjulpet os undérvejs: Niels Béye Olsen har’
vejledt os i alle specialeaktiviteterne, Bent C.
Jgrgensen har hjulpet med at udvikle eksperimen-
telt udstyr og bidraget i studiekredsen om amor-
fe halvledere. Jens Hgjgaard Jensen afholdt det
indledende kursus i faststoffysik, Peder Voetmann
Christiansen har tjent som ¢gverste autoritet i
studiekredsen og Eigil Prastgaard har undervist os




i teori om Rontgendiffraktion. Alle har de givet
rad og vejledning til vore skriftlige oplag.
Endvidere tak til Ib Hg¢st Pedersen, der som
laboratoriets tekninsk troldmand har stdet os bi,
nar apparatur og databehandling skulle bringes til
‘at fungere. P3 det mekaniske varksted har Louis
Flindt og Mogens Holte Jensen kampet tdlmodigt med
vores fejlfyldte arbejdstegninger. Og vor medstu-
derende Jeanne Mortensen trak det tunge las, da
studierejsen til konferencen om amorfe systemer
skulle arrangeres. Endelig siger vi mange tak for
hjzlp med indskrivningen til: Pia, Dorthe, Else og

Jeanne.
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1. PROBLEMSTILLINGEN.

Amorfe halvledere er s& nyt et forskningsomrade,
at de indledende og grundliggende spgrgsmidl stadig
er til debat: Hvordan ser den amorfe struktur i
hele taget ud, det vil sige, hvad er formen af de
strukture, man hidtil har kaldt formlgse? Qg hvor-
dan opfgrer elektronerne sig i sldanne strukture,
det vil sige, hvilke kvantemekaniske tilstande kan
elektronerne befinde sig i, og hvordan foregar
transport af elektroner i og imellem disse tilstan-
de?

Precjektet har to form3l. Det ene er at behandle
disse spergsmdl i en teoretisk oversigt, der kan
danne grundlag for design og fortolkning af pro-
jektets eksperimentelle side. Det andet formdl er
at belyse sporgsmilene eksperimentelt ved at under-
sege udviklingen af javnstremsledningsevnen og
pontgendiffraktionsspekteret under den strukturel-
le relaksationsproces i amorft germanium. .

I det fglgende uddybes problemstillingen p& et
populervidenskabligt niveau. Mere pracise defini-
tioner og formuleringer vil blive givet under vejs,
ndr der er brug for det.

I naturen forekommer germanium i sin krystallin-
ske form, hvor atomernes positioner udgg¢r en regel-
messig rumlig struktur. Denne struktur afbildes of-
te som et gitter, hvor hvert gitterpunkt represen-
terer en atomposition, se fig. 1. Strengt taget er
det ikke atomer der sidder i gitterpunkterne, men
joner, det vil sige atomer, der mangler de yderste
elektroner. Disse yderste elektrconer bevager sig
rundt i hele stoffet uden at vare bundet til nogen
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bestemt atomkerne. Mere pracist siger man, at va-
lenselektronerne, eller blot eIéktronerne, befinder
sig i udstrakte kvantemekaniske tilstande.

Ved den paddampningsmetode vi betjener os af i
laboratoriet,. dannes en tynd film af germanium, som
ikke er krystallinsk. I denne ikke-krystallinske,
eller amorfe , fase opfgrer stoffet sig anderledes - -
end i den krystallinske fase: Mens krystaller har
en fast og uforanderlig struktur, si& har amorfe
stoffer en struktuf, der @ndres men tiden. Derfor
er amorfe stoffer strengt taget ikke faste, men .
flydende. Lige s& flydende som en vinduesrude! Al-
mindeligt vinduesglas har nemlig ogs& amorf struk-
tur, og-er altsd snarere en meget sejg vadske, en
glas, end et fast stof. Iagttager man en rude i en
tidsperiode pd flere hunrede &r, vil man opdage, at
éen faktisk flyder: den bliver stadigt:tyndere for
oven og tykkere for neden. I dette projekt vil vi
dog betegne de amorfe stoffer som faste, s& lange
@ndringerne i strukturen er smi i forhold til den
tid hvorunder stoffet iagttages.

Det er dog ikke kun ydre krafter, som i tyngde- -~
kraften i eksemplet med vinduesruden, der fir git-
terpunkterne til at flytte sig. inde i selve stof-
fet findes ogsid krazfter, som andrer strukturen. I en
nydannet film er disse krafter, eller spandinger,
meget store, men efterhdnden som strukturen &ndres,
mindskes spandingerne. Denne afspanding af stoffet
kaldes étrukturel relaksation. )

En hensigt med den eksperimentelle side af pro-
jektet er at finde sammenha&nge mellem de andringer,
der sker i strukturen og de e#ndringer, der sker i
ledningsevnen, ndr stoffet relakserer. Det kraver
naturligvis, at disse st¢rreléer kén midles. Bestem-

melsen af ledningsevnen er ret uproblematisk, man

skal stort set "bare" satte et par ledninger til




-11-

stoffet, sende strgm igennem og beregne modétanden.
Det er straks vanskeligere at mile strukturen, for-
di en fuldstandig midling ville krave, at man be-
stemte positionen af samtlige .atomer. Dette er en
ulgselig opgave, men ved hjzlp af ROntgen diffrak-
tion kan man f& et billede af den gennemsnitlige
struktur i et lille omrdde omkring et vilkarligt
atom: N&r RSntgenstrdling rammer stoffet, vil deh
spredes pd atomerne, og inteferensmgnstret af den
spredte strdling kan ﬁatematisk oversattes til en
radialAdistributioﬁsfunktion. Denne funktion angi-
ver sandsynligheden for at finde et atom som funk-
tion af afstanden fra et vilk&rligt atom, se fig;l.
Ud” fra den radiale distributionsfunktion kan man
f.eks. bestemme den gennemsnitlige afstand til de

narmeste naboatomer og det gennemsnitlige antal af
disse narmeste nabo atomer.

far

Fig.l: Et krystallinsk og et amorft-atom-
gitter med de tilsvarende radialdistribu-
tionsfunktioner. dP(r) angiver éandsynlig-
hedstaetheden for at finde et atom i afstan-
den, r, fra et vilkarligt atom i gitteret.
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1

Endringerne i- ledningsevnen under den struktu-
relle relaksation skal, som navnt, sammenholdes med
de strukturandringer, der miles ved ROntgendiffrak-
tion. Men ledningsevnemdlingerne tjener ogsd et an-
det formil: De skal samtidigf udgg¢re en eksperimen-
tel indgéng til de modelforestillinger, man g¢r sig
om elektroners opfgrsel i amorfe halvledere. Den
eksperimentelle indgang er vigtig, fordi man ikke
kdn sige ret meget om elektronernes opfgrsel ud fra
rene teoretiské overvejelser. En kendsgerning, der,
star bemerkelsesvardigt i kontrast til den store
mengae viden, man har om -elektronernes opfe¢rsel i
krystaller. o

I traditionel faststoffysik, der netop udeluk-
kende omhandler krystallinske stoffer, har det vae-
ret muligt at udvikle en teori om elektronerne, '
fordi periodiciteten. i krystalgitteret begranser de
mulige elektrontilstande til en bestemt type funk-
tioner,'sékaldte Blochfunktioner, og fordi. man kan
‘ngjes med at beskrive elektronerne i et meget lille
omrade af stoffet. Krystaller er nemlig opbygget af
smd byggesten med ideﬂtisk struktur, og kender man
elektronernes opfgrsel i en byggesten, eller primi—
tiv celle, kender man ogsd deres opf¢rsel i hele
krystallen. '

Krystalstrukturens symmetriegenskaber har altsd
afgprende betydning for muligheden for at danne
teorier om elektronernes opfgrsel. Dette er bemar-
kelsesvaerdigt, fordi gittersymmetrien ikke synes at
"have en tilsvarende betydning for elektronernes
faktiske opfpgrsel. Krystaller kan nemlig smelte,
det vil sige, overgd fra krystallinsk til amorf

struktur, uden der sker synderlige andringer i led-
ningsevnen, se fig. 2. Den kvalitative forskel mel-
lem krystallinsk og amorf struktur afspejles med
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andre ord tilsyneladende kun i teorien om elektro-
nernes opfgrsel og ikke i emperien.
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Fig. 2. Resistivitet som funktion af tem-
peraturen for forskellige stoffer i bide
den krystallinske og den flydende tilstand.
Smeltepunkterne er i hvert tilfalde marke-
ret med en pil. (Kilde: Adler).
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2. TEORI OM ELEKTRISK JEVNSTROMSLEDNING I AMORFE
HALVLEDERE.

2.1 Indledning.

Nar man under opvarmning af en krystal pas-~
serer smeltepunktet, forsvinder den teoretiske
viden om elektronernes kvantemekaniske tilstande.
Men, som navnt i foregéende afsnit, modsvares
dette skift i den teoretiske forstielse ikke af
et skift i elektronernes opfersel, tvertimod.

‘Ledningsevnens temperaturafhangighed anfagtes i
provokerende ringe grad. ‘ )

Som indledning belyses dette problem med de f&
overordnede resultater, faststoffysikken har kun-
net menstre til dato: o

I fig. 1.2 bemazrker man, at nogle af stofferne
har en forholdsvis stor modstand,vdef aftager néar
temperaturen étiger, mens de ovrige omvendt har
en lille modstand, der stiger med temperaturen.
Den forste type kaldes halvledere, og den anden
kaldes metaller. forskellen p4 de to typer kan,
for krystallers vedkommende, forstds p& grundlag
af Blochs teorem, som blev fremsat i 1928.

Det kan vises, at energierne af de mulige til-
stande (Blochfunktionerne) falder indenfor inter-
valler pd energiaksen. I disse intervaller, eller
energibdnd, er tatheden af tilstande stor, mens.
den i de mellemliggende "bandgab" er lig nul. Se
fig.2.1.

ﬁF

Fig.2.1: Tetheden af til- |

stande pr. energiinterval
i et enhedsvolumen, g(E), :::::::]
versus energien af til=

standene, E.

, 1

>3(€)
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Fig.2.2: Omradet omkring det oever-
ste besatte band. Overst et metal
ved T=0 og T>0. Nederst en halvle-
der. Skraveringerne ' og [
markerer henholdsvis dobbelt besat-
te, enkelt besatte og ubesatte til-
stande.

Vi betragter  omriddet omkring det @verste besat-
te badnd. Fig. 2.2. Ved det absolutte temperatur-
nulpunkt, T=0, har alle elektronerne den lavest
mulige energi. Det betyder, at alle b3ndene er
fyldt op "fra neden", sddan, at der er en skarp
overgang mellem besatte og ubesatte tilstande. I
" en halvleder falder denne overgang sammen med
b&dndgabet, mens den i et metal ligger indenfor et
b&nd. I virkeligheden er overgangen mellem de tre
typer besatning i fig.2.2 ikke "skarp", men
"Jaevn". Den rigtige fordelingsfunktion beskrives
i afsnit 2.2,2.4.

I hver tilstand kan der hejst vare to elektro-—
ner, og elektroner i samme tilstand har lige stor,
men modsatrettet, impuls. Den samlede impuls i en
dobbelt besat tilstand er altsd lig nul, og de
eneste tilstande, hvori der kan foregd en resul-



terende elektrontransport, er derfor dem med kun
en elektron.

Stoffets 1edningseyne, d.v.s. den reciprokke
modstand, er proportional med antallet af lad-
ningsbarere, d.v.s. antallet af elektroner i en-’
kelt besatte tilstande, og disses mobilitet,
d.v.s. den lethed hvormed de kan bevage sig gen-
nem stoffet. .

I metaller er der altid mange ladningsbarere,
selv ved meget lave temperature, og det skyldes,
at de overste elektroner kun skal tilferes gan-
ske 1idt energi for at danne enkelt besatte til-
stande. Ledningsevnens temperaturafhengighed er
derfor ikke begraznset af antallet af ladningsbz-
rere, men derimod af disses mobilitet: Nar tempe-
raturen stiger, eges gittersvingningerne og der-
med spredningen af elektronerne.,

For halvledere er det lige omvendt. Her er an-
tallet af ladningsbazrere den begransende faktor,
fordi elektronerne kun kan skifte til ubesatte
tilstande ved at modtage en portion termisk ener-
gi pa sterrelse med bandgabet.

Med fig. 1.2. blev det yist, at der ikke sker
nogen vasentlig @ndring i halvledernes lednings-
evne, nir. de overgdr fra den krystallinske til
den.amorfe fase. Den mest simple forklaring pa
dette forhold er, at den styrende mekansime beva-
res ved faseovergangen: At elektronerne ogsd i
den amorfe fase skal skifte over et bandgab for
at danne enkelt besatte tilstande.

Denne hypotese stoettes af en teoretisk ansats,
som P.W.Anderson fremsatte i 1958: ‘

P& grundlag af en matematisk model af gitter-
potentialet i et amorft stof sandsynliggjorde
Anderson, at der ogs3d er energibind i amorfe
stoffer og, at bandene er bredere med en mere
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klokkeformet fordeling. Men den afgerende og end-
nu kontroversielle del af resultatet er, at der
b3dde forekommer udstrakte og lokaliserede tilstan-
de:. Tilstandene i en krystal, Bloéhfunktionerne,
er alle udstrakte over hele stoffet. Men, ifwolge
Anderson findes begge typer i amorfe stoffer: de
lokaliserede tilstande i intervaller pa energiak-
sen, hvor tztheden af tilstande er lille og de
udstrakte i intervaller, hvor tatheden er stor.
Denne model for tztheden af tilstande er vist i
fig.2.3.

E T’ 0 Tiav T\w)

N

udstrakte
tilstande

lokaliserede
tilstande

udstrakte
tilstande

A B _C S‘E) |
Fig.2.3: Tatheden af tilstande omkring det
overste besatte band i en amorf halvleder.

De lokaliserede tilstande findes i "pseudo-
bandgabet", hvor tztheden af tilstande er
lille. Skraveringerne angiver pa samme made
som i fig.2.2 tilstandenes bes&tningsgrad.
A: ved det absolutte temperaturnulpunkt. B:
ved lave temperature, hvor de enkelt besat-
te tilstande hovedsageligt er lokaliserede
og C: ved hojere temperature, hvor de en-
kelt besatte tilstande ogsd er udstrakte.

Umiddelbart skulle man vente, at denne forde-
ling af tilstande giver metallisk ledningsevne,
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fordi der ikke er noget egentligt bandgab. Elek-
tronerne behover ikke lzngere at skifte til til-
stande over bindgabet for at danne enkelt besatte
tilstande, de har "fri adgang™ til de lokalisere-
de tilstande i pseudobdndgabet. Men, elektrisk
ledning via lokaliserede tilstande foregar pa en
anden mi&de end via de udstrakte:

I de udstrakte tilstande skal man forestille
sig, at elektronerne bevager sig som vandrende
belger. Er der to elektroner i en tilstand, van-
dre de hver sin vej og danner tilsammen en sté-
ende belge uder nogen resulterende elektrontrans-
port. I de lokaliserede tilstande foregdr trans-
porten ved at elektronerne hobper fra den ene lo=-
kaliserede tilstand til den anden hen gennem stof-
fet. Skift mellem lokaliserede tilstande foregar
altséd ved hop i sted-rummet, mens ‘skift mellem ud- -
strakte tilstande foregdr ved hop i impuls-rummet.
Se fig.2.4.

e e O o
NN NN . [ Ono) é)

I [Res Y

[

Fig.2.4. @verst et stykke stof med elek-
troner i h.h.v udstrakte og lokaliserede
tilstande. Nederst: transport i udstrak-
te tilstande sker ved skift i impuls,
mens transport via lokaliserede tilstan-
de foregdr ved hop mellem steder.

Forklaringen pd, at amorfe halvledere ikke har

metallisk ledningsevne er, at mobiliteten i de
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lokaliserede tilstande er vasentligt mindre end
i de udstrakte. Elektronerne har fri adgang til
ubesatte tilstarde ligesom i metaller, men til-
standene er af en anden aft med lavere mobilitet.

Modellen i fig.2.3 giver altsd en forklaring
pd, hvorfor der i fig.l.2 ikke sker drastiske @n-
dringer i elektronernes opfersel, nar halvlederne
smelter: Det vasentlige bidrag til ledningsevnen
stammer fra elektronerne i de enkelt besatte ud-
strakte tilstande, og disse tilstande tilveje-
bringes pa samme mide bdde for og efter smeltnin-
gen, nemlig ved skift over et bandgab (fig.2.3C).

Endelig giver modellen et svar pd, hvordan pa-
standen om eksistensen af lokaliserede tilstande
kan underbygges eksperimentelt: effekten af de
lokaliserede tilstande kan ses ved lave tempera-
ture. Her er der praktisk taget ingen enkelt be-
satte udstrakte tilstande og ledningsevnen er der-
for alene bestemt ved elektronernes hoo mellem lo-
kaliserede tilstande (fig.2.3B).

Denne ledningsevne forérsaget af "termisk akti-
verede" hop mellem lokaliserede tilstande er be-—
skrevet i en model af N.F.Mott fra 1968. Modellen
forudsiger, at logaritmen til ledningsevnen vokser
med temperaturen opleftet i potensen 1/4 ved lave
temperature.

Et af projektets formdl er at eftervise denne

"Mott's Tl/4—lov" eksperimentelt. Men dette kapi-
tel er helliget teorien, og her er ambitionen at

fremstille den teoretiske argumentation lige fra
det fundamentale, men uleselige, udtryk for det
totale kvantemekaniske system til den "overfladis-
ke", men handterlige model: at spinde en red trad
fra Schrddingerligningen til Mott-loven.

Forste del af kapitlet beskaftiger sig med sel-
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ve elektrontilstanden, mens anden del handler om
elektrontransport primert i de lokaliserede til-
stande.

2.2 Elektrontilstande i amorfe halvledere.

Afsnittet omhandler bade elektrontilstandene i
krystallinske og amorfe halvledere. Det krystal-
linske tilfzlde er medtaget, fordi det udger for-
stdelsesgrundlaget for det amorfe tilfalde. Men
fzlles for begge gelder, at elektronerne opfattes
som uafh@ngige i den forstand, at man ser bort fra
elektronernes indbyrdes Coulomb-vekselvirkning.
For eksempel kan Blochs teorem ikke anvendes di-
rekte p& krystaller, fordi det kun handler om
tilstandene for en enkelt elektron i et periodisk
potential. Den virkelige situation er'jo et vir-
var af 1025 elektroner og 102§ ioner, der alle
vekselvirker med hinanden. .

Inden der geres rede for enkelt-elektrontilstan-
dene i henholdsvis periodiske og amorfe potential-
gittre, beskrives derfor kort hvordan man reduce-
rer dette mangelegeme-problem.

Reduktionen af mangelegeme-problemet foregar i
to trin. Ferst erstattes enkelt—partikel-veksel;
vi;kningen mellem ionerne og elektronerne med po-
tentialer, der er konstante i tiden, s&dan at elek-
tronerne t@nkes at bevage sig i et konstant poten-
tial fra ionerne og ionerne i et konstant potenti-
al fra elektronerne. Denne forenkling kaldes den
adiabatiske approksimation. Dette kunstgreb gen-
tages dernast pd selve elektronsystemet. Hver e-
lektron te@nkes at bevage sig i en ladningsforde-




ling fra de evrige elektroner, og ladningsforde-
lingen er konstant i den forstand, at den ikke
pavirkes af, hvilken tilstand elektronen befin-
der sig i. Dette kaldes Hartree-Fock-approksima-
tionen.

2.2.1.1 Den basale Hamiltonoperator
Det teoretiske udgangspunkt for beskrivelsen
af faste stoffer er Schr&dinger ligningen:

(0) fd @ = B §(D
Hamiltonoperatoren for det totale mangelegeme be-

skriver samtlige partiklers kinetiske energi og
deres indbyrdes potentielle energi.

Som fprste forenkling af systemet opdeles par-
tiklerne i to typer: Valenselektroner der er an-
svarlige for kemiske bindinger og iloner bestiende
af atomkerner og de resterende fast bundne elek-
troner. Fremover kaldes valenselektronerne blot
elektroner, idet de er de eneste af slagsen.

Hamiltonoperatoren kan nu skrives som en sum
af Hamiltonoperatorerne for hver type partikler,
deres vekselvirkning og eventuelle vekselvirkning
med omgivelserne.

(1) H =48 el * ﬁion * Qel-ion + 8 ex.
Vi ser bort fra det sidste led og analyserer

de tre fgrste lidt nzrmere. For elektron-delen kan
skrives:

A A A -ﬁz
(2 &, = Hep,kin ¥ Pel-e1 = X Zm'n 8~rsoyZ ]? T

thr der er indsat et Coulomb-led for elektron-
elektron vekselvirkningen. iﬁVh er impulsoperator,
r, er stedet af den n'te elektron og m er elektro-
nens masse.

For ion-delen far vi tilsvarende:



(3) 4, =1 H

h 2 -
+ . o + vy (R R, ,)
ion Hion,kin Hion-ion® Z 2M 1 %zz i1t

i

hvor Mi og Ri er masse og position af den i'te ion.

Leddet for vekselvirkning er ikke narmere specifi-

ceret, der er blot antaget, at det alene afhanger
af ionernes indbyrdes afstande. Endelig kan man

) for elektron-ion Vekselvirkningen skrive:

= \Y . (¢
Hel-ion é; el-ion‘"n

(4) “Ry) .-

I faste stoffer tankes ionerne placeret i et
(periodisk eller ikke-periodisk) qitter. Gitter-
punkterne er ligevagtspunkter hvorom ionerne vi-
brerer. Derfor kan ion-ion vekselvirkningen deles
op 1 to kompoﬁéhter, en der beskriver ionernes
vekselvirkning i ligevagtspositionerne og en an-=
den, der tager hgjde for vibratione;qe i gitteret:

A AO A
= H, : +
(5) He1-ion Hion-ion th

Indekset ph for gitter-vibrations delen refererer
til fononer. Eléktronernes vekselvirkning med io-'
nerne skrives herefter som en vekselvirkning med

henholdsvis det stationazre gitter og vibrations-
delen: )

L . _so N
(6) Hei-ion = Hel-ion * Hel-ph

2.2.1.2 Den adiabatiske approksimation
Mangelegeme problemet kan ikke lgses eksakt.
For at komme videre end den indledende analyse af
(1) md der foretages approksiamtioner. Der findes
to former for forenkling: Enten forenkler man be-
skrivelsen af systemet, eller ogsd begranser man

sig til at beskrive et enklere system. Den fgrste




-23-

mulighed bruges i den adiabatiske approksimation
og Hartree-Fock approksimationen, mens den anden
benyttes i bandteori ved et krav om symmetri i
systemet. '

I den adiabatiske approksimation andres fi,

ion
og ﬁel pd& en sddan mdde, at vekselvirkningsleddet,

A

Hel-ion’ forsvinder.

Ionerne ta®nkes at bevage sig i en i tiden kon-
stant ladningsfordeling fra elektronerne:
(N iy _=f, +H

ion i0on -
ﬁ_reprasenterer elektronernes ladningsfordeling
og ionernes vekselvirkning med denne. Samtidigt
tenkes elektronerne at bevage sig i et stationart
iongitter:
A A Ao

(8) Hip = Hep * Heplson
Elektronernes vekselvirkning med den ikke-statio-
nezre del af gitteret, ﬁel—ph' er ikke taget med
i dette udtryk. Vi antager altsd, at man kan se
bort fra elektron-fonon vekselvirkningen. Dette
er et rimeligt udgangspunkt sd lange vekselvirk—
ningen er svag, fordi den i denne granse kan ind-
fores med pertubationsteori siden hen.

Udtrykket (1) er nu forenklet til (vi ser bort
g .
fra ex).

(9 fiv = A+ A
el ion
Det totale faststof-problem deles altsd op i
to komponenter: elektronernes bevagelse i et sta-
tionart gitter og ionernes bevagelse i en konstant
ladningsfordeling. Denne opdeling af det totale

system kraver en grundig retferdigggrelse, som la-
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des ude af denne fremstilling.

2.2.1.3. Hartree-Fock approksimationen

Ionerne bevager sig omkring faste gitterpunk-
ter i modsatning til elektronerne, som er mobile.
Det er altsd elektronerne som er ladningsbarere
ved elektrisk ledning i et fast stof. Og da for-
midlet med afsnlttet netop er at forklare elektrisk
ledning, skal den videre analyse begrenses til stu-
diet af elektronerne. .

Ifplge den adiabatiske approksiamtion kan ion-
gitteret betragtes som stationzrt, nir man vil be-
skrive elektroﬂernes bevegelse. Elektronernes
Schrddingerligning, som er:

A AO [ ’ =
(10) Cfa1 xin * B21oion * Fer-e1) $1 = En Oy,
skrives mere udfgrligt. Jevnfér (4) md det gzlde,
- _=o =0 .
at,Hel —ion™ X:gvel ~ion rn—Ri), hvor Ri er gitter
positioner af den i'te ion. Men 1 et givet gitter
vil ﬁi vare kendte punkter og den potentielle e-

nergi af den n'te elektron hidrgrende fra ionerne,

U, _, kan udtrykkes som en funktion af r_ alene:
adon n
Hel ion”~ E;Ulon(r )
2 2
-h 1 ' e R
I oa%n * Zalion(Tn) ¥ 8neEnZn'!fn—fA%)¢h = Eyty,

Vanskeligheden ved at l¢se denne ligning ligger i
leddet for elektron-elektron vekselvirkning. Hvis

el el ikke var tilstede, ville mange- elektron
problemet vare reduceret til enkelt-elektroners
bevagelse i et givet potentialfelt.

‘ I Hartree-Fock approksimationen erstattes elek-
tron-elektron vekselvirkningsleddet med et led,der,
ligesom_Uion, kun afhanger af positionen af den
n'te elektron. Dette led, Uel(rn), er potentialet
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P& den n'te elektron hidrgrende fra alle de ¢gvri-
ge elektroner. Den n'te elektron tankes altsa at
bevege sig i et stationert potential fra alle de
gvrige elektroner. Retferdigggrelsen af denne for-
enkling lades ude her.

Det samlede potential pd den n'te elektron, U(;n)’
er summen af potentialet fra ionerne og potentia-
let fra de ¢vrige elektroner.

U(;n) = Uion(rn) * Uel(rn)

Schrddingerligningen kan hermed skrives:
an > A - e, : A= Zf‘—2v2+ U(z,)
. Hdy = By ¢ B 5y n

Denne ligning har lg¢sninger af formen

O (F1iTpiTgr e s B = PLED P (e Py (Ey)

Det vil sige, at mange~partikel-bglgefunktionen
Qh er givet som et produkt af enkelt-partikel-bgl-
gefunktioner, Pj' Dette kan ogsa skrives

N
Qh = l' ?jn(rn),
n=1

hvor 7j er bglgefunktionen for den n'te elektron.
pet Bes at QL er en lgsning: lader man Ej be-
tegne en egenvardi til operatoren ﬁn, d.v.s.:

A _ —
(12) H ?jn(rn) = Ejn?jn(rn),
galder det nemlig:

. N-1
Hy § = Hi@y (F) 7 o5 (T =E. §

R n

o
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N N

A
2 H.$ = E By & = Edy
n=1 n=1 "

U 1(;:n) kan nu udtrykkes ved:
N-1

og dermed:

_ 2
Uel(rn).s 8“ 3

I (]DJ (r .)% (r .)dr Vo

hvor der integreres over alle elektronernes koor-

o n'#n Ir -r

, dinater, bortset fra den n'te. Uel(fn) kaldes Hartree-
potentialet og angiver alts3 potentialet fra de gv-
rige elektroners ladningsforéeling pé& ladningsfor-
delingen af den n'te elektron.

I modsatning til U1on er Uel 1kke pa forhand
givet. U, er en funktion af §,o0g Qer en funktion
af Uel' Dette problem lgses ved en iterativ metode,
hvor man fg@rst gatter rimelige vardier for Uel'

Ugl’ og dernest bruger lg¢sningen, @o, til at ud-

regne forbedrede vardier for elektronpotentialet,

Uii. Procedurenlfortsattes indtil l¢sningerne er

selvkonsistente.

2.2.1.4 Indfgring af spin
Indtil nu er elektronerne blevet beskrevet ale-

ne ved deres stedbglgefunktioner og det er faktisk

ikke heit.korrekt, fordi elektronernes spin giver
. anledning til vekselvirkning'mellem elektroner-
ne. P& grund af spinet har hver elektron nemlig
et magnetisk felt fra de ¢vrige elektroner. Vi
skal dog se bort fra denne spin-bane kobling.

Fra relativistisk kvantemekanik vides, at et
system af partikler med halvtalligt spin, som el-
ektroner, har antisymmetriske bglgefunktioner.

Dette kan vises at medfgre, at der kun kan vare
én elektron i hver bglgefunktion. (Paulis udeluk-

kelsesprincip) .

I en mere korrekt beskrivelse mid man altsd an-
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vende bglgefunktioner i (11) der indeholder spin:

Y o=®pap) ¥plap) Halag)e.e - Pylay)

-
¥ er bide en funktion af sted og spin og koordina-
terne q, indeholder ligeledes sted og spin.

De N elektroner kan fordeles pd de N enkelt-e-
lektronfunktioner pad N! mader. Hvis man ser bort
fra spin-bane kobling, vil elektronerne optrade
som identiske partikler - de vil opf¢re sig ens u-
anset deres spin. Dermed vil elektronerne vare u-
skelnelige og alle elektron-permutationerne lige
sansynlige. De tre navnte egenskaber ved elektro-

nerne kan sammenfattes i Slater-determinanten:

MPy(ag)eeecnennnn. Y tay)

csevssne

e er e e

ql)...........(VN(qN)

2
2

Determinanten er en sum af samtlige elektronpermu-

tationer og konstanten sikrer, aty er normeret:
2 =
1 |¥]* dqyday.....dqy = 1.
N .

Hermed er der taget hgjde for elektronernes uskel-
nelighed. ¥ er samtidigt antisymmetrisk: hvis to
elektroner byttes om, svarer det til en ombytning
af to sejler og ¥ skifter derfor fortegn. Endelig
kan ¥ ikke indeholde elektroner med samme enkelt-
elektronfunktion4h: dette ville nemlig svare til at

to rakker var identiske hvorved determinanten bli-
ver nul.
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Nir der ingen spin-bane kobling er, kan bglge-
funktionerne skrives som et produkt af sted- og
spip— funktionerne:

{wn(qn) = él’l(?h) Xn

Zn er spinbglgefunktioner for.dgn n' te elektron.
Spinnet kan have to vardier (% og -%) og det bety-
der, at elektronernes stedfunktioner ¢n (rn) hgjst
kan vere parvis identiske, n&r Pauliprincippet skal
overholdes.

Da elektronerne er uskelnelige, er der ingen
grund til at numerere dem: '

$, = PO @D ...... e Py

Det samme gzlder (12), og man f&r derfor Schrddinger-
ligningen:

A - — A —ﬂ2 2
(13) H‘Pj"(r) = Ej %(r) i H=5-—-V "+ U'('f.)~

Hatree-potentialet indeholder ikke spin og derfor
skal man i virkeligheden bruge et mere kompliceret
udtryk for elektronpotentialet, hvor spin indgar.

. Dette potential hedder Hartree-Fockpotentialet og

er éivet ved integraloperatoren ﬁ:i:

P o e @l (E gy (B (F) - (B (F
1 P CEE T

j‘:j v

)].d?
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Med den adiabatiske approksimation blev det totale
mangelegeme delt op i1 et system af ioner og et sys-
tem af elektroner. Ved at se delvist bort fra elek-
tron-elektro n- vekselvirkningen kunne elektronsys-
temet beskrives som enkelt-elektroner i potentia-
let fra de gvrige elektroner og jonerne.

I det f¢lgende skal unders¢ges det tilfalde, hvor
iongitteret er periodisk. Ganske vist er det over- .
ordnede emne elektronernes bevaegelse i ikke-perio-
diske gitre, men mange af de begreber der bruges
til beskrivelsen i disse amorfe gitre er hentet fra.
tilfzldet med det periodiske gitter, og derfor er
det nyttigt f@rst at vise hvilke forenklinger git-
tersymmetrien kan bringe.

Gittersymmetrien gg¢r ikke ngdvendigvis Schrddin-
gerligningen (13) enklere. Hvis U er periodisk er
der tale om en forenkling, men det er kun tilfzldet,
hvis elektronpotentialet, Ugqr er periodisk i ion-
potentialet, Uion’ Antager man, at U faktisk er pe-
riodisk, kan det vises, at lgsningerne har formen.

(1) Q@) = up(-et*  , up@ = ZC(E-E)eiG‘ .

G
G er reciprokke gittervéktore og k er et bglgetal.

Forskellige lg¢sninger har forskelligt bglgetal og
derfor bruges indekset k til nummerering af lg¢s-

ningerne. Funktionen ui(§) har samme periode som

gitteret, fordi det for en vilkarlig gittervektor

T gazlder:

uk(?+T)=§E:C(i—5)elc(r+T)= E eiGTC(F—a)ein = uk(f).
G G
Pk i (14) xaldes Blochfunktioner og kan opfattes
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som udtrykket for en fri elektron, ¢ = eikr, module-~
ret med en funktion, der er periodisk i gitteret.

Kvadratet pd Blochfunktionerne er periodisk i
gitteret:

‘2 = (uE-eiF?;:uE-eikr = uiﬂui = luil

P

og det betyder at Uel ogsd er periodisk i gitteret.
Antagelsen om at U er periodisk i gitteret er altsi
konsistent med sig selv.

Det, at egenfunktionerne er Blochfunktioner, be-
granser ikke mangden af egenvardier. Egenvardierne
til Blochfunktionerne falder indenfor hele mangden
af reelle tal. Alligevel menes egenvardierne i en
krystal at vare begranset til visse intervaller pi
energiaksen.

N

» E

— — r= 4 ~—

Fig. 2.5: I krystaller menes elektronernes ener-
gi at falde inden for visse intervaller.“Disse
intervaller kaldes energibdnd og de "tomme" in-
tervaller kaldes energigab.

Rent teoritisk kan der argumenteres for denne an-
tagelse udfra to graznsetilfzlde. Det ene, som kal-
des nasten fri elektron approksimationen, er den
grense, hvor elektronerne tenkes at bevage sié frit
i forhold til iongitteret. Den anden, fast binding
approksimationen, er den modsatte granse, hvor der
er stark vekselvirkning mellem elektronerne og ion—‘
gitteret.

Til beskrivelsen af de to approksimationer ind-
fgres en model af potentialet pd en enkelt-elektron,
U. For et givet gitter kan det ikke siges hvordan
U prazcest ser ud, fordi det krazver kendskab til e-
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genfunktionerne?i. De to problemer skal i virkelig-—
ligheden l¢ses samtidigt ved den procedure, som
blev beskrevet i afsnittet om Hartree-Fock approk~
simationen. Men som et gzt kunne man lade elektron-—
potentialet, Uel’ vaere konstant i rummet, hvorved
det effektive potential ville blive et gitter af
Coulomb-potentialer fra ionerne afskarmet af elek-
tronerne. I én dimension ser dette potential s&dan
ud:

\/\/\/\/\/\...._../\/\/\/ U

Fig. 2.6: Potentialets formodede form.

En enkel og hensigtsmessig model af et sddant po-
tenlial er en uendelig lang potentialbrgnd med smi-
potentialbrende i bunden. Se fig. 2.7.

Fig. 2.7: Model af potentialet U.

Som et billede at tanke i tegnes en elektron i
dette potential. Hvis den befinder sig i en til-
stand med stor energi tegnes den g¢verst i brgnden,
mens den i tilstande med lav enerig tegnes nederst.
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Fig. 2.8.: En elektron med stor energi. (Formen

af Pr ‘skal ikke tillzgges nogen betydning i
denne figur.) '

E
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Fig. 2.9: En elektron med lille energi.

I fig. 2.8 er egenvardien EE stor i forhold til dyb-
den af de sm& poténtialbrgnde, Au. Kun ved stoffets
kanter er potentialforskelléne store i sammenligning
med tilstandens saﬁl&de energi.Elektronerne vil i
det vasentlige opleve stoffet som en stor potential-
brgnd. T nasten fri elektron approksimationen be-

stemmes formen af egenvardierne ud fra-denne granse.

I fig. 2.9 er elektronens energi lille i sammen-
ligning med dybden af de sm3 potentialbrgnde. Bglge—
funktionen er tegnet som havende lige stor amplitu-
de i hver af de smé’br¢nde,\detbetyder, at sandsyn-
ligheden for ved en. tankt miling at finde elektronen
er den samme for alle brg¢ndene. Dette giver selvfgl-
gelig ikke mening i klassisk mekanisk forstand, for
84 snart den kinetiske energi er mindre end dybden
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af potentialbrgnden, vil elektronen kun kunne be-
finde sig i en bestemt br¢nd. Her vil sandsynlighed-
den for at finde elektronen vare przces 1, mens
“den i alle de andre brgnde er 0. Men 1 fplge kvan-
temekanikken vil en elektron, der som udgangsposi-
tion tenkes at befinde sig i en bestemt af de smi
brgnde, "tunnele" ud og fordele sig i alle brgnde-
ne.

I denne granse med lav energi er det ogsd mu-
ligt at estimere egenvardierne. Det ggres i fast
binding approksimationen.

I det fglgende beskrives fg¢rst nesten fri elek-
tron approksimationen og dernast fast binding ap-
proksimationen.

2.2.2.1. Nesten fri elektron approksimationen.

Den ene mulighed for at give et bud pd formen
af egenverdierne er at antage, at alle lgsningerne
til det periodiske potential, fig. 2.6, har stor
energi i forhold til potentialforskellene inde i
stoffet. Se fig. 2.8. I denne graznse kan man anta—
ge, at de smd potentialbrgnde opleves som et kon-
stant gennemsnits-potential, Ugn' Valges an som
nulpunkt, giver (13) Schrddingerligningen for en
fri elektron:

2
(15) lfz’—mvz Q) = E Q).

Ligningen har to ortogonale lgsninger:

(16) (P = eikr og (P= e T1RT,

I en dimension reprasenterer ? = eikx en fri elek=-
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Lgsningerne (17) er fundet for et konstant po-
tential. Men selvom man tager med i betragtningen
at U(r) faktisk varierer, s& er det stadigt en god
approksimation at satte U(F) lig nul for smi vari-
ationer i U(r), fordi den potentielle energi for
lgsningerne er 1lig nul, hvis man midler over hele

gitteret. Se fig. 2.10. Dette gzlder dog ikke for
alle l¢sninger.

Af fig. 2.11 kan det ses, at de to lgsninger
far forskellige middel potentiel energi, hvis kva-
drater p& deres sandsynlighedsamplituder har sam-
me periode og fase som gitteret. Da de har samme
kinetiske energi, kan de ikke have samme total-e-~
nergi. Det betyder, at de lkke kan vare lgsninger

til samme Schrddingerligning. Man kan vise, at

ndr kvadratet pd& sandsynlighedsamplituden har sam-
me periode som gitteret, har den ogsi samme fase
og det vil sige, at (15) kun er en god approksima-
tion, na&r lgsningernes sandsynlighedsfordeling
ikke er periodisk i potentialet.

Al?l“
3 U
Eu
Eg
. sf ton-o

Fig. 2.11: L¢sninger hvis sandsynlighedsforde-
l1ing er periodisk i gitteret. Det ses at ?7i,|
kxun har stor sandsynlighedstazthed der hvor den
potentielle energi er stgrre énd Ugn' mens?f..
kun har stor sandsynlighed i de omrader, hvor

den potentielle energi er lavere end Ugn’
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tron med impulsen p = hk, der bevager sig i x-ak-
sens positive retning, men P= e-ikx reprasenterer
en elektron, der bevager sig i den negative ret-
ning, og den generelle lgsning til (14) kan i én
dimension skrives som linearkombinationer af de to
ortogonale lgsninger:

pix) = a elkX 4 g o7ikx

Men (14) har ogsd andre ortogonale lgsningssat:
1 2 s
(17) ? (x) = cos kx og @ (x) = isin kx.

Den generelle lgsning kunne altsd lige sd godt
skrives som linearkombinationer af disse stdende
bglger

(P(x) = C cos kx + Disin kx.

Det betyder, at man kan valge mellem at opfatte
fri elektroner som enten vandrende eller stdende
bglger. I det fglgende skal de fri elektroner be-
handles som stdende bglger. De stiende bplger, (17)
er tegnet for en bestemt vardi af k i fig. 6.

Fig, 2.10: Sandsynl%?hggsfordelingerne
}@E‘occoszk'x og lP—k_l o< -sin k'x for en elek~
tron med bglgetallet k'.
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i Betingelsen om periodicitet er opfyldt nar 'k =
fn/a, n = 1,2,3.., hvor a er en primitiv gitter-
vektor. For disse bglgetal splitter energien op i
to vardier, mens energien for de ¢vrige bglgetal
stort set er givet ved energien for en fri elek-
tron. Se fig. 2.13. En narmere analyse vil vise,

at grafen for E som fkt. af k har vandret tangent
for k = Tn/a.

, ﬂ///’

Fig. 2.12: Energien, . Fig, 2.13: Energien;'

Ek = h2k2/2m, som som funktion af k 1
funktion af k for en et periodisk poten-
fri elektron. tial.

ﬂermed er det illustreret, hvordan der kan opsta
energiband i en krystal.

Men kan komme til samme resultat ved at betrag-
te elektronerne som vandrende bglger. Nar energien
er stor i forhold til au, vil den relative veksel-
virkning med gitteret vare meget svag, undtagen for
de bglgetal som opfylder ‘bétingelsen for Bragg-re-
flektion. Nir Bragg-betingelsen, &k + % = x2,
er opfyldt, d.v.s. nar

Kk = :%.G ='1’Ef.s . S=tl,%2,.....
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fis stdende bglger. Og som allerede vist splitter
energien op for stdende bglger ved disse bglgetal.

I begyndelsen af kapitlet blev det konstateret,
at kvadratet pd Blochfunktionerne er periodisk i
gitteret, og det kan derfor miske virke forvirren- .
de, at der i fig. 2.10 optrader bglgefunktioner,
hvis kvadrat ikke er periodisk i gitteret. Det
skyldes ganske enkelt, at bglgefunktionerne i det-
te afsnit ikke er Blochfunktioner, men derimod bgl-
gefunktioner for fri elektroner.

Fri elektroner kan representeres som enten sté-
ende eller vandrende bglger, men det galder ikke
for Blochfunktioner. En given Blochfunktion vil,
afhezngigt af dens bglgetal, enten vare en stdende
eller vandrende bglge.

2,2.2.2. Fast binding approksimationen.

Som navnt kan energibdndstrukturen ogsd vises
for elektroner, der befinder sig i den modsatte
graznse af de nasten fri elektroner, hvor energien
er 1ille i forhold til dybden af de smd potential-
brg¢nde. Se fig. 2.9. I fast binding approksimatio-
nen antages det, at alle elektronerne befinder sig
1 sidanne tilstande.

N3r elektronens kinetiske energi er mindre end
dybden af de sma potentialbrgnde, vil den i fglge
klassisk mekanik befinde sig i en bestemt bregnd.
Tenkt klassisk mekanisk vil alle elektronerne alt-
sd vare lokaliserede ved ionerne og man kan derfor
ikke operere med et konstant elektronpotential,
der afskazrmer ionpotentialet, sidan som det er
gjort hidtil. Se fig. 2.7. Det eneste beydende po-
tential pid en elektron vil vare potentialet fra
den ion, hvor den er lokaliseret. Se fig. 2,14.
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A

Fig. 2.14. Potentialet p& den n'te elektron. I
felge klassisk mekanik vil en elektron, hvis
energi er mindre end bindingsenergien, d.v.s.
dybden af potentialbr¢nden, vare lokaliseret
ved een bestemt ion.

Det samme billede forekommer i en kvantemeka-
‘nisk beskrivelse af en enatomig gas. Her er det
rimeligt at opfatte systemet som en samling af
enkelt-atomer, hvor hver elektron er fast bundet
til en bestemt ion. Afstandene mellem atomerne er
nemlig sé'store'i forhold til udstrakningen af a-
tomernes elektronbglgefunktioner, at atombglgefunk-
tionerne/stort set er stationzre tilstande. I et
hypotetisk fast stof med en meget stor gitterkon-
stant skulle hver elektron altsi vare lokaliseret
omkring en bestemt ion og befinde sig i en af a-
tomets elektrontilstande,fwl, Se fig. 2.15.

Men atom-tilstandene er somsagt ikke fuldstan-
digt stationzre, fordi en elektron omkring en be-
stemt ion ogsd marker potentialet fra de ¢vrige .

elektroner og ioner. De eneste stationzre tilstan-

de er Blochfunktioner, og hvis alle elektroner til
et begyndelsestidspunkt befinder sig i atomtil-
stande, vil de derfor gradvist gi over i Blochtil-
stande. Man siger, at elektronerne tunneler ud af
potentialbrgndene.




U(ﬂn)

| le (;M--g; ) |L

Fig. 2.15: Kvadratet pd bglgefunktionen for den
n'te elektron i et "fast stof" med meget stor
gitterkonstant. Rj er positionen af den j'te
ion.

Det kan vises, at Blochfunktionerne har meget
lille amplitude mellem ionerne, ndr atomtilstan-
dens udstrzkning er lille i forhold til gitterkon-
stanten. Sandsynligheden for at finde en bestemt
elektron ved en ion er derfor nasten lig 1/N, hvor
N er antallet af ioner. Er stoffet monovalent bli-
ver sandsynligheden for at finde en vilkdrlig elek-
tron omkring en ion derfor nasten 1lig 1, og i den
forstand kan man sige, at elektronerne stadigt er
fast bundne til atomerne, selvom de er i udstrakte
tilstande.

Der gzlder alment, at Blochfunktionerne kan

<rives som en linearkombination af atombglgefunk-
tioner:

N

(19) Py = K E Cy /\l/l(r—Rj) ,
—— J |

_ ikR.
hvor Cj = e jJ og K er enrn normeringskonstant. Ved 1

en omskrivning vises, at‘Pk er en Blochfunktion:
_ _.'_ “‘_il _ e _ , —
q)k _[g oik(r J)(y,l(r_Rj)] eikr - uy (E) elkr
3

Her er uk(f) defineret, som det der star indenfor de
kantede paranteser. Hvis uk(f) er periodisk i git-
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teret, si er ?k en Blochfunktion med det karakte-
ristiske bglgetal k. Idet T er en gittervektor

skrives:
— = <ik (r-(R.-T = = = -ik
uk(r+T) = :E:e J )4ﬁ(r—(Rj—T)) =:E:. 1 (r R} »Vl(r R V)= =uy (r)
J j*

hvor R'= (R+T) og j' er indexet svarende til git- -
terpunkterne ﬁ'j.. Der andet lighedstegn er gyl--
digt, fordi det er uden betydning, at man gir over
til en ny rakkefglge i summationen over gitterpunk-
terne, nir bare alle punkter kommer med. u, (Y) er
altsa periodisk i gitteret og det viser, at ?k er

en Blochfunktion. :

Kvadratet p& bglgefunktionen skrives:

N N : .

2 _ 2 -ik(R,-R ) P - -

[q)kl = K ZZe } Tm ’Y’l (I_Rj)/yl(r-Rr'n) dr
Integralet angiver det rumlige overlap

mellem atombglgefunktionerne omkring gitterpunk-
terne Rj og Rm.

Hvis bglgefunktionerne nasten ikke overlapper,
det vil sige:

» _ - - K
q/l(r-Rj)W&(r—Rm) dr ¥ 0 for j#m
v .
fis

N ‘
|§Dk|2 = KzZWﬂr'Rj) L
3

Exr ), normeret, vil'Q, vare normeret for k2 = N°L:

.

N
o _;5 —
P N Ej Y, (T-R;)
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Fig. 2.16. Sandsynlighedsfordglingen for en e-
lektron i tilstanden @k‘z N-sj @&(;'ﬁj)-
Sandsynligheden for at finde elektronen i en
br¢gnd er ca. 1/N.

I fast binding approksimationen antages det, at
atombglgefunktionerne kun overlapper med de nar-
meste naboer og det skal nu vises, hvordan man kan
bestemme energien indenfor denne antagelse.

I modsatning til nasten fri elektron approksi-
mation skal der ikke gives et bud pd hvad energi-
en er som funktion af k. Derimod tages udgangs-
punkt i udtrykket for middelvardien af energien:

(20)

<Ek> = (P‘k ﬁ(pk ar .

Ved indsattelse af (19) i (20) fés:
-1 iRE R | w*=s A o -
Ep = N zz ik (Ry 3 (Wl(r-Rj) H Y, (r-R) dr
j m v

R er positionen af den m'te ion og @Y (r-R ) er en
atombglgefunktion omkring den m'te ion. Bplgefunk-
tionen omkring den m'te ion skal i det fglgende
benevnesq&m(r):

Yin(T = @ (R )




. Atombglgefunktionen 6mkring den j'te ion kan om-
skrives til atombglgefunktionen for den m'te ion
forskudt med afstandsvektoren (§j-§m):,

fwl(?—ﬁj) =(Ryl(?—§j+§m'-§m) = rylm(?—(ﬁj—‘ﬁm) ),

Med disse to omformuleringer  skrives energien:

B = N—lzZ-elk(Rm—Rj')
. 3 m .

Integralet

v

- = = A - -
’ \( qylm(r-(Rj—Rm)) H “im(" dr
v - .
giver overlap-energien mellem bslgefunktionerne om-
kring den m'te ion og bglgefunktionen.omkring en

ion'i afstanaen‘(ﬁj—ﬁm) fra den n'te ion. Se fig.
2.17.

"Fig. 2.17: Atombw;gefunktionernelwlm(;) og
W&m(;-(ﬁjfﬁm))l Bidraget.til den samlede for-
ventnings-energi fra de to bglgefunktioner vok-
ser med overlappet (det skraverede areal).

Afstanden mellem ionerne er kons tant og det bety=
der, at alle wim(;)vil have den samme -serie af
overlap-arealer med naboerne W&m(r-(ijRm))-

For et stof med N ioner kan man derfor skrive:

r _ _ A _ =
ﬂle(r-(Rj—Rm)) H A&, (£)dr,
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- i%a - N _ : —_ —
Ep = Ze 1kps (V/l(r—fj) ﬁ"V’l,(r) dr
3 v

hvor_f% ?enneml¢ber afstandsvektorene- fra en vil-
kdrlig ion til alle ioner i gitteret.

Des l®ngere vak en nabo-funktion befinder siqg,
des mindre er overlappet. Der antages nu, at bg¢l-
gefunktionens udstrakning er si lille i forhold
til afstanden mellem ionerne, at man kan se bort
fra overlappet med bglgefunktioner fjernere end
narmeste nabo. Funktionens overlap med sig selv
benavnes -~ og - er overlapenergien med en nar-
meste nabo:i-

» — A —_ — * - — A —_ -
o= (f) ', (f)dt ; -& = (r-a) H'% (r)ar

Energien skrives:

El_( - "O(‘?{Ze—lkaj .
]

Hvor der summeres over primitive gittervektore ;j'
d.v.s. de narmeste naboer.

Overlap-energien med en narmeste nabo, -¥, af-
henger altsi af afstanden mellem atomerne, a. Den-—
ne afhangighed kan bestemmes for to brintatomer i
1s-tilstanden. Her viser det sig at:

X= 2(1+a/ao)-e(—a/ao)

hvor aj = h2/me? og er givet i energienheden Ryd~
berg, Ry = me4/2h2. Overlap-energien aftagéf alt-
s3 eksponentielt med afstanden.

I en simpel kubisk struktur er de nzrmeste na-~
bo-ioner i:
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«aj = (*a,0,0) ; (0,:a,0) i (0,0,ta)

som indsat i (19) giver:

By = ~o -2 ¥ (cos kxa + cos kya + cos kza)

Energien falder altsd inden for et band med bred-
den 12¥. Jo mindre overlap jo snavrere bind. Se
fig. 2.18.° -

0s/-
&
g -oef \\‘\\\-\‘~_,~_____
4
& -10F
c )
% 18- ’//’//”,,,__———
;!
&
_26l-
-3k
—a2f
1L 3 1 1 1 1 1 ). 1 1 J
0 1 2 3 4 1Y

Nearest neighbor distance, in Bohr radii

Fig. 2.18. Overlap-energien som funktion
af afstanden til narmeste mabo-atom bereg-
net pd ls-tilstanden i en ring af 20 hy-
drogen-atomer. /Kittel/.

Denne opsplitning optrader for alle atomtilstande,
N&, i alle atomer.
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Energy

Fig.2.19. Energib3dnd. /Alonso~Finn/.

I et tenkt gitter af enkelt-atomer vil atomets
energiniveauer altsi spaltes op i energibdnd, nir
gitteret presses sammen til dimensionerne for et
fast stof.

Hermed er det skitseret, hvordan der med fast
binding approksimationen kan argumenteres teore-
tisk for eksistensen af energibdnd i krystallinske
stoffer.
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2.2.2.3 Elektrisk ledning i krystaller.

Energib&ndstrukturen er et afgerende redskab i
forstdelsen af krystallinske stoffers elektriske eg-
enskaber, forst og fremmest fordi den i modsatning
til tidligere modeller, kan forklare forskellen pé
metaller, halvledere og isolatore:

For at kunne lede en elektrisk strem ma elektron-
systemet kunne modtage impuls. En fri elektron har
impulsen p=Kk, og der kan argumenteres for, at elek-
troner i krystaller i middel har impulsen (p) =Kk,
hvor k er belgetallet i belgefunktionen1k=ukeikr.

I de energibdnd, hvor alle tilstandene er besatte,

er den samlede impuls nul, fordi k, givet ved
k=2ws/L, s=0,%1,%2,..., er symmetrisk om nul. Elek-
tronerne i et fyldt band kan altsd ikke bidrage til
elektrisk ledning. Derimod kan elektronerne altid
bidrage til elektrisk ledning, hvis bandet ikke er
helt fyldt, fordi dé nedvendige @ndringer i elek-
tronkonfigurationen indenfor et band kun er forbun-
det med meget smd @ndringer i elektronsystemets ener-
gi. _ '

Det skal nu vises, at det everste besatte band i
alle stoffer med et ulige antal valenselektroner er
halvt fyldt. Antallet af tilstande i et band er gi-
vet ved antallet af belgetal i intervallet -kg<k<kg.
Den reciprokke gittervektor, g, er defineret ved
%g="/a og stoffets langde, L, er givet ved L=Na. Der
g®lder derfor, at ’

-T/a< 2ys/Nag %/a = -BN< s & 5N

s, og dermed k,Akan altsd antage N forskellige ver-
dier svarende til N stedbelgefunktioner. Og da der
kan vare to elektroner i hver stedbelgefunktion, fas
ialt 2N tilstande i et band. Nir der er et ulige an-
tal valenselektroner , vil det everste fyldte band
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derfor kun vare halvt fyldt.

Metaller er stoffer, hvor elektronerne kan skif-
te impuls uden store skift i energi. Alle (en-ato-
mige) stoffer med et ulige antal valenselektroner er
altsd metaller.

Umiddelbart skulle man vente, at alle stoffer med
et lige antal valenselektroner ikke kan vare metal-
ler, fordi det overste band her skulle vare helt
fyldt. Men det er ikke altid tilf=ldet, fordi band-
gabet kan have forskellig beliggenhed i k=rummet.

Hvis der er et effektivt bandgab, vil et stof med
et lige antal valenselektroner, afhengigt af bandga-
bets sterrelse, enten vare en halvleder eller en iso-
lator. I halvledere er bandgabet s& lille, at stof-
fets termiske energi er tilstrazkkelig til at sende
elektroner op i det evre band, mens isolatore modsat
har s& store energigab, at der ikke kan befinde sig
elektroner i det evre band.

E k
) Y

ubesat

k ‘ l band

X
bandgab
_— besat
=i —— band

metal metal halvleder isolator

Fig.2.20. Sammenligning af elektronfordelingen
i de e@vre ba&nd hos metaller, halvledere og
isolatore.

2.2.2.4 Fermi - Dirac fordelingen.

Vi har lige navnt, at elektronerne i halvledere
sendes fra det nedre til det evre band ved en ter-
misk aktiveret proces. Elektronsystemet indeholder
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en del af stoffets termiske energi ved at have elek-
troner i det evre band. Kun ved det absolutte tempe-
raturnulpunkt er elektronsystemet i sit energimini-
mum med alle elektronerne i det nedre (0g nu helt
fyldte) band. '

I halvledere kaldes det nedre band valensbandet
og det ovre ledningsbandet. Fordelingen af elektro-
ner pa de to band er givet ved Fermi - Dirac forde-
lingen hentet fra statistisk nekanik. Fordelings-
funktionen angiver sandsynligheden, f (Eg), for, at
der er er en elektron i tilstanden ¢y med energien
Eg:

. 1.
f(Ex) = = ,
(21) . J%-")/kgT Y

hvor kg er Boltzmann konstanten, T er den absolutte
temperatur og M det kemiske potential.

£ {5
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Fig.2.21. Fermi ~ Dirac fordelingen for en
gas af elektroner i tre dimensioner ved for-
skellige temperature. (Kilde:i'Kittel).




Det kemiske potential, x, er den energi, hvorom
fordelingen "balancerer". Lader vi E v 09 Epw beteg-
ne to bestemte energier, der ligger symmetrisk om i,
s& vil -det g=zlde, at £(E, ) = 1-£(E ). Eller sagt
med andre ord: M er den vardi, hvorom det galder, at
sandsynligheden for, at tilstande med energien Ek'
er besatte, er lig med sandsynligheden for, at til-
stande med energien Ek" er ubesatte.

Af definitionen (21) ses, at f(n)=%, og fig.2.21
viser, at det kemiske potential for en gas af fri
elektroner i tre dimensioner forskydes mod lavere
energier, né&r temperaturen stiger. M er en funktion
af T, INT).

Antallet af besatte tilstande, N, er givet ved:

N = Jg(Ek) £(E,) dB,

, hvor g(Ek) er t®theden af tilstande ved energien E .

Ex Ey

lednings-
band

Fermienergi

f(Ek)
valens-
band

Fig.2.22., I en halvleder ligger Fermienergi-
en omtrent midt i bé&ndgabet.
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Hvis g(Ek) f.eks. er en voksende funktion, sa skal x(T)
vere en aftagende funktion for at holde N konstant
ved alle temperature. .

Det kemiske potential ved det absolutte temperatur-
nulpunkt kaldes Fermi-energien, EF.
B, = M(0)

I halvledere ligger Fermi-energien omtrent‘midt i
energi-gabet, svarende til at tatheden af tilstande

i overkanten af valensbandet og i underkanten af led-

ningsevnebdndet er cirka lige store.
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I det:foregdende blev skitseret en teori om
elektrisk ledning i .faste stoffer med et periodisk
gitter.

Der blev vist, at enkelt-elektrontilstandene er
Blochfunktioner og udfra nesten fri elektronapprok-
simationen og fast binding approksimationen argu-
menteredes for, at egenvardierne falder indenfor
energibind.

Ledningsevnen afh&nger af elektronsystemets ev-
ne til at skifte impuls. Og impulszndringer sker
ved, at elektronernes fordeling pd& tilstande an-
dres. Det blev tilsidst skitseret, hvordan disse
andringef i elektronkonfigurationen afhanger af
bandgabets stoerrelse, antallet af valenselektroner
og temperaturen.

For amorfe stoffer er ionpotentialet ikke peri-
odisk og det betyder, at der ikke er nogen genvej,
ndr man skal finde lesninger til enkelt-elektron-
Schrédingerligningen (13). Den eneste rettesnor
er, at lesningerne skal vare selvkonsistente, s&-
dan som det blev beskrevet i afsnittet om Hartree -
Fock approksimationen.

Nar lesningerne ikke er Blochfunktioner, for-
svinder kendskabet til belgetallet k, og man md
derfor opgive ideen om at tegne energien som funk-
tion af k (se fig.213). Men man kan stadigt tegne
diagrammer for tatheden af tilstande, g(E), (se
fig.2.1), fordi lesningerne er enkelt-elektrontil-
stande. Af samme grund kan elektronernes fordeling
pd tilstandene beskrives ved Fermi - Dirac forde-
lingen, f£(E).

Blochfunktionerne er udstrakte tilstande, men
nadr lesningerne ikke er Blochfunktioner, har man
ikke noget bevis for, at alle tilstandene er ud-
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strakte. Spergsmilet om hvorvidt der findes loka-
liserede tilsﬁande er vigtigt, fordi elektrisk led-
ning via lokaliserede tilstande er kvalitativt for-
skellig fra ledning via udstrakte tilstande.

I det fglgende argumenteres forst for formen af
tetheden af tilstande i den amorfe fase, og dernast
diskuteres spgrgsmilet om lokalisering. Der ma
skeldnes mellem to typer af lokalisering. Nemlig
lokalisering som fg¢lge af uorden i longitteret og
lokalisering som fglge af fejlsteder i gitteret. Vi
.gdr ikke ind i diskussionen af hvilke‘tyéer fejl,
der kan findes, men begrensef beskrivelsen til den
type fejlsteder, der bestdr i frie bindinger.

Tztheden af tilstande.

Der findes en razkke argumenter for, at elektron-
energierne i amorfe stoffer falder i energib&nd.
De fleste er emperiske, men der findes ogsd et vig--
teoretisk argument, og det er fast biﬁding approk-
simationen.

Resultatet i fast binding approksimationen er,
at energibandene har deres oprindelse i atomets
energiniveauer og, at bfedden af bandene alene af-
‘hanger af afstanden til n=rmeste nabo-ion. Dette
mé& ogsd galde for amorfe faste stoffer: Fra bereg-
ninger p& molekyler ved man nemlig, at atomets
energiniveauer spalter op p& samme midde, selvom
der ikke er periodicitet. Kravet om periodicitet
i afsnittet om fastbinding approksimationen var
altsd kun nedvendigt for at muliggere den matema-
tiske beskrivelse, mens resultatet om opsplitning
af atomets energiniveauer gelder genérelt.

Afstanden til narmeste nabo varierer i amorfe
stoffer. Og da b&ndbredden vokser, ndr afstanden
til narmeste nabo mindskes, er det atomerne med
den minimale narmeste nabo -afstand, a_. , der be-

min
stemmer bandbredden. arin vil oftest vare mindre



-53-

end gitterkonstanten, a, i den tilsvarende krystal,
fordi densiteten af den amorfe og den krystallinske
fase sj®zldent afviger ret meget fra hinanden.

>
ionafstand

Fig.2.23, I den amorfe fase bestemmes
bandbredden af den mindste afstand til
narmeste nabo.

Energibdndene er alts& bredere i den amorfe fase
og taztheden af tilstande har samtidigt en anden
form. Det sidste kan blandt andet ses af, at det
kun er de fa ioner med narmeste-nabo-afstanden
Anin’ der bidrager med tilstande ved bandkanten, i
modsatning til krystaller, hvor alle ioner bidra-
ger.

 E
FPig.2.24. Tztheden af tilstande,g(E), i den
krystallinske og den amorfe fase.

—=g (E) (&)
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2.2.3.1 Lokalisering for&rsaget af uorden i ion-
potentialet. Anderson-lokalisering.

Nar lesningerne ikke er Blochfunktioner, har
man som nevnt ikke noget bevis for, at alle til-
standene er udstrakte. Og en beregning af P.W.An-
derson, der nu betragtes som grundlaget for teori
om elektroner i amorfe faste stoffer, sandsynlig-
gor, at der faktisk findes lokaliserede tilstande
i den amorfe fase. .

Indledningsvis tegnes en model af potentialet
pa en elektron i et amorft stof. Antager man, at
potentialet pad en elektron hidherende fra de ov-
rige elektroner, Ugqr er konstant, fas et uregel-
messigt gitter af Coulombpotentialer. Se fig.2.25,

\\\\\ . Uleg)
» YAV VAV aVANIN LY,
Fig.2.25. Det formodede potential pd en el-
ektron i et fast amorft stof.
En model med potentialbrende kan for eksempel se
s&dan ud:
U(rn)

- Fig.2.26. Model af potentialet pd en elek-
tron i et amorft stof.

I stedet for et potential som i fig.2.26, hvor
afstanden mellem brendene varierer, bruger Ander-

son en model, hvor afstanden mellem brendene er




konstant. Variationen i afstanden til narmeste na-
bo representeres alene ved en variation, V, af
brendenes dybde. Se fig.2.27. Det tilsvarende peri-

Uel

Y

UO]V

Fig.2.27. Andersons model af potentialet pa
den n'te elektron i et amorft fast stof, Va-
riationen i brendenes dybde opfattes alene
som et resultat af variationen i afstanden
til nermeste nabo, svarende til at Uel er

konstant. U, er den gennemsnitlige broendbyb-
de.

odiske gitter har den konstante brenddybde Uy Ved
at anvende fast binding approksimationen pa& belge-
funktionerne, Y7, svarende til en isoleret brend
med dybden U, beregnes bredden, Ay, af de tilsva-
rende band for det periodiske gitter. Nar fast bin-
ding approksimationen anvendes pa det uordnede po-
tential, f&s band, der er bredere end Al, og det
viser sig, at alle tilstandene i et band er lokali-
serede, ndr V/pny > 4,3.

Hvor findes Anderson-lokaliserede tilstande?

Vi har ikke studeret Andersons beregning, og ken-
der derfor ikke hans svar pd problemet. Men vi ‘kan
se, at spergsmdlet om hvorvidt en tilstand er loka-
liseret eller ej, afhenger af tilstandenes energi
og t®theden af tilstande ved denne energi.

Hvis tilstanden har stor energi i forhold til
dybden af potentialbrendene, vil den vare udstrakt,
fordi elektroner med stor energi kan bevage sig
"nesten frit" i hele stoffet. Se fig.2.28.
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Fig.2.28. Bolgelinjen illustrerer en til-
stand med stor energi i forhold til U

max*

Lokaliserede tilstandé mé altsd seges blandt
tilstande, hvis energi er lille i forhold til den
maksimale brenddybde, OUpax. En tilstand med lille
energi, der til et begyndelses&idspunkt er egen-
funktion til en af brendene, vil .overgd til en
stationer tilstand, fordi den ogsd "marker" de an-
dre brende. Hvis potentialet er pefiodisk, vil den
g4 over i én udstrakt Blochtilsfand -den vil med
andre ord tunnele ud og fordele sig i alle bren-
dene. Men hvis potentialet ikke er periodisk, er
det ikke sikkert, at elektronen tunneler ud i hele
giﬁteret ~den stationare tilstand kan vere lokali-
seret.

Vi forestiller os, at tilstanden-er lokalise-
ret, ndr dens energi er mindre end en bestemt kri-
tisk vardi, Ep. Jo mindre energi begyndelsestil--
‘standen Har, jo mindre er dens udstraknihg og jo
mindre merker den derfor de andre broende. En elek-
tron i en tilstand med lille energi vil derfor have
"svaert" ved at tunnele ud af en brend og af den
"grund" vil den ikke kunne n& s& langt. Denne tan-
kegang er hverken pracis eller korrekt, men et
plausibilitetsargument for eksistensen af Ef, kun-
ne vere, at en sddan tarskel-energi findes, hvis
systemet behandles klassisk mekanisk:

Blxilassisk™ ®VUmax-
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Hvis E[, eksisterer i en kvantemekanisk beskrivelse,

m& den pd grund af tunneling vare mindre end AUpoxt

EL< AU, .

Fig.2,29. Vi forestiller os, at alle tilstan-
de med energier mindre end Ej, er lokaliserede.

Vi antager altsd, at der for et givet potential
findes en bestemt kritisk energi, som adskilder de
lokaliserede tilstande fra de udstrakte. Denne an-
tagelse synes ved forste ojekast at vere uforene-
lig med den i litteraturen udbredte opfattelse, at
den kritiske parameter er t®theden af tilstande.
Problemet leses, ndr man bliver opmzrksom pd, at
potentialet er et enkelt-elektron-potential og, at
potentialet pd forskellige elektroner kan vzre for-
skelligt, ndr der findes lokaliserede tilstande.

I et stof med bidde lokaliserede og udstrakte
tilstande, hvor alle de lokaliserede tilstande er
ubesatte, vil alle elektronerne opleve (praktisk
taget) det samme potential. Hvis en af elektroner-
ne skifter til en lokaliseret tilstand, opstér der
derimod endnu et potential: Den lokaliserede elek-
tron oplever det samme potential, som fer den skif-
tede tilstand, mens potentialet pd alle de andre
elektroner er andret. Det skyldes, at den lokali-
serede tilstand haver potentialet i det omréade,
hvor den er lokaliseret. N&r den naste elektron
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lokaliseres, vil den bade andré potentialet pa den
forste elektron og alle de evrige. Elektronerne be-
finder sig nu i tre forskellige potentialer. Tanke-
gangen er illustreret i fig. 2.3l. Nederst til hej-
. re i figuren er vist, hvordan de lokaliserede til-
stande i de forskellige potentialer tilsammen udger
udstrakte tilstande ved at lappe over hinanden gen-
nem hele stoffet.- ’
Spergsmilet om lokalisering afhenger altsd ikke
kun af lokaliseringsenergien, Ej. Tetheden af til-
stande, g (E), og de lokaliserede tilstandes ud-
strazkning, d.v.s. lokaliseringslengde, A , har ogsa
betydning. ' -
Hvis 2 er konstant og Ej er stor, s& vil der
vare lokaliserede tilstande ved de energier, hvor
g(E) er lille. Se fig.2.30. Disse lokaliserede til-
stande kaldes ba&ndhaler og overgangen mellem de ud-
strakte‘og‘dé lokaliserede tilstande kaldes mobili-
tetskanter. Endeiigt kaldes intervallet mellem mo-

bilitetskanterne, E; og Eg, for pseudobdndgabet.

EL,

~— g (E)

Fig.2.30. Tztheden af tilstande.
De skraverede omrdder angiver lo-
kaliserede tilstande i pseudobind-
gabet.
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Fig.2.31. viser, hvordan der kan opstd udstrakte -
tilstande ved en energi, E', under lokaliserings-
energien, Ep. Vandret vises tre forskellige elek-
tronkonfigurationer, Den ferste sejle omhandler
det tilfalde, hvor alle elektronerne er i tilstan-
de med energier hejere end Ep. I den anden seojle
har elektron nummer nj energien E', mens alle de
andre stadigt har energier sterre end Ep. I tredie
sejle er der endnu en elektron, n2, i en lokali-
gseret tilstand med energien E'.

De tre sverste rzkker viser elektronpotentia-
let, Ugs1, o9 de tilsvarende belgefunktioner, ¢,
for henholdsvis elektron nummer nj, n2 og alle de
ovrige. Den nederste razkke viser alle tilstandene
med energien E'. En besat tilstand symboliseres
ved en skraveret trekant.
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Denne model (£ig.2.30) kaldes CFO-modellen ef-
ter M.H Cohen,H.Fritzsche og S.R.Ovshinsky og an-
tages at galde for tetravalente amorfe halvledere
som Ge og Sl uden frie bindinger /D.Adler ref. Z /.

" Inden vi diskutterer effekten af frie blndlnger,
gores der kort rede for, hvordan gitterstrukturen
kan forstas udfra germanlumatomets kemiske egenska—

ber.

Den kemiske binding.

Strukturen i en krystal af enkelt-atomer forkla-
res ud fra den kemiske binding mellem atomerne.

To tetravalente atomer, som f.eks. germanium,
danner en kemisk binding ved at be¢lgefunktionen for
en eller flere af valenselektronerne i det ene atom
lapper over med bplgefunktionen for en eller flere
af valenselektronerne i det andet atom. I et isole-
ret Ge-atom er der to valenselektroner i hver sin
s-tilstand og to elektroner i hver sin p-tilstand,
men ndr atomet reagerer med et andet atom, det vil
. sige nar der opstdr falles elektrontilstande for de
to atomer, vil valenselektronerne normalt optrade i

hybridiserede sp-tilstande Se fig.2.32.

sp 3

v
sP2 v . : B

Fig.2.32. A viser de fire hybridiserede sp-til-
stande, som valenselektronerne normalt befinder
sig i, ndr germanium-atomet reagerer. B er en
todimensional model.

Set inden for fast binding approksimationen opstér

valensbdndet ved, at sp-tilstandene i hvert atom lap:

per over med de nermeste nabo-atomers sp-tilstande.
Tidligere er overlappet kun tegnet i &n dimension

. og her afhanger det udelukkende af afstanden mellem
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ionerne, men i tre dimensioner er overlappet ogsd af-

" hangigt af b¢lgefunktionerhes orientering i rummet.
‘Elektronernes samlede energi er mindst, nir

overlappet har en bestemt stgrrelse. I tre di-

mensioner:kanrdette bestemte overlap imidléertid

opnds ved forskellige afstande mellem ionerne,

fordi bdlgefunktionerne kan have forskellig ori-

entering i rummet. Men ligesom elektronsystemet

° o . A Fig.2.33. Overlap mel-
lem bglgefunktionerne
i &n og "tre" dimensi-
oner. I tre dimensio-
ner kan overlappet sva-
rende til laveste elek-
tron-energi opnds med

forskellige afstande
8@

&

mellem ionerne.

vil ionsystemet under en krystallisationsproces
s¢gge mod den laveste energi, og derfor sidder
atomerne med den indbyrdes orientering, hvor af-
standen mellem ionerne er stgrst, som vist i fig.
2.33.B. Dette er samtidig en forklaring pd, hvor-
for iongitteret er periodisk i en krystal.

For en perfekt krystal siges elektronbglgefunk-
tionerne ﬂ'l, og ionernes gitterpunkter at udggre
et kontinuert ordnet netvaerk. "Kontinuert", fordi
hver bglgefunktion har overlap med en anden bglge-
funktion og "ordnet", fordi gitterpunkterne sidder
i en ordnet struktur. Bglgefunktionerne kaldes og-
s& bindinger, eller orbitaler, og kontinuiteten
kan derfor alternativt formuleres som fravar af
frie bindinger.
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Fig.2.34. Et kontinuert ordnet netverk.

P& figuren symboliserer prikkerne ionernes git-
terpunkter og en linie mellem to punkter betyder,
at en orbital fra et atom i det ene punkt overlap-
per méd en orbital fra et atom i det andet punkt.

=T
< 0 &

Fig.2.35. A: kontinuert ordnet netvaerk. B: kon-
tinuert uordnet netverk. 'C: ikke-kontinuert
ordnet netvark. D: ikké-kontinuert uordnet net-
vark. Linjestykker, som kun har en prik i den.
ene ende, symboliserer frie bindinger. E: kon-
tinuert uordnet netvark med dobbelt-binding.

Det. kan umiddelbart synes 1idt akavet at tale
om et ikkerkontinuert ordnet netvaerk, men der er
brug for en betegnelse for nasten perfekte krystal-
ler med frie bindinger.
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2.2.3.2 Lokalisering forArsaget af frie bindinger.

Et atom med en fri binding er et atom, hvis ene
af de fire .sp-tilstande ikke har noget overlap med
nabo-atomernes sp-tilstande. Et siddant atom har en
elektron "i overskud" pd samme midde som et penta-
valent doterings—~atom i en halvleder af tetravalen-
te atomer.

Forestiller vi os en perfekt krystal med én fri
binding (fig.2.35C), vil denne overskydende elek-
tron ikke befinde sig i en udstrakt tilstand som
alle de ovrige elektroner, men derimod i en lokali-
seret tilstand omkring "moder-ionen". Det skyldes,
at elektronen oplever et s&rligt dybt potential
omkring denne ion, hvis ladning jo kun modsvares af
tre elektronladninger fra de udstrakte tilstande.
Energien af en s&dan "donor-tilstand" antages at
ligge i nederste halvdel af bandgabet /ref. /.

De evrige elektroner vil ikke befinde sig i et
fuldstandigt periodisk potential, fordi den lokali-
serede tilstand haver potentialet i omradet omkring
den fri binding. Se fig.2.36A. Beregninger pa et

U U
Vel (£, 4n1) n -~ n_r
. B R TP i P
Usr* Uson MA Ly

B

Fig.2.36. Potentialmodel for A: en krystal-

struktur med en fri binding, B: en amorf
struktur med frie bindinger. Elektronerne ved
de frie bindinger (n') haver potentialet pa de
evrige elektroner, Uelaﬁ#n')' lokalt.
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sddant potential med en enkelt afvigelse viser, at
tilstanden med den heojeste energi i hvert energi-
badnd i den tilsvarende perfekte krystal andres til
en lokaliseret tilstand med hejere energi, nar af-
vigelsen, V, er positiv som i fig.2.3 A, Hvis afvi-
gelsen er negativ, ®#ndres den nederste tilstand i )
hvert b&nd til en lokaliseret tilstand med lavere
energi. Jo sterre afvigelsen, V|, er, jo sterre er
#ndringen i energi. Se fig.2.37.

Fig.2.37. Energiband .for en simpel tredimen-—
-8ional potentialmodel (periodisk potential
med en isoleret defekt) som funktion af de-
fektoptentialets afvigelse, V, fra det per-
fekte potential. Afhzngigt af fortegnet pa

V udskilles enten tilstanden med den storste
eller den mindste energi fra det quasi-kon-
tinuerte band. Den udskildte tilstand er
rumligt lokaliseret i omegnen af defekten.
De tilbageblevne udstrakte bandtilstande for-
skydes kun ganske 1idt i energi.(Kilde: Made-
lung.)

.

Den frie binding for&rsager altsd endnu en loka-
liseret tilstand.

I tilfeldet med det ikke-kontinuerte uordﬁede
netvaerk mad de frie bindinger have den samme effekt.
Men til forskel fra krystalstrukturen med frie bin-
dinger vil energierne af de lokaliserede tilstande

vaere fordelte pd grund af uorden i gitteret.
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Mott (ref. 9 ) har foresldet nedenstdende model,
hvis vesentligste antagelser er at: "A dangeling
bond can provide a donor below the middle of the
gab and an acceptor above it; but the disorder, and
particulary random fields due to charged cavities,
gives a range of energies for both, so that the two
bands overlap, and some dangeling bonds acquire a
positive and some & negative charge. In this sense
the model is like the CFO model. The density of
states is illustrated in Fig.; g(EF) is finite and

the Fermi energy is "pinned”.

EB§§§§E:: g

<

g (Ep)

Fig.2.38. " Density of states in amorphous
semiconductors in revised model, whit dangeling
bonds at vacancies. V is the valence band, C
the conduction band, D are deep donor states
due to neutral dangeling bonds, A acceptors
produced by double occupation." /ref.q /. Fi-
guren er taget fra ref.{l.

Denne model ef almindeligt anderkendt (ref, i)
og ifelge Adler (ref.2 ) taler man om, at Fermi-
energien er "pinned" "in the sense that conductivity

would be quite insensitive to substitional doping

or injection of the exess carriers”.
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2.3 Elektrontransport i amorfe halvledere.

I indledningen demonstrerede vi en mdde at anskue
problemet om elektrontransport pa, idet vi pasted,
at ledningsevnen er proportional med antallet af
ladningsbarere og disses mobilitet. Sprogligt set
er denne pastand vel altid korrekt. Et systems evne
til at transportere kan altid antages at afhange af
nogle "transportoerer " og deres evne til at bevage
sig. Problemet er altsd ikke hvorvidt opfattelsen
er korrekt, men snarere om den er hensigtsmessig,
om man kan "komme igennem" til en brugbar model.

Bestemmelsen af antallet af ladningsbarere, N,
er uproblematisk:

o
N = fg(E)-f(E)-dE .
[

Det er straks Qanskglige;e at..opstille et udtryk
for mobiliteten. Alt hvad vi ved om mobiliteten er,
at den er nul i dobbelt besétte udstrakte tilstande
og, at den er stgrre i enkelt besatte udstrakte til-

'stande end i lokaliserede tilstande. Det fgrste har
vi argumenteret for teoretisk, det aﬁde£ kan blot
tages som en eksperimentel kendsgerning. Alts& af-
henger mobiliteten af en elektron, u, i hvert fald
af hvilken tilstand den befinder sig i og dermed
hvilken energi den har.

m = n(E) .

Bidrageé til ledningsevnen fra en enkelt elek-
tron, a0 er givet ved: 36=e-m(E) og den samlede
ledningsevne kan derfor skrives:
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o0

(22) g = eg/J(E)-g(E)-f(E) dE ,
(V]

hvor e errelektrbnens ladning.

Teori om diffusion kan give os et udtryk for mo-
biliteten bdde i lokaliserede og udstrakte tilstan-
de, men det kraver, at der geres nogle antagelser.
Motts beregning af ledningsevnen i lokaliserede til-
stande bygger pa en sidan diffusionsmodel.

Beskrivelsen af elektrontransport kan ogsd fore-
tages i andre termer end "mobilitet". Efter gennem-
gangen af Motts beregning skitseres en elektrisk -
netvaerk model for ledning via lokaliserede til-
stande, hvor man istedet for at fokusere pd mobili-
teten af hver elektron, fokuserer pd ledningsevnen
mellem hver af de lokaliserede tilstande.

2.3.1.1 Mobiliteten.

Elektronernes mobilitet kan udledes af fluktuations-
dissipationsteoremet, der giver felgende sammenhang mel-
lem fluktuationskvadratet,xz, og krybefunktionen, J _(t).
Krybefunktionen angiver positionen af en partikkel som
funktion af tiden pr. enhed af en pdtrykt kraft virkende
pa partiklen.

2
(23) (x7) = 2kgT.J (t).
Ved simpel diffusion, det vil sige nar diffusions-fluxen
er proportional med koncentrations-gradienten af den
diffunderende substans (i vores tilfzlde elektroner) gal-

der:

(24) (x> = e,
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\

og dermed ved kombination af (23) og (24):

Jm(t) = =L

Den mekaniske konduktans, det vil sige hastigheden af en
elektron pr. enhed af den patrykte kraft, Ym(t),~er:

_ 8Ig(t)
vatt) = SgRe

Den patrykte kraft hidrerer i vores tilfzlde fra et elek-
trisk feltre, og har sterrelsen e.g, hvorfor elektro-
nens hastighed i § -feltets retning, v, er:

v =e-&y (t) = e

"Og- da mobiliteten er defineret ved: j=v/g féas:

I de ubesatte tilstande kan elektronernes bevagel-
se beskrives ved belgepakker, 'som af og til spredes
p& grund af uorden i gitteret. Jo'tattere tilstanden
er pd mobilitetskanten E.. jo kortere er middelflyve-
tiden,Z’. Ifolge Madelung er den middelfri vejl=ngde,
L, for tilstande ved mobilitetskanten sammenlignelié
med afstanden til narmeste nabo og her erdiffusions-
konstanten givet ved

o
1]
O\'t‘
AN
-

hvilket giver mobiliteten:

’ 2
AN(E_ ) = el
c 6kBT
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Vi skal ikke g& narmere ind i diskussionen af mobi-
liteten i de udstrakte tilstande. Til vores formil
er det nok at konstatere, at mobiliteten i de ud-
strakte enkelt besatte tilstande er meget storre
end i de lokaliserede.

2.3.1.2 Mobiliteten i lokaliserede tilstande.

Diffusionskonstanten for diffusion ved hop mellem
lokaliserede tilstande kendes 1 det tilfzlde, hvor
lzngden af hoppene, Ro' er konstant:

e b2 .
D %Ro.

P0 er sandsynligheden pr. tidsenhed for at elektro-
nen hopper (P, kan altsd vere stgrre end 1l). Under
antagelse af, at hoplazngden og hopsandsynligheden er
konstante, f&s altsd f¢lgende udtryk for mobiliteten:
2
(25) A= ?T(POT—RO t
B

Hopfrekvensen P.

Sandsynligheden pr. tidsenhed for hop males ved
antallet af hop pr. tidsenhed. Fremover bruges be-
grebet derfor synonymt med "hopfrekvensen" eller
blot "sandsynligheden for hop".

Sandsynligheden, Pij' for at en elektron hopper
fra en tilstand, i, med energien Ei til en anden
tilstand, j, med energien Ej' er givet ved:

hvor £ er Fermi - Dirac fordelingsfunktionen. f(Ei)
giver sandsynligheden for, at i er besat. (l—f(Ej))

er sandsynligheden for, at tilstanden j er ubesat
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og pij er sandsynligheden (pr. tid) for, at der sker
et hop fra i til j under forudsztning af, at i er

" besat og j er ubesat.
E

R R TR

i J '
Fig.2:39. Lokaliserede tilstande fordelt i
energi og rum. Pilen illustrerer et _hop
fra tllstanden i til tilstanden j. (R ,E )

;) er position og energi af ad td
tllstg g

p.; bestemmes af tre forhold:

1]
Tunnelingsandsynligheden. Elektronerne tilbagelagger
afstanden R = [R - R, l ved tunneling. Den faktor,

som bestemmer tunnellngsandsynllgheden, er overlap-

'pet af de to tilstandes belgefunktioner. Den simple-

ste model for belgefunktionen svarende til en loka-

liseret tilstand er en funktion, der aftager fra

centret proportionalt med'exp(—lr—RiLa ), hvor lok-
kaliseringslengden, A , er et mdl for tilstandens
udstrzkning. Hvis den antages at vare ens for de to 12
tilstande, er tunnelingsandsynligheden proportional

med exp( ~2RA ). 4

' Fononerne. En elektron kan kun skifte energi ved at
vekselvirke med gitteret. Hvis energiforskellen,
Wij' er positiv, det vil sige le Ej—Ei> 0, modtager
elektronen energi fra gittersvingningerne og hvis
Wij<0 afgiver den energi. Energien af gittersving-
ningerne er kvantiseret og et kvant kaldes en fonon.
Den tidslige middelverdi, {n(W)) af antallet af fo-

noner med energien W i et fast stof i termisk lige-

vegt er givet ved Planck-fordelingen:
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1
() = /R T

I grensen ved tilstrazkkeligt lave temperature,
kBTG(W, er middelbesztningstallet givet ved Boltz-
mann-fordelingen:

(27) (n(W) = exp(-W/kpT) ; KkgTKW .

Det antages, at der kun indgdr en fonon i veksel-
virkningen. (Denne antagelse er ifelge Debye-approk-
simationen, galdende for ikke-polare faste stoffer,
gyldig néar WfSkBeD, hvor GD er Debyetemperaturen).

Under antagelse af en-fonon processer og kBTé(W
er pij,for positive Wij,altsé proportional med tun-
nelingsandsynligheden og antallet af fononer med

energien Wij:

(28) Pj5 = Py exp(-2RA Wy 3/kgT) wij> 0.
Elektron - fonon vekselvirkningen. Proportionali-
tetsfaktoren, Py udtrykker vekselvirkningen mellem
elektroner og fononer. Den kan kun beregnes, hvis
man ger yderligere antagelser om de lokaliserede
tilstande og elektron - fonon vekselvirkningen. For
positive Wi. er p, blevet bestemt til:

j
2 2
P - Do My W,.>0
v 90 s5 54 ' ij

hvor Bd er deformationspotentialkonstanten, AO er
et udvekslingsintegral, Po ©F massefylden og s er
lydens hastighed.

Nar Wij< 0 afhznger P; kun af tunnelingsandsyn-

bl
ligheden og elektron - fonon vekselvirkningen:
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(29) Piy = pvzexp(-ZR/A) ’ Wij< 0 .

Ved sammenligning med formel (28) ses, at sandsyn-
ligheden for hop til tilstande med lavere energi er
storre end sandsynligheden for hop til tilstande med

hejere energi.

Mott's estimering af p.

Vi har nu to udtryk for pij’ formel (28) for den
langsomme proces, hvor Wij er Positiv og‘formel (29)
for den hurtige proces, hvor Wij er negativ. Da el-
ektronerne foretager bide positive og negative ener-
gispring ved deres bevagelse rundt i stoffet, er det
de trzge hop med positive energispring, der begran-
ser mobiliteten. Vi valger derfor formel (28) i den
videre undersegelse af mobiliteten i de lcokalisere-
de tilstande. i . .

Sammenh&ngen mellem Pij og pij er givet ved for-
mel (26). Da enten f(E) eller (1-f(E)) ‘tilnarmel-
sesvist er lig nul udenfor et interval af stgrrel-

- sesordenen kET omkring EF, er det rimeligt at satte

Pij=0 her. For energier indenfor intervallet vil
f(E) (1-£(E)) tilgengald va@re nogenlunde konstant,
hvorved Pij bliver proportional med pij'

Pyy= pyy for Ei,Ejt[EFTkBT;EF+kBT]
Py 0 for EirEj¢[EF+KBT;EF+kBT] i
pij afhenger bade af Rij og Wij' Hvis diffusions-

modellen, formel (25), skal kunne bruges, ma pij og
Rij vare konstante for alle i,j. Dette er ikke til-
fazldet. Mott's lesning p3 problemet er at finde den
optimale hopsandsynlighed, Py’ ©9 udfra middel-ener-
gispringet, wo’ (midlet over alle positive wij) den
dertil svarende middel-hoplangde, R,. (28) giver da:

Py = Pyg exp(-2R /2 -W_/k T} .
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Det er kun ngdvendigt at studere hopsandsynlighe-
den, p, mellem tilstande indenfor et interval af
stgrrelsesordenen kBT omkring EF. Antager man, at
tilstandene her er statistisk fordelte bdde i energi
og rum med tatheden af tilstande i radialrummet, g(R),

"og taetheden af tilstande i energi er konstante:

g(R) = konstant
g(E) = g(E),

it

kan man udlede et tilnermet udtryk for Wo som funk-
tion af Ro:

Antallet af tilstande, N, som en elektron kan
hoppe til, er givet ved:

N = V-g(EF)-WM.

Det maksimale energispring, WM’ er af stg¢rrelses~

ordenen kBT.

Antager vi, at elektronen kun kan foretage middel-
energispringet w° givet ved

(30) Wo = WM /N,

fis f¢lgende sammenhang mellem Wo og det betragtede
rumfang, V:

WO = 1/(g(EF)-V) .
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Lader man envidere rumfanget vere givet ved en kug-
le med radius R og antager, at middelhoplangden, Ro'
svarende til middelenergispringet er lig kuglens

radius (sk¢gnt der jo i virkeligheden galder: 0<R§ R),
fas: ’

= . R3
W (R,) = 3/ (4w R g(Ep) ) .

HopsandSynligheden,'p,ukan hermed skrives som en
funktion af Ro:

—_— - — N. 3 L4
(31) ‘ Pg = pVo exp ( 2R0A1 3/( 4% Ro-g(EF) kBT) ).
Vi sgger nu den middelhoplangde, der giver den mak-
simale hopsandsynlighed.'po har maksimum, nir ud--
trykket i eksponenten, h(Ro), har maksimum. Maksi-

. mumspunktet, Ro’ findes ved ar satte differential-
kvotienten 1lig nul:

h! (R) = -2/A+9/(4T-g(E) *kyT-Rg) = 0 ,
hvilket givef
. - ko)) /4
(32) R, = (93/(8T-g(Ep)-kyT)) /.

indsat. i (31) giver denne verdi:

Py ‘on exp(—(To/T)l/4) , hvor

T
(o]

512/ (903 kg g (EQ)) .

Af naste afsnit vil fremgd, at denne eksponentielle -
afh@ngighed af temperaturen er afgerende for led-
ningsevnens temperaturafhangighed. ’



~75-

2.3.1.3 Ledningsevnen 1 de lokaliserede tilstande.

Som navnt er ledningsevnen i almindelighed givei
ved:

o0
T =e &u(E)-g(E)of(E)-dE.
o

Produktet under integrationstegnet er lig nul uden-
for intervallet I=[EF-kBT;EF+kBT], fordi mobilite-
ten her er lig nul. Indenfor intervallet I er am(E)
og g(E) konstante og integralet af f£f(E) er tilnar-
melsesvist proportionalt med kBT:

O e-/uhg(EF) -kBT.

Ved indszttelse af a fés:

1/4

&(T) ¢ o (T)* exp(~-T_/T) )+ hvor

= of . 1/2
0, (T) = e*pyy(92-g(Eg)/ (8T-kyT)) .

Dette er Mott-loven.

Elektron - fonon vekselvirkningsleddet for et
middelenergispring, P, r €r en funktion af W° og
dermed af Ro og dermed af temperaturen, men der kan
- argumenteres for, at denne afhangighed er meget

svag, hvorfor det fremover regnes for konstant.
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Middelhoﬁafstanden, R , aftager ndr temperaturen-
stiger (j=vnfgr formel(32)) Det betyder, at optime-
ringsproceduren til bestemmelse af R hgjst kan vere
gyldig ved temperature der er si lave, at R er stegr~
re end middelafstanden til narmeste 1okallserede
nabotllstand RN Denne form kaldes hop over varia-
bel afstand (variable range hopplng)

Ved hgjere temperature er hopafstanden den kor-
test mulige, det vil sige RN. Denne form kaldes hop
til nazrmeste nabotilstand (nearest neighbour hop-
‘'ping) eller hop over fast afstand (fixed range hop-
ping). .Antallet af narmeste nabotilstande er af
stg@rrelsesordenen 1, hvorfor middelénergispringet,
ifglge formel (30), er cirka lig W Da RN er uaf-
-hengig af temperaturen skrives: .

P =< exp(—ZRN/i —WM/kBT) o< exp(—wM/kBT) ,
hvilket medfgrer:
OL a,exp(-WM/kBT) .

Hop til narmeste nabo behgver ikke at foregé
mellem tilstande omkring EF' Denne form kan ogsa
forekomme mellem tilstande lige under mobilitetskan-
ten (se fig.2. ). Hvis E' er middelenergien for
lokaliserede tilstande ved mobilitetskanten, og
E'—EF> kBT, er besattelsessandsynligheden tilnazrmel-
sesvist givet ved Boltzmannfaktoren exp(—(E'—EF)/kBT).
Lader vi W& betegne middelenergispringet mgllem
narmeste nabotilstande ved mobilitetskanten fés:

O, (T) = exp(-(E'-Eg )/k T) .

Tager vi for fuldstendighedens skyld ledning i de
udstrakte tilstande med, vil der altsi, en efter en,
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trade fire forskellige former for ledningsevnebidrag
i kraft, efterhdnden som temperaturen gges:

a) Hop over variabel afstand.

6, (T) = 0, exp(-(T /T) 1/4)

b) Hop til narmeste nabo omkring EF'

db(T) = dbo exp(—wM/kBT)

c) Hop til narmeste nabo lige under mobilitetskanten.
- - — ]
o’C (T) = ‘fco exp(-(E' EF+WM)/kBT)).
d) Ledning i udstrakte tilstande.
04 (T) = 63, exp (- (E_-Ep)/kyT)).

Den samlede ledningsevne er lig summen af de fire
bidrag, men ved hg¢je temperaturer,hvor Ga er indg-
tradt, vil denne vaere dominerende, fordi mobilite-
ten i de enkelt besatte udstrakte tilstande er meget

stgrre end i de lokaliserede.

Problemer med Mott-loven.

Det faktum, at elektronerne primert hopper mel-
lem tilstande med energier indenfor et interval af
stgrrelsen kBT omkring EF' synesg at stride mod anta-
gelsen i formel (27) om, at energispringene er stgr-
re end kBT. Hverken Mott eller Madelung kommenterer
dette problem.

Til gengeld har Overhof en kommentar til anta-
gelsen, om at g(E) exr konstant, idet han demonstre-
rer, at man b&de kan konstruere ikke- konstante for-
1/4
delinger, der giver andre funktionelle afha@ngigheder
af T!

delinger, der reproducerer en T -afhangighed og for-
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I stedet for at estimere mobiliteten, kan man es-
timere ledningsevnen mellem hver af de lokaliserede
tilstande. Ambegaokar har lavet en sddan model, hvor
ledningsevnen alene afhanger af temperaturen, energi-
erne og den indbyrdes afstand mellem tilstandene:

%13 = 13 Ryy
punktet for modellen hopfrekvensen mellem to tilstan--
~de 1 09 j:

'Ei'Ej'T)' Nermere bestemt er udgangs-

Pij = f(Ei)'(l—f(Ej))'pij
Lige som i.Mott's .udledning antages; Ei-Ej > kBT’
hvorved man f&r det samme udtryk for pij: '

. P, exp(-ZRijAl—(Ej-Ei)/kBT), for EJ.>Ei
ij -
P, exp(-ZRij/l), ‘ for EjéEi

Der udledes et tilnermet udtryk, sz, for hopfrekven-
sen:

o _ g - ’
(35) Pij = exp(-ZRijél—(lEi Eg +|Ej Eﬂ +1Ei Ejl)/szT,

og man finder:

_ 220
dlj = e Pij/kBT.

I princippet kan stoffets ledningsevne herefter
bestemmes udfra en model, i hvilken stoffet beskrives
son et netvark af knudepunkter, der alle er parvist
forbundne af strgmveje med forskellige konduktanser.
Kirchhoff's love skal da anvendes pd hvert eneste

knudepunkt i netverket, og den resulterende lednings-

evne bestemmes ved det derved fremkomne ligningssy- -




stem. Dette er der ogsid gjort flere forsgg pa i lit-
teraturen. Hovedproblemet er den selvkonsistente be-
regning af de elektriske potentialéf'fdr de enkelte
'knﬁdepunkter, idet man fir et sat af lineare lignin-
ger, som endda ved hjalp af datamaskiner kun kan 1l¢-
ses for er meget begranset antal knudepunkter. Man
er derfor begranset til at opstille modeller, hvor
elektronerne ved lave temperature kan bevage sig fra
den ene elektrode til den anden ved ganske fa hop.
Der ggres derved ingen ordentlig statistisk midling,
hvorved statistisk st¢j bliver et alvorligt problem.
Overhof navner en sadan todimensional model, der gi-

-1/3

ver en T -afhe&ngighed, hvilket er i overenssetm-

melse med en T-l/4-afhengighed i tre dimensioner.
Det ses nu, hvori det problematiske i Mott's an-
tagelse om en middelhopl®ngde og et middelenergi-
spring bestir: 61j er gennem pij en sterkt varier-
ende funktion af Rij og Wij
middelhoplenged og et middelenergispring ville der-
for svare til at indfgre en middelkonduktans mellem

hver lokaliseret tilstand. Men i en kade af vidt

. At operere med en

forskellige konduktanser er det ikke den individu-
elle gennemsnitlige konduktans, der derterminerer
kadens konduktans, men derimod den minimale indi-
viduelle konduktans. Nar man beskriver lednings ev-
nen af et stof, skal man derfor snarere sgge de
mest favorable streomveije gennem stoffet.

Konduktansen mellem to knudepunkter er en starkt
aftagende funktion af afstanden mellem disse, (for-
mel (35)), og de fleste parvise afstande er store i
sammenligning med de mindste parvise afstande. Der-—
for vil der vare f3 store konduktanser i sammenlig-
ning med antallet af smi konkuktanser.

Den mest favorable strgmvej kan findes, hvis vi
tanker os, at man opbygger netvarket i trin, be-
gyndende med de stgrste konduktanser. Da der kun er
et lille antal af disse, vil de kun kortslutte knude-
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punkterne i f8 og spredte omr&der af stoffet. I
neste trin med indszttelse af lavere konduktanser,
vil de kortsluttede omr8der gges i antal og om-
fang. Proceduren fortsazttes indtil de kortsluttede
omrader (pludseligt) danner en strgmvej gennem hele
stbffet. Konduktansen af denne kritiske vej gennem-
stoffet bestemmer i det vasentlige stoffets (samp-
lets) ledningsevme.

Ved den pludselige overgang, hvor der dannes en
vej gennem stoffet, siger man, at systemet perko-
lerer. I almindelighed menes med perkolation be-
vagelse af en klassisk partikel i et sprednings-
medium, som udggres af tilfeldigt fordelte spred-
ningscentre med givne egenskaber. Bevagelsen er sé&-
ledes bestemt af mediets egenskaber. Dette er for-
skellig for diffusion; hvor enhver spredningsproces
er statistisk uafhangig af forhistorien for spred-
ningen og den spredtepartikel. Perkolationsteorien

er teorien om bevagelse eller flow gennem et s&-
dant random medium, hvor der i dele af dette ikke
er adgang for den bevagede entitet, som f.eks. be-
vagelsen af en flod gennem et bjerglandskab.

. Ved anvendelse af perkolationsteori kommer Ambe-
gaockar til den samme temperaturafhangighed af léd-

ningsevnen ved lave temperaturer, som er givet i
Mott"s T /4 - lov.

De to beregninger pé'de elektfiske netvark lider af
den samme svaghed som Mott”s udledning af T-l/4-
afhangigheden, idet man i begge tilfalde har mittet
antage, at energispringene er stgrre end kBT oqg,
at taztheden af tilstande, g(E), er konstant. Ambe-

gaokar regner disse to antagelser for den alvorlig-

ste begrensning i modellernes anvendelighed som for-
tolkningsgrundlag overfor eksperimentelle data.
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Imidlertid findes der ikke mere udviklede modeller

og eksperimenter viser faktisk den temperaturaf-

h#ngighed af ledningsevnen ved lave températurgr;
som’Mott-loven'forudsigér. Sammen med modellén for

. tatheden af tilstande i amorft germanium‘bg =sili-

sium, figur 2.3%, vil Mott-loven derfor udggre mo-.
delgrundlaget i den videre fremstilling, og det vil
blive benyttet, at de tre navnte fremgangsmider
alle resulterer i:

T <1/ (A3 g (B)) .
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3 STRUKTUREL RELAKSATION 0G LEDNINGSEVNE

Dette kapitel behandler strukturel relaksation
og sammenhangen mellem den strukturelle relaksati-
on af amorfe halvlederé (specielt a-Ge) og den
dertil svarende tidslige udvikling af den speci-
fikke leaningsevne. '

I det fgrste afsnit (3.1) fremstilles begrebs-
apparatet for behandling af strukturel relaksati-
on. Den strukturelle relaksation defineres her
som det fanomen, at strukturen i alle faste stof-
fer, som ikke har krystalstruktur, zndres med ti-
‘den. Alle stoffer sgger at minimere -deres fri e--
nergi, og den fri energi er erfaringsmassigt mi-
nimaliseret i den krystallinske tilstand.

I de fglgende tre afsn.(3.2-3.4) beskrives tre
forskellige typer matematiske modeller, der forsg-
ger at beskrive det tidslige forlgb af relaksati-
onsprocessen. Modellerne forsgger ud fra forskel-
'1ige antagelser om de processer, der fordrsager
strukturel relaksation, at kvanticere mangden af
relaksation. Den strukturelle tilstand (defineret
_i 3.1) anses for at vare den stgrrelse, der relak-
serer med tiden. Denne h®nger sammen med antallet
af defekter (ogsd defineret i 3.1), og antallet af
lokaliserede tilstande ved Fermi-energien hanger
sd igen sammen med antallet af defekter eller fejl-
steder. Derfor betegnes disse lokaliserede tilstan-
de ogsd defekttilstande. Endelig er ledningsevnebi-
draget fra disse lokaliserede tilstande knyttet
til koncentrationen af dem. Disse sammenh&nge be-
nyttes i opstillingen .af relaksationsmodeller og
i den eksperimentelle miling af relaksationspro-
cessens fremadskriden.

AN




-85~

Uden at komme narmere ind pd indholdet af re-
laksationsmodellerne skal det navnes, at den fgr-
ste model (som prazsenteres i afsn. 3,2) opfatter
relaksationen for1¢bendé som sdkaldt simpel relak-
sation. Den anden relaksationsmodel (afsn.3.3) er
udarbejdet af Theye et al. Endelig er den sidste
model (afsn.3.4) en mere kompliceret variant og
udarbejdet som en del af det foreliggende eksperi-
mentelle arbejde.

Vesentlige bidrag i den videnskabelige diskus-
sion om problematikken, strukturel relaksation i
amorfe halvledere, specielt a-Ge, og den dertil
‘svarende tidslige udvikling af den specifikke led-
ningsevne, er Longini & Pansino og Theye et al.

Theye et al er den sidste og mest udviklede af
disse, hvorfor en diskussion og forholden sig til
denne videnskabelige artikel spiller en meget vig-
tig rolle i dette kapitel om strukturel relaksa-
tion og specifik ledningsevne. Denne diskussion
og kritik fremstilles i afsn.3.5.
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3.1 Klassifikation af strukturer

Dette afsnit har til formdl at fremstille begrebs-
apparatet for den folgende behandling af strukturel
relaksation.

Til en begyndelse defineres det faste stof, som er
udgangspunktet. P4 det makroskopiske plan er et fast
stof, et stof der ikke er-deformerbart,'d.v.s. nér
dette patrykkes en kraft, og denne derefter opherer
med at virke, vil stoffet vende tilbage til eksakt
den form, stoffet havde, inden kraften blev patrykt.
Pa det mikroskopiske plén er det faste stof defineret
ved forholdet mellem to tider. Det iagttagne stof er
fast, dersom ﬁorholﬁet mellem de séof—karakteristis—
ke relaksationstider (d.v.s. génhemsnitlige tider
for omplacering af ioner i stoffet) og de karakteris-
tiske undersegelsestider i laboratoriet er meget ster-
re end 1. Og dette er pefvdefinition tilfazldet for
temperaturer under glastemperaturen for stoffet.

~ Strukturen i et fast stof er fuldst&ndigt beskre-
vet ved gitterpuﬁkternes'positioner. Gitterpunkterne
er- de punkter, hvorom ionerne vibrerer. Enhver kvali-
tativt forskellig konfiguration af stoffets gitter-
punkter betegner en serlig strukturel tilstand af
stoffet. Det faste stofs strukturelle tilstand kan
vere enten krystallinsk eller amorf. Krystalstruktu-
ren er kendetegnet ved et periodisk gitter af ioner.
Et sddant periodisk gitter af ioner karakteriseres i
teorien af translationsinvarians. For et tankt git-
ter meé translationsinvarians findes der vektorer,
der forer hele gitteret over i sig selv. Vektorerne
kan f.eks. vare de mindstevektorer, der udspandér
den stofkarakteristiske enhedscelle.

Krystalstrukturen er ogsd kendetegnet ved fjernor-
den. Med fjernorden menes den regulare placering af
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ioner over adskillige gitterafstande taget som et
gennemsnit i stoffet.

Amorf stofstruktur er enhver struktur, der ikke
er krystallinsk. I den amorfe stofstruktur forekom-
mer ingen periodicitet.

Nzrorden er dog almindeligt forekommende i amorfe
stoffer. Med nzrorden menes den regul&zre placering
af ioner over nogle f& gitterafstande taget som et
gennemsnit i stoffet.

Amorfe faste stoffer er uordnede stoffer. Der
findes imidlertid forskellige former for afvigelse
fra krystalstrukturen. Derfor klassificeres s&danne
forskellige former for uorden i det felgende.

Til klassifikation af uorden ses der narmere pa
nedenstdende figur (fig.3.1l) med to-dimensionale '
gitre, hvorpd prikkerne beskriver gitterpunkter,
hvorom ionerne vibrerer, og stregerne bindingerne,
d.v.s. de orbitaler som valenselektronerne i valens-
bandet befinder sig 1i.

(o)

(c) (&)

Fig.3.l. Mulige former for gitter-uorden: (a) kry-
stallinsk fjernorden. (b) positionel uorden. (c)
topologisk (og positionel) uorden. (d) positionel
uorden med frie bindinger.
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P4 fig.a ses et gitter af ens atomer. Gitteret
karakteriseres ved krystallinsk fjernorden, og der-
med er koordinationstallet, d.v.s. antallet af nar-
meste-nabo atomer, ens for alle atomer (der ses her

.og i det felgende -bort fra randeffekter. pd figurer-
ne). ' )

P4 fig.b betragtes et eks. p& positionel uorden.
Her ses de samme atomer, som udgjorde fig.a‘s git=
ter. Den geometriske ‘opbygning af narmeste-nabo ato-
mer er dog statistisk forstyrret.

P4 fig.c er gitteret ikke blot i positionel uor-
den, men ogsd i topologisk uorden, eftersom selve
gitter-topologien heri er blevet berort. P3 fig.a .
og b forekommer udelukkende 4-atomer-ringe, mens
man pd fig.c kan finde yderligefe s&vel 3-og.5-
som G-og 7-atomer-ringe. Denne uorden (afvigelse)'

i antallet af atomer, der danner ringe .i stoffet,
er karakteristisk for amorfe stoffer.

P& fig.d ses, at den positionelle uorden optra-
dende pd fig.b og ¢ er blevet s& udtalt, at bindin-
gerne ikke i alle tilfzlde kan tilfredsstilles, og
sdkaldte dangling bonds opstdr. Disse benavnes her
frie bindinger. Ligeledes opstar der med disse lo-
kale fejl uorden svarende til vakancer (ikke-besat-
te gitterpositioner) i det krystallinéke gitter.

Det kan tznkes, at amorfe halvliedere sisom a-Ge er
karakteriseret ved frie bindinger. :

Frie bindinger er et eks. pd gitter-defekter.
Gitter-defekter vil vi forelebig definere som s&
relativt store lokale afvigelser i gitter-potentia-
let, at der opstdr defekt-tilstande, d.v.s. tilstan-
de midt i bdndgabet. Senere i rapporten vil vi komme
narmere ind p4 den fysiske tolkning af defekter i et
amorft gitter.




Strukturel relaksation er betegnelsen for det fa-

nomen, at strukturen i alle faste stoffer, som ikke
har krystalstruktur, =ndres med tiden.

Den teoretiske forklaring pa dette faznomen er, at
ethvert stof vil sege at minimalisere sin fri energi.
Og den fri energi er erfaringsmessigt minimaliseret
i stoffets krystalstruktur. Minimaliseringen af fri
energi sker for stoffet bl.a. ved, at dets potenti-
elle energi i gitteret mindskes. Processen (struktu-
rel relaksation) forekommer i amorfe faste stoffer,
der har relativt stor potentiel energi i gitteret.

En beskrivelse_gf sammenhzngen mellem et fast stofs
amorfe og krystallinske struktur og poténtielle ener-
gi i gitteret ser sandsynligvis kvalitativt ud som
pad flg. diagram. '

Stoffets Ikke-tilladte
amorfe fase, struktur-tilstande.

Den potentiel- A Ay

le energi i ——t— B} ' Stoffets

gitteret af
det betragte-

1 krystallinske
™ fase,

N . Struktur-
— :
(maks.vard? tilstand.

ved D
Grad af fjernorden i
det faste stof-gitter.

—>

Fig.3.2. skitse af sammenhazngen mellem et fast stofs
amorfe og krystallinske struktur og potentielle energi
i gitteret.
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Diagrammet (fig.3.2) kan lases i et tidsligt
billede, hvor man til et begyndelsegtidspunkt, to’
ved A har en eksempelvis nydannet stofstruktur med
en meget ringe graa af fjernorden i strukturen -

" en amorf stofstruktur med en dertil hgrende rela-
tivt stor potentiel energi 1 gitteret.

Ved B betragtes til et senere tidspunkt t1>to,
det. samme stof,  der p.g.a. thermiske fluktuatio-
ner, som har leveret aktiveringenergien til struk-
ﬁurendringen, nu har en hgjere grad af fjernorden
og en mere lavenergetisk strukturtilstand end ved
A.

Ved C til t>ty har stoffet opndet en metasta-
bil amorf struktur, som er relativt lavenergetisk
og ordnet, og som stoffet vil forblive i, dersom
en tilstrakkelig aktiveringsenergi ikke er tilste-
de. Hvis denne aktiveringsenergi er ﬁilstede, gen-
.ﬁeml¢ber stoffet krystallisationsprocessen, og
den potentielle energi i gitteret er da minimali-
seret ved D. P& de enkelte atomers niveau er den-
ne krystallisationsproces skitseret i den flg.
fig.(3.3). I denne befinder atomet sig ved A 1
en tilstand svarende til at vare placeret i den
metastabile amorfe struktur. Ved tilstedevarelse
af aktiveringsénergien, der giver atomet skubbet
over energibarrieren mellem tilstand A og B, brin-
ges atomet p& plads i krystallen i B med minimal
potentiel energi i gitteret.




-91-~

Den potentielle
energi i gitteret
for det ‘enkelte
atom i stoffet.

Strukturtilstand.

Fig.3.3. Skitse af den potentielle energi i git-
teret for et enkelt atom i det faste stof som
funktion af strukturtilstandene i forbindelse
med krystallisation.

3.1.2 Relaksationsmekanismer

Relaksationsmekanismerne er de mikroskopiske pro-
cesser, der foregdr pd det enkelte atoms niveau, og
som betragtet over hele stoffet giver sig uéslag i
den strukturelle relaksation for hele stoffet, sadan
som beskrevet i det foregdende afsnit (3.1.1).

For at beskrive sddanne processer iagttages
fig.3.1. Det antages, at den potentielle energi
i gitteret af de enkelte strukturer bestdende
af ens atomer i a, b, ¢ og d er mindst i struktur
a, er vokset i b og vokset yderligere i ¢ for en-
delig at vare stgrst i 4. Man kan tanke sig flg.
kvalitativt skelnelige relaksationsprocesser
forlgbe ved struktur b”s overgang til a, c”s til
b og d”s til c:

Under den strukturelle relaksation ved struk-
tur c¢”s overgang til b sker der betydelige an-
dringer i positionerne af gitterpunkterne. Disse
a@ndringer er sd markante, at bindinger b&de bry-
des og knyttes under processen. Denne relaksati-
onsproces er den navnte krystallisationsproces
for det betragtede stof, da b kun er svagt per-
turberet i forhold til krystalstrukturen i a.



-92-

Den strukturelle relaksationsproces forlebende
fra b til a eksisterer sandsynligvis slet ikke.

Hvis struktur b faktisk eksisterede, ville den oje-
blikkeligt falde pa plads i krystalstrukturen a.
Faktisk kan man forestille sig struktur b som en kry-
stal fastfrosset i et @jebliksbillede ved en endelig
temperatur, hvis man lader prikkerne symbolisere
ioner istedet for gitterpunkter.

Oom struktur d’°s overgang tilc skal bemzrkes, at ]
denne sandsynligvis ikke er ned?endig, men oversprin-
ges, i forbindelse med krystallisation. Er.aktive—
ringsenergien (for krystallisation) tilstedé, gar
struktur d direkte over i a.

Efter denne prasentation af‘begrebsapparatet
for behandlingen af strukturel relaksation, skal
vi i de flg. afsn. beskaftige os med opstiilingen
af forskellige matematiske modeller til beskrivel-
se af strukturel relaksation. o

3.2 Simpel relaksation

Som et fgrste forsg¢g pd en matematisk beskri-
velse af strukturel relaksation, skal simpel re-
laksation behandles. Denne behandlings endelige
matematiske udtryk er formel lc. Arsagen til at
denne model behandles forst er, at den pd for-
skellig m&de er det idemassige grundlag for de
to‘¢vrige.relaksationsmodeller, der behandles )
lengere fremme i teksten. Denne relaksationslov
er sarlig enkel og kendes ogs& inden for andre
fysiske discipliner. F.eks. bruges den til at beskrive
afladningen af en kondensator over en modstand
og til at beskrive radioaktivt henfald. Der er
altsd tale om en model af mere generel karakter,
hvorimod de relaksationsmodeller, der beskrives

senere, har mere speciel karakter.




gt

=93~

Som allerede navnt er antallet af defekter i
den amorfe struktur nart forbundet med dennes
strukturelle tilstand. Der skal nu opstilles en
simpel relaksationsmodel for den tidslige udvik-
ling af antallet Nd af defekter i det amorfe git-
ter. Fgrst skal de fysiske grundantagelser for
modellen fremsattes.

Givet et antal Ndo delsystemer af det samlede
relakserende amorfe system. Disse kan hver isar
enten befinde sig i tilstand I eller tilstand II.
Tilstand I er karakteriseret ved at vare den ure-
lakserede tilstand af det enkelte delsystem,
hvilket svarer til en ikke-elimineret defekt.
Tilstand II er den relakserede tilstand, hvilket
svarer til en elimineret defekt. Den relakserede
tilstand er yderligere karakteriseret ved at va-
re relativt lavenergetisk og delsystemets lige-
vagtstilstand, som illustreret i nedenstdende
potentialdiagram (fig.3.4) for det enkelte del-
system.

urelaxeret

11
relaxeret

>

d
relaxationstilstand

Fig.3.4.
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Som illustreret i fig.3.4 gzlder der sdledes ogs§,
at hgjden af potentialbarrieren over I er energi-
en W. Det totale antal defekter til tiden t=o er
lig med antallet af delsystemer Nio- Ngq er som
nzvnt antallet af defekter til tiden t, d.v.s.
antallet af delsystemer i tilstand I til tiden t.
NdL er antallet af defekter i tilstand I ved li-
gevagt af det samlede system.

Det antages yderliéere, at relaksationerne i
.de enkelte delsystemer er statistiske processer,
sdledes at.der er en bestemt given sandsynlighed
for relaksation pr. tid. for‘at kunne se bort fra
statistiske udsving skal det antages[ at vi be-
tragter sd store vardier aﬁ Ndo' at Ndo kan be-
tragtes som uendelig stor.

Hvis antallet af relakserede defekter i tids-
rummet dt er —d(Nd—NdL), s& md dette antal vare
" proportionalt med den samlede afvigelse Nd-NdL
fra ligevegt, samt med det infinitesimale tids-
rum dt. Proportionalitetsfaktoren er da relaksa-
tionssan&synligheden 1/4 , som er defineret som
antal eliminerede defekter pr. tid pr. ikke-eli-
mineret defekt. Herved bliver T systemets tids-
konstant. Matematisk formuleret resulterer dette
i flg.:-

' = -1 -
(o) d(Nd—NdL) = T (Nd NdL) dt =>
Ng () -Ngyp,
: t
' __.._d(Nd_NdL) = - at
N, -N ‘ Ng = Ngyg, T
do dL o

Nd(t) = (NdO-NdL) exp(-t/¢ ) + Nd%




Da %Efﬁyd(t))=NdL setter vi NdL=Nd00’
det endelige udtryk for antallet af defekter til
tiden t:

og sd fas

(la) N(t) = (Ndo-Ndog exp(-t/¢) + Ndoo

Der skal nu udarbejdes en model over relaksati-
onssandsynlighedens, (l1/r)§, afhangighed af tempe-
raturen T og det enkelte delsystems karakteristika.
Relaksationssandsynligheden er som navnt antallet
af relakserede defekter pr. tid pr. defekt. Hvad
angdr antallet af relaksationsforsgg pr. tid pr.
defekt, m3 dette vare nart forbundet med det amor-
fe gitters thermiske svingninger, siledes at antal-
let af relaksationsforsgg pr. tid pr. defekt,l/¢;,
bliver af samme stgrrelsesorden som fononfrekven-
ser: 1012Hz. Idet vi betragter fig.3.4, vil struk-
turen da svinge lokalt i den ¢gverste potentialdal
(I) omkring bundpositionen. Antallet af forsgg péd
at overskride energibarrieren for at nd delsyste-
mets ligevegtstilstand (II), d.v.s. forspg pad relak-
sation pr. tid pr. ikke~elimineret defekt antages
at vaere Boltzmann-fordelt m.h.t. energi i forhold
til bundpositionen (I). Antallet af forse¢g, der nar
toppen af energibarrieren, pr. tid pr. ikke-elimi-
neret defekt, d.v.s. relaksationssandsynligheden,
kan derfor skrives som flg. produkt:

(1b) % = %o exp(-W/kBT)

, hvori T er det samlede systems temperatur, og W

er hgjden over I af energibarrieren. Relaksations-
processen er sdledes thermisk aktiveret., Ved indsat-
telse af 1b i la fds det resulterende udtr. for den
tidslige udvikling af antallet af defekter beskre-
vet ved simpel relaksation:
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(1c) Ng(t) = (Ng Ny exp(--t/('foexp(k—:f_)))+Ndoo

Endelig skal det trakkes o§ og gentages, at den her .
skitserede model for simpel relaksation udger en va-
sentlig del af det idemessige grundlag for de naste
to modeller,.som praesenteres i afsn.3.3 og 3.4.

<

3.3 Theye et al’s relaksationsmodel

Indledningsvis skal det siges, at vasentlige re-
sultater i opstillingen af Theye et al’s relaksati-
onémodel er differentialligningerne 3a og 4b og les-
" ningerne 3b og 4d. Disse resultater vil blive udledt

6g diskuteret i det felgende. En egentlig kritik af
relaksationsmodellen vil blive givet i1 slutningen
af kapitlet (afsn.3.5). )

Theye et al undersweger den spontane relaksation
af en amorf Ge-film dannet ved stuetemperatur, Ts=
293°K, uden at temperaturen andres under relaksati-
onsforlebet. Det viser sig ved maling, at den spe-
cifikke ledningsevne aftager med tiden. Faldet i
specifik ledningsevne opfattes som udtryk for at an-
tallet af defekter lebende reduceres under relaksa-
tionsprocessen. Baggrunden for denne antagelse hos

. Theye et al er, at for amorfe Ge-film, som underse-
ges for specifik ledningsevne ved Ts’ er den speci-
fikke ledningsevne stadig domineret af lavtempera-
turprocessen for elektrontransport. D.v.s. trans-
port ved hop mellem lokaliserede tilstande i pseu-
dogabet. Dette ledningsevnebidrag antages at vare
proportionalt med en eller anden potens af tatheden
af tilstande i energigabet. Da de lokaliserede til-
stande i energigabef i det vesentlige opfattes som
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relateret til tilstedevarelsen af defekter i det
amorfe netvark, fortolkes en aftagen Ao i specifik
ledningsevne groft som fordrsaget af en reduktion
ANd af antallet af defekter (Theye et al, s.304).

Yderligere antages det, at den specifikke led-
ningsevne ved en given varmebehandlingstemperatur
Ta' med tiden nzrmer sig en grensevardi qh(Ta),
som sdledes er en funktion af Ta' Denne grensevardi
er udtryk for, at den amorfe struktur har relakse-
ret gennem thermodynamisk ustabile tilstande med
et stadigt aftagende antal defekter til en mere sta-
bil grensetilstand med det mindste antal qu;Ta)
defekter ved temperaturen Ta'

Iflg. Theye et al viser det sig ved betragtning
af mdledata, at funktionen qs(Ta) er en aftagende
funktion indtil en vis verdi Tas’ over hvilken den
specifikke ledningsevne forbliver konstant qbs ind-
til temperaturer opnds, hvor krystallisation finder
sted, og den amorfe fase derfor forlades. Dette for-
tolkes sélgdes: Ved relativt lave Ta< Tas
setilstanden af den amorfe struktur kvasimetastabil
m.h.t. den krystallinske tilstand. Over T.s
der de temperaturer, hvor krystallisation finder

er gran-
og un-

sted, relakserer det amorfe gitter mod en sikaldt
sand metastabil tilstand givet ved at den specifik-
ke ledningsevne er konstant %os i tid (Theye et al,
5.304-306 og 311-312).

Vi vil tillzgge Theye et al’s relaksationsmodel
fysisk mening ved at fortolke den i termer af den
allerede beskrevne model for den simple relaksati-

onsmekanisme. Hvis Nd(t) og N er antallet af de-

doo
fekter til henholdsvis tiden t og uendelig tid for
given Ta' sd bliver den grundleggende differential-

ligning som ligning o:

d(Nd(t)-NduJ

- 1 -
(2a) TS = - Frey (Ng(8)Ngg)
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shvor T(t) er en tidsafhangig tidskonstant. Ud fra
denne ligning vil vi udlede Theye’s grundlaggende
differentialligniﬁg for den specifikke ledningsev-
nes tidsafhengighed (ligning 2b) v.h.a. de allerede
gjorte grundantagelser om sammenhzngen mellem spe-
cifik ledningsevne, t@theden af tilstande i pseudo-
gabet og antallet af defekter. Hvis o(t) og Ty €F
den specifikke ledningsevne ved en-given’varmebe-
handlingstemperatur T, for henholdsvis tiden t og
uendelig tid, og c er en given potens, vil vi for-
tolke Theye et al sdledes, at de antager flg. pro-
.portionalitet, idet k er konstant: )

o(t) - o, = k(Ny(£)-Ng )€

bo

Ved indszttelse af denne i ovenstdende grundlaggen-
de differentialligning féas

) a(t) - o, o(t) ~ o
d R 1 oo
(2b) 'ﬁ'( AR ) = T/c Oy - %o

shvor T er en tidsafhazngig tidskonstant for relak-
sationen af defekter. Hvis vardien af potensen ¢
ikke kendes, bliver det sdledes umuligt at bestemme
tidskonstanten £ ud fra kendékab til tidsafh®ngighe-
den af den specifikke ledningsevne. Derfor vil vi
fremover som forenkling erstatte T/c med T, idet

vi underforstdr c.

Theye et al skelner mellem to‘tidslige udviklings-
stadier af relaksationsprocessen, som felger forskel-
lige mekanismer. Disse to forskellige relaksations-—
mekanismer udtrykkes ved henholdsvis en konstant og
en tidsafhangig 1. Den ferste relaksationsmekanisme
foelges iflg. Theye et al i intervallet 1-100 min.,

" og den tilsvarende milekurve beskrives ved formler-
ne 4a og 4b. Den anden relaksationsmekanisme felges
for t2400 min., og mdledata beskrives ved formel 3b.
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Fig.3.5. Variation af sterrelsen (chc’)/(o’-q;) med

tiden t for en amorf Ge-film (tykkelse 415°4, T
393YK, padampningshastighed V= 3A/s)./Theye et al,
fig.4a, s.308/

For store tidsverdier t»400 min. er kurven line-
gr i dette diagram. Dette giver en lesningsfunktion
til 2b, som svarer til en konstant verdi af T. Idet
vi satter o (t)=(o(t)-og) /(0 ~¢,), kan vi opskrive
den pagzldende differentialligning og den deraf af-
ledte lesning:

& (t)
(3a) s _ r
—E(G}(t)) i
(3b) o, {t) = exp(-t/r)

Den reciprokke tidskonstant er givet af hzldningen
-1/9 , hvorved tidskonstanten 7=7.25 lO2 min. Theye
et al antager, at relaksationsprocessen er thermisk
aktiveret med en konstant aktiveringsenergi W, hvor-
ved tidskonstanten afhanger af Ta pd folgende made:

(3c) T = 1oexp(W/kyT,)
Theye et al foresldr saledes simpel relaksation for

store tidsvardier t>400 min., da 2a og 3¢ svarer
til o og 1lb for konstant T.
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I intervallet fra 1-100 min. krummer milekurven vold-
somt i (t,ln)-diagrammét og antages at felge en me-
kanisme, som adskiller sig fra simpel relaksation
ved, at aktiveringsenergien W er proportional med
mengden af relaksation i det amorfe system. D.v.s.

jo mere strukturen er .relakseret, jp tragere forle-
ber relaksationsprocessen. Theye et al foreslar en
mekanisme, som gdr ud pd, at relaksationsprocessen
forleber trzgere og tragé}e, efterhdnden som defek-
ter i det amorfe gitter elimineres. Dette kan finde
sted, hvis den strukturelle relaksation skrider frem-
ad ved den kollektive bevagelse af et antal naboato-
mer over meget korte afstande. S&dan en proces vil
blive vanskeligere og vanskeligere, jo flere atomer,
som har opndet en position og et koordinationstal,
som tenderer mod at minimere den frie energi lokalt.
Disse kollektive atomare omstruktureringer kan f.eks.
forandre forvrangningen af de elementazre tetraeder

og deres relative orientering samt forandre middel-
koordinationstallet, idet der elimineres frie bin-
dinger, ved at der dannes nye virkelige bindinger
eller sdkaldte svage eller lange bindinger (Theye

et al, s.309).

Idet mezngden af relaksation opfattes som givet
ved.Ao’=cB—d(t), ©g ¢; er en proportionalitetskon-
stant, kan den tidsafh®ngige tidskonstant for 1-100
min. skrives som:

T(t) = foexp(cl(o’o-d(t)‘)/kBTa)
Idet vi nu erstatter T/c i differeﬁtialligningen 2b

med ovenstdende tidsafhzngige tidskonstant fas 4if-
ferentialligningen for 1-100 min.:

ag(t) -, o(t)-o .
d. = ®__1_7 * - -
(4a) ¢ A = exp (-c, (07 -o(t) ) /kpT,)




Ved at definere en temperaturafhzngig konstant «,

en ny tidskonstant 4; og en relativ tid t, kan lig-
ning 4a omformes til en dimensionsles differential-

ligning.
o’ -0,
_ o ‘00 _ _
X= ¢, o Ty = Teexpl) ,  t, = t/r,

B a

Idet c}(tr)=(o«t)-q;)/oa- %) bliver den dimensions-
lese differentialligning:
do}(tr)

(4b) _EE;——— = - o (t) exp (o, (t )

Ligning 4a retferdiggeres ved at funktionen
(4c) o(t) = A 1ln(t/min) + B

+hvor A og B er konstanter, fitter mdlekurven godt
i intervallet 1-100 min. Denne funktion er linear
i et (In(t/min),o0)-diagram. M&ledata er afbildet i
et sadant herunder:

\ T3+ 20%
il \\\

e
s§- —~

=

Kl aa)

£ ST AW URTL] S RLYT | S ST S eIV

RAVY

10

i {mintes}
Fig.3.6. Ledningsevnen o’ af den samme film som i
fig.3.5 som fkt. af log t, lige efter padampning.
/Theye et al, fig.5, s.309/

Formel 4c er imidlertid ikke analytisk lesning
til 4a og kan derfor kun vare en approksimativ les-
ning. Denne kan omskrives til relativ tid og rela-
tiv specifik ledningsevne:

Aln(t/min) + B - q;

(4d) o . (t.) = = aln t_ +b
r r O’O —C!“Oo r
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+hvori a og b.er to dimensionslese konstanter. Ved
indsattelse af 4d i venstresiden af 4b fis:

4 ’ - _a-
at, e {t) = t,

Og hejresiden giver ved indszttelse i 4b:
- G}(tr) exp«*c}(tr)) = _O}(tr) exp (eX(a lntr+b))
D.v.s.:
a

T

. - o, (t,) exp(&(a lnt +b))

fl

" ,hvorefter man vender tilbage til udtr.4d og far:

= = _ -(l+da) _ -
o}(tr) = a lntr+b = -a exp(-ab) tr k tr F

Hvis 4d er approksimativ lesning til 4b, s er en
potensfunktion af typen o;(tr) = ktr_p, hvor tr er

en dimensionsles tid og k er en talkonstant, ogsé

en approksimativ lesning, som fitter data. Vi vil

da lade dette resultat lzgge op til at undersege om
skalainvariante funktioner -af denne type kan beskri-
ve data som empirisk fit for tider sterre end en gi-
ven minimalvaerdi (se lob). Denne minimalverdi skal
bestemmgs som funktion af varmebéhandlingstemperatu—
ren. Ligeledes skal p&standen om eksistensen af en
varmebehandlingstemperatur~afhengig specifik lednings-
evne q;}Ta) for uendelige tider underseges. Det fol-
gende afsnit indledes med opstillingen af en diffe-
rentialligning, som netop har en skalainvariant funk-
tion af ovennavnte type som approksimativ lesning.

Dog ferer denne model ikke til at Op, €r €n funktion ,

af T,. Den forer istedet til en konstant q:x 0.
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3.4 Vores relaksationsmodel

Dette afsnit indeholder en redegerelse for den
relaksationsmodel, som er udviklet i relation til
det foreliggende eksperimentelle specialearbejde.
Ligesom hos Theye et al forseger denne model at be-
skrive den tidslige udvikling af antallet af defek-
ter i det amorfe gitter. Faldet i specifik lednings-
evne med tiden opfattes si igen som et udtryk for
en reduktion i antallet af defekter/fejlsteder.

Den forventede tidslige udvikling af den specifikke
ledningsevne sammenlignes med de eksperimentelle
data, som opnas ved undersegelse af den strukturel-
le relaksation i amorfe Ge-film v.,h.a. ledningsev-
nemdlinger som fkt. af tiden ved forskellige varme-
behandlingstemperaturer (annealingtemperaturer) 1li-
gesom hos Theye et al (for en uddybende behandling
af de eksperimentelle omstandigheder se s. her

i rapporten).

De vesentligste punkter i dette afsnit er felgen-
de: Ferst geres der nogle antagelser om grundlaget
for modellen., Dette ferer til, at den tidslige ud-
vikling af antallet Nd af defekter er givet ved re-
laksationsmodellen 5b, som er udtrykt i generelise-
ret form i 10a. Denne er s& udtrykt i en mere sim-
pel og approksimeret form i udtr.l2. Det viser siqg,
at man efter et kort tidsinterval i starten af var-
mebehandlingen ved en given temperatur Tn kan se
bort fra den relaksation, der allerede er forlebet
inden ved den lavere varmebehandlingstemperatur T _,.
Sammenh@ngen mellem Nd(t) og o(t) bringes 1 stand
via Mott’'s T_1/4—lov, idet ledningsevnen punktvis
i tid males ved tilstrakkeligt lave temperaturer.
Denne nedkelingsproces har ogsd den fordel, at struk-
turen "fastfryses" og dermed forhindres i at fortsat-
te sin relaksation (se ogsd databehandlingsafsnittet
S. ). Dette forer endelig til formel 20, som giver
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den tidslige udvikling af ledningsevnen ved relaksa-
tion af den amorfe struktur. Det bliver denne sam-
menhang mellem 1ednings;vne og tid, som skal fittes
i forhold til m&ledata. Dette gores ved at variere
Boltémann—temperaturen TB og attack-fre%vensen l/fb.
Ud fra denne procedure konkluderes der i databehand-
lingsafsnittet om formel 20°s evne til at beskrive
madlingerne og om de to n&vnte konstanters fysiske
betydninger .

Med udgangspunkt i formlen for simpel relaksati-
on skal der nu opstilles en relaksationsmodel af
mere kompliceret art. Analogt med simpel relaksati-
on ‘er der givet Ndo delsystemer, som hver isar en-
ten kan befinde sig i en relativt hejenergetisk ure-
lakseret tilstand eller i en relativt lavenergetisk
relakseret tilstand. N er siledes antallet af de-

do
fekter til tiden t=o. Ligeledes skal det antages,
at vi betragter s& store verdier af Ndo’ at Ndo kan

betragtes som uendelig stor, sddan at vi kan se bort
fra statistiske udsving. Hvor dét samlede system i
den simple relaksation er karakteriseret ved én ak-
tiveringsenergi, bestdr det samlede system i denne
mere komplicerede variant af mange parallelle relak-
sationssystemer med hver sin aktiveringsenergi E.
Den strukturelle relaksation af et amorft gitter op-
fattes s&ledes som det samlede resultat af en forde-
ling af mange individuelle, ukorrelerede, elemente-
re relakéationsprocessers forleb. De elementzre re-,
laksationsprocesser forstds som konsekvens af loka-
le afyigelser fra ligevegtstilstande, og forlebet
bestadr sdledes i, at atomare positioner falder pa
plads aktiveret med givne energier E. Det individu-
elt relakserende system opfattes som et simpelt re-
lakserende system og derfor givet ved en dertil sva-
rende differentialligning. Hvis ligevagtstilstanden

for det individuelt relakserende system er givet ved,
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at alle dertil herende defekter er elimineret, kan
den infinitesimale afvigelse fra ligevegt til tiden
t i et sa3dant delsystem skrives som antallet de!E,t)
af ikke-eliminerede defekter til tiden t karakteri-
seret ved aktiveringsenergi E. Hvis vi antager tids-
afhazngig relaksationssandsynlighed 1/f1(t) fas dif-
ferentialligningen:

d _ 1 .
'(ﬁde(Ert) R SE) de(E,f_) =
. t
= dt
de(EIt) = de(E,o) exp [- It
o]

Hvis bestanden af delsystemer er fordelt m.,h.t. ak-
tiveringsenergien E, og fordelingsfunktionen til ti-
den er f£(E,t), s& gzlder der:’ ’

aNg(E,t) = £(E,t) dE
t
(4%) = £(E,o0) exp(- 1%— dE
o
Eller
t
£(E,t) = £(E,0) exp|- T%T
(o]

Disse udtryk er generelle for sd vidt, at tidskon-
stanten T er tidsafhangig. Hvis T(t) er konstant 4

i intervallet t € [;;tmaé]' fas:

t
ac . _ _
i - t/1 for ogtgt

o}

Hvis antagelserne om l/1 fra afsnittet om simpel
relaksation, nemlig at antallet af relaksationsfor-
seg pr. tid pr. defekt er Boltzmannfordelt, gores
tilsvarende p& de beskrevne individuelle, ukorrele-
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rede relaksationssystemer, fds idet l/»ro er af ster-
relsesordenen fononfrekvenser:

exp(-E/kBT)

o

1

T
yhvor T er temperaturen af det samlede system. De
enkelte elementare relaksationsprocesser er da ther-
misk aktiverede. Hvis tempekaturen holdes konstant
for tider t € [;;tma;]' sa bliver det resulferende
udtryk for antallet af defekter til tiden t i et

delsystem karakteriseret ved aktiveringsenergien E
da:

(5a) AN, (E,t) = exp(-ﬁiexp(-E/kBT)) £(E) dE

Nar relaksationsprocessén opfattes som eliminati-
on af defekter i et amorft gitter, hvilket svarer
til at tilfeldigt fordelte atomare positioner fal-
der p4 plads, ferer dette til en antaéelse om for-
delingen af elementzre relaksationsprocesser m.h.t..
aktiveringsenergier E.

I den amorfe struktur antages de individuelle ele-
mentere relaksationsprocesser statistisk fordelt
p.g.a. defekternes tilfzldige karakter. En serlig
simpel antagelse er, at defekterne til tiden t=o
er Boltzmannfordelte m.h.t. aktiveringsenergi. Idet

k er en konstant, og TB er en Boltzmanntemperatur,
kan en sddan fordeling skrives:

£(E) = k exp (-E/kpTy)

Eller idet vi maler aktiveringsenergien E i tempera-

tur W=E/kB og dermed fremover underforstdr Boltzmanns
‘konstant, s& fés:
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£(W) = k exp(FW/TB)

Den nzrmere fysiske betydning af TB skal senere
fortolkes ud fra eksperimentelle data. Den thermis-
ke aktivering af den samlede relaksationsproces
bliver da forérsaget af varmebehandlingstemperatu-
ren T, sd8dan at tidskonstanten

T(W) = 1;exP(W/T)

Under forudsatning af de gjorte antagelser og
symbolske forenklinger kommer modellen 5a til at
se ud pd felgende mdde: Det samlede antal urelak~
serede defekter til tiden t, der er karakteriseret
ved aktiveringsenergien E:

AN, (W, t) = exp(-'r—:)exp(—W/T))k exp (-W/Tg) AW

Det samlede antal ikke-eliminerede defekter til ti-
den t for fastholdt T er da

L .
Na(t) =k exp(—;ﬁexp(-W/T)) exp (-W/Ty) daw
o

Konstanten k bestemmes nu, idet vi ved, at antallet

af defekter til tiden t=o er N =Nd(o):

do
00
Nd(o) = k exp(—w/TB) aw => k=Nd(o)/TB
o
Det samlede udtryk for det totale antal defekter
til tiden t for en given varmebehandlingstemperatur

T er da
Nd(o) it ¢
(5b) Ny (E) = —T;___ exp(-?gexp(-W/T))exp(-W/TB)dw

[e]
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Dette udtryk er udledt under forudsztning af fast-
holdt varmebehandlingstemperatur T i tidsinterval-
let o;tma;I, givet at tiden t tilherer dette inter-
val. Dette gav konstant vardi af T(t). Hvis tempera-
turen nu forhejes til tiden tl, hvor_o<tl<tmax,
temperaturen Tl til T2, s& giver udtryk 4%, at for-
mel Sb #ndres, idet tidskonstanten 1(t) bliver pé
flg. made: )

fra

'foexp(W/Tl) for oftst,
T(t) =

(oexp(w/Tz) . for t <tgt o
Antallet Ndl(t) af defekter til tiden t € ]tl;tma)a

for skift fra T, til T2 ved tl bliver da

~ lno
Nd(o) tl t—tl '
Njp (&) = —TB exp(-?o-exp(-w/'rl))exp(——?;—-gxp(—w/'rz))-
° , .

-exp(-W/_TB)dw

oo .
N4 (o) ty t-ty
= T, exp(—('ﬁexp(-W/Tl)‘* r—o'exp(—W/Tz)))'
° . .

-exp(—W/TB)dw'

Hvis vi satter t-t,=At, t; =t;/f, o9 At =(t-t ) /1T,

sd kan integralet forenkles: :

’ N, (o) ‘ .

Ndl(t) = T exp(-(tlrexp(-W/Tl)+ trexp(-W/Tz)))-
o

-exp(—w/TB)dw'

Hjalpesterrelserne & og P indferes, sdledes at:

& = OX(W) . = tlrexp(-W/Tl)
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F’ = BW,at) = A&t exp(-W/T,)

hvorefter Ndl(;) kan skrives pa flg. mide:

N4 (o) |
(6)Ndl(t) = TB exp(—«xnﬁ))exp(—w/TB) aw

Sporgsmilet er nu, om man kan approksimére dette
udtryk med et mere simpelt ved at bortkaste &X i in-
tegralet. En god grund til at formode dette er, at
relaksationsprocessen lsber meget hurtigere ved T2>Tl'
da tidskonstanten bliver mindre, og leddet ot er jo
netop det led, som reprasenterer det langsomme re-
laksationsforleb med den store tidskonstant. Dette

betyder, at efter et kort tidsinterval At kan

min
der ses bort fra & og dermed den relaksation, som

har fundet sted ved den lave temperatur T Denne

approksimation betyder i praksis, at rela%sations-
processen stort set "nulstilles", nadr man gdr fra
den lave temperatur Tl til den store T2'

Imidlertid skal péstanden om, at Atmin er lille
i forhold til de tider, som vi arbejder med i vores
eksperiment, bevises. Vi kan kort formulere proble-
met sdledes: Hvis man i intervallet [b;ti] har var-
mebehandlingstemperaturen Tl' og man i intervallet
] tl;té] har varmebehandlingstemperaturen T2>Tl, og
hvis den strukturelle tilstand i det forste inter-
val er N(t,Tl). S& gelder der efter et tidsrum
t1+Atmin' at den strukturelle tilstand kan beskri-

ves som N(At,T2)=N(t—t1,T2). Hvor stor er At da?

min
For givet Atr befinder hovedparten af arealet
under integranden i udtr.6 sig i intervallet Yﬁo;04;

Dette er illustreret i fig.3.7.
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e:«‘-p(-(t;ﬁp )) enp(=¥/T5)

v

W

Fig.3.7. Skitse af integranden i udtr.6.

Integralet i udtr.6 kan da approksimeres ved en
integration fra Wo til oo, Integranden vokser forst
op, nar faktoren exp(—(«+ﬁ)) vokser.op. Som krite-
rium for sterrelsen Wo vaelges da:

O((WO) +/.’;(W°,Atr) =1

S S G
Wo(Atr) = (,rl + Tz) ' (lntlr+1nAtr)

befinder arealet under integran-

For alle Atr>Atrmin :
den sig i intervallet (W ;oo[, hvor

omin

(7) W = Wo(At )

omin rmin

Kriteriet for at se bort fra « i integranden for al-

> .
le Atr>Atrmin vaelges som a</3 for alle W2ZW_ . :

2 s,
(W) or(w,at ) A w2 w .o =>




~111~

tlr

(8) at_>at_ . = -
r rmin X 1

exP(womin(TI - 5;))

Ligningerne 7 og 8 giver, at:
T,/T
1772
5(2t ) =>
T./T,-1 T, /T
(2/‘5) 1772 _tl 1772

at
(9)
at

rmin

min
Det kan nu afgeres, at:
Tl/Tz—l
T,/Ty-1<0 =>(2/1,) <
T1<T2=) ot <ty

min
T /Ty
T,/T,<0 => t; <t

Det kan yderligere fastslds, at hvis tl er meget
stor, s& behover T, kun at vere en lille smule stor-

re end TP for at tlTl/T

2 bliver voldsomt meget min-—
dre. Da l/fb er antallet af relaksationsforseg pr.
tid, d.v.s. attackfrekvensen, sd er det en rimelig
antagelse at knytte denne til det amorfe gitters
thermiske svingninger. Sterrelsen 1/4; er dermed af
samme sterrelsesorden som fononfrekvenser. Dette
betyder ogsd, at faktoren (2/{6)T1/T2—l

somt meget mindre, nar Ty bliver en lille smule

bliver vold-

storre end Ty - Alt i alt md at blive meget min-

min
dre end tl’ nar T, bliver en lille smule steorre end
Tl'
Atmin
kan se bort fra den relaksation, som er foregéaet i
intervallet [;;tlj . .
Den foregdende udledning og overvejelserne ind-
til her har drejet sig om skiftet fra intervallet

Dette betyder, at vi efter et kort tidsinterval
lige efter temperaturskiftet fra T1 til T2

[b;t{} med varmebehandlingstemperatur Ty til inter-
vallet ]tl;tg]med varmebehandlingstemperaturen Ty
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Men den kan uden videre genereliseres., Konklusio-
nen bliver da, at vi kan generelisere integraler-
ne 5b og 6 til

N, (o)

(loa) Nd(At) = gB exp(-?iexp(—w/Tn))exp(-W/TB)dW

o
Dette integral galder for det n’te varmebehandlings-
interval med temperaturen Tn>Tn_ . Varmebehandlingen
varer i tidsintervallet ]t i

LAY = t-t 1> At

n-l;tn , 0g sterrelsen

min ©F givet generelt ved

/Tl T /T
= Th-1 A - n-1"n
(lob) Atmin = (2/45) (tn_1 tn—2)
Dette integral kan forenkles vasentligt og loses
approksimativt. Ferst udferes flg. substitutioner:

fo=a, b=l/Tn, c=l/T og k—N(O). Med disse f&s:
B

oo
Nd(At) =k exp(— xp( bw)) exp( cW) aw
. o ‘

Der foretages videre flg. substitutioner:
x=exp (~bW) => dx=-bexp (-bW) => dW=-fexp (bW)dx =>
exp(-cW)dW=-%exp((b—c)W)dx

+hvor x(ee)=0 og x(0)=1l. Der substitueres yderlige-
re med:

xy=exp(W(b—c)) => exp(-byW)=exp((b-c)W) =>
byw—(c b)W => by=c-b => y=¢/b-1=T /T -1 =

T /T -1
exp(W(b c))=x

Disse udtr. indsattes, og man far:
1 .
T /T, -1
'k t B
Nylat) = b exp(—egxx-x n dx
o

Der substitueres videre med:
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=at S VR WU - ¥ -at_at, =
z=22 X D x=z >dx A_tdz og z(1)=5; r z (o) =o,
som indsattes:
e o T /Tml T /Tpol |
N.(at) = exp(-z) (a/at) .2 -= 4z
d b t
o
T, -T /Ty at/ T, T /Tp-1
(11) = Nd(O)T—(Atﬁr ) exp(-z)-2z dz
B [

[o]

Vi vil igen benytte antagelsen, om at attackfre-
kvensen 1/T6 er af samme storrelsesorden som fonon-
frekvenser, nemlig lolzﬂz. S& er tidskonstanten
4; e‘lo"lzsek., hvilket er et meget lille tidsin-
terval i forhold til de relaksationstider, vi be-
tragter. Dette betyder, at At/froﬁ‘w, hvorved inte-
gralet i ligning 11 bliver til gammafunktionen:

L~
I“ T /Tg~1 )
(Tn/TB) = exp(-z)-z dz ,idet Tn/TB>°'
o

Verdien af dette integral er en endelig sterrelse,

som afhenger af argumentet Tn/TB' Det kan beregnes

ved tabelopslag. I vores eksperimentelle situation

viser _det sig, °<Tn/TB< 1. I dette interval afvi-

ger (Tn/TB) maksimalt +11% fra TB/Tn’ hvorfor

det reciprokke argument kan approksimere gammafunk-
tionsudtrykket. Ved indsattelse i udtr.ll fas flg.

approksimation af antallet af defekter til tiden at:

: ~T,/Tp
(12) Ng(at) = Nj(o) (at/T))

Dette er det forenklede og endelige udtryk for an-
tallet af defekters aftagen med tiden ved varmenbe-
handlingstemperaturen Tn i tidsintervallet]tn_l;tn].
I formel 20 lzngere fremme i denne tekst viser det
sig, at den specifikke ledningsevne ved tilstrzkke-
ligt lave temperaturer er linezrt afhangig af Nd(At).
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Da den specifikke 1edningsévne afbildes i et loga-
ritmisk plot p.g.a. den kraftige variation af po-
tensfunktionen i 12, kommer fejlen p&d maksimalt
+11% ikke til at spille nogen rolle.

Da det imidlertid i den eksperimentelle sammen-
ha@ng er den spécifikke ledningsevnes tids;ige'ud—
vikling, som er interessant,. skal det nu vises, at
den specifikke ledningsevne ved tilstrakkeligt la-
ve temperaturer er lineart afhengig af antallet af
defekter til tiden At. I afsn. vil der p& grund-
lag af malingerne af ledningsevnens temperaturaf-
hengighed blive argumenteret for at:

(15) o oc g(EF)l/3

Desuden antages det, at antallet N_ af lokalise-

L
reddtilstande ved EF i pseudogabet er proportionalt
med tetheden af tilstande g(EF) ved Fermienergien:

(16) N, ocg(Eg)

Denne antagelse vil blive diskuteret senere (se
s, ).
Idet 16 indsattes i 15, fas:

: 1/3
(17) o} (at) oc N, (at)

Da tilstedevarelsen af lokaliserede tilstande
ved EF i pseudogabet el}er defekttilstandene, som
de ogsd benzvnes, er snzvert forbundet med antal-
let af defekter i det amorfe netvark, er det rime-
ligt at antage proportionalitet. Idet N, (at) er
antallet af defekter, og idet Ny (At) er antallet af
defekttilstande, fés:

(18) N (at) o< Ny (at)
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‘Ved at indsztte 12 i 18, som s& indszttes i 17,
fas, idet h er en proportionalitetskonstant, at bi-
draget til den specifikke ledningsevne hidrerende
fra defekttilstandene ved Fermienergien er

—Tn/BTB
(19) o, (at) & h (at/1)

Ved tilstrzkkeligt lave temperaturer foregar al
ledning ved hop over variabel afstand, hvorfor udtr.
19 da bliver et udtr. for den resulterende specifik-
ke ledningsevne.

Vi ser da ogsd, at grensevardien af den specifik-
ke ledningsevne for uendelige tider ikke er varme-

- behandlingstemperaturafhangiqg, idetA%iEéPWAt))=
qQ(Tn) = O.

3.5 Kritik af Theye et al’s relaksationsmodel

Indledningsvis skal det navnes, at der er to ho-
vedkritikpunkter. Det ene er, at Theyes mdledata
ogsd kan fortolkes ud fra vores relaksationsmodel,
som i modsztning til Theye et al’s model, kun fore-
skriver én relaksationsmekanisme for hele det tids-
lige forleb. Det andet er det diskutable i at pa-
stad eksistensen af en varmebehandlingstemperatur-
afhengig of.

Hvad angdr det forste kritikpunkt, kan man be-
stgmmflkogitanter o = Tn/3TB = ~0.065 og C,= 8.6«
lo”fL ~“cm ©, siledes at formel 19 fitter hele midle-
kurven i fig.3.6, idet vi satter

=T /3T

olat)xh (at/r) " ® = €2 (m%‘ﬁ)—o‘

_ 3,8t ,~0.065 -1 -1
= 8.6 lo (ETH) L Tem
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Fof smd vardier af t bliver denne funktion linear
med negativ haldning ganske som A In(t/min)+B, som
Theye bruger til at fitte sine data for 1-loo min.
Dette skyldes at for t er t‘°‘°65=exp(-o.065 lIn t) =+
1-0.065 .1n t {(med t underforstds her t/min). I in-
tervallet 1-loo min. afviger denne approksimation
hejst #5%. Vi kan s3ledes gengive hele kurveforle-
bet, d.v.s. mdledata for alle tider, i fig.3.6.
Ved betragtning af denne figur ses ogs&, at m&lekur-
ven krummer som en funktion af typen exp(-x), hvil=-
ket selvfelgelig skyldes, at £70-065, éxp(-0.0651nt).
Grunden, til at en funktion af typen A 1lnt+B ikke
fitter nejagtigt til méledata i intervallet 1-2 min.,
er, at der er usikkerhed om starttidspunktet for re-
laksationen. Da filmens strukturelle relaksation
starter under padampning, bliver felgen, at de tid-
ligst paddampede atomlag allerede har padbegyndt re-
laksationsprocessen for filmen er fuldstandigt dan-
net. Ja, faktisk er paddampningstiden for den pageal-
dende amorfe Ge-film tykkelsen/pédampningshastighe—.
den: 415A/3As-1= 2.3 min., hvilket ikke er ubetyde-
ligt. -
Det andet kritikpunkt gadr pd, at Theye et al som
navnt opererer med et varmebehandlingstemperaturaf-
hzngigt ligevagtsbegreb. D.v.s. der postuleres eksi-
stensen af kvasimetastabile ligevagtstilstande for
uendelige tider op til en'vis‘temperatur Thg* Over
denne varmebehandlingstemperatur indfinder der sig
en sdkaldt sand metastabil ligevagt. Denne granse-
tilstand er ifelge Theye sdledes karakteriseret ved .
et antal defekter NdaJTn) og en specifik lednings-
evne q;(Tn) som asymptotiske vardier (se ogsd afsn.
3.3 om Theye et al’s relaksationsmodel). Imidlertid
kan saddanne varmebehandlingstemperaturafhangige a-

symptotiske vardier ikke eksistere i vores model,
da det for alle T, gzlder at
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lim N{at) = o og lim o(at) ® o
at—peo At —>oe

En opfersel som den Theye et al fremforte er i-
midlertid velkendt fra teorien om underafkelede
vasker, derfor skal Theye’s pastand fortolkes i
forhold til denne.

Vi betragter nu en ligevagtstilstand i det a-
morfe materiale for uendelige tider ved temperatu-
ren T mellem et antal defekter Ngeo ©9 de defekter,
som er elimineret. Hvis antallet af defekter til
tiden t=o er Naor s er antallet af eliminerede
defekter til uendelige tider Ndo-Ndaf Systemet kap
illustreres som herunder i f£ig.3.8.

N

?qp

elininerede defekter

o~
7
tilotand

Fig.3.8.

Matematisk beskrives den thermisk aktiverede 1li-
gevagt saledes:

Ndu/(Ndo-Ndw) = exp(-UZ/kBTn)==$Nd&/(exp(U2/kBTn)+l)

Hvis ligevagten kommer ud af balance, f.eks. ved
at Tn forandres, s3 tager det tid, fer en ny lige-
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vagt svarende til det nye Tn har indstillet sig.
Ligevagten opretholdes eller omdannes igennem to
modsat rettede processer med hver sin tidskonstant.
Den tid,dét'tager at komme fra 1 til 2, er:

Ti2 = Toexp(Uy/kgT )

Den tid, det tager at komme fra 2 éil 1, er:

Ty1 = Toexp ((Uy#05) /kpTy)

Dét gar derfor hurtigere at komme fra 1 til 2 end
omvendt. Hvis vi nu varierer Tn s8 langsomt, at li-
gevegten hele tiden kan n& at indstille sig, .s& vil
grafen over antallet af defekter Nd«JTn) komme til
at tage sig sdledes ud:

\
H,F‘Tn’-

- e - - o — e

3,

1
]
1
—|
Fig.3.9.
o Uz/kB

Grafen for en af tidskonstanterne ﬁ;y(TA) vil
komme til at tage sig séledes ud:

Ty 4 o

3

P andl
g i~
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Ved bratkeling vil grafen over antallet af de-
fekter Ng(T,) imidlertid komme til at se anderle-
des ud. Dette beror p& opferslen af tidskonstanten
f(Tn). Ved store temperaturer T, kan ligevzgten nd
at indstille sig under bratkelingen. Men ved rela-
tivt smd temperaturer ses det af grafen over T;y,:
at opretholdelsen af ligevagten foregdr mere treagt.
Antallet af defekter N4 vil derfor blive "fast-
frosset” i en underafkelet tilstand, hvor tidskon-
‘stanterne er sd langsomme, at ligevagt forst ind-
stiller sig efter meget lange tider. Ved langsom
opvarmning vil kurven over NdaJTn) dog forholdsvis
hurtigt finde tilbage i sit ligevagtsleje. Dette
kan illustreres som herunder i fig.3.11.

¥ G(Tn;\
_l_ G G Yot D G C— . G ce——" EE— —
ENdo
T
B

bretkeling

underaf-
kolot angsom
tilstand opvarmming
S
e
lirevemgtale je
Fig.3.11.

Hvis nu ledningsevnen o&JTn) tages som kvanti~
tativt udtryk for NdaJTn)' kan vi konkludere om
Theye et al’s postulat om en granseligevagtstil-
stand med tilherende ledningsevne. Lad os nu sige,
at vi momentant haver varmebehandlingstemperaturen
fra Ty til T, pd opvarmningskurven, som anfert pé
ovenstdende graf. I overensstemmelse med denne skul-

13
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le storrelsen Nd stige op til NdOJTz) med en tids-
konstant11T2). Hvorfor den specifikke ledningsevne
ogséd skulle stige op til o (Ty) . I den eksperimen-
telle praksis sker der imidlertid lige det modsat--
te.-Hvig en amorf Ge-film, der har varet varmebe-
handlet ved en temperaéur Tl’ pludseiig varmebehand-
les ved en temperatur 'T,, sd falder ledningsevnen.

Den stiger ikke, som ovenstdende rasonnement fore- -

skriver. Dette betyder, at Theye et al’s postulat
om en ligevagﬁstilstand bliver i modstrid med en
fortolkning fra teorien om underafkelede vasker.
Theye ‘s fejlfortolkning af mdledata grunder sig pa,
at grafen for botensfunktionen h(At/fb)_q for sto-

re tider er meget "flad" i forhold til det forholds~

vis stejle forleb for sma. tider.
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4 TEORI FOR RONTGENDIFFRAKTION

Den mikroskopiske amorfe faststof-struktur af

Ge er 1 dette érbejde blevet undersg¢gt v.h.a. R&nt-

gendiffraktionseksperimenter. Gennem kendskab til

de relative intensiteter af ROéntgen-straling, der

er Rayleigh;spredt i forskellige retninger fra et
amorft Ge-sample, er det muligt at foretage kon-
klusioner om atom-strukturen i samplet - der frem-
stilles en radial distributionsfunktion for ato-
merne. Denne beskriver midde1afstandsfordelingen
af atomer omkr. et atom i stoffet. Altsammen fo-
regdr indenfor rammerne af en klassisk frehstil-
ling.

f¢r$t og fremmest undersgges hvilke processerf
en Rontgen-foton pd vej gennem en samling af ato-
mare spredere kan blive udsat for. Den til disse -
eksperimenter anvendelige Rayleigh-spredning ad-
skilles fra de ¢vrige mulige processer, og der
udledes et udtryk for det elektriske felt (ampli-
tuden) af den spredte kéntgen-stréling hidrgren-
de fra denne spredningsproces. Dernast udledes
sammenhzngen mellem et udtryk proportionalt med
den spredte Rontgen-strilings intensitet (som mé-
les i eksperimenterne) og den radiale distributi-
onsfunktion for samplets atomer. Det viser sig,
at man beregningsmessigt kommer fra den ene til

den anden v.h.a. en Fourier-transformation.

4.1 RSntgen-strdling og spredningsprocesser

Ferst nogle facts om Rgntgen-strdling. Energi-
en, E, af en RdOntgen-foton relateres til dennes
belgelangde, A, ved:
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E = hy = %ﬁ

, hvor h=6.62+10"27

og y er ROntgen-fotonens frekvens. Dette kan ogsi
udtrykkes:

erg-sec er Planck”s konstant,

YR

, hvor A er bglgelangden udtrykti Angstrém(lA=10—lom),
og E er energien i kilo—elektron-volt(leV=1.602-lO—12
erg) . Samtidig kan det ses, at strilingen, der be-
nyttes i ROntgen-diffraktions-eksperimenter, ty-

pisk skal vare af stgrrelsesordenen 10 til 50 keV

i energi 1 undersggelser af samlinger af atomare

. spredere, da strdlingens bglgelzngde jo skal vare

af stgrrelsesordenen interatomare afstande for at

"se det undersggte stofs mikroskopiske struk-
turer. Eller sagt m.a.o. for at se pd interessante
stgrrelser, skal de svare til skalaen, man ser med.

N&r en snaver parallel strile af mono-kromatis-
ke ROntgen-striler, med begyndelsesintensiteten Io’
passerer lgennem et javnt parallelt lag af homo-
gent og isotropt materiale af tykkelsen t cm. med
overfladerne placeret som normaler til stréle-ret-
ningen og mere end dakkende det totale strile-
tvaersnit, er den gennemtrangende intensitet givet
ved:

I = IO~exp(-’yt)

, hvilket definerer den totale lineare absorptions-
koefficient,;(cm-l) for primarstrilen.

P3 differentiel form antager man alts& under
de givne omstzndigheder, at en intensitetsendring
dI er proportional med I pd& et givet sted i stof-
fet, og at andringen samtidig er proportional med
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RBntgenQStrélens tilbagelagte vej over smd strak-
ninger dx, d.v.s. at:

daI = —Iu~I-dx
Dette kan ogs& udtrykkes ved flg. formel:
a1 = -k;fi-dx

, hvori er massetatheden af det bestralede stof,
og hvori k derfor defineres som masseabsorptions-
koefficienten (cmz/kg), der angiver den relative
&ndring af I over dx bestemt gennem massetatheden
af det bestrilede stof. Endvidere kan det atomare
épredningstvarsnit for absorption,/ua(cmz), defi-
neres ved:

a1 = ,—/ua!g—N-I-dx

, hvori N er Avogadros tal, og.A er det bestrilede -

stqfs atomvagt i atomenheder.KAa angiver den to-
ed i forhold til
den indkommende energi per fladeenhed per tidsen-
hed, . )
Nar strdlingen bestdr af fotoner med bglgelang-

tale energi spredt per tidsen

den af stgrrelsesordenen 1A (som i vores eksperi-
mentelle situation) vil vekselvirkningen mellem
det elektro—magnefiske felt (fotonens) og samplets
atomer stort set udelukkende foregd som indvirk-
ningef pa deres elektronsystemer. Der er to hoved-
effekter at skelne imellem i denne forbindelse.
Koefficienterne T og ¢ , der beskriver absoxrpti-
onen af strdling i det bestrdlede stof til disse
to effekter, eftersom der kan ses bort fra alle
andre effekter, er tilsammen givet ved (/M=f+d) '
og der gazlder derfor:
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dI = ~(T+¢)-I-dx

, hvori T er den lineare foto-elektriske absorp-
tionskoefficient, og & er den lineare sprednings-
koefficient.

Den "sande" eller foto-elektriske absorption:
Under denne forsvinder Réntgen-fotonen fuldsten-
digt, d.v.s. den absorberede stridling bruges tii
at udstgde en bunden elektron hos de enkelte a-
tomer, hvorefter den dannede foto-elektron barer
ev.t. overskudsenergi vak som kinetisk energi.

N&r foton-energien er tilpas til at udstegde
elektroner og ionisere de indre skaller hos ab-
sorberen, dannes der betydende mazngder af Ront-
gen-straling, ved at ydre elektroner falder ned
i de indre skallers tomrum. Dette er flourescens-
str&ling. T beskriver disse processer. T kaldes
ogsd for flourescens-absorptionskoefficienten.

Et mere generelt billede af dannelsen af ROnt-
gen-striling hos et mange-elektron-atom, kan man
danne sig ved at anskue flg. fig.(fig.4.l), der
skematisk viser excitation og emission hos et
mange-elektron-atom,

Energy state {dentity of

of atom fost electron
K K
s Ko K@ Emission

4 5

s kY

3 3

g B

s8 L L

. $g
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3 3 . € e 1. Emission
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/Klug og Alexander, s.85/ lon N Vatence

Normal atom

X-~1ay cmission by gain of electrons
from ouler shells - energy decrease




Den nederste horisontale linie i diagrammet
angiver den ikke-exciterede energi-tilstand hos
atomet. De gvrige horisontale linier angiver ex-
citerede energi-ti;stande hos atomet. Atomet kan
exciteres til s8danne ved, at det absorberer ener-
gi (f.eks. i form af et ROntgen-kvant), og at en
elektron derved fgres bort fra sin hidﬁidige ener-
gi-tilstand. Den fgrste vertikale pil set fra-ven-
stre i diagrammet angiver en s&dan excitation, K-
excitationen. Atome£ har 1 dette tilfelde absor-
beret en energi-mengde, der har smidt en elektron
ud af K~skallen hos afomet, og efterladt atomet
1 hvad man kunne kalde K-tilstanden. Men denne
tilstand efterfglges efter en for stoffet karak—
teristisk middeltid af L-eller M-tilstanden. Det- -
'Ite sker ved at henholdsvis en elektron fra L—el;
ler M-skallen falder ned i (energi-)tomrummet ef-
ter den fgr udstgdte elektron. Og det sker under

) = .
ling. - Tilsvarende skitserer figuren yderligere

udsendelse af henholdsvis K -og}KP-Rén;gen-stré—
en rakke excitations-og emissionsprocesser, som’
kan finde sted. Forekomsten af processerne afhan-
ger af dels hvilket atom, der er under betragtning,
dels hvilke energier, atomet bestrdles med.
Endvidere md det siges, at fig.4.l kun giver
et groft billede af excitations-og emissions-
processerne i et mange-elektron atbm. F.eks. bur-
de K -linien vare splittet op i to linier, Kdl—'
og K“Z—linien. Indeks 1 og 2 angiver, at elektro-
nen, der overgdr fra L-skallen til K-skallen, kan
have varet i to forskellige kvante-tilstande i
L-skallen. .
Eftersom en elektron kan blive udstgdt fra en
indre elektronskal, hvor elektronen f.eks. har

energien EA’ dersom energien af den indkommende

foton overstiger den energi, der er ngdvendig
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for at elektronen skal kunne hoppe til den m.h.t.
energi nermeste ikke-rbesatte plads (med f.eks.
energien EB), afhanger 1 diskontinueft af bblgelang-
den af fotonen. T som funktion af denne bglgelang-
de A tager sig typisk ud som vist i fig.4.2 hos

et stof med mange-elektron-atomer.

Fig.4.2. Kurven reprasenterer

et typisk forlgb af T hos et
Vom mange-elektron-atom som fkt.
j af M. /International Tables

for X-Ray-Crystallography,

bd.III, s.158/

Fig.4.2 lases ved at se narmere pi 1§ variati-
on, ndr man bevager sig til venstre ad abscisse-
aksen, altsd ndr man g¢r bglgelangden A af RSnt-
gen-fotonerne mindre og mindre ( eller m.a.o. ggr
energien af dem stgrre og st@grre). NAr en veldefi-
neret verdi af A(svarende til EBA=EB—EA
er energien blevet tilstrakkeligt stor til i det-

) er ndet,

te tilfalde at excitere LIII—elektronerne, og der-
for absorberer stoffet foton-energi til denne pro-
ces —4'¢ges. S& snart man har bevaget sig yderli-
gere et stykke til venstre ad abscissen, ses T
igen at aftage. Dette beror pd, at sandsynligheden

for at excitation (altsd her L ~excitationen)

III
finder sted, er stgrst netop, nadrenergien svaren-

de til EB er tilstede. Er E_,-energien ikke til-

stede og gr en ev.t. tilstedzﬁarende energi min-
dre end denne, finder excitationen slet ikke sted.
Og ligesd snart den tilstedevarende energi kommer
udover (bliver stgrre end) EBA-energien, bliver

excitationsprocessen mindre og mindre sandsynlig,
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men finder dog stadig sted. - géledeﬁ fremkommer
A,T -kurven. Lengst tilvenstre ad abscissen forekom-
mer K-excitationen, da det jo er den mest energikra-
vende af excitationerne.

Flourescens-strdlingen, der er et eks. pé en in-
koharent spredningsproces (herom senere), forstyr-
rer diffraktions-data og m& derfor s3 vidt muligt
undgds. Det er derfor vigtigt at benytte ROntgen-
strélings—b¢lgeléngder, der tager forbehold for det-
te. - Der findes ingen fase-korrelationer mellem sd-
danne sekunde;e—(flourescens—)strélinger og den op-
rindelige (indkommende) strdling. De producerer der-
imod en ugnsket, spredt baggrundsstridling, der kan
vare stark (intens) nok til at slgre de s¢gte dif-
fraktionseffekter. F.eks. flourescerer Cr-forbindel-
ser kraffigt, dersom de bestriles med FeK“=1.937A,
der'nemlig blot er lidt kortere end K-absorptions-
kanten for Cr ved 2.07A. Af samme grund anses FeK.-
strdling for uegnet til studier af Cr-forbindelser
(dette og flere eks. findes hos Klug og Alexander).

Lgsningen af dette problem er, at valge en ind-
kommende bglgelangde s& langt fra K-og L-absorpti-
onskanterne i de fremtradende grundstoffer (i det
undersggte stof) som muligt. .

I de aktuelle eksperimenter er anvendt et Mo-tar-
get, der udsender Rgntgen-strdling méd A=0.7107A. Den-
ne Bglgelangde fremkommer som en midliné af Kal'

(m. =0.70926A) og qu—(A=o.713s4A) bidragene, hvori
&“l-b¢lgelangden vagtes med Kdz—b¢1gelangden som 2:1.
(Burger, s.110, og Azaroff, s.102).

Da Ge’s mindste absorptionskant (K-kanten) med
den dertil herende mest energikravende excitation
er ved 1.116A, er et siddant Mo-target anvendeligt
til de aktuelle R&ntgen-studier af Ge. Der opstar
imidlertid det problem gennem anvendelsen af et
af et Mo-target, at Mo udsender dets KP—linie ved
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0.632258. Denne strdling er blevet reduceret
v.h.a. et zirkonium(Zr)-filter, siledes at for-
holdet mellem intensiteten af Kp~-strdling og

Ky -strdling i den benyttede opstilling er af
stprrelsesordenen 1:100. Dette filter absorberer
effektivt Rgntgen-strdling med A<0.6874A.

f

=z

Intensity, relative units

D R T e ]

A

07107 )

Fig.4.3. Kurver, der angiver den relative intensitet
som fkt. af bglgel@ngden udsendt fra et Mo-target (den
fuldt optrukne kurve) og zZr~s lineare absorptionskoef-

ficient som fkt. af bplgelzngden af strilingen, der
absorberes (den stiplede kurve) ./Azaroff, s.102/

Den fuldt optrukne kurve angiver den relative
intensitet (fordelt p& bglgelangder), der ud-
sendes fra et Mo-target, som anvendes 1 eksperi-
menterne. I figur 4.3 er ogs8 angivet Zr°s lineare
absorptionskoefficient7u, ligeledes som funktion
af A. Af disse kurver ses, at med Zr, som filter,
i en passende valgt tykkelse i eksperimenter,.
hvor man, som i de aktuelle eksperimenter, an-
vender et Mo-target som Re¢ntgen-kilde, kan filtre-
re ugnsket stridling (bl.a. Kﬁ-toppen) fra. Da

Z2r har en absorptionskant ved 0.6874&, damper
filtret (med passende valgt tykkelse) Mo-Rgntgen-
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strilingen med A<0.6874A effektivt, idet strdling
med sddanne bglgelangder deltager i excitations-_
processer i Zr-filteret. '

Under spredning afbrydes fotonen fra dennes
hidtidige bevagelsesretning. Dette kan ske med
eller uden overfgrsel af energi til det spredende
atom (d.v.s. som enten Compton- eller Rayleigh-

'spfedning af fotonen) gennem kollision med en
enkelt elektron eller med et atom som et hele. O
kaldes som navnt den linezre spredningskoefficient,
der beskriver disse to processer. Dels

den inkoharente eller Compton—sprédning.'Dels den
koh@rente eller Rayleigh-spredning. Der ses i
det fgplgende mere detaljeret pd disse processer
og deres afhangighed af den anvendte strilings
bgplgelangde (energi) . o
Compton-spredningen fremkommer ved kolli-
sioner mellem en foton og en relativt l¢st bunden
elektron. En del af energien, der er indblandet
i kollisionen overfgres til elektronen og bglge-
lengden af fotonen @ndres tilsvarende. Compton-
spredningen er dog ikke umiddelbart til at skille
sig af med, og i de aktuelle diffraktions-eksperi- '
menter har vi mdttet korrigere for denne i Data-
behandlingen ifglge tabel-opslag i "International
Tables for x-Ray Crystallography”", bd.III, s.251,
1968. ' : '
‘Rayleigh-spredningen opstdr som fglge af
elastiske kollisioner mellem fotoner og hele atomer,
d.v.s. under denne spredningsproces forekommer
ingen energiudveksling mellem fotonerne qg de indre
frihedsgrader i atomerne. Dette forhindrepdog
ikke, at fotonerne kan udveksle energi med git-
teret, atomerne sidder placeret i, og m.a.o. skabe
fononer via atomerne. Herigennem kan fotonerne

miste energi, men altsi ikke ved at atomerne til-
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fgpres indre energi. Rent faktisk er det summen

af denne i nogle tilfelde elastiske, i andre til-
falde ineIastiske'Ray1eigh-sprédningspr6ces pd

. gitteret, der kan mdles. Det atomare Rayleigh-
tvarsnit aftager med aftagende foton-bglgelangder.
Rayleigh-spredningen pd et enestdende isoleret
atom vokser monotont med atomnummeret for atomet.

Med netop denne p& gitteret sdvel elastiske
som inelastiske Rayleigh-spredning fremkommer de
Rgntgen-interferensfenomener, som man betjener
sig af i Re¢ntgen-diffraktions-eksperimenter.

I ecksperimenterne stgder man pd alle tre navnte
typer af strdling udsendt fra bestrdlet stof -
Rayleigh, Compton og flourescens. Rayleigh-stré-
lingen er i modsatning til de andre strdlings-
typer resultatet af en koharent spredningsproces.
Den koharente spredningsproces er defineret som
en proces, hvorunder den indre energi hos sprederen
ikke #ndres og dermed som en proces, hvorunder
fasen hos den udkommende striling kun har zndret
sig i forhold til fasen hos den indkommende
strdling som fglge af bevagelsen af hele sprederen.

Under en Compton-spredningsproces afleverer
Rgntgen—-fotonen energi til 1lg¢st bundne elektroner
hos det spredende atom, og derefter fortsatter
den spredte foton med den tiloversblewvne enerxgi.

Denne spredning er inkohzrent, da den indre
energi hos det spredende atom zndres ved selve
spredningen, og der opstdr en faseandring hos fo-
tonen som fplge af dennes uelastiske kollision
med den lgst bundne elektron.

Flourescens-strilingen adskiller sig fra begge
de fgrnavnte strdlingstyper. NAr fotonerhar an-!
sldet elektroner i hgjere energitilstande, hen-
falder elektronerne kun med en vis stokastisk
sandsynlighed og ikke efter et bestemt tidsrum i
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den h¢jere_energitilstand. Denne inkoharente ab-

‘sorptions-og dé}af flg. reemissionspfoces adskil-

ler sig kvalitativt fra Rayleigh-og Compton-spred-

ningsprocesserne ved tidsforskydning mellem det
indkommende og det udglende signal.

Tab.4.1. Samlende karakteristik af str&lingstyperne.

Rayleigh

Compton

Flourescens

Resultat af ko-
herent spred-

Resultat af in-

koh&rent spred-

nkoh@rent ab-

ofptions-og der-

ningsproces. ningsproces. fter flg. reemis-
ionsproces.
Spredningsproces—| Spredningsproces-| Resultat af to in-

sen elastisk -~
ingen.indre ener-—
gi—tilsténdsfor—
andring hos de
spredende atomer
i forbindelse med
spredningen.

sen inelastisk -
indre energi-til-
standsforandring
.hos det spredende
da l¢ést bur
den elektron mod-

atom,

tager kinetisk
energi fra foton.

dre energi-tilstands-
@2ndringer hos det be-
strélede atom - den
fgrste 1 forbindelse
med excitation hos
det bestrilede atom -
dernast som fglge af.
emission eller floureJ
scens hos det excite-
rede atom.

4,1.1 Polarisation

I vore difffaktionseksperimenter anvendes en
Rgntgen-strdle, der kan opfattes som bestdende af
enkelte Rgntgen-kvant, der hver isar kan bggragtes

som en lineart pélariseret plan elektro -mag-
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netisk bglge. Orienteringen af de lineart po-
lariserede Rgntgen-kvant anses for tilfazldig.

Det betyder, set i nedenstdende figur, at R¢nt-
gen-fotonernes elektriske feltvektor (Eo)
varierer i alle retninger i y-z-planen, vinkel-
ret pd udbredelsesretningen, som inden spred-
ningen i koordinatsystemets O-punkt, foregar
langs x-aksen. P& skitsen betragtes nu en sidan
Qilkérligt valgt feltvektor, Eo’ med en vilkarlig
vinkel mellem denne og x-y-planen:

Dér serepenDe | £z
SAMPLE,

Fig.4.4. Polarisation af en spredt Rdntgen-
strile. /Efter Klug og Alexander, s.133/

Denne Eo betragtes opsplittet i en y-og en
z-komponent, som er Eo‘s projektion p& henholds-
Xis_y-og'z—akse (Ey og Ez). Der g®lder, at
EO=Ey + Ez. Problemet er nu, at bestemme den vin-
kelafhangige faktor, polarisationsfaktoren, som
den spredte Rgntgen~strdles intensitet aftager
med 1 en vilkarlig spredningsvinkel 26(ved punkt P)
som fglge af polarisation. Ved Rayleigh-spredning
accelereres spredernes elektronskyer af Eo' og
disse vibrerer i skitseni y-z—-planen, ndr Rg¢nt-

gen-strilens udbredelsesretning som her er langs
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x-aksen. Da elektronerne ikke udstrller energi
parallelt med deres vibrationsretning, vil man
f.x. ved 28= 90°(d.v.s. P') slet ikke kunne iagt-
tage elektronernes bevagelse langs y-aksen, 0g
dermed ikke kunne lagttage den indkommende R¢gnt-
gen-striles y-komponent, Ey' ’

Der er dog ingen problemer med at iagttage Ez
ved P', da elektronerne giver fuld energi-
udstrdling vinkelret pd deres vibrationsretning.
Ez videresendes derfor ideelt ved fuld styrke
til p'.

Et andet graznsetilfalde for polarisation af.
den spredte Rgntgen-strile opstar ved 20= 0°
(d.v.s., ved P''"). Ligesom fz optrddte ved fuld
styrke ved P' som fglge af Rayleigh-spredning,
optrader bide E& og Ez ved fuld styrke, nir
Rgntgen-strdlen ved Rayleigh-spredning spredes
og fortsaztter strilebevagelsen langé x-aksen
til p'"'.

Herefter udledes polarisationsfaktoren for
en vilk&rligt valgt spredningsvinkel 28gazldende
ved punktet P, idet intensiteten, I, af Re¢nt~ .
gen-strilingen antages at vare proportional '
med kvadratet p& den totale E-feltvektor ved P. - .
Den resulterende felt-vektor i x-y-planen ved P

benavnes Eé , og denne kan udtrykkes ved en
projektion af E_ ind pd normalen til den spredte
E?ntgen—stréles udbregélsesretning: pry= Eycqsze.
Ey i sig selv var jo Eo‘s kompongnt i x-y-planen,

og da vinklen mellem E; og E& er ?, gazlder der, at:

’ pry = Eo-cos f)-co§2e

Ez polariseres slet ikke uanset sprednings-vink-
- len, og findes ved fuld styrke ved P. Ez kan
udtrykkes ved EO p& flg. form:
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Ez = Edsin?

Med disse E-felt-komponenter givet ved P,

gzlder flg. om intensiteten af Rgntgen-strdlen
2 E-F g .

samme sted. Da Ie¢E”, hvor E= pry + Ez’ fés:

?

o ©% vilkarligt
orienteret i y-z-planen, og lige sandsynlig i
alle retninger. Dette udtryk kan forenkles:

Ias(Eg(cos%ﬂ cos229 + sinﬁp))

Der midles m.h.t.@, da E

IﬁE(z) ( (coszy)?coszze + 1n2¢f)¢)

De to midlinger resulterer hegge i.%og derefter
fés:
2

1 2 1
Io(Eo (.z.cos 28 + z)

eller

2
10«32 ( 1+th3$ 29)

0
I parentesen stdr nu polarisationsfaktoren, som

intensiteten af de spredte Rgntgen-striler skal
korrigeres med.

4.2 Amplituden af Rgntgen-strdler Rayleigh-spredt
pa stof.

Problemet er her, at beskrive stgrrelsen af
(d.v.s. amplituden af) det elektriske felt i et
rumpunkt hidrgrende fra monokromatiske og koha-
rente Rgntgen-striler spredt pd stof. Denne stgr-
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relsé er den koharente spredningsamplitude, der
afhenger af spredningsvinklen, og angiver inter-
ferensforholdene i forskellige punkter i rummét.
Intérferensen opstdr i forbindelse med spredning-
en som et resultat af spredernes indbyrdes place-
ring.

I teorien betragtes et meget lille stykke stof
bestdende af uendeligt mange atomare spredere,
som befinder sig uendeligt langt (i forhold
til udstrakningen af det bestrilede omrdde pad
samplet) fra rumpunktet for detektion af de spred-
te Rgntgen-strdler. En R¢ntgén—stréle pad vej ind
i det spredende stof udbreder sig som en plan
bg¢lge, der er lineart polariseret, d.v.s. Rgnt-
gen-strilens E-felt-vektor beskrives i kompiex‘
notation som E(?,t)¥E0eiaﬁt:K$), hvori T er
en stedvektor valgt udfra et arbitrart valgt nul-
punkt, t er tiden, k -er den plane bglges bglge-
talsvektor med stg¢rrelsen %g og orienteret paral-
lelt med den plane bglges udbredelsgsretning,w°
er den indkommende ROntgen-fotons frekvens, og
Eoer en konstant vektor, der angiver E-felt-vekto-
rens maksimqludslag. E0 er vertikalt orienteret,
dersom bglgens udbredelsesretning tankes sammenfal:
dende med det horisontale plan. - Et @gjebliksbil-
lede af denne bplges E-vektorer fis ved at satte
£=0 og og tage realdelen af ovenstdende udtryk.

Denne plane bglge blev godtnok oprindelig ud-
sendt fra Rontgen-target, som en kugleb¢lge (se
ogsd fig.4.6), men kan i narheden af sprederne op-
fattes som en plan bglge, da forholdet mellem ud-
strakningen af samplet, en linear stg¢rrelse a, der
f.eks. er diameteren af et cirkul®rt udformet sample;
og afstanden b fra target til samlingen af atomare
spredere er karakteriseret ved forholdet a/b<&< 1.
Samtidig galder betingelsen c/ad>» 1. I denne rela-
tion er ¢ afstanden fra samplet til detektor-posi-
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. tionen. Dette forhold bevirker, at ‘interferens i
en vilkadrlig detektorposition P (se fig.4.6) ikke
afhangér af afstanden c, men kun af retningen spred-
ningsvinkelen afstikker (at dette er tilfzldet, vi-
ses senere)., =~ Nir den plane Rontgen-bglge spre-
des, udsendes der fotoner som kuglebglger fra de
spredende atomer. Denne situation e€r skitseret i-
flg. fig.(4.5): -z

BN

RN

-

1“.@):1
/;r‘/\

r—b
Fig.4.5. Udsendelse af kuglebplge (cirkelbglge
i 2 dim.) fra en spreder.

Det skal herefter anskueliggg¢res, hvorledes R&nt-
gen-strdler bevager sig gennem stof, ndr adskillige
fotoner spredes netop som sddanne kuglebglger. Den

flg. sterkt fortegnede (:i!) skitse betragtes:

To snsaenz i
SAMPLET | © e F,

DET SPREDENDE P4
SAMPLE \

. ,p (ENv VILKRRLIG
aomun-h o DETEXTORBSITION),
TARGET i

P2

A
TiL oETEKRR.
PL-P6:

TS T St -

T . SAMPLE . UDSTREXNING-, 4, . PUkiTIONER,

Fig.4.6. Skitse af ROntgen-spredning pd to spredere.
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I fig.4.6 udsendes en Rentgen-belge som en
kuglebeslge fra target til venstre i billedet.
B#lgen er karakteriseret ved belgelangden A,
og buestykkerne i figuren angiver positioner-

. ne af belgetoppe. Denne belge spredes pa to
spredere i samplet. Netop nar en bzlgetop fra
denne fra target udsendte beolge passerer en spred-
er, starter en kuglebelge med belgetop sin udbred-
"else fra sprederen med belgelangden A. Dette prin-
cip er fulgt under tegningen af fig.4.6, og der-
efter er retningerne, hvori belgetoppe udsendt fra
de to spredere skarer hinanden (ogvhvori belgerne
dermed interfererer konstruktivt) trukket op. For
situationen skitseret i fig.4.6 ses der nu med "de
to spredere at optrade konstruktiv interferens
i detektorpositionerne P1-5.

I det flg. udledes et udtr. (seilign._o) for ampli-
tuden E i detektorpunktet P (se fig.4.6) af det Tresul-
_terende elektriske felt af den Rayleigh-spredte Ront-
gen-straling. '

Til udledningen er det nedvendlgt, at bestemme et
udtr. for fasefaktoren i P for en given belge spredt
ved en given atompqsition, r.

Givet udtrykket for E-feltet af R&ntgen-bolgen:
E(?)=Eoexp(if?—i t), som betragtes for t=o, d.v.s.:
E(r)=Eoexp(ikr),'define;es belgens fasefaktor som:

E

-

r)
E
o

= exp{ikr)
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==l
ZX:\/ —F

0 Fig.4.7.1II. !

Fig.4.7.I11.Lengden af r' er:
(r')2 = (A-F)% = A° + r° = 2rRcos(T,A)
Huis A er tilstrekkelig Fjern; siledes
at r/R{L (eller set 1 fig.4.6:°
a/bd(1), kan kvadratroden af hgjre-

siden i ovenstiende relation Taylor-—

udvikles til:

- = 1
r* o8 A{1-(2r/A)cos(T,A))

o R = r.cos(¥,R)

I fig.4.7.1I ses en plan elektro-magnetisk bslge ud-
bredende sig i et fast stof (et atom er udvalgt til
nulpunkt). P& et givet tidspunkt er fasen af belgen
ved T i forhold til belgen ved 0 givet ved fase-
vinkelen k-t = (2¥/y)cos(r,k) og bolgeamplituden _
ved r forholder sig til amplituden ved 0 ved eik'r
Det antages, at atomet placeret ved r spreder en
del af den indkommende str8ling, hvorefter ampli-
tuden af den spredte bolge ved P ved R=r+r' (se fig.4.7.

IT) findes. Her observeres en straling_med ampli-
tuden proportional med fasefaktoren elk.r af den

4 P |
indkommende belge ved r og fasefaktoren, elk‘r v
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af den spredte straling ved R. Den totale fasefak-
tor for den spredte belge fra r ved R er derfor:

> . . 1 » T - : . v .
elk relk r' _ el(k r+kr')

Som det ses af beregningen under fig.4.7.III kan
r' udtrykkes ved:

r'= R-r.cos(r,R)
., hvorefter fasefaktoren fra forrige udtryk kan
skrives som:

ei( k-r + K*R - k-r.cos(r,R))

Da KR blot er et konstant bidrag til den sam-
lede fase-faktor ved R, uanset hvor i samplet det
betragtede spredende atom befinder sig, kan der
ses bort herfra, og man har da: '

‘ei (R-T - krcos(t,R))

Og endelig skrives eksponenten i denne eksponenti- |
alfunktion mere praktisk som:

i(k.r - krcos(r,R)) = i(k-k")r

;hvor k' som allerede navnt er boelgetalsvek-
toren for den spredte belge.




Vi har dermed forvisset os om, at en ned-

vendig betingelse for opstillingen af denne eks-
ponent til fasefaktoren er, at samplets udstrak-
ning, a, skal vare meget mindre end afstanden b

( se fig. 46.)

Gennem de .ovennavnte antagelser kan man herefter
angive et samlet udtryk for den totale storrelse
af amplituden, E, af det elektriske felt af den
Rayleigh-spredte Rentgen-strdling med belgetals-
vektor K for den indkommende Striling

Dette resulterende E-felt i detektorpunktet
fremkommer som en superposition af feltbidrage-
ne fra de enkelte spredere i samplet. Disse bidrag
itk=-k")r hid-

rorende fra de-enkelte spredere og med elektron-

er proportionale med fasefaktorerne e

koncentrationen, n(r), ved r s&dan som denne er
defineret ovenfor., Da elektronerne betragtes som
"udsmurte" over rummet, integreres der over hele
rummet for at medtage samtlige E-felt-bidrag.j.
Der galder altsa:

E o< j nir)-e"
v

E er endvidere proportional med Egr der er am-

i(k'-k)r ar

plituden p& den indkommende ROntgen-stridle karak-
teriseret ved K. Ligesom E er omvendt-proportional
med afstanden R fra stoffets nulpunkt til detek-
torpunktet. Ydermere skal udtrykket for E indehol-
de korrektionen for polarisation af de i diffrakti-
onseksperimentet oprindeligt upolariserede ROntgen-
stréler.

Denne polarisationsfaktor er allerede givet i
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afsn.4.1.1 6g sammenholdt med resten af Thomson’s
ligning findes det samlede'udtryk for E. Thomson's

"ligning, der samtidig definerer 1 elektron unit

= 1 eu, for intensiteten af den kohzrente spredning
fra en enkeltstdende og isoleret elektron (i c-g-s-
enheder) er givet som: ’

( l+c05226 )
q 2 .

e

(1) : I =1 -

e Y R2m2c

’ hvor i Iy ér strdlingens oprindelige intensitet,
e er elementarladningen, m er elektronens masse,
c er 1yseté hastighed, og udtrykket i parantesen

er polarisationsféktoren. I denne er som navnt 20

. spredningsvinkelen i eksperimenterne. Der gazlder
" endvideré flg. sammenhang mellem E og I, der er

intensiteten af Rontgen-strilingen:

2 ™

I =&E

[ <

, hvori o er den proportionalitetskonsta:f, der
giver hejresiden i udtrykket dimension som en ‘in-
tensitet. Iou angiver fremover i ;eksten inten-
siteter madlt i enheder af Ie.

Endelig kan vi sammenfatte det ovennavnte til

flg. samlede udtryk for E:

(2) . E =E

: 4
._e ( l+c05229 )4i
0, 2 2 .

| n(d-e
v

shvori ¥ angiver positionen af det spredende infi-
nitesimale volumenelement dr. Der integreres over
hele det spredende sample.

—i(k'-k)rd

r
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Herefter sattes k'-k = ak. Dette er sprednings-
vektoren, der har sterrelsen:

—i_ 4% sind
lAkl_ A

For at simplificere ovenstdende udtryk szttes:

l+cos?28 )%
2

Q = E_» 5 ; o9 man har derefter:

(3) E=Q n(r). e 18kT o7
v .

Men dette udtryk for E er det muligt at omdan-
ne til en funktion af atomtztheden i samplet i-
stedet for af n(r). Elektrontztheden i samplet be-
skrives ved en sum af tethedsbidrag, nm(F—?m), hvor
no i overensstemmelse med de gjorte antagelser er
absolutkvadratet af de bglgefunktioner, der hos det
m'te atom i samplet kan tilskrives de til spred-
ning aktuelle elektrontilstande. Tatheden afhznger
udelukkende af afstanden ‘?—?mlfra det m'te atoms

tyngdepunkt ;m' Med dette fas:

(4) n(r) = E np (F-1,)

m

Ved indsettelse af 4 i 3 fas:

= o T-r [ -i AT('—I_ T
(5) E = 0 E nm(r rm) e dr
m VvV
eller:
(6) E = Q'E e'iAkEm n (T-F_)»
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Her summeres over samtlige m atomer, og inden-
for hvert atom opsummeres de enkelte elektroners
bidrag til den samlede amplitude ved detektor-po-
sitionen. Bidraget hertil, som kommer fra de
enkelte atomer, er:

(1 £@K) = n (F-% )+ e K Tlar

v .
, som er defineret som den atomare spredningsfak-
tor (en stofkonstant, som ogsd kaldes formfaktoren)
for det spredende stof. Denne storrelse afhanger
kun af spredningsvektoren Ak, nar antagelsen om
ens elektronforhold for sémtlige atomer gelder.
Fra nu af betragtes kun grundstoffer. 7 indsattes
i 6, og man far flg. amplitudeudtr., hvor der sum-
meres over spredningsbidragene fra N spredende
atomer : ’

. N T
(8) - E = Q.f(ak) e ~iakry
, :é;;

Fm afhznger imidlertid af tiden, t (der tenkes

i et klassisk billede til beskrivelsen af posi-
tionerne af atomerne). E kan derfor pd flg. mide
beskrives som en fkt. af tiden:

(9 CE(t) = Q-f(AF)-Tiil e ilwy b - akry(€))

m=1-

, hvor summationen gir over samtlige N atomer i
 samplet, w, er frekvensen af den indkommende Rent-
.gen—foton! rm(t) angiver placeringen af det m'te

atoms tyngdepunkt som fkt. af tiden fordrsaget

af thermiske bevagelser. '

Hermed er prasenteret et udtryk for sterrelsen
af det elektriske signal af Rayleigh-sprédte Rent-
gen-strdler - mdlet er herigennem at beskrive det
spredende samples mikroskopiske strukturforhold.

I det flg. vises, hvorledes det tidsmidlede kva-
drat af E-fkt.'en svarer til en frekvensintegreret




intensitet af signalet. Denne forholder sig til
van Hove's korrelationsfunktion ved en Fourier-

transformation. = Givet en partikel, m, med en
bestemt position i rummet til tiden, t, sa an-
giver van Hove's korrelationsfunktion sandsyn-
lighedstathedeﬁ for at finde en vilkarlig par-
tikel, p, i afstanden r til tiden t+f fra den
givne partikel, m. - Endelig vises det, hvorledes
van Hove's korrelationsfunktion forholder sig til
den radiale distributionsfunktion.
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4.3 Sammenhengen mellem den frekvensintegrerede
intensitet af den stofspredte R6ntgen—stréie
og den radiale distributionsfunktion for
samplets atomer.

Givet et signal E(t), der er et udtryk for stegr-
relsen af det elektriske felt i et rumpunkt, som
udtr.9, defineres dette signals tidslige autokor-
rglationsfunkkion. Denne autokorrelationsfunktion
er en funktion, der fortzller om sammenhangen nmel-
lem signalets st¢rrelse til et tidspunkt, t, og
til et tidspunkt lidt senere, t+f. Signalets tids-
lige autokorrelationsfunktion er:

(10) - I = aRe(E(t))Re(E(t+0)))

, hvor den "sadvanlige" korrelationsfunktion er gan-
get med a’fér at give'funktionén dimension som en
intensitet i elektronenheder. Det er real-delene

af E-udtrykkene, der giver korrelationsfunktionen,
og tidsafhangigheden af det elektriske felt bestem-
mes af de thermiske bevagelser af atomerne i det

undgrs¢gte stof, d.v.s. ;m(t). - Ovenstdende middel- .
verdi kan rent definitorisk omformuleres, s& man f&r:
- -
(11) r'f) = o lim & Re(E(t))Re(E(t+f))dt -
’ Tdbu- .

Wiener-Khintchine-teoremet giver (uden at vi her
skal komme narmere ind pd hvorfor), at spektralforde-
lingen erigivet ved den Fourier-transformerede af den
tidslige autokorrelationsfunktion, wa). Spektral-
fordelingen er her givet som intensiteten af str&-
lingen per frekvensomrdde og benavnes I'(w). Man
f38r altsd ved brug af Wiener-Khinchine-teoremet:
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os

(12) Tw = I'n-e T ar

Af

—-0o
, hvor f(w) er en reel stgrrelse, da integralet

over den komplexe sinus-del giver nul. Ved trans-
formation af udtr.12 fés: ’

[+-]
(13) ' =3 Tw-aw
O
eller:
o0
(14) T'1=0) = I'(w)  dw
) o

» d.v.s. den integrerede spektralfordeling er givet
ved den tidslige korrelationsfunktion taget for §=0.
Dette er et forhold, der benyttes sidenhen.

Det er allerede vist, at det elektriske signal
fra et Rayleigh-spredende sample, E(t), er givet
ved udtr.9. Idet ?m(t%AE varierer meget langsomt i
tiden i forhold til ugt kan det vises, at den tids-
lige autokorrelationsfunktion for dette signal, nar
E’angiver komplexkonjugeret af E, og det fysiske
felt er givet ved realdelen af E(t), kan skrives som:

(15) I = %‘(E(t)E'(t+f)>t

.

Idet l/QZq underforstas, erstattes I' nu med Iéu'

N

(16) I‘eu(f) - %-fz(AE)<§ el(wo(t+1') - Ak—rp(t+'f)) N
p:
N

o1 (wdt—ak'-fm(t) ) >

m=1 t

;hvori sédvel p som m nummererer samplets N atomer.
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Udtr.16 kan ogsd skrives:
, N ‘
' _ 1.2 -1AK (T _(t+1)-F_(t)) iw T
an 1, =3 (AE)(E e p m >t el

Udfra dette udtr. trakkes flg. del, som benavnes
SP(AE,T), den spredningsvektorafhangige spredningSﬁ
funktion i tidsbilledet, som man ogs3 kunne' kalde
den gennemsnitlige fasefaktor for den p~te partikel:

(18) sp(AE,.r) = <e-iAk(rp(_t+r)—rm(t))>'

, der er en st¢rreise, der afh@&nger af p. Udtr.1l8

kan indsettes i 17, idet summationen over p erindres,
og middelverdien m.h.t. m tages< >t gange, hvor <N>t
angiver antallet af partikler, der i middel #m.h.t.
tiden "rammes" af ROntgen-strilingen:

' R O - iw T
(19) I ,(ak, 1) = FE9(ak) (N} Zsp(Ak,f) e %
P

- Fremover skrives den summerede spfedningS&ektdr—
afhangige spredningsfunktion i tidsbilledet som:

(20) S{ak,T) = Zsp(&,f)
. P N
Ifglge udtr.12 og 19 kan man herefter skrive den spreé?
ningsvektorafhangige spektralfordeling: '
[
(21) I, (8K,W) = 1t (Ak)< Yo 3ls(ak, 0.t T W g
-On
Eller idet man lader W angive frekvensafvigelsen, w-w,
i forbindelse, med spredningsprocessen fra u), den op-
rindelige frekvens hos ROntgen-strdlingen, f&s flg.
spredningsvektorafhangige spektralfordeling:
-]

' o 12 1 T iwf
(22) 1., (&kw) = 3f (mc)(N)tﬁ s(ak,r) e**ar

- ) !
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eller idet S({ak,w) er den Fourier-transformerede
af S(ak,T); kan udtr.22 skrives som:

(23) 1) K@ = FE2(@R{ND - s(akw

., hvori s(ak,.w) er den spredningsvektorafh;ngige
spredningsfunktion i frekvensbilledet.

Herefter defineres van Hove“s korrelationsfunk-
tion, G(T,T). G(Tr,r) har dimensionen partikler x
volumen—l, og integreres funktionen over hele rum-
met, bliver resultatet samplets N atomer, altsi:

vG(f;f)d? = N. I korrelationsfunktionen udtrykkes
partikel-tethed v.h.a. en Dirac-§-fkt. Denne har
den egenskab, at den kun vokser op for argumentet
lig nul, mens den for alle andre argumenter giver
nul. S—fkt.én har samtidig den egenskab, at den in-
tegreret over hele rummet giver 1, d.v.s. VS}?)d;=l.
Dette fortazller samtidig, at §(T) 1 sig selv har di-
mensionen, vol. l. Med definitionen:

(24) G(T, 1) = E G- Epen-FonD
P

er G(T,T) derfor for det betragtede system, d.v.s.
det spredende sample, sandsynlighedstetheden for
at finde en vilkarlig partikel p i ;p i afstanden
r til tiden t+4 fra en given partikel m, givet at
denne partikel m var placeret i ;m til tiden t.

- Fra udtr.18 og 20 kan nu opskrives flg. udtr.:

(25) s(ak,f) = <Z e—iAE(EP(t+f)—‘r'm(t)>mt
P
ba |y S<§'E*f(;fd§=f(3), kan man nu af 24 og 25 fa&:

(26) s(ak,T) = G(F,T)- e +OKT 47
\'
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Og rigtigheden heraf kan man forvisse sig om ved
indsattelse af definitionen for G(r,f) i 26. An-
vendelse af ovenstdende regneregel for X—fkt.ér
resulterer derefter i udtr.25.

Af udtr.22, 23 og 26 f&s derefter for den sﬁred-
ningsvektor-og frekvensafvigelsesafhangige sprednings- :f

funkpion:
(27)  s(akKw) = 1%: L G(T, 7). e tlakImwn  4rae
v
-oe
eller ved transformation:
a -
(28) (T, = —— S(aK,w) s et (BRI g pan
2D :
ovYo

. hvilket vil sige, at den spredn1ngsvektorafhangige
spredningsfunktion i frekvensbilledet og den sted-og
tidslige korrelationsfunktion fremkommer entydigt
som hinandens Fourier-transformerede.

I de aktuelle diffraktionseksperimenter mdles der
en strdlingsintensitet af de:spfedte Rontgen-striler.
Som det ses af udtr.28 er det ngdvendigt at have .
kendskab til spredningsfunktionen S(8kK,w) for at f& .
oplysninger om van Hove’s kérrelationsfunktiqn, G(T,T).
Med vort apparatur er det imidlertid ikke muligt at \
mile frekvensafhangigheden af intensiteten. Energi-
oplgsningsevnen p& vores proportional-taller er ca.
1 xeV, mens den ngdvendige for at mile S(ak,w)-var-
dier i frekvensbilledet, er af stgrrelsesordenen.
fonon-energier, hvilket vil sige af st¢rrelsesorde-
nen k T eller 1/40 eV. Af denne grund mi vi i ekspe-
rimenterne lade os ngje med at mdle den frekvensin-
tearerede S(Ak,w)-fkt. som en fkt. af ak.

Dette bevirker dog samtidig, at det kun bliver
muligt at'anvende et specialtilfelde af van Hove's
korrelationsfunktion i vores databehandling.
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G(r,T) s sammenhang med intensiteten (den mdlte)
sgges. - S(AK,w) er proportional med Iéu(Afﬂu) (s&-
ledes som udtrykt i udtr.23), der frekvensintegreret
giver Iéu(ai,&o) .

Ved indsattelse af udtr.26 i 22 og ved derefter
flg. anvendelse af udtr.l4 fas Iéu(AE,f=o)’s sam-
menheng med G-funktionen. Idet 2 underforstds, er-
stattes I} nu med I, . o9 Ieu(AE,f=o) angiver da
den mdlte intensitet i elektronenheder:

(29) I, (&K, f=0) = 2@k (N, G(T,1=0)e 1ekT4r
v

Med Ieu(AE,f=o) som den stoerrelse, der opnds ud-
fra eksperimentelle intensitetsdata, er det kun mu-
ligt at indhente oplysninger om den ikke-tidsafhan-
gige van Hove’s korrelationsfunktion, G(r,f=o), der
qua definitionen i udtr. 24 er funktionen, der an-
giver sandsynlighedstatheden for at finde en vilkar-
lig partikel p (pd nzr partiklen m) i ;p i afstan-
den r til tiden t fra en given partikel m, der til
den samme tid er placeret i ;m'

4.4 Temperaturens indvirkning pd spredningsfunktionen

Da det er et faktum, at temperaturen indvirker pé.
de positionelle fluktuationer af faste stoffers ato-
mer, vil det i det flg. blive unders¢gt, hvorledes
og 1 hvor h¢j grad dette forhold influerer pd& spred-
ningsfunktionen S(ak,T=0), der som det ses af udtr.
26 er den aktuelle spredningsfunktion, na&r G(r,f=0)
skal findes.

Der g¢res flg. antagelser om det faste stofs ato-
mer i den anvendte model: 1) De enkelte atomer antages
at bevage sig om faste ligevagtspunkter i stoffet.

2) Det anﬁages, at atomerne udfgrer harmoniske bevae-
gelser omkring deres ligevagtspunkter. ?m(t), der
er den positionelle afvigelse for det m“te atom til

tiden t fra dets ligevagtspunkt, ;mo’ i stoffet, er
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Gauss-fordelt,

3) Endvidere antages det, at de enkelte atomers
bevagelser er ukorrelerede, hvilket betyder, at
bévégelserne er uafheangige af hinanden.

4) Endelig gores den antagelse, at amplituderne
for de enkelte atomers harmoniske bevagelser er
ens.

Det skal med d&€t samme bemé#rkes, at der i ovéen-
navnte antagelser optrader flere mere eller mindre
grove idealiseringer. Den vasentligste (groveste)
er givetvis} at atomernes bevadelser skulle vare
‘fuldstandig ukorrelerede. Dette er et problem,
der justeres for Senere. En mindre idealisering lig-
ger der i dntagelse 1. Vore amorfe Ge-film relakse-
rer i lgbet af de enkelte diffraktionseksperimenter.
Relaksationen résulterer imidlértid i en s& ringe
relativ sidring af den milte épredningstnktion i
lgbet af et diffraktionseksperiment, at der sés
bort herfra. -

Ifplge antagelse nummer 1 gazlder der, at:

(30) rm(t) = Tpo toar (t)

Det m'te atols position til tiden t, T (t), kan skri-
ves som afvigelsen til t,laFm(t), fra ligevagtspunk-=
tet,rmo. - Ifglge antadelse 2 giver en tidsmidling
af det stedlige afvigelsesled nul, d.v.s.:

(31) <<9Em‘t)>k = 0

Udtr.30 og 31 k&n settes ind i 25, hvilket resulte-
rer i:

(32)  seak,1=0) =) o HEK(T(E+0I-E (£)) :>
tm

eller:



(33) s(ak, T=0) =<: E e_lAk(rpo-rmo) e-IAk(Arp(t)_Arm(tiég
P
Under anvendelse af antagelse 1 fis:

(34) (K, 1=0) '=<Ze-iAk(rpo—rmo)<e—iAk(Arp(t)-Arm(t)>t>n
2

Betragter man nu herudfra funktionen, £(T), der

defineres som:
(35) £(T) = <e-16k<Arp(t)—Arm(t))>t

; og bringer antagelse 3 om ukorreleret bevagelse
i brug, kan f(T) skrives som:

(36) £(T) = <e'i""“p(»t’>t<e‘i““‘m(t’>t

Da antagelse 4 fortazller os, at dette udtryks fak-
torer er lige store, fis:

(37) £y = omiaRAT () yt

Hermed er det anskueliggjort, at spredningsfunk-
tionen i udtr.32 kan skrives som:

(38) 5 (8K, 1=0) = f(T)(Ze'i“k“po‘ Tno) )
’ P

;s hvori £(T) er Debye-Waller-faktoren. Denne skal i
det flg. estimeres,

Faktoren e-iAkAr(t) fra udtr.37 forsimples forst
og fremmest ved at indfere projektionen af Ar p& ak
i eksponenten. Dénne benavnes A:Ak. Der geres her-
med ingen vold imod antagelse nr.3 én side tilbage,
for nadr ar er normalfordelt i tre dimensioner, er
Arhk normalfordelt i én dimension. Herefter kan
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Debye-Waller-faktoren skrives som:
= ~iakar 2
(39) £(1) = (e 2k, )

Dette udtr. razkkeudvikles som: ¥

Det generelle element i denne rzkkeudvikling op-
skrives:

) 80
(40) £(T) =<Z<n—l - (-iAkArAk)n>>2
. n=0 - . v

eller da uligeordens-leddene tidsmidlet giver nul
fis: -

o . )
_ 1 » 2n )
(41)  £(T) -(E rEyT <( iekar,,) >t
n=0
, hvorefter det i det flg. skal vises, at denne

rekke er identisk med den tilsvarende rekke af flg.
udtr.:

, L2/ 2 2
(42) £(T) = ( e_lAk'érAk>t )

Og det generelle element for denne razkkeudvikling er:

=, 1,.2,.2 n 2
@ £m = E e <Af°k>t) )
n=0 ne

n

oo
2 \n 2
( E <Lyn. (o) *" & g >
2 '
n.
n=0

Det skal altsad vises, at udtr.40 er lig udtr.43, da
er Debye-Waller-faktoren givet ved udtr.42. M.a.o.
skal det vises,at:



(-]

1,2/,2
L e »
(44) e e )y Siskar )My,

n=0
o0

- (-isk) " iak) 2
= E (20) " <ArAk t

n=0

’ hvoriériﬁ%: omskrives i overensstemmelse med,
ar g er normalfordelt ved normalfordelingsfunktio-
nen:

2
Glary) = —2—e—1/2, ““/zé‘iot
(27 ar iy ) ¢

Herigennem udtrykkes <“ikn ved <°rik>t :
.-

2n 2
(45) anN | ¥ T4 a2 {ar
<ArAk (2"<°r2°k>t) e < Ak>t d@rAk)
~0e

= . - . . - 2 n
= (1+3+5e...(2n-1)) Arhk>t

Dette resultat indsattes i udtr.44:

[ ed

RN
(O (gls) N1.3.5..(2n-1) 2 \\n
nZ 1.2-3-4.+-2n '<“Ak>

Z;z e <“Ak> Z b tak) ‘Ak’zn 3NN

[~ -

E -5 (Akz)n<°rak>t
=T nt

N 2n -
(46) E (-iak) Ar21': _ .. 2n 2n
—T5ny T = (i)™ (a&k} ™ -1:35....(2n=-1)
n= (Zn) - < Ak ; (21’1):
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shvilket kvadreret pracis er 43. Derfor kan De-
bye-Waller-faktoren nu udtrykkes som:

1.2,2 22
(46a) £(T) = (e 2°k<ArAk>)2 -=e ¥

Dette er et reelt udtryk for Debye-Waller-fakto-
ren, der angiver temperaturens indflydelse pd
intensiteten, der miles i diffraktionseksperi-
‘menterne. - Denne faktor indsat i 3% re-
sulterer i:

(47) S(&K,T=0,T) = f(T)<z -18k(T, - mo)>nt

, hvor den midlede faktor i henhold til udtr.26

er den Fourler—transformerede af gitterpunkts-
korrelationsfunktionen, Gg(;,O), d.v.s. van

Hove”s korrelationsfunktion for de stationare
gitterpunkter i samplet. Heraf fglger den tem-
pefaturafhangige intensitetsfunktion, Ieu(AK,f=0,T):

272
. T = __—akar 2, .7/ = o
(48) 1, (ak,7=0,T)=e G £ (BRI, | Gy (F,0)
_e-iAkrd;

Da spredningsfunktionen S (ak,T=0) jo er direkte
proportional med den spredte ROntgen-intensitet,
kan den mulige relative dempning af intensiteten
i ROntgen-diffraktionseksperimenterne fordrsaget
af temperaturen estimeres direkte ved beregning
af typiske Debye-Waller-faktorer for de aktuelle
eksperimenter. - f(T) estimeres:

Hvis <ArAk> kan bestemmes, er Debye-Waller-fak-
toren bestemt ved udtr.46. <?rAk> angiver middel-
kvadrat-forskydningen af atomerne i 1 dimension.
Idet <Ep> angiver den midlede potentielle energi
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af en harmonisk oscillator, som atomerne her
anses for at vere placeret i, fis:

O N A T

» hvor k er fjederkonstanten for den harmoniske
oscillator. Da den midlede potentielle energi

af en klassisk harmonisk oscillator i &n dimen-
sion er %kBT, og k=mu?, hvor m er massen af
atomet, der oscillerer, og w er frekvensen, ato-
met oscillerer med, kan middel-kvadrat-forskydnin-
gen nu udtrykkes som:

(50) <@rik:>=

; hvor kB er Boltzmann“s konstant, og w svarer

kBT
mwz

til(A%, den fremherskende frekvens for atomare
svingninger i det iagttagne stof, Einstein-fre-
kvensen, der er givet ved:

~ kB.T

(51) wg =

E

H

; hvori TE er stoffets Einstein-temperatur. Og
derfor kan middel-kvadrat-forskydningen af ato-
merne skrives som:

2
(52) ar? N AT
< Ak>' ka'TEZ

, som er et udtryk, der kun er en faktor % af
det xkvivalente udtryk i Debye-modellen, som

vi ikke skal komme nzrmere ind p& her, men som
vel at merke tager forbehold for korrelerede
svingende bevagelser af atomerne. Lad os derfor
antage at et mere korrekt udtr. for 52 ville
vare:
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, hvori TD er stoffets Debye-temperatur. Dette udtr.
er gyldigt for T>3 og benyttes i det flg Ved stue-
temperatur for Ge fas, at(m: > 0.00225 I , ndr det
er antaget, at a-Ge”s Debye-temperatur er lig kry-
stallinsk Ge~”s (TD -k-Ge = 3749%) . Ved den stgrste

spredningsvinkel i 'de aktuelle eksperimenter pé.zemax=

O .. Lo
71.71 fas samtidig:
(ak) 2 (4H51n6)2~ 107.26342.

Resultatet er en teoretisk minimalverdi i vores eks-

per}mentelle situation pa: e—(107.263A-2)%0.00225A2)g¢ 0.79

Debye-Waller-faktoren fortaller dermed, at atomernes
thermiske bevagelser i a-Ge-samplerne ved stuetemperatur
giver anledning til en nedtoning af den spredte R3nt-
gen-intensitet pd op til godt 20% (ved relativt store
20-vardier), set i forhold til spredning p& et gitter
uden thermiske svingninger. De thermiske bevagelser af
atomerne i den beskrevne situation kan endda tankes at
give anledning til en stgrre intensitetsnedtoning (end
deh‘allerede navnte) , da det md formodes, at a-Ge har
en lavere T end k-Ge, og en lavere T (under ellers’
konstante forhold) resulterer i en mlndre Debye-Waller-
faktor.

Endelig udsiger Debye-Waller-faktoren, at der i vo-
res eksperimentelle situation ved nedk¢ling af samplerne
kan opnds op til 10-20% gget relativ intensiteé i dif-
fraktionseksperimenterne, men det har imidlertid ikke
varet muligt for os at nedkg¢le samplerne under ROntgen-
diffraktion.




4.5 Sammenhangén mellem den tidslige autokorrela-

tionsfunktion for det Rayleigh-spredte elek-

triske .signal og den radiale distributions-

funktion for samplets atomer

I det flg. udtrykkes sammenhzngen mellem den
nevnte autokorrelationsfunktion, Ieu(AF,f=0), og
den radiale distributionsfunktion (RDF) for sam-
plets atomer. RDF'en er defineret som D(r) = 4F*§f(rb
hvori\f(r) angiver middelantallet af atomer per
enhedsvolumen i afstanden r fra et middelatom.

Fra udtr. 26 og 29 haves flg. udtr. for den
spredningsvektor-afhangige spredningsfunktion:

I, (8k,1=0)

(54) , S(AFrf=0) =———2—_——— =
C£7(ak)-<NDL

G(r,0)-e takT 4p
\%

Men G(r,0) kan udtrykkes som to korrelations-
funktioner. Selvkorrelationsfunktionen, GS(?,O),
og parkorrelationsfunktionen, G (r,0). - Gs(r,O)
angiver sandsynlighedstztheden for at finde en
given partikel i r til tiden t, givet at den givne
partikel befandt sig i r=0 p& det samme tidspunkt
t. GP(F,O) angiver sandsynlighedstaztheden for at
finde en vilkarlig partikel (p3 nar den for givne)
i ¥ til tiden t, givet at den for givne partikel
sidder placeret i r=0 til t. Man har altséi:

G(r,T)

GS(E‘,f) + Gp(?,r)

(55) eller:
G(r,0)

G, (r,0) + GP(F,O)

For den givne partikel kan GS(?,O) udtrykkes
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som en delta-funktion. Eftersom en forudsatning
for korrelationsfunktionen jo er (se definitionen),
at netop denne givne partikel er placeret i r=0
til t, vokser GS(?,O) kun op for r=0. Herefter ha-

ves, at:
(56) G(r,0) = S(?) + GP(E,O)

Da partikel-systemet for bl.a. amorfe stoffer
er karakteriseret ved retningsmessig4uafhengighed
(og igvrigt -er uendeligt i udstrakning), kan par-
korrelationsfunktionen (sidvel -som de -¢vrige led '
i udtr.56) nu udtrykkes udelukkende som en fkt.

. af .afstanden r. Denne benavnes;f(r):

(57) . G(r,0) = ‘S<.r)»+ja'(r)

Herefter indsattes udtr.57 i 54, -ogrman far
sd& flg. udtr. for den sprednlngsvektor -afhangige
sprednlngsfunktlon
-igkr

(58) S(ak) = 1+ :r(r\)-ne -dr ==

H

N SECHINERSTUEC P

»kar

J)(r)

, hvori detvfmrste led er den ukorrelerede stré-
ling fra de"lsolerede individuelle atomer. Denne
kaldes .gasspredningen, og -er som.det ses £ (Ak)(N>

Integral-leddet i 58 er proportionalt med inten-
siteten af interfererende R&ntgen-striling i rum-
lige detektions~punkter. Dette led indeholder
imidlertid .en problematisk singularitet. For ‘ak=0,
for spredningsvinkelen lig nul, giver 58 -nemlig:

(59) ' S(0) = 1 + j’(r)'d_f

, hvilket for denne s&kaldte forward-scattering

betyder, at lim S{ak) =oo, nir det bhetragtede
ak—0
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sample er uendeligt i udstrzkning, og f(r) som
ovenfor>antaget er en konst. fkt. for vort amorfe
sample. Denne divergens forsgges fjernet. Til
dette formd&l dannes flg. fkt.:

(60) s*(ak) = 5(4K) - 5 (ak)

, hvor §_(aK)= [p e i krgz fOS( %), hvilket end-

videre betyder, at s* (Ak) =S (ak) for alle ak=0.
Verdien af S (0) undersgges:

Betragtes et endeligt sample-volumen haves der
fra udtr.17, at:

-0) = 2 9y. ¢n2
(61) I_,0,7=0) =  £9(0)-<N%} .

Og fra udtr.19 og 20 f&s for S-funktionen:

Ieu(o) <N%¥
(62) 5(0) = 5 = N>
£2 (014D, ¢
Herefter beregnes SO(O). - Der gzlder om middela-
tomtaetheden, , at: = <N% , hvorefter man har:
.f° f" v
(63) 5,(0) = fédr =<, >
\Y
v
(64) s*w) = £ - L),
N>,

" eller ved anvendelse af 54:

(65) 1% (0) = f2(0)-[<(N—<N>t)2 >t]

Men for et fuldstandigt fast gitter (som et amorft
fast stof) afhanger N ikke af tiden, og fluktua-
tionskvadratet i 65 er lig nul, d.v.s.:

.
(66) Ieu(O) = 0
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Det ses hermed, at singulariteten fra udtr .58
v.h.a. hjzlpefunktionen, So, er fjernet i s*-.
funktionen, uden at der igvrigt er @ndret pd
S-funktionen gennem S*. Om S* gelder der altsd:

(67) ™ (ak) = S(aK)-S_(aK)= 1+ “f(r)~f pe L4FL T
(o]

Der skiftes til polare koordinater i 67:

(68) s*(ak)= 1+J f[(f(r)-:ro)e iak-cos® zsinededd)dr
o Yo

En del af dette integral lgses, og man- £ar:
oo

*® Ty = sin{akr)
(69) S (ak) = 1 + 47 r (\f(r)j )—m———— dr

eller formuleret gennem den til denne sprednlngs—
funktlon knyttede intensitetsfunktion, eu(Ak)
ved 54:

(70) = 2
I (ak) - £ (ak)
eu /N 51nakr

= 4ﬁr (e(r)
fz(Ak) A j __fo Takr

, hvori <N:%=N betragtes som en konstant. Her er
det bekvemt at indfgre flg. forkortelse:

, I}, (ak) , - £2 (ak)
(71) i(ak)" 2l

Z(Ak)
L ]
Ieuéhk):N N
£7 (ak)

Ved Fourier-transformation finder man da dette

udtr. for den radiale distributionsfunktion, D(r):
oo

Q

(72) D(r) = 4ﬁr~f(r) = 4Nr\r ak-i(ak)sin(akr)dak
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Det er her bekvemt at definere den reducerede
interferensfunktion, F(ak)=ak-1i(ak), der indsat
i 71 giver:

oo
(73) F(ak) =7 4“r'(‘r(r):fo)~sin(6k-r)~dr

o
Og endvidere defineres den reducerede RDF,
?(r) 4ur£f(r)‘f }, der indsat i 73 giver flg.
kompakte udtr.:

[- -]

(74) F(ak) = J) %(r)-sin(Akr)~dr
(e}

, som der vendes tilbage til.

Endelig vil det vare praktisk at vide, hvorle-
des I gar imod 0 for Ak gdende imod 0. Det er
nemlig vanskellgt at skaffe sig sande intensitets-
verdier for meget smd3 Ak i ROntgen-diffraktions-
eksperimenter. I' “s forlgb mod (0 bestemmes p&

eu/N
flg. mdde: Integralet i udtr.71 rakkeudvikles v.h.a.:

3 5 7

sin(akr) = akr - (°k§i + (°§f) - (°$f) ..

. 2 4
sinlakr) _ , _ _(akr) + (akr) ~ _

akr 6 120 sttt
, hvilket medfgrer: lim Ei%ﬁ%&EL =1

ak—*0
Og da det gennem udtr.66 og 71 ses, at:
L]
(75) 4nr?(j(r)-fo).dr = -1
(o}

*
Herefter kan razkkeudviklingen af Ieu/N udferes,

idet vi benytter:

2
J(r) = 4Fr°( (r):fo)
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Da f&s:
N oo o
(76) I* = f2( k) (1+ J(r)dr - J(r)EEdr- k2+
eu/N a 6 a
fo) o
o0
r4 4
J(r)TEadr ak® ~...0.0..)
Jo

o0 o0

£2 (ak)-(~ J(r)r—zdrAk2+ J(r)ll'—:—odr-ak“-'.'..)
o Vo
Det galder, at I:&9N=O' For tilstrakkeligt smi
verdier af ak vil det fgrste led i rakkeudviklin-
gen vare dominerende. Dette led er kvadratisk af
typen -a@kz. Koefficienten a ma da vare negativ.
For stgrre verdier af ak vil de hgjere ordens led

vare dominerende. For smd vardier af ak har I:u/N

sédledes et kvadratisk forleb. Og hvis man ikke har
méleverdier for smd k, kan man da SOm en approksi-
mation for midlekurvens forleb ekstrapolere I

i eu/N
til (0,0) parabolsk. .

»
eu/N for store ak kan afledes

fra en omskrivning af formel 70:

Opf@rselen af I

¥
(77) Ieu/N =
-
2 .
2 £~ (ak) B2 _ ., ySin(akr)
£°(ak) + N 4¥r (j’(r) fo)—" ——dr
o
o » o
N&r Ak vokser, ser man, at Ieu/N gi&r mod - fz(Ak).

Denne egenskab for store vardier af Ak anvendes
langere fremme i teksten i normaliseringsprocedu-
ren.



4.6 Operationalisering af teorien og normalise-

ringsprocedure

Herefter vender vi os mod det eksperimentelle
problem, der bestdr i at bestemme den reducerede
interferens-funktion, F(k)=k.i(k) (N.B! Fra nu af
benzvnes ak med k), som det ifglge udtr.74 er ngd-
vendigt at have kendskab til for at beregne RDF en
for de aktuelle Ge-samplers atomkonfiguration.

Da den eksperimentelt midlte intensitet, Iexp'
fremstdr i arbitrzre enheder, drejer det sig ho-
védsageligt om at oversztte til I;u' der er givet
som intensiteten i elektronenheder. Man betjener
sig her bl.a. af egenskaberne udtrykt i udtr.77:
I;u/N gar imod £2 (k) for voksende k.

Der opstilles fgrst et udtryk for I;u udfra I,
som er det i eksperimenterne milte fotontalletal,
givet i te®llinger per tidsenhed, efter korrektion
for absorption, ugnsket spredning og baggrundsstré-
ling (se ogsd afsn. om data-behandling og appendi-
ces) .

Tzlletallet (en intensitet i arbitrare enheder)
omszttes til en intensitet i absolutte enheder
v.h.a. normaliserinéskonstanten, A, der er givet
ved:

5 2
(78) A = &h-Rm

4 * 0 .
e~h-1ﬂNIoA

, hvori ¢ er lyshastigheden, h er Planck”s konstant,
R er afstanden mellem sample og detektor, m er elek-
tronmassen, e er elementarladningen, N er antallet
af atomare spredere i samplet, Io er den oprinde-
lige intensitet i eksperimenterne, h' og 1' er hen-
holdsvis hgjde og langde af den anvendte kollima-
torspalte, og Aer bglgel®ngden af RO&ntgen-fotoner-
ne.



Dernest m& telletallet divideres med polarisa-
tionsfaktoren, (1+c05229)/2, da der i eksperimen-
terne benyttes en oprindeligt upolariseret ROnt-
gen-strdle, der polariseres under spredningspro-
cessen. - Med de to ovenfor navnte faktorer over-
sattes Ic til I

m,eu’

> .
Her kan man da oversatte Im,eu til Ieu’ idet

Im,eu er en sum af I;u, den koha@rente spredte in-
tensitet, 'og den inkoharent'(Compton-) spredte
intensitet. $#/R er Compton-spredningsintensiteten
per atomar spreder. Denne er tabuleret for Ge i
"International Tables for X-Ray-Crystallography",
vol,.III, s.251 i e.u. som fkt. af k. - Heri er R
rekylfaktoren, der er givet ved (V'/V)3, hvori y!'
og Ver frekvensen af henholdsvis den indkommende
og den Compton-spredte ROntgen-strdling. Men det
kan vises i vores eksperimentelle sammenha&ng, at
F/rR2Y , da R 1:

Bglgelangde-forskydningen hos Réntgen-fotoner
under Cémpfon—spredning er givet ved:

(79) AN = N\ = mLc (1 - cos 20)

0.02426A(1 - cos 28)

' ﬁyori A er bglgelangden af den indkommende fo-
ton, og A' er bglgelangden af den Compton-spredte
foton. For den st@rste spredningsvinkel (og der-
med den stgrste bglgelangde-forskydning) i den an-
vendte opstining,'zem = 71.71°, £f3s flg. bglge-

ax
lengde-forskydning:

AN = 0.02426A(1 -~ cos(71.719%)) = 0.0167 A
+ hvilket medfgrer med A=0,71074, at )\'=<0.72744,

og minimal-vardien for rekylfaktoren under de giv-
ne omste&ndigheder bliver da:




R o 0.7107 3
min 0.7274

& 0.9328

Rmax’ der er rekylfaktoren for 2emin= 4.360, kan
beregnes til #* 0.,9997, hvorfor R i den givne eks-
perimentelle sammenhang varierer fra 2 1 til
= 0.93 for voksende spredningsvinkel. Men i det
flg. sazttes R* 1 for alle benyttede 28-vardier,
da dette kun indebarer en fejl ved store 28-var-
dier (pd op til 7%), i hvilket vinkelomride usik-
kerheden pd intensitetsbestemmelsen i forvejen
er i stgrrelsesordenen 10% p.g.a. det relativt
lave tezlletal. Endvidere formindskes den feijl,
der er begdet ved at approksimere R til 1, under
normaliseringsproceduren (se appendix ).

Im,eu kan nu udtrykkes som:
(80) Im eu - I;u + N§P

'

Ved indsattelse af 80 1 71 f&s nu:
2
Im,eu/N -¥- £°(k)
£2 (x)

(81) i(k)

’ hvori & og f(k) kendes fra tabelopslag, og
Im,eu/N i eksperimenterne bestdr af Ic, polarisa-
tionsfaktoren og den allerede beskrevne normalise-
ringskonstant:

A-I
C

(82) I _ /N = — S
m,eu 61+c05229v
2

A bestemmes ved flg. fitteprocedure: P3 nedensté-
ende £ig.(4.8), en spredningskurve for en én-ato-
mig vaske, ses en arbitrzr intensitetsakse, som
gennem f£lg, procedure bliver absolut. Nj? er den
samlede Compton-spredning som fkt. af k. N-fz(k)
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er summen af Rayleigh-spredning fra N isolerede

. : _nel
atoner. Endvidere er vist Itot—Nf (k)+N3’ og Im,eu

intensity

— N.‘f
K

Fig.4.8. Spredningskurve for en &n-atomig vaske.
Den étiplede kurve viser k—afhangigheden for

Tiot = N f2(k) + N® for N uafhengigt spredende
atomer. Bemzrk at den virkelige spredningskurve,
Im,eu' ved store spredningsvinkler gdr asymptotisk
mod Itot' /Az&roff efter Klug og Alexander, s.180/

I
Ved at varilere A fittes 5 i arbitra-
((l_+<=_°s_2_9>)
2
re enheder til I Fitningen udfgres ved at la-

tot"*
de Ic—kurven narme sig asymptotisk til Itot for

voksende k-vardier. Hermed er kendskabet (se udtr.
77) til grensevardien af Ieu(k) for store k benyt-
tet. ‘

Ved denne normaliseringsprocedure gives A en
endelig vardi, og intensitetsaksen bliver fglge-
lig absolut. Rent praktisk udfgres denne normali-
seringsprocedure bekvemt v.h.a. computer,
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Hvorefter F(k) er bestemt. Om normaliseringspro-
ceduren igvrigt: se appendix A, "En normaliserings-
procedure”.
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5 FREMSTILLING AF a-Ge-FILM

De amorfe Ge-film dannes ved pddampning af (op-
rindeligt krystallinsk) Ge under hgjvakuum pa et
nedkglet substrat. .

Apparaturet: P§ de flg. figurer skitseres det til
filmfremstillingen benyttede apparatur. Hele opstil-
lingen i vakuum-kammer er prasenteret i fig.5.1l.

40

Fig.5.1. Vakuum-apparaturet til fremstilling og un-
dersggelse af a-Ge-film: Udtag til olie-diffusions-
pumpe(l). Kvalstofbeholder(2). Kontaktkasseholder(3).
Kontaktkasse(4) (se ogsd fig.5.4). Grafit-digel(5).
Base af rustfrit stdl(6). Tantal(Ta)-skarm(7). Va-
kuum-gennemfgring for glgdestrgm og accl. s-span-
ding (8). Vakuum-gennemfgringer for ledningsevne-og
thermiske mdlinger samt gennemf@ring af strgm til
kontaktkassens varmelegeme(9). Udtag til kapselpum-
pe til den grove evakuering af rummet(10). Gummi-
ringe til lufttatning(ll). Glgdetrid omkr. diglen
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(12) . Drejelig metal-skerm(13). Manometer(l4). Cy-
linderglas(15). Std3lplade(16).

Selve pddampningskammeret bestdr af et cylinder-
glas(15) ca.40 cm. langt (diam. ca.30 cm.) pdmonte-
ret gummiringe(ll) i begge ender. Som l1ag herpd er
lagt en ca.2 cm, tyk plade af stil(6) (der er fore-~
taget vakuum-tatning v.h.a. vakuum-fedt mellem gum-
mulisterne og glasset og mellem lister og stal).
Igennem kammerets lég’er vakuum-tet fg¢rt en cylin-
drisk beholder af stdl(2). Dette er en beholder til
flydende kvalstof, hvorpd en holder (af materiale
med stor varmeledningsevne) til kontaktkasseﬁ(4),
en massiv Cu-klods(3) er fastspandt med god ther-
misk kontakt til kvalstof-beholderens indhold. Sel-
ve kontaktkassen er beskrevet langere fremme i tek-
sten. Afstanden mellem diglen og substratet place-
ret i kontaktkassen er 10.5 cm.

I bunden af vakuum-kammeret findes udtag til ba-
de oliediffusionspumpen(l), der udfgrer den fine
evakuering af rummet til tryk under 10-7Torr, og
til kapselpumpen, der udfgrer den grove evakuering
af rummet til ca. 10_2Torr. Under pédampn1n§erne
blev fastholdt et tryk p4 mindre-end 1.0-10 >Torr.
Dette lave tryk blev fastholdt for at undgd konta-
minering af filmene. Under de elektriske midlinger
blev dette tryk ogsd fastholdt. Trykket i pddamp-
ningskammeret blev mdlt ved pirani og penning.

I bunden af vakuum-kammeret findes ogsd en vakuum-
gennemfgring for glgdestrgm og accelerations-span-
ding (8). Glpdestrgmmen (100 mA ved 1 kv) trazkkes
gennem glgdetrdden(l2). - Herved emitteres elektro-
ner fra glgdetriden. Disse accelereres fra trdaden
imod diglen v.h.a. en accelerations-spanding. (1 kV)
pdtrykt mellem trdd og .digel. Elektronernes energi
afszttes som thermisk energi i diglen. Herved for-
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dampes diglens indhold af Ge. En del af de fordam-
pede Ge-atomer opsamles pd substratet, der er- pla-
ceret i kontaktkassen(4), og fixeres dér til en

amorf film af Ge.

GLmETAD GRATIT-DIGEL

Fig.5.2. En mere detaljeret skitse i tvarsnit af
grafit-digel og glgdetrdd omkr. diglen (5 og 12
i fig.5.1). Her er ogsi skitseret en del E-felt-
linier for feltet mellem digel og trad.

I fig.5.2 ses en forstgrret skitse (i tvarsnit)
af grafit-diglen og glgdetradden omkr. diglen, s&-
dan som disse er placeret i opstillingen i fig.5.1
(5 og 12). Opvarmningen af diglen sker som navnt
ved elektron-bombardement. Det kan af de indtegnede
E-felt-linier af feltet mellem diglen og glg¢detradden
ses, at elektroner vil accelereres direkte ned i
diglen mod diglens indhold af Ge under opvarmning
af diglen. Elektronerne har her (i diglen og i om-
radet over diglen) tilstrakkelig energi til at io-
nisere Ge-atomerne, Hvorfor det md formodes, at
den indbyrdes relative placering af digel og glg-
detrad har en indflydelse pd koncentrationen af
Ge-ioner i de amorfe Ge-film og dermed p3 disse
films elektriske egenskaber.
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Mellem diglen og kontaktkassen er b&de placeret
en tantailskarm(7 i fig.5.1) til afskarmning af
varmestrdlingen under pddampning fra glgdetraden
imod det nedkglede sample pd substratet og en dre-
jelig metal-skarm(13), der ge¢r det muligt at igang-
s@tte og stoppe pddampning instantant.

Fig.5.3.

I £fig.5.3 er prasenteret en principskitse for
afskermningen med tantal-skarmen for varmestriling
fra glgdetridden under paddampning. Som det ses af
strdlegangen for varmestrdling (angivet.ved de fuldt
optrukne linier) fra glgdetrdden mod substratet og
for Ge-atomer (angivet ved de stiplede linier) fra
diglen mod substratet, skzrmes substrat med Ge-film
imod direkte varmestrdling fra glgdetriden.

Vi vender os igen mod hele opstillingen som vist
i fig.5.1. - Igennem liget til paddampningskammeret
er lavet vakuumgennemfgringer(9) for ledningsevne-
og thermiske mdlinger samt gennemfgring af stregm
til kontaktkassens varmelegeme. Endelig er der ogsd
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med gennemfgring i liget placeret et manometer(14)
(p& laget), der angiver trykket under den indleden-
de grove evakuering af kammeret.

Kontaktkassen er i snit skitseret i den flg.
fig.(5.4).

| ]

—_—————4a .

Fig.5.4. Skitseagtigt snit af kontaktkassen.
Kobberklods(l). Varmemodstand af rustfrit stdl(2).
Varmelegeme(3) . Messingplade(4). Plade af rustfrit
st31(5). Substratpladen(6). Substrat(7). Au-film(8).
a-Ge~film(9). Forgyldte fjederkontakter(10). Thermo-
element(11l). Platin-modstand(12).

I fig.5.4 ses gverst kobberklodsen(l), der er i
thermisk kontakt med flydende kvalstof i kvalstof-
beholderen. Selve kontaktkassen er hangt op i kob-
berklodsen v.h.a. en stang af rustfrit stil(2), der
fungerer som varmemodstand mellem kontaktkassen og
kvalstofreservoiret.

@verst i kontaktkassen er placeret et varmelege-
me(3), der gg¢r det muligt at kontrollere varmebe-
handling (annealing) af Ge-filmene. Selve varmele-
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gemet. bestdr af en elektrisk modstand (med strgm-
forsyning udenfor p&dampningskammeret) indstgbt i

varmeledende cement. (4) er en for kassen samlende
plade af messing, og (5) er en tilsvarende af rust-"
frit stil. Inde i kontaktkassen er substratpladen
af rustfrit st3l(6) .fastspandt. P4 denne er selve
substratet(7) paklabet v.h.a. vakuum-fedt. I fig.
5.4 er Ge-samplet fremstillet m.h.p. elektriske ma-
linger indtegnet. Fg¢rst er der blevet p&dampet to
stykker film af guld(8), der benyttes som elektro-
~ der til de elektriske mélinger. Ovenpd (d.v.s. ne-
. denunder i fig.5.4) er a-Ge-filmen(9) blevet pidam-
pet. Den elektriske D;C.—modstand af den smalle
strimmel af denne film placeret mellem guldelektro-

derne kan nu mdles gennem de forgyldte fjederkon-
takter (10). Der er strgmgennemfgring til disse gen-
nem liget til vakuum-kammeret.

. Endvidere indeholder kontaktkassen et NiCr-Ni-~
thermoelement med det -ene loddested p}aceret ved
11 i fig.5.4. Det andet loddested var placeret pa
kvalstofbeholdéren med en given reference-témperav
tur nemlig 77°K ved kvalstofs kogepunkt. Imidler-’
"tid var det vanskeligt at sikre dette loddesteds
temperatur, og derfor blev thermoelementet opgivet
til fordel for en platin-modstand(l12) som tempera-
tur-miler. , _

Temperatur-mdlingen pd Ge-samplet er imidlertid
stadigvak problematisk, og har varet det under samt-
Llige thermiske mdlinger (disse er prasenteret i
a kap.6).. Platinmodstanden er placeret forholds-
vist langt fra Ge-samplet i kontaktkassen. Hermed
menes, at den thermiske vej mellem det kolde reser-
voir (kvalstoffet) og samplet ikke har samme stegr-
relse som den thermiske vej mellem det kolde reser-
voir og platinmodstanden. N&r kontaktkassens tempe-

ratur endres i eksperimenterne, opstdr der derfor
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en temperaturforskel mellem sample og platinmod-
stand. Under nedkgling vil det punkt, der er tat-
test pd det kolde reservoir, (Ge-samplet)vare kol-
dest, og jo hurtigere nedkglingen foregdr, jo ster-—
re vil temperaturforskellen vare,

Vi har undersg¢gt denne temperaturforskels indfly-~
delse pd vore milinger. Vi har under en bratkgling
med ledningsevne-mdlinger (resultatet er vist som
kurve nr.4 i fig.6.2 i afsn.6.1) bremset nedkglin-
gen tre gange. N&r nedk¢@lingen-bremses vil den mil-
te temperatur nazrme sig den sande. Undersggelsen
viser, at m3lepunktet forskydes relativt mod hgj-
re 1 det navnte plot, nar nedkglingshastigheden
mindskes, og mod venstre, nar nedkglingshastighe-~
den igen g¢gges. Altsd er den milte temperatur hgje-
re end den sande under nedkgling. I slutningen af
bratkglingen er nedkglingshastigheden praktisk ta-
get 1ig nul, og det betyder, at den mdlte tempera-
tur her er lig den sande. Det samme gelder inden
nedkglingen pdbegyndes. Imellem disse yderpunkter
vil den m&lte temperatur hele tiden vare hgjere
end den sande. Hvis kurven for den sande tempera-
tur er en ret linie, vil den malte dexrfor have et
"svaj nedad", eller sagt mere pracist: den anden af-
ledte af den mdlte kurve bliver stgrre end den anden
afledte af den sande kurve. - Ovennavnte forhold ex
medtaget i behandlingen af midledata i kap.6.

Substratet‘for filmene: Substratet var film af
tykkelsen 0.01 mm. af polyethylenteraphtalat (eller
i daglig tale: stegefilm til brug i husholdnings-
ovne). Om substratet skal yderligere bemarkes, at
det har vaeret genstand for en del undersggelser
hos os., Forskellige glasser og glimmer er blevet
testet som substrat. Falles for disse gjaldt imid-
lertid, at intensitetsbidragene fra disse under
Rontgen-diffraktionseksperimenter var store i for-
hold til Ge-intensitetsbidragene, som skulle iso-
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leres. Med stegefilmen har vi fundet et substrat
som grundet tykkelse og atomernes tilstrakkeligt
smid Rayleigh-spredningstvarsnit kun bidrager ne-
gligerbart (d.v.s. sda lidt at det bliver muligt
at korrigere herfor) i ROntgen-diffraktions-data.
Det aritages endvidere, at stegefilmen udger en
jevn, men uordnet overflade for Ge-laget. Stege=-
filmeris atomare opbygning er amorf og inducerer
derfor ikke krystallinsk orden i Ge=filmen ved
overfladepadvirkning. Endelig har vi med stegefil-
men som' substrat undgéet problemet med at tage
filmen af substratet. Inden opstilling af substra-
tet i kontaktkassen blev dette rengjort i et ultra-
Yyd=k&Y (og- derefter ikke bergrt).

P&dampnirigen af Au-elektroder: Inden péddampnin~
dgeén af Ge-filmien m.h.p. leédninggevnem&lingerne, pa-
dampedes” film af guld, der skulle fungere som elek-
‘trodefSpé'Ge*fiﬁménf For at frembringe to ens elek-
troder p& substrdtet i lgbet af én pidampning med
guld, skzrmes dér med en 0,05 mm. Cu=tr&d ved at
placére denrie kLoas‘op‘édEéubstraﬁéﬁ‘sém vist p&
£ig.5.5.

I Ract e St s S
S

Fig.5.5. Elektrode=
fremstilling under

Au~padampning.



Mikroskopering af Au-elektroder har vist, at
den skitserede procedure frembringer en veldefi-
neret/skarp spalte mellem de to elektroder, selv
om den med stiplede linier tegnede strilegang for
Au-atomer i fig.5.5 antyder, at der vil kunne op-

std omrdder pd substratet med halvskygge for Au-
atomer.

a-Ge-filmene: Filmene blev fremstillet ved pa-
dampning af 99.999% rent krystallinsk Ge. Da fil=-
men m.h.p. Rontgen-unders¢gelse fremstilledes,
blev Ge dampet direkte p3d stegefilmen. For denne
film var der flg. fremstillingsbetingelser:

Padampningens varighed: 5 pddampninger af 10 min.
Sample-tykkelse: & 5-10_6m.

Padampningshastighed: & 17 A s~

Grunden til at p&dampningen blev delt op i fem
relativt kortvarige pddampninger var, at filmen
ville vare krakeleret under &n padampning af sam-
me vgrighed som de fem relativt kortvarige tilsam-
men.

Inden filmen, der skulle foretages ledningsev-
neundersggelser pd, blev piddampet substratet, var
der pddampet Au-elektroder herpd. For denne a-Ge-
film gjorde flg. sig gzldende under fremstillingen:
Paddampningens varighed: 10 min.

Sample-tykkelse: = 1+10"%n.
Pédampningshastighed: 17 A s_1

Dimensionerne af a-Ge-filmen, der mdltes pa, var:

110 %n +50-207%n s6+1073m.

Grunden til, at filmen m.h.p. ROntgen-unders¢gel=-
ser blev fremstillet med relativt stor tykkelse,
var, at Rontgen-spredningen herigennem kunne opti-
meres.

Om Ge-lagets temperatur under padampning: se
appendix C.
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6 JEVNSTRPMSLEDNINGSEVNE — EKSPERIMENT OG DISKUSSION

6.1 Eksperiment
Jaevnstremsledningsevnemdlingerne skal tjene to

formil. For det forste: en test af Mott-loven. For
det andet: en test af vores relaksationsmodel.

Formélene stiller to forskellige krav til maling-
erne, idet det ferste fordrer, at ledningsevnen ma-
les ved varierende temperatur i en fastholdt struk-
tur, mens det andet fordrer en fastholdt temperatur
og en varierende struktur.

Ved temperaturer under varmebehandlingstempera-
turen vil relaksationsprocessen forlebe meget lang-
somt, og derfor kan man undersege ledningsevnens '
temperaturafhangighed for en fastholdt struktur ved
ailé temperaturer under varmebehandlingstemperatu-
rén. .

Det andet krav, om at mdle ledningsévnen mens
strukturen relakserer ved en fastholdt temperatur,
er simpelt at Opfylde, men relaksationsprocessen vi-
ser sig at forlebe meget langsomt efter ca. en ti-
mes varmebehandling. For &t méle et langere relaksa-
tionsforleb pa kortere tid og for at teste den af-
he&ngighed af varmebehandlingstemperaturen, som
vores reldksationsmodel forudsiger, har vi derfor
valgt at &ge varmebehandlingstemperaturen med mel-
lemrum.

Begge krav til ledningsevnemélingen er opfyldt
med det teémpératurforleb vi har bebyttet. Se fig.
6.1 . Undet "bratkelingerne" miles ledningsevnens
temperaturafh&ngighed for en fastholdt struktur,
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Resultatet af bratkelingerne er vist i fig.6.2.
Mott-loven forventes at galde ved lave temperaturer.
Da : '

o= exp (- /M)

1/4 . 1/4

log(d’(TD —1og(T_%) =T T + konst.,

giver Mott-loven rette linjer med hgldningen TQl/4
i det valgte plot.

De smd "lodrette" dele af kurverne skyldes re-

" laksation ved fastholdt temperatur, mens de "skra®"
dele viser ledningsevnenes variation med temperatu-
ren. Kurverne for- de fzrste.bratkzlingen, 1-5, er
tilmermelsesvist rette linjer, mens kurverne for

ae senere bratkelinger narmere er sammensat af to
linjestykker. Dette kan forklares ved to mekanis-
mer for elektrisk ledning med hver. deres tempera-
turafhangighed. .

I kap.5 konstaterede vi, at den midlte tempe--
ratur er hojere end den sande under nedkeling. ﬁer-
ved fir den malte kurve et "lille svaj nedad" i
forhold til den sande,. eller sagt mere pracist:
den anden afledte.af den- mdlte Kurve bliver: sterre
end: den anden- afledte af den sande kurve.

Kurverne for lavtemperaturmekanismeh er nasten
rette linjer med et lille svaj nedad; tydeligst i
nr. 1-5, mens Hejtemperaturmekanismen. giver "rette"
lLinjer med et lille svaj opad,. tydeligst i nr.. 8-
10. o

Ved narmere eftersyn er det altsd kun lavtempe-
raturmekanismen, hvis sande kurver er rette linjer.
Tolket indenfor rammerne af Mott-loven er lavtempe-
raturmekanismen dermed ledning ved hop over vari-
.abel afstand.




Hezldningen pad de rette linjer for lavtemperaturm

mekanismen er nogenlunde konstant og giver

e}
den malte del af relaksationsforlebet med en fak-

tor p4 4 dekader fra ca. 1 ° 1013 kil 1 ° 109 (Ohm*
em) L

T =~ 1,0 “ 108 K. Prefaktoren, LY azndres under

Hojtemperaturmekanismen kan vare en af de tre
ovrige mekanismer, som blev navnt i afsnit 2.3,1.3.
Faelles for disse galder, at eksponentialfaktoren
er en Boltzmannfaktor: ekp(—W/kBT). Disse funktio-
ner giver rette linjer med hzldningen —W-log(e)/kB
i et log(1/T), log (&) -plot. Dette plot er vist
i fig.6.3.

Fig.6.3.

-2.5

-4.5

1og(S) vs. T~(-1), S t 1/0hm¥cm, T t Kelvin

¥ T T
333 289 143 111

.ea1

.8e3 . 885 .8a7 . 809

.11

Det ses at hejtemperaturmekanismen faktisk giver
"rette" linjer. Aktiveringsenergien, W, bestemmes

til 0.44eV og prafaktoren, &, til ca. 200 (Ohm+cm)™* ,
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6.1.2 Miling_af relaksationsprocessen med ledningsev-

For at kunne kontrollere vores relaksationsmo-
del: .

oy~ -(T_/T '
Nd(Atn)—ANd(O)-(Atn/rro) (T,/ B)' NIy

md vi kende sammenhzngen mellem antallet af lokali-
serede tilstande omkring Fermi-energien, Nd og led-
ningsevnen, &. I diskussionen vil det blive vist,
at Mott-loven sammenholdt med vores mdling af led-
ningsevnens temperaturafhangighed ferer til at:

& oc I\?dl/B‘ .

Med denne overszttelse far relaksationsmodellen
foelgende form: ’

e v -(T '
(1) &tat )= 6(0) - (st /o) ( n/3TB), oe /ey > 1.

6 kan dog ikke umiddelbart burges som strukturpa-
raméter, fordi den ogsd er en funktion af tempera-
turen. For at kunne sammenligne strukturen ved for-
skellige. varmebehandlingstemperaturer, md lednings-
evnen oversattes til ledningsevnen ved en fast lav
referencetemperatur, Tp. Denne overszttelse er
mulig s& lznge Mott-loven galder. Af £ig.6.2 frem-
gér, at dette er tilfzldet for de forste 5 bratke-
linger. Et hvilket som helst @ (T) til og med 5,
bratkeling kan med andre ord oversattes til S(TR).
Ved brug af Mott-loven fés:

’

sy = 6y 15 2 exp(-(r /r /4, hvor

&, = o(n) -1/ 2 exp (1 /m) 1Y)
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Fig.6.4.

1 fig.6.4 er logaritmen til 61(Tgp) afbildet som
funktion af at, det vil sige den tid hvori stoffet
relakserer.

Oversattelsen til GTTR) er kun mulig for de for-
ste tre varmebehandlingsintervaller (98 K, 222K og
356 K), hvorfor kun disse er indtegnet.

Hvis relaksationsprocessen felger tidseksponent-
loven (1), skal mdledata udvise en ret linie nar
log 6Yotn) plottes versus log Atn, og dette er ogsé

{ tilfeldet. Se fig.6.5. Kurverne er ganske vist ikke

fuldstendigt rette linjer, men det skyldes, at tem-
peraturen ikke har vearet helt konstant. I begyndel-
sen af feorste varmebehandlingsinterval har tempera-
turen varet lidt hejere end varmebehandlingstempera¥
turen pd grund af varmetilfersel under padampningen.
Ossilationerne pa kurverne for andet og tredie
varmebehandlingsinterval skyldes temperatursving-
ninger umiddelbart efter en brat opvarmning. Den

tid bratkelingerne varer er ikke medregnet i At,
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Fig.6.5. log(e) (Ohm-cm) ™! vs. log(st ) (Min.)s
for henholdsvis 1.,2. og 3. varmebehandlings-
interval.
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fordi der ikke sker nogen relaksation her.
Det har ikke varet muligt at korrigere for tempe-
raturafvigelserne, fordi forskellen mellem den

midlte og den sande temperatur ikke er konstant i
tiden. )

Af (1) fés:
logG?Atn) = —Tn/3TB-log(atn)-konstant,

hvor for Ty kan bestémmes ud fra haldningen, 4 , i
det dobbeltlogaritmiske plot.

d’n = (-1/3TB) -Tn.
I fig.6.6 er Kn tegnet som funktion af varmebehand-

lingstemperaturen T, Udfra hazldningen i dette plot
bestemmes Tp til 521 K.

.21 F

.85

.09

.21

.25

Fig.6.6. ~Tn/(3%TB) vs. Tn

T T T r

88 168 248 328

4208




T, kan findes udfra forholdet mellem lednings-

evnerne i to forskellige varmebehandlingsintervaller:

1 b
a L zb_
Flotn) | 10t/%o) 5 ¥ = ety )b—?( 30 (g
o] y n
Slot 1) (ot /%) slat_ B !

hvor a=—Tn/3TB og bé—Tn+l/3TB; Udfra grafén i fiqg.6.4
bestemmes:

2. varmebehandlingsinterval:

(S'(zstl /8, ) = 23

max max

3. varmebeharndlingsintérval:

&eat, )/é'(-bt3 )y = 30.
max max .

12 12

76 giver henholdsvis 1°10 .~ “s-og 6:107 “s.




6.2 Diskussion

Lavtemperaturmekanismen. Den vardi af To vi

finder, stemmer godt ovérens med andres mdlinger:
Ambegackar et. al. refererer til malinger, der har
givet TON 7. 107 K og Theye et.al. har i en senere
artikkel malt T_= 1.7+ 10% K. Prafaktoren lader

sig vanskeligt sammenligne med andres malinger,
fordi den er meget afhengig af padampningsbetingel-
serne og varmebehandlingen. I samme artikkel far
Theye et.al. for en padampet film,der har relakse-~
ret ved 620 K, et 6; pa 1010
di ligger indenfor det interval,vi konstaterer, og

(Ohm-cm) L. Denne var-

de store forbehold taget i betragtning, kan gyldig-
heden af vore maleresultater derfor slet ikke an-
fegtes pa dette punkt.

Lavtemperaturmekanismen opfylder den T_l/4

~af~-

hangighed, som Mott-loven forudsiger. Tolket inden-

for rammerne af Mott’s model er lavtemperaturmeka-

nismen derfor ledning ved hop over variabel af-

stand. Der er endnu et argument for netop denne

mekanisme, og det er netverksmodellerne. Perkola- |
tionsteori anvendt pd disse modeller giver nemlig

den samme T /¢

—afhzngighed, og dette argument er
nok vigtigere, fordi, som det genere skal vises,
Mott-loven sammenholdt med vore data ferer til en
rzkke inkonsistenser. Perkolationesmodellerne
sammenholdt med vore midlinger forer derimod ikke
til indkosistenser, fordi de kun gor rede for
eksponentialfaktoren, exp({ (TO/T) 1/4 Y, 1 mod-
sztning til Mott-loven der ogsd inddrager prefak-
toren.
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Indenfor det tidsrum malingen har stdet p3 mind-
skes ledningsevnen med en faktor p& 4 dekader. Ar-
sagen hertil er sandsynligvis, at tetheden af til-
stande omkring Fermienergien mindskes under relak-
sationsprocessen.

Hojtemperaturmekanismen. Den aktiveringsenergi
vi finder for hejtemperaturmekanismen, W=0.44ev,
er 1 god overensstemmelse med andres resultater.
Theye et.al. far i deres mdlinger W=0.47-0,50 eV.
Det samme gzlder prefaktoren, som vi bestemmer til
200 (Ohm-Acm)-l og. Theye et.al. til 10° (Ohm.cm) L.

Heojtemperaturmekanismen kan vare hop til narme-

ste nabo omkring Ferminenrgien, hop til nar-

meste nabo lige under'EC eller ledning i de ud-

strakte tilstande lige over Ec. Jevnfer 2,3.1.3 er
aktiveringsenergien for den forste mulighed af

storrelsesordenen kBT. Ved stuetemperatur er kBT
lig 0.03 eV, Aktiveringsenergien'for hop til narme-
ste nabo ved EF er altsd en storrelsesorden mindre
end den milte. Hejtemperaturmekanismen md derfor .
nok seges blandt de to andre mekanismer.
Pseudobdndgabet anslis bl. a. p& grundlag af
malinger af det .optiske gab, at have storrelsen 0.8
-1.0 eV (Theye, Viscor). Den aktiveringsenergi vi
miler (0.44 eV) er altsd den halve bredde af pseudo-
bandgabet. Dette tyder pa at elektrontransporten
hovedsageligt foregar i tilstande i nzrheden af
mobilitetskanten og, at EF ligger omtrent midt i
b&ndgabet. Problemet er nu-om det dominerende bi-
drag til ledningsevnen kommer fra de lokaliserede
tilstande lige under Ec eller fra de udstrakte til
- stande lige over E, . Ifslge Mott er prafaktoren
for ledning via de udstrakte tilstande af sterrel-
sen 100 - 500 (Ohm-cm)—l, mens han gatter p3, at
praefaktoren for ledning lige under E_ er en faktor
102- 104 mindre. Med vores prafaktor pa ca. 200
(Ohmocm)-l skulle den dominerende mekanisme altsd
. vare ledning via udstrakte tilstande over Ec.
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Men dette gat er langt fra s& kvalificeret, at vi
kan udelukke den anden mulighed.,

Endnau-en iagttagelse skal drages ind, og det er,
at ledningsevnen for hejtemperaturmekanismer aftager
ndr stoffet relakserer. Dette ses tydeligt i fig.
6.3, hvor hojtemperaturdelen af bratkselingskurverne
for det sidste varmebehandlingsinterval ligger un-
der kurverne for det nast sidste varmebehandlings-
interval,

Begge mekanismer kan'férklare denne opfoersel:
Antager vi ledning via tilstande over E_ bliver
forklaringen, at'E, under relaksationsprocessen
forskydes opefter. Herved bliver antallet af lad-
ningsbzrere, og dermed ledningsevnen, ved en given
hej temperatur mindre. Nar E, vokser, sd vokser
ogsd aktiveringsenergien, og man skulle derfor i
princippet observere en stigning i haldningskoeffi-
cienten i 1/T- plottet. Men vores milinger er for
uprecise til at afslere denne stigning, og maske
er der tale om s smd zndringer, at de ikke kan
konstateres eksperimentelt overhovedet.

Antager vi derimod ledning via tilstandene lige
under E_ bliver forklaringen, at bandhalerne mind-
skes under relaksationsprocessen. Farre tilstande
under Ec betyder ferre ubesatte tilstande for elek-
tronerne at hoppe til - dermed lavere mobilitet og
dermed lavere ledningsevne.

Vi kan ikke afgere, om den ene eller den anden
mekanisme er dominerende og slet ikke i hvilken
grad de eventuelt blander. Vi begranser os til at
slutte, at hejtemperaturmekanismen med stor sand-
synlighed er ledning via tilstande i narheden af
mobilitetskanten Ec.
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6.2.1.1 Mott-loven sammenholdt med vore milinger.

Mott-loven indeholder 3 strukturafhangige vari-
able, nemlig:fononfrekvensen,P_v +lokaliseringsleng-
den af de lokaliserede tilstande omkring Fermiener-
gien, 4 , 69 tetheden af tilstande ved Fermienergi-
en, g(EE ).

Fononfrekvensen @ndrer sig kun lidt og.er af
sterrelsesordenenwlolz. Ud fra mdledata har vi be~
stemt,qa}og To'og dette setter os i stand til at
beregne de to andre strukturafhangige variable, A
og g(Ep).

Mott-loven .giver to ligninger med;l'qg g(EF) som
eneste ubekendte: :

2 1/2
oy = e pyg- (91-g(Ep) / (8¥-kyT) Y/

T
Ko}

512/(9%:4% k) .

8 13

Ved indsattelse af To= 107, 63=10 og T=1:00 fas:

A = 10734 og g (&) = 10%m™3.

Disse vardier er mildt sagt urealistiske. Til sam-

menligning er -atomkernernes dimensioner .af storrel-

sesorden 10~ ‘A, brintatomets Bohrradius 0.53 ‘A og
Bohrradius for..en donortilstand .i kﬁgstallinsk ger-
manium 80 A. Vardien af g(Er).er_lige 58 ‘meget ude
af proportioner: .I svart p-dopet krystallinsk ger-
manium, har .de .oprindeligt lokaliserede acceptor-
tilstande allerede ‘dannet et band af udstrakte til-
stande ved en tazthed af tilstande p& 3-1017 cm—3,
og herfra er der mildt sagt langt op til 10%? ¢n3



Vi far ogsi et problematisk resultat nar vi un-
derseger, hvordan afstanden mellem narmeste nabolo-
kaliserede tilstande,®,, scaler med &3

Ifelge vore malinger er T, konstant og det be-
tyder, at eksponentialfaktoren, exp (—(TO/T)l/é),

i Mott-loven,

&= 6 -exp(-(1/m) /),

er konstant ved fastholdt lav temperatur. Nar tem-
peraturen er konstant galder derfor at:

) 1/2
6 e 67 =< (A-g(EL)) 7.

T, er konstant og T =< (3 ~g(EF))_1, det medforer
at 1 ‘:g(EF)_1K3. Ved indszttelse i ovenstdende

udtryk fas:
FGee g(EF)1/3.

Vi seger et udtryk for a; - Derfor skal vi kende
antallet, N, af lokaliserede tilstande pr. volu-
menenhed, som elektronerne hopper imellem. Kun til-
stande med energier i intervallet [EF_kBT; EF+kBTJ
benyttes af elektronerne til at hoppe imellem. Da

der indfor Mott’ s model gazlder: g(E) = g(BEp) fas:

EF+kBT

Ny = g(Ep) - dE ,

eller med andre ord:

Ny o= 9 (Bp).
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Endvidere galder: a = Ndl/3 og §=g(E)

/3

og dermed felgende scaling mellem ar, o9 S

Det er vanskeligt at forestille sig, at ap kan
vere mindre end afstanden mellem nermeste nabo-ato-
mer, d.v.s. af storrelsesordenen 1 A. Et realistisk
bud er nok a . 10 A.

Af £fig.6.22 fremgdr, at ledningsevnen ved en lav
referencetemperatur under den malte del af relaksa-
tionsforlebet mindskes med en faktor péd 4 dekader.
Det betyder at a;, eges med en faktor pad 4 dekader.
ar, ender altsa med at vere af sterrelsesordenen
10 u m"eller mere. Dette er samme sterrelsesorden
som'afstanden mellem elektréderne (50 M m) og en
storrelseorden mere end filmens tykkelse (1 A4 m).

Denne store afstand mellem nzrmeste nabo-loka-
liserede tilstande er afgjort pa kanten af det
realistiske. Men det vil fere for vidt at ga ind
i en narmere analyse, hvorfor vi nejes med denne
konstatering.

5.2.2 Relaksationsmodellen

Ledningsevnen felger den foresldede tids-ekspo-
nentlov. Det mest overbevisende argument herfor er,
at ledningsevnen « fig.6.5.c viser et retlinet for-
lob i det dobhbelt-logaritmiske plot i et ‘tidsrum
pd over 30 timer. Resultatet bekraftes yderligere
af, at tidseksponent-love kendes fra beslagtede
problemstillinger som f.ex. stress-relaksation i
seje vesker og dielektrisk relaksation.
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Tidskonstanten To ha; den forventede verdi af
storrelseordenen fonontider., Vanskeligere er det
at forklare, hvorfor TB netop er lig godt 500 K.
Dette svarer til en middelaktiveringsenergi, W ,
pa 0.12eV.

6.2.3 Relaksationsmekanismer_

Vi skelner mellem to typer af lokaliserede til-
satande, nemlig defekt-tilstande og Anderson-loka-
liserede tilstande. Defekt-tilstandene er foré&r-
saget af store lokale afvigelser i det amorfe net-
vark, mens Anderson-lokaliserede tilstande skyldes
den positionelle uorden i gitteret. Frie bindinger
er det mest udbredte eksempel i litteraturen pd
defekter. Frie bindinger fordrsager s& store loka-
le afvigelser i gitterpotentialet, at der opstar
en lokaliseret tilstand dybt inde i bandgabet. Dette
er en anden form for uorden end positionel uorden,
som, lokalt set, kun fordrsager sm& afvigelser fra
det periodiske gitter.

De Anderson-lokaliserede tilstande udger band-
halerne, og defekt-tilstandene udger toppen af til-
stande omkring EF‘ Ved oversettelsen af strukturpa-
rametren Nd til & blev det underforstiet, at alle
de lokaliserede tilstande omkring EF var defekttil-
stande. Dette er selvfelgeligt kun sandt, hvis der
ikke er noget bidrag fra béndhalerne. Sandsynlig-
vis strzkker bandgabene sig ikke sarligt langt ind
i bandgabet (javnfor modellerne citeret i afs. 2.2.3)
og derfor er mekanismen i det relaksationsforlebh
vi felger i de tre foerste varmebehandlingsinterval-
ler (£fig.6.5)) eliminering af defekter.

Nar det gzlder eliminering af defekter som frie
bindinger, er den mest narliggende forestilling om
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den mikroskopiske relaksationsmekanisme, at de frie
bindinger diffunderer rundt'i gitteret og elimine-
res ved enten at mede en anden fri binding eller

at nd ud til overfladen af stoffet. Denne forestil-
ling er imidlertid i modstrid med grundlaget for
vores relaksationsmodel, hvor en defekt elimineres
ved et enkelt termiske ektiveret hop. Vi opfatter
_modstriden mere som en kritik af relaksationsmodel-
len end af’ vores forestillingsevne. .

Ud fra Mott-loven og vores malinger har vi slut-
tet,. at li‘vc gKEF)‘l/3 y dev.s., atler en afta-
gende funktion af g,‘(EF ) og dermed af Nd' Lokali-
seringslaengden vokser altsd efterhdnden som defek-
terne relakserer ud. Det betyder at de "store" de-
fekter med stark£ lokaliserede tilstande-(d.v.s.
lille 1) relakserer hurtigst ud. Med andre ord skul-
le de store defekter have smd relaksations-aktive-
ringsenergier. Eksempelvis er en fri gitterposition
(vacance) med 3 eller 4 frie bindinger fra de om-
givende atomer en storre fejl end en enkelt fri
binding. Men aktiveringsenergien for diffusion af
vacancer er stor (sterrelsesordenen 1 eV) og sand-
synligvis storre end for diffusion af frie bindinger.
En fri binding.kan nemlig hoppe ved at bryde en
enkelt binding, mens en vacance m3 bryde flere,

* Dette er: altsd endnu, et argument mod Mott-loven.

Hvad angar udrelaksering af de Anderson-lokali-
serede tilstande,er det ikke svart at forestille
sig en. relaksationsmekanisme: Den positionelle
uorden m& primzrt mindskes ved at vriddet og strak-
ningen af bindingerne mindskes. Som det blév nzvnt
i diskussionen af hejtemperaturmenkanismen,er det
ikke muligt at afgere om denne relaksationsproces
afspejles i ledningsevnemilingerne.
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7 RONTGEN-DIFFRAKTIONS~EKSPERIMENTET

7.1 Rontgen-diffraktionsapparaturet.

ROntgen-struktur-analyserne i dette arbejde er
blevet foretaget v.h.a. et ombygget Leybold-Ront-
gen-diffraktometer egentlig designet til gymnasie-—
undervisningsbrug. Selve apparaturet og opstillin-
gen til eksperimenterne er skitseret i figuren her-
under .

LoDRET

Fig. 7.1. Skitseagtigt ses her: Glgdekatode (1) .
Anode af molybden (2). Rdntgen-rgr under hgjvaku-
um indehcldende béade glpdekatode og anode (3).
Kollimator-spalter (4). Anti-spredningsblander (5).
a-Ge-film (6). Cirkel, der markerer omdrejningsak-
sen for tallergret under eksperimenterne. Centret
for denne omdrejningsakse er sammenfaldende med
samplets center (7). Skinne, der fungerer som hol-=-
der for talle-rgret (8). Tallerspalte (9). Zirkoni-
um-filter (10). Ta&llergr (1l1).

ROntgen-strdlingen dannedes i ROntgen-rgret (3)
ved at elektroner emitteret fra glpdekatoden (1)
v.h.a. en accelerationsspanding accelereres mod a-
noden (2). I anodens ydre lag ansléis elektroner i
Mo-atomerne til hgjere energi-tilstande end disse
allerede befandt sig i. Herefter falder andre elek-
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troner i atomerne ned i de dannede energi-tomrum
under udsendelse af ROntgen-strdling. To kollima-
torspalter (4) indskudt mellem ROntgen-rgret og Ge-
pr¢ven (6) bevirker, at pre¢ven kun rammes af en’
vel-kollimeret ikke-diffus primer-strdling. Ge-pre¢-
ven er placeret op ad anti-spredningsblanden (5),
der sparrer for kantspredning hidrgrende fra 2.
kollimatorspalte.

Spalte~-dimensioner:

Afstand mellem RoOntgen-kilde og den"fgrste"” kolli-
matorspalte: 80 mm.

Afstanden mellem de to kollimatorspalter: 80 mm. -
Afstanden fra den "anden" kollimator-spalte til
Ge-prg¢gven: 5 mm.

Afstanden fra Ge-prgven til tallergret: 160 mm.

RiOntgen-strilen spredes derefter under bevagel-
sen fra venstre mod hgjre i fig.7.1 pd& Ge-prgven,
og den relative intensitet af ROntgen-strdling mé-
les v.h.a. telle-rgret (1l1), der er monteret pd en
metalskinne (8). Foran tallergret er tallerspalten
(9) placeret. Formilet med tallerspalte og kollima-
torspalter er at opnd bestemmelse af vinkelen af
den spredte ROntgen-strdling i forhold til den ind-
komne.

I eksperimentet, kan man forestille sig gennem
figuren, foregdr dannelsen af R&ntgen-strilen i
Rontgen-r¢ret, stridle-gangen mellem rgr og tzlle-
r¢r og selve tzllingen af Rontgen-fotonerne altsam-
men i papirets plan. Tazllergret bevaeges under eks- .
perimentet ogsd i papirets plan og scanner cirkulart
i rummet omkr. en akse vinkelret pd denne plan.
Denne akse gennemskarer den del af Ge-samplet, der
spreder, i centrum. Hele metalskinnen med tzlle-~r¢-
ret er sikret javn bevagelse rundt i forsk. spred-
ningsvinkeler (28) gennem en step-motor pamonteret
opstillingen. Scanneomradet for tazlle-rgret gir
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fra 4.36° til 71.71°.
Selve tazlle-rgret fungerer principielt som et
Geiger-Miller-rgr, og bestdr af en cylinder af metal
og en derfra isoleret metaltrdd placeret i cylin-
" deren sammenfaldende med cylinder-aksen - i prin-
cippet en cylinder-kapacitor. Rgret indeholder en
gas bestdende af 97% argon og 3% CO, ved 76 cm Hg.
Under mélinger pd&trykkes en spzndingsforskel mellem
trédd og cylinder, og ndr ROntgen-strdling rammer
rgret, ioniseres gassen, og ionerne accelereres i
det elektriske felt. Nar disse derefter opsamles pd '
kapacitoren, fremkommer der en spandingsandring
over kapacitoren. Den herved fremkomné impuls for-
sterkes og registreres af en teller. Energi-oplgs-
ningsevnen for talle—r¢ret‘éf ca. 1 keV. .

I opstillingen indgdr ogs& et zirkonium-filter
(10) , som sier ugnsket str8ling bort fra RSntgen-
strélen inden denne nar frem til tazlle-rgret. De
nermere omsta&ndigheder omkr. Zn-filteret og dets
virkemdde er beskrevet i teori-~afsnittet for ROnt-
gen—-diffraktion.
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7.2 Rdntgendiffraktion. Eksperiment og diskussion.

I RSntgendatanalysen vil vi undersgge, om méle-
datas kvalitet tillader os at konkludere 1) om vi
kan reproducere mdledata fra -sample til-sample,
2) om de padampede Ge-film er amorfe, 3) om der
kan konstateres strukturforandringer i Ge-filmene
forirsaget af varmebehandling i 5 timer ved 200°c,
4) og sdfremt der kan konstateres strukturforan-
dringer, hvilke finder da sted?

For at besvaré disse spgrgsmdl er det ngdven-
digt at fremstille fglgende kurver: 1) den eks-
perimentelt madlte ukorrigerede intensitet Iexp
spredt fra det samlede sample (bestdende af ger-
manium og stegefilm) som funktion af sprednings-
vinklen }Z = 28, 2) den for absorption, ugnsket
spredning og baggrundsstriling korrigerede in-
tensitetsfunktion Ic(k) (se ogsd s. 165), 3) den
radiale distributionsfunktion (se siderne 162-
163) .

Til fremstillingen af disse funktioner er der
foretaget mdlinger pd to sampler: sample 0 og
sample 1, som begge er fremstillet ud fra det
samme modersample, som beskrevet i appendix D.
Som beskrevet i dette appendix er den samlede
tykkelse af Ge-lagene ansléet til 25um for

hver af samplerne. Hvilket er tat p& den ¢nske-
de optimaltykkelse pd 25.5pm (se ogsd appendix
B) . Modersamplet belv fremstillet ved stuetem—
peratur 220011o (se appendices C og D).

Varmebehandlingstemperaturen valgtes til
200°¢, fordi stegefilmen begyndte at blive skrg-
belig ved 210°C, for si at smelte ved ca. 230°C.
Krystallisation af s8danne Ge-film finder fgrst.




sted noget over‘400°C.

For at kunne foretage de ¢gnskede korrektioner
(se appendix B) og undersggelser, er der foretaget
fplgende mélinger af:

- kantspredning

- substratspredning fg¢r og efter varme- :
behandling

- baggrundsstrdling

- ukorrigeret spredning fra sample 0;
1 mdling fg¢r og 1 mdling efter varme-

. behandling

- ukorrigeret spredning fra sample 1;

2 mdlinger f¢r og 2 midlinger efter
varmebeﬁgndling .

I alle tilfzlde er malingerne foretaget stepvis i et
interval fra ¢# . = 4.36° ti1 & ax= 71.71°. Step-
pene er &kvidistante pé 0.15°, Intensiteten miles i
450 positioner, og der mdles i 15 min. i hver vin-.
kel. Dvs. i alt 4.7 dggn pr. kersel. M3lingernes
enhed er derfor antal N tallinger af R&ntgenfotoner
pr. 15 min., altsd arbitrare intensitetsenheder
(AIE) . Ud over usikkerheden angivet ved spredningen
t V¥ p& mdlingerne hidrgrende fra strilingsstatir
stiske fejl, indeholder den eksperimentelt mdlte
intensitet et usikkerhedsbidrag hidrgrende fra
drift af ROntgenkilden. Stgrrelsen af dette bidrag
er vurderet ved at foretage 480 madlinger a 6min. af
spredningen i en fast vinkel ¢ hidrgrende fra et
sample. De 480 x é6min. = 48 timer er valgt som en
realistisk ste¢rrelsesorden for tidsvarigheden af en

kprsel pad Rontgendiffraktionsapparatet. Dette giver




 WGoo

fgolgende sekvens af fotontazlletal som funktion af
tiden:

_ AIE (TRLUNGER)
26000
| |‘ } )‘
, i
— z; + ' 4?8
i T10(TmeR)
4 24000

Det 'ses, at kuxrven bestdr af statistiske intensi-
tetsfejl, som er overlejret en langsomt varierende
intensitetsfejl. Denne langsomme intensitetsfejl
eller drift ansl&s til at bevage sig inden for et
interval med bredden 250 tallinger pr. kanal. Den
procentuelle st@grrelse af denne fejl er

¥ 100s% - Ar/1 &~ t0.5%. Bidragene til denne langsom-
me variation af forsyningsspandingen kan deles op
i to typer arsager: netspandingsvariationer og ap-
paratinterne variationer. Hovedirsagen er formo- .
dentlig netspandingsvariationer, da test med va-
riotrafo viste en tet kobling mellem svage varia-
tioner i forsyningsspanding og intensitet.
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Der blev foretaget to foskellige typer mé&linger,

for at undersgge reproducerbarheden af den eks-
perimentelt milte intensitetskurve (29,Iexp(29)).
Den f@grste type mdling skulle konstatere,
hvorvidt drift af ROntgenkilden indvirkede pa
reproducerbarheden af den eksperimentelle inten-
sitetskurve for et sample. Undersg¢gelsen blev
foretaget pi det ikke varmebehandlede sample 1,
p& hvilket der blev foretaget to ke¢rsler, hvor-
ved der fremkom to intensitetskurver. Herunder
er afbildet forholdet mellem differenéen af dis-
se og spredningen pd differensen som funktion
af ;predningsvinklen}ﬂ . Spredningen pd diffe-
rensen er givet som kvadratroden af summen af de
to talletal.
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Hvis de to intensitetskurver i AIE skal vare iden-
tiske iden for de geldende usikkerheder, skal 68%
af verdierne i den opstillede graf ligge inden for

-1l og 1 pd 2.-aksen. Dette er tilfaldet. Hvis vi
betragter summerne af tzlletallene for alle vinkler
og spredningen derpa, fés det for hhv. den ene kgr-
sel og den anden, at Eilex (;p) er hhv.

197 104 tlO4 og 196 104 th . Der er s8ledes inden
for de gzldende usikkerheder signifikans for,at :
drift ikke forhindrer reproduktion af intensitets~
kurverne.

Den anden type reproducerbarhedsundersggelse
skulle konstatere,om det var muligt at reprodu-
cere intensitetskurven fra sample 0 til 1. Til
dette formdl sammenlignes kurven for sample 1
fgpr varmebehandling, keprsel 1, med intensitets-
kurven for sample 0 fg¢r varmebehandling. Her-
under er afbildet forholdet mellem differensen
mellem kurven for sample 1 og 0 og spredningen
pad differensen. Dette forhold er afbildet som
en funktion af spredningsvinklen}p . Spredning-
en pd differensen er kvadratroden af summen af
telletallene.

fo°
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Det ses,at der er en svag men systematisk forskyd-
ning af kurven nedad. Mellem 25 og 75°% er kurven
forskudt 1%-2 enheder ned. Med svag positiv hald-
ning. I intervallet fra 5-25° er forskydningen
endnu mere udtalt. Her har kurven stgrre positiv,
men aftagende hazldning. Der er sdledes en svag sig-
nifikans for, at vi ikke kan reproducere den eks-
perimentelle intensitetskurve fra sample 0 til
sample 1. Denne svage forskel beror pd at sample
0 er en lille brgkdel tykkere end sample 1 i det
omrade hvor Rontgenstrdlen passerer. Haldningen
af kurven kan derfor begrundes ved, at tykkelses-
forskellen giver ophav til en forskellig absoxp-
tion som funktion af spredningsvinklen i de to
tilfelde. Begrundelsen for,at der er en mindre
tykkelsesforskel, er, 1) at den i appendix D
navnte midling af tykkelsen af Ge-lagene, sile-
des at den samlede tykkelse bliver 25pm; ikke

er helt precis,VZS problemer med at reproducere
den gennemstréalede pééition. Vi skal vende tii-.
bage til dette problem-l@ngere frerme i. tekste=
under behandlingen af i;(k).

Vi skal nu pd de kommende sider behandle
kantspredningen fra 2. kollimatorspalte i ROnt-
gendiffraktionsapparatet, samt substratsprednin-~.
gen fra stegefilmen. Det er diése intensiteter
og baggrundstrilingen, begge som funktion af
scannevinklen, der korrigeres for 1 appendix B.

Intensitetskurven for kantspredningen som funktion
af spredningsvinklen;ﬂ er afbildet pd naste side.
Toppen midt i spektret mellem 16 og 22° ma vare en




en diffraktionstop, som fremkommer ved spredning

af den indkomne str@le pd kollimatorspalterne (se
ogsd s. 198 Oprindelsen til denne er ikke identi-
ficeret prazcist, og den er derfor ikke fjernet. Det
er imidlertid heller ikke ngdvendigt at fjerne den,
-da der korrigeres for denne, idet den jo er en del

af kantspredningen (se ogsid appendix B).

Da vi skal korrigere for substratspredning fra ste-
gefilmsunderlaget bidde for og efter varmebehandling,
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er det ngdvendigt at undersgge om varmebehandlin-
gen influerer pa spredniﬁgen i substratet. I
overensstemmelse med diskussionen af spredning
0og absorption i stegefilm i appendix B ser vi
bort fra absorption i substratet. Et sample be-
stdende af 5 lag stegefilm varmebehandledes ved
200°C i 5 timer. Bide fgr og efter varmebehand-
ling blev der optaget intensitetsspektre. Her-
under er afbildet differensen mellem intensi-
tetskurverne efter og for varmébehandling, divi-
deret med spredningen>pé denne differens, angi-
vet ved kvadratroden af summen af intensiteterne

i AIE. Dette forhold freﬁstilles som funktion af
spredningsvinklen)” .
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Ved betragtning af denne kurve ses det,at det er
pd kanten af,at kravet om de 68% af milepunkter-
ne inden for intef&allet. El;lJ p& 2.-aksen, er
opfyldt. Samtidigt er det muligt at konstatere

en systematisk forskydning af kurven 1-2 enheder »
ned under l.-aksen. Midteraksen af kurven har
svag positiv heldning. Ved sammenligning af sum-
merne af talletallene for de to kérsler og
spredningen derpd, er det muligt at konstatere

en forandring i tazlletallet fra 188 10% f10? ti1

183 lO4 1'104. Det hele taget i betragtning md det
betyde, at kurvernes svage men systematiske afvi-
gelse fra hinanden er et udtryk for at der er

sket en svag reduktion af talletallene over hele
det betragtede omrdde af spredningsvinkler. Da

den svage reduktion stort set er af samme stgrrelse
for alle spredningsvinkler, kan der ikke vare

tale om strukturforandringer, da disse har en ten-
dens til at optrade som lokale forskydninger af
spekteret. En sandsynlig &rsag, som bekraftes af,
at vi befinder os i narheden af stegefilmens smel-
tepunkt, er at en lille brgkdel af substratet
fordamper under varmebehandlingen.

Det skal nu undersgges, om der sker strukturforan-
dringer i det pddampede germanium i samplerne 0 og
1, der er sd tydelige, at de kan ses som foran-
dringer i de eksperimentelle intensitetsspektre pa
trods af den svage, men systematiske nedgang i in-
tensiteten fra stegefilmssubstratet. Til dette for-
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mdl sammenlignes kurven for samplei0 fgr varme-
behandling med kurven fbr sample 0 efter varme.
behandling. Ligeledes sammenlignes kgrsel 1 fgr
varmebehandling medAk¢rse1 1 efter varmebehand-

1ling for sample 1. Herunder er afbildet for-

holdet mellem differensen og spredningen pd
differensen for de pdgaldende kurver. Det er
kurverne fg@¢r varmebeh. som trakkes fra kﬁrvér-
ne efter. Kvotiénten afbildes som funktion af
spredningsvinkleh - '

Sample 0:-




Sample 1:

s/' 3

Disse to kurver opfylder lige netop kriteriet om,
at 68% af mdlepunkterne ligger inden for interval-
let -1;1 pd& 2.-aksen. Der er en meget lille for-
skydning af kurvens midterakse p& %-1 enhed pid 2.-
aksen. I intervallerne fra 5-10° og fra 13-20° er
der forskydninger pd omkring 2 enheder. Disse er
mere tydelige men dog stadigvak svagt signifikante.
Ved sammenligning af summerne af talletallene er
det muligt at konstatere en forandring fra fgr

varmebehandling til efter p& 204*104 t104 til 201-

10% *10% for sample 0. For sample 1 bliver det fra
197.10% %10 i1 194-10% £10%. mvilket betyder en
generel, men svag s@nkning af den spredte intensi-
tet i hele det betragtede vinkelomrdde. Den navnte
meget svage forskydning pad %-1 enhed kan forstés
som om, at der er sket en generel, men temmelig
svag sankning af intensitetsniveauet for alle be-
tragtede spredningsvinkler, suppleret af en 1lidt

mere udtalt senkning i de ¢vrige navnte interval-
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ler. Den generelle, men svage senkning, kan for-
tolkes som fordrsaget af en sankning, omend svag,
i spredningen hldr¢rende fra substratet.” Denne
se@nkning er saledes den tldllgere paviste svage
senkning forirsaget af, at en lille brgkdel af
stegefilmen forsvinder under varmebehandling ved
férdampning. benne senkning i substratsprednings- °
spekteret bliver sé& yderligege démpet af absorp-
tionen i Ge-lagene. Dette er &rsagen til, at for-
skydningen nedad er forholdsvis svagere‘for sam~
" plerne 0 og l end forskydnlngen nedad i substrat-~
.sprednlngsspekteret Hvad angdr den svage, men
‘alligevel mere udtalte sankning af niveauerne i
intervallet fra 5 til 10° og fra 13 til 2o°, kan
disse opfattes som svage udtryk for strukturfor-
‘ andr;nger. Om dette er tllfeldet vil vi_vende )
‘tilbage tilxunder behandl;ngen ‘af Ic(k),

»Nar vi korrlgerer for baggrundstrallng, kantspred—
ning og substratsprednlng fés den korrigerede in-
ten51tetsfunktlon (se ogsd s. 165) . Nar dennehkor—
rigeres for polarisation fremkommer énvintensitets—
funktion i afbitrare;intensitetsenheder, som er
summen af Rayleighspredningen og Comptonspredningen.
‘Den stgrste bg mest betydningsfuldejkomponent i den
korrigerede intensitetsfunktion er sdledes Rayleigh-
spredningen, som er et direkte udtryk for'struktu—
ren. Denne funktion ic kan siledes anvendes til at
pdvise strukturforndringer, samt til at skelne mel-
iem amorf og krystallinsk struktur.
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I de fplgende figurer er Ic fremstillet som

en funktion af spredningsvektoren k = 4 sind /x .
Fgrst skal reproducerbarheden af denne funktion
undersgges. Den punkterede linie er sample 0

fgr varmebehandling. Den ikke punkterede linie

er sample 1 f¢r varmebehandling, ke¢rsel 1:

som det ses ligger kurven for sample 0 en anelse
over kurven for sample 1 for alle k~verdier. Dette
kan i overensstemmelse med det tidligere sagte for-
tolkes, som fordrsaget af, at sample 0 er en lille
brgkdel tykkere end sample 1 pd det gennemstridlede
areal. Dette grunder sig pd de allerede navnte pro-
blemer med pracis fastlaggelse af tykkelsen af det
gennemstrdlede areal.



-214-

-

Oplgsningen af grafen over IC(K) er ud fra et
polykrystallinsk Ge-spektrum (se naste side) an-
sladet til at vare af stgrrelsen 0.1 A_l. Oplgs-
ningen er angivet ved halvvardibredden af toppe-
ne. ved betragtning af graferne for Ic(k) for
sample 0 og 1, som har toppe med halvvardibredder
af stgrrelsen 1 A-l; m& dette betyde, at toppe-
nes bredder i det vesentliqe ikke skyldes udbred-
ning hidrgrende fra kollimatorspalternesvende-
lige bredde. I stedet md det skyldes,. at det pi-
dampede Ge-lag ikke er krystallinsk. Det padampede
germaniumlag kan heller ikke vare mikrokrystallinsk,
idet det galder approximativt, at middelst¢rrelsen
D af mikrokrystaller vinkelret pd de reflekterende
planer er givet ved fglgende udtryk. N&r 26 er
spredningsvinklen, Aer b¢lgelengden af Rdntgen-
stralingen og léér halvverdibredden af en diffrak-
tionstop i vinklen 28 midlt i radianer (se ogsé

Azaroff) si fés:
D = /\/(lgcose)

For fgrste diffraktionstqp i Ic—spekteret giver det-
te en mikrokrystalstgrrelse pd 13 A, hvilket er en
for lille mikrokrystallitste¢rrelse til at den kan
eksistere i praksis,; idet det meste af en séddan kry--
stal ville vere overflade. Graferne over Ic(k) sva-
rer ganske ngje til den kurve som andre forfattere
har fdet i det tilsvarende k-interval ved diffrak—
tion af amorf Ge. Dette md betyde at det pddampede
germaniumlag er amorft. S&danne kurver fra andre
forfattere er vist to sider langere fremme. Den
forste figur, som er gverst pa siden,
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viser I som funktion af sinG/& for hhv. MoKy o9
CuKx hos Richter og Breitling (2. Naturforschung
13a, 988-996, 1958): )

1 . ' n:ll
n 1y . 1
e h [\ i @ ap
A / Fion
¢ 3 5 o) 238
AN aN
qa—+t i
7 ¥ Ly ‘q& 0 [ as
Abb. 3. Korrigierte Intenaititskurve von amarphem Germa-
nium mit lich A urve und inkohd
I ter Streuung (CuK,-Aulnahme, Priparat [L, getempert bei
250 °C).
SIS 1] L5 ) ‘
am
Abb. 2. Korsigi von hem Germa-
nium mit angegl A kohi

ichene w
ter Streuung (MoK, -Aufoahme, Priiparat VI, frisch herge.
siclit, Plcile = berechnete Inlcrferenzlagen).

Den andén viser Rayleighspredningeh i elektronen-
’ .

heder som funktion af k (Temkin et al., Adv. in

Physics, vol XXII Nos. 1-6, p. 581, 1973):

TIMES TMES
FIVE TEN
. ()

1%(x)

o N W S U N | I T T S
0 10 20 30 40 S0 60 70 BO S50 VO 0 RO 130 KO 150
1]
Coherent X-ray seattering intensity, J(k), in electron units {e.w.}, for an a-(ie

film with T = 1&0°C.  Also shown ix fHE), the sunre of the dispersion
currecied atomic scattering factor of (e




P4 de to nastfglgende sider er der vist to figurer
der sammenligner Ic f¢r varmebehandling (den ikke-
punkterede linie) med IC efter varmebehandling (

den punkterede linie). Den 'fgrste figur viser kur-
ver for sample 0. Den anden figur viser kurver for
sample 1 (fgr varmebeh., k#rsel 1 og efter varme-
beh. kgrsel 1) . For samplé 1 kan man konstatere en
meget svag senkning af 1. og 2. top, samt en ud-
dybning af kle¢ften mellem disse toppe. For sample
0 kan man derimod konstatere en meget svaghavning
af 1. top, samt en svag sankning af klgften mel-
lem 1. og 2. top og ligeledes en meget svag hav-
ning af 2. og 3. top. Disse indikationer er imid-
lertid s& lidt signifikante og forskellige fra
sample til sample, at det ikke er muligt at pa-
vise nogen systematiske forandringer i Ic(k) som
fgplge af varmebehandlingen.

Pga. den lave signifikans og den lave vardi
af kmax’
af radialdistributionsfunktionen, skal det ikke
forspges at fremstille mere end en radialdistri-
butionsfunktion. Denne vil nemlig ikke kunne

vise nogen forandring af strukturen p& denne

hvilket resulterer i en ringe oplgsning

baggrund.
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For at fremstille den reducerede RDF (se side 163)
er det i fgrste omgang ngdvendigt at korrigere

for arbitrare intensitetsenheder ved normalisering
(se side 165). Her benyttes normaliseringsprocedu-
ren fra appendix-A. Dernast er det ngdvendigt at
korrigere for polarisation og Comptonspredning

(se side 165), hvorved vi fir Rayleighspredningen
fragermaniumlagene i elektronenheder. Denne bru-
ges sd til at opnd den reducerede interferens-
funktion (se side 163), som Fouriertransformeres
for at opnd den reducerede RDF g(r).

Imidlertid kan der pga. centralstrdlens tilstede-
vaerelse ikke opnds data for k mindre end kmin =
0.9 A—l. Af matematiske a&rsager er kmax maksi-
malt lig med 47T/) . Pga. utilstrakkelig intensitet
(se side 156 om Debye-Waller faktoren) for store

X er vores k__ = 10.4 A 1< 4T 5 = 17.7 A},
Mangelen pa data for smd vardier af k betyder, at
de mest langbglgede af Fourierkomponenterne vil
mangle i g(r), dvs. komponenter med bglgelangder
ADr > 2 77/kmin = 7.0 A. Denne mangel p& langbglde-
de komponenter er ikke sarlig vigtig, da det -kun
er ‘en ubetydelig de af arealet under ‘integranden:
i(k)-k-.sinkr (se s. 162), som ligger i interval-
let.[b;kmin[ . For at reducere denne i forvejen
ikke sarlig alvorlige feijl, ekstrapoleres mile-
data kvadratisk i k mod 0 ( se side 164).

En mangel pd anvendelige data stgrre end kmax=
10.4 &7% betyder,at de mest kortbglgede Fourier-
komponenter med bglgelangder Ar <& 277/kmax mang-
ler i g(r). Der galder derfor, at oplgsningen

bliver af stg¢rrelsesorden 277'/kmax = 0.6 A. Hvor-
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for man ikke kan till®gge svingninger af denne
stgrrelse eller mindre nogen fysisk betydning.
Fejlen pd8 g(r) grundet mangel pd data stgrre -
end kmax er behandlet i appendix E. Her pdvi-
ses det, at afslutning ved kmax resulterer i,
at den resulterende gr(r) kan forstds som en
foldning af den sande g{r) med en udbrednings-
funktioﬂ P(r') . Denne er kendetegnet ved en
halvvardibredde af den centrale top, som angi-
ver opl¢snipgenAaf gr(r), samt af en rakke
svingninger med aftagende amplitude p& hver
side af denne centrale top. I vores tilfelde
er der tale om en halvvardibredde p& 0.4 &

(se graf i appendix E).

Forsg¢g p& at reducere afslutningsfejlens
forstyrrende virkning ved ekstrapolation af data
ud over kmax eller ved afbgdning af det bratte
knzk ved kmax;skal ikke ggres her, da oplgsnin-
gen er for ringe pga. et lille kmax'

Der beregnes, som allerede navnt, kun en RDF.
Denne beregnes ud fra kgrsel 1 pd sample 1 f¢r
varmebehandling. Den reducerede RDF beregnes

ved numerisk integration mht spredningsvinklen 26:

g9,.(x) = '%f% E 1(k(8))- sinkr-sin26-A286

i
—
180 -
Dette giver en reduceret RDF,g(x) som afbildet i

Der summeres fra 28 . —til 28 . ©9 H28 = 0.15

figuren p& naste side; Normaliseringskonstanten

er vha. proceduren i appendix A bestemt til 0.076.
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-Idet vi valger en atomtzthed p = 0.044 a3

som i det krystallinske tilfalde, f&s den totale
korrelationsfunktion 4npp (r)= g(r)+4izpor. Denne
er afbildet pd naste side. Ifglge appendix E har
denne graf en oplgsning angivet ved halvvardibred-
den 0.4 A p& oplgsningsfunktionen P(r'). Den 1.

top med centrum i 2.5 A kan identificeres som 1.
koordinationstoppen udbredt af opl@gsningsfunk-
tionen P(r'). Denne top har halvvardibredden 0.4A.
En J-funktion anbragt i r=2.5 A vil ved foldning
med P(r') blive udbredt til P(r-2.5AK). Fgrstekoor-
dinationstoppens sande udseende md da vare, nart pé
at vare en é—top i r=2.5 A. Dette er i overensstem-
melse med Etherington et al. (Journal of Non-Cry-
stalline solids 48 (1982) 265-289), som er det hid-
til seneste forsgg pd at bestemme den totale korre-
lationsfunktion for amorf germanium vha. nutronspred-
ning. I deres mdling er kma£=23.2 A—l. Denne er
afbildet herunder (den fuldt optrukne graf):

6.
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Fig. 6. The correlation function £°(r) with (
Oman =232A7".

) and without {~----- ) water correction.
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.

Den sande halvvardibredde af 1. koordinationstop-

pen estimeres til 0;174 AR hos Etherington, hvilket

- er en relativt lille halvverdibredde. Den sande po-

sition bestemmes til 2.463 A, hvilket heller ikke

er i strid med vores resultater. Den overlejrede

svingning i1 vores kurve for den totale korrelations-

funktion, som isar er tydelig for radier mindre end

2 A, er en stgjbpglge,der hidrgrer fra afslutning"

Ved'kméx
som er ansvarlig for denne.

. Det er de subsidi®re svingninger i P(r'},

Vores resultater er siledes ikke i modstrid med
Etheringtons. Vi har blot darligere oplgsning pga.
lavere kmax' Hgjere kmax kan opnds b&de ved hgjere

_intensitet og ved at mdle strdlingskvanter i lange-
re ti pr. scannevinkel. H@¢jere maksimalvardi af
kmax kan opnds ved at ggre bglgelangden M af stra-
lingen mindre.

Endelig skal det navnes, at den radiale distri-
butionsfunktion 4'Tr?P(r) = rg(r)+ 47 r%Po er afbil-
det pd naste side.

Man kan konkludere,at man stort set ikke kan se nogen
forandring i den korrigerede intensitetsfunktion
Ic(k). Dette er endnu en bekraftelse pd den i dette
arbejde udarbejdede relaxationsmodel (se sidej]g3)., som
forudsiger at der ikke kan ses nogen strukturforan-
dringer, da de vesentligste strukturforandringer fak-
tisk allerede er fundet sted umiddelbart efter padamp-
ningen. Dette kan anskueligggres sdledes ud fra den
pd side 113 udledte potensfunktions-lov, som er opbyg-

get péd fglgende made: Idet Ndo er .antallet af defekter






til tiden f;, som er dannelsestidspunktet for Ge-

“filmen. Idet TB er en konstant med enhed af tempera-
tur og idet T er varmebehandlingstemperaturen. S&

galder det at antallet af defekter Nd til tiden t

er givet ved

-T/T

- . B
Ng = Ndo(t/t;)

Stgrrelserne i denne lov er fastlagt (se side 195) .
til t;= 10-1zsek og TB= 521°. Hvis T er stuetempera-
tur og Ndo sattes til det absolut‘maksimale, nemlig
antallet af atomer i si?glets Ge-lag, s& galder det
10 &

at allerede efter sek s8 er N_= Ndo/lo. Dvs.

der er en defekt for hver tiende atoﬁ. Nar koncen-
trationen af defekter aftager videre under denne
verdi er den blevet s8 lille,at man ikke kan iagttage
nogen forandringer mere i radialdistributionsfunk-
tionen. Relaxationsprocessen lgber nu uhyre megét
langsommere : efter 1 sek er der Ndoélos defekter
tilbage. Efter 1 minut er der Ndo/lo defekter til-
bage osv.

Konklusionen m& da vare, at hvis man skal ggre
sig forhdbninger om at se relationsprocessen vha.
Rontgendiffraktion m& man for det fgrste nedkgle
samplerne, sd relaxationen forlgber langsommere.
Hvis T= 90°K s& er Ng= Ny /10 efter 10" %sex. For
det andet er det sdledes ngdvendigt at have ganske
kortvarige kgrsler i stgrrelsesordenen mikrosekunder
med hgj intensitet in situ umiddelbart efter pa-
dampning. Dette kan realiseres med"white beam"
eksperimenter med en bred fordeling af energier
og en fasholdt scannevinkel.



8 KONKLUSION |,

Modellen af tatheden af. tilstande, fig.8.1, der
efterh&nden. er almindeligt anerkendt, har vist sig
som en brugbar fortolkningsramme for vore eksperi-
menter. ’

\'A ' ‘\\\
—

9(Ey)

Fig.8.1. Mobilitetskanterne 'E, og E; markerer
overgangene mellem udstrakte og lokaliserede til-
" stande. Tilstande i pseudobindgabet mellem.EC og
EV er lokaliserede, méns tilstandene over Ec og
.under EV er udstrakte. Bi&ndhalerne ligger i inter-
vallerne[Ev; Evv] og [Ecc; E]
Disse udgeres af Anderson-lokaliserede tilstande,
d.v.s. tilstande lokaliserede som lege af p051t1—
onel uorden i gitteret. Tilstandene omkrlng Ep er
fordrsaget af defekter i det amorfe netverk, som
. f.eks. frie bindinger.
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Ge-filmene fremstillet til eksperimenterne har
en amorf struktur. ROntgen~-diffraktionseksperimen-
terne har vist, at Ge-filmene hverken er krystallin-

ske ellermikrokrystallinske, og at den korrigerede

‘intensitetsfunktion stemmer overens med andre for-
rfatteres kurver. Altsd er det padampede Ge-lag a-
morft. .

Endvidere udviser ledningsevnen den samme afhangig-
hed af temperaturen, som andre har konstateret for
germanium i den amorfe fase.

Undersg¢gelsen af javnstrgmsledningsevnens tempe-
raturafhengighed har vist to ledningsevnemekanismer:
ca. ved'stuetemperatur og derunder foregdr den elek-
triske ledning ved, at elektronerne foretager hop
af variabel afstand mellem de lokaliserede tilstande
omKkr. Fermienergien. Ved temperaturer hgjere end
stuetemperatur foregdr transporten formentlig i til-
stande i1 narheden af Ec'

Ved brug af ledningsevnen ved lave temperaturer
-som strukturparameter har vi sandsynliggjort, at

defekterne relakserer ud efter en tidseksponentlov.
Vores relaksationsmodel viser overordentlig god over-
ensstemmelse med maledata: bade hvad angdr lednings-
evnemdlingerne og R&ntgendiffraktionsdata. Den kor-
rigerede intensitetskurve, som er et udtryk for
strukturens tilstand ®ndrer sig praktisk taget ikke
som f¢lge af varmebehandlingen (i 5 timer ved 200°¢) .
Dette bekrafter vores relaksationsmodels forudsigelse,
at 9/10 af defekterne er relakseret bort efter 10 10
sek ved stuetemperatur. Hvis man skal ggre sig for-
h3bninger om at iagttage relaksationen med denne md-
lemetode, mi& man for det fgrste nedkgle til 90°K.

For det andet m& man bruge white beam eksperimenter
af mikrosekundvarighed umiddelbart efter padampning,
da 9/10 af defekterne er relakseret bort efter et
mikrosekund ved denne temperatur.
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Hvad angdr Mott-loven, viser mdlingerne den T_l/4—

afhazngighed, som Mott-loven forudsiger:d&exp(-(To/T)l/4)
Men hvis man tager modellen for pdlydende i sin helhed
ved at inddrage udtrykket for proportionalitetsfak-
toren, opstdr der inkonsistenser, nar modellen an-
vendes pd miledata. Grunden hertil er nok, at Mott~s
fremgangsmidde med at benytte en middelhoplangde og

et middelenergispring er for grov. Spgrgsmilet om
elektrontransport mellem lokaliserede tilstande skul-

le nok snarere formuleres som et perkolationsproblem.




APPENDIX A

En normaliseringsprocedure.

P8 trods af at den tidligere beskrevne normali- .
seringsprocedure gennemfgres pd den mdde som er
anfgrt s.je€ , kan man have valgt den forkerte nor-
maliseringskonstant p.g.a. fejlkilder og usikker-
hedsmomenter forbundet med proceduren. Disse be-
stdr-i at

-~ data ophgrer ved kmax' Der kan saledes veare
problemer med at tilfredsstille den tidlige-
re nevnte procedures krav om ved valg af en
passende normaliseringsfaktor A, at fé
I_(k)/((l+cos®26)/2) il at svinge om (£(k))2+¥
med denne som asymptote-kurve for k ~»oo(se
ogsd s.168) .

- den relative usikkerhed pi bestemmelsen af
strdlingsintensiteten Ic(k)/((1+c05229)/2)
vokser med k for store k, idet intensitetens
stgrrelse aftager tendentielt.

- den ikke-normaliserede intensitet kan inde-
holde fejl af forskellige slags. Tilstede-
varelsen af disse vil f& indvirkning pd val-
get af skaleringsfaktor A.

Det er derfor ngdvendigt at indfgre et norméli-
seringskriterium som i hgjere grad tager hgjde for
de ovennavnte momenter.

Vi setter I'=Ic(k)/((1+c05229)/2), V er som
navnt Compton-spredningen per atomar spreder, og
I er intensiteten normaliseret med faktoren A:

I=I'A-F=DI1' = (F+ I)/A




Den relative fejl e(k) pd I' defineres ud fra
fejlen AI' som:

e(k) = AI'/1'

. hvor e er en passende valgt funktion af k. Den
samlede fejl hidrgrende fra intensitetsfejl AI'
og normaliseringsfejl AA er givet ved det totale
differential:

Al = A-QI' + I'AA = AAI'-e(k) + I'AA = (P+I) (e(k)+AA/R)

Denne fejl introducerer en fejl i F(k) (se sidelsl)
pa F(k):

F(k) + AF(k) = ((I+AT)/£2 - 1) k

(1+e(k)/AA/A)F(K) + (I'/£2+1) (AA/A+e(k))k

2 £
Da I'/f“¢<¢1 for k kmax fis

&F (k) &2 (e(k)+AA/A) F(k) + (AA/A+e(k))k

Hvis det yderligere viser sig, at e(k) varierer
langsomt om et konstant niveau, hvilket f.eks. kan
skyldes absorptionskorrektionsfejl eller fejl ved
korrektion for u¢nske£ spredning, s& er det muligt
at opstille et udtryk for fejlen pd den reducerede
RDF hidrgrende fra fejlnormalisering og langsomt
varierende intensitetsfejl. Idet gr(r) er den re-
sulterende reducerede RDF fremkommet ved afslut-
ning ved k, fds den endelige reducerede RDF, g, (r),
som inkluderer intensitets-og normaliseringsfejl,
til:
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g, lr) = gr(r) + ((AA/A+e(k)) (F(k)+k) sinkr dk

Hio

0

X

(AA/A+e(k)) (F(k)+k) sinkr dk
0

™ g (r) +

=

& (1+aa/ate(k)) g_(r) +ag_(r)

Den resulterende gn(r) er da funktionen gr(r) ska-
laforandret med en faktor 1+AA/A+e(k) plus den si-
nustransformerede af den tilnermelsesvis linezre
funktion (AA/A + e(k)k. Fejlfunktionen

sin(k r) ) kmcos(kmr))

2 .
re r

Agn(r) = konst.(

udviser skarpe oscillationer ved vardier af r tat
ved 0, og fraveret af disse skarpe oscillationer
er da-et brugbart kriterium for bestemmelsen af
den korrekte vardi af AA. ‘

T T T B T T

A. 8G-from | perceat normatizdlion ertar,

K

| ! [ i o]

0 B Y ..
Rogig! distonce (A}

oy

Nemlig en vardi som pélbedste ma&de kompenserer for
den langsomt varierende fejl e(k). For en delvist
kompenserende effekt md der gzlde, at e(k) og -AA/A
er af samme st¢rrelsesofden.
(se R.Kaplow, S.L.Strong og B.L.Averbach, Phys.Rev. 138,
1336 (1965)).
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APPENDIX B

Rontgen-korrektioner og sample~tykkelsesoptimering.

Formdlet med dette afsn. er at lgse flg. problemer:

1)Hvorledes korrigerer vi for kantspredning hidrg-
rende fra den anden kollimatorspalte (se s.f98),
samt baggrundsstriling og absorption af Rdntgen-
strdling med bglgelengden 0.7107A, ndr denne sen-
des igennem et sample bestdende af n lag? Hver af
disse lag er dobbelte og bestdr af et substratlag
bestdende af stegefilm og et pidampet lag bestden-
de af Ge-film.

2)Hvorledes optimerer vi tykkelsen af de n lag Ge-
film, sdledes at det mdlbare bidrag fra spredning
i de n lag Ge-film bliver stgrst muligt?

For at l¢se disse problemstillinger er det ngd-
vendigt at vurdere spredningen og absorptionen i
stegefilm i forhold til spredningen og absorptio-
nen i det padampede Ge-lag. Det vil vise sig, at
vi kan se bort fra absorptionen i stegefilmen,
hvilket letter beregningerne. Absorptionén i et
sample vokser med den afstand som strilingen skal
tilbagelazgge i dette. Dette g¢r den sande spred-
ning ligeledes. Denne modsatning mellem sand spred-
ning og absorption fgrer til ovennavnte optimerings-
problem. Resultatet af den optimeringsprocedure
som opstilles i dette afsnit er formel 1, s.242.
Udfra denne formel besvares spgrgsmdl 2. Den ende-
lige korrektionsformel for ug¢nsket spredning, ab-
sorption og baggrundsstrdling er udtr.2 s.24, Den-
ne er svaret pd spgrgsmil 1.

o

Spredning og absorption i germanium-film.

Ved bglgelengder af stgrrelsesordenen 1A veksel-
virker det elektromagnetiske felt praktisk taget



udelukkende med atomets elektronsystem. Der skel-

nes mellem to hovedtyper af vekselvirkning.
1) "sand" eller photoelektrisk absorption.
2) Spredning.
(Se ogsd "International Tables for X-Ray Crystal-
lography) vol.III, s.157-161)
Under antagelse at andre tab er negligérbare er
den totale lineare absorptionskoefficient F givet
ved:
}Jff+d
1 er koefficienten for sand absorption, oé o er
spredningskoefficienten. Der er to slags sprednings-
processer, inkoharent eller Comptonspredning, og
koh#rent eller Rayleigh~spredning. Masseabsorpti-
onskoefficienteq er givet ved en empirisk relation
(s.161 i "Int.Tab."). Heri indsattes Y= 0.71074
for Mo K.
p/g =T/ + olp
w/p = cN - ot
ofy = og_yN-2/B

Disse konstanter er tabuleret, For Ge er TZf = 64.7
og ch = 0.1, Spredningskoefficienten er derfor me-
get lille, hvilket gg¢r det muligt at bortse for
multipel spredning, idet det for absorptionstykkel-
ser af vores stgrrelsesorden (fra 0 til 100 my)

gaelder, at deres spredning kan approksimeres pa
flg. madde. En Ge-absorber med tykkelsen n my vil,
idet massetathederbper flade for en lagtykkelse pa
1 my er m/A = 5.35.107% g, sprede:

((10—1)/10)-100% (1-exp(—(02y>n(m/A)))-100%
& 1- (1+(-(0Zf)n(m/A)))-100%
2 n.0.005%

Ydermere vil den sande absorption i en absorber med
en tykkelse p& 5 my, hvilket er lagtykkelsen af et



enkelt Ge-lag i vores eksperimentelle situation,
vaere:

((I,-1)/1,) 100% (l-eXP(-('f/_y)n(m/A)))-100%

= (l-exp(-64.7-5-5.35-10"%))-100%
™ 16%

Da 162> 0.025 gzlder det, at al sekundar vekselvirk-
ning mellem R&ntgen-strdlen og Ge-filmene kan beskri-
ves ved sand absorption. Vi kan da i praksis sige

at p =q. Endeligt kan det navnes, at for en lagtykkel-
se p& 5 my er

= = = 5. . -4 = . -1
KGe = F-t = (P/d)n(m/A) = 64.8-5-5.35-10 1.735-10

Spredning og absorption i stegefilm,

Vores viden om stegefilmens kemiske sammensatning
begr@nser sig til , hvad vi ved fra varedeklarationen.
Her stdr der, at denne er fremstillet "pd basis af

v polyethylenteraphtalat". Dette polymere organiske
stof har flg. konstitutionsformel:

v_--CO@C'O—O——CHé——ﬁCﬁZ o—co@coo&
= n

, hvor enheden i parantesen er den enhed, der gen-

CH

tager sig. I denne enhed indgdr der 8 brintatomer,
10 kulatomer og 4 iltatomer. Ud fra dette talmassige
forhold er det muligt at bestemme stegefilmens mas-
seabsorptionskoefficient, under antagelse af at det-
te er stegefilmens kemiske sammensatning.

Hvis vi blot antager, at filmen bestdr af H, C
og O atomer i et ukendt talm®ssigt forhold, kan vi
ansld inden for hvilke grznser koefficienterne for
spredning og sand absorption befinder sig. Det vi-
ser sig, at for Mo Koe er:



H: p7p= 0.380 ofp= 0.375 4Zf= 0.005

C: P/.f=‘0'625 d{f= 0.195 f{]= 0.430
0: P{f= 1.31 to= 0.19 42f= 1.12
Hvis filmen udelukkeonde bestdr af H-atomer, vil
vi opna den maksimale spredning, der kan tankes at
komme fra stegefilmen. Stegefilmen har en massetat-—
hed p& 1.64.1073
lazngder som R&ntgenstrilingen kan tenkes at tilbage~-

g/cmz. Stgrrelsesordenen af de vej-

lzgge i stegefilmen vil vere 0 til 100 lagtykkelser.
For denne stgrrelsesorden vil det gelde, at sprednin-

gen i n lagtykkelser kan approximeres som:

((I,-1)/I_) 100% = (l-exp(-0.375-n-1.64-107>))100%

2 n.0.06%

D.v.s. at.selv.i det allermest pessimisfiske tilfal-
de, nemlig ndr filmen bestdr af ren brint, og tykkel-
sen er 100 lag, si& er dét muligt at se bort fra multi-
pel spredning, idet spredningen maksimalt vil vare
6%. ' ' '

I tilf#ldet,hvor stegefilmen bestdr af ren ilt,
vil vi opnd den maksimale absorption = spredning +
sand absorption. Der galder da for absorption gennem
en lagtykkelse, at:

3

Kz = (p/f)-(m/A) = 1.31-1.64-107° = 2.1;-10'3

for Mo Kg.

Sammenligning>af absorption i stegefilm og i Ge-film.

Vi forestiller os nu flg. geometri for stralings-
passage gennem en absorber bestdende af n dobbelt-
lag stegefilm/Ge-film:




/.(ﬁ____,___! B

/

Hvis l-exp(-nK) er den brgkdel af ROntgenstrélin-
gen, der bliver absorberet ved passage vinkelret gen-
nem absorberen, s er l-exp(—nK/cos?) den brgkdel,
der bliver absorberet ved gennemgang i vinkelen ? i
forhold til vinkelret. Vi forestiller os nu den mest
pessimistiske situation, hvad angdr absorption. Denne
indtrader, ndr stegefilmens bidrag til absorption er
stgrst muligt. Det er den, hvis stegefilmen bestidr af
ren ilt, og ndr forholdet mellem de absorberede brgk-
dele er stgrste muligt:

l-exp(-nK c/cos ) n-st/cos¢ ~ K.¢

R(@) = =— — = = = = 0.012
? l-exp( nKGe/cos ) n-KGe/cos¢ KGe

Der er altsd tale om, at der, uafhangigt af den vin-
kel f strdlen passerer gennem absorberen pd, er et
fast forhold mellem de absorberede brgkdele. Brgkde-
len pd 1.2%, som er opndet ved at betragte det mest
pessimistiske tilf®lde; nemlig ndr filmen er af ren
ilt, er sikkert for h¢jt sat. En mere pracis vardi -~
kunne sikkert opnds ved at mile absorptionen eksperi-
mentelt.

Hvis vi skal vurdere stgrrelsesordenen af den fejl,
vi begdr ved at se bort fra absorption i stegefilmen,
er det ne¢dvendigt at undersgge den %-vise afvigelse
af absorptionsfaktoren exp(-nst/cos?n fra 1. Denne
er maksimal for ?=?hax= 71.71°. Hvis vi satter n=5,

som er det antal dobbeltlag, vi benytter i RGntgen~
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diffraktionseksperimentet (se s.{93), s& fis:

1- -n- . PV )
(l-exp(~-n st/cos?max))IOO% n st/cosf%ax 100%
‘ &~ 5.2,15.1073/cos71.71°
X 3%

Som allerede navnt er dette tal opnéet ved at betrag-
te det mest pessimistiske tilfalde. Det forventes

_ derfor, at %-satsen er en del mindre. For ?= 0° er:

o). 2 nK L.
(l—exp(—n-st/cos 07))-100% n st 100%
™~ 5.2,15.1073.100%

&1y

I det beskrevpe tilfelde varierer fejlen fra 1%
til 3%. Fejlen vil dermed variere omkr. en middelver-
di i dette inﬁerval. Denne fejl er i samme stgrrel-
sesorden som de ¢vrige fejl og usikkerheder pi den
mélte intensitet, som er i spil. Det drejer sig bl.a.
om usikkerheden p& bestemmelsen af tazlletallet hid-
rgrende fra strdlingsstatistiske fejl og drift af
forsyningsspanding.

Yderligere md vi regne med, at fejlen fra 1 til
3% er for pessimistisk sat, da stegefilmen jo ikke
er af ren ilt, hvorfor det bliver muligt at se bort
fra absorption i étegefilm.

Spredning og absorpfion in stegefilm/Ge—fiim.

Vores sample bestdr af n dobbeltlag stegefilm/
Ge-film, hvor n er 5. Den eksperimentelle situation
kan skitseres sdledes:
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izl i=2 i=n
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Den eksperimentelt md3lte intensitet Iex kan op-
1 hid-
rgrende fra spredning i de n lag germanium, og et

lgses i flg. komponenter, nemlig et bidrag I

bidrag 12 hidrgrende fra spredning i de n substrat-
lag af stegefilm, samt endelig et bidrag fra baggrunds-
strdlingen I,, og et bidrag fra spredning pd kolli-

matorspalternes kanter Ika'

Tewp = 11 + I+ Iy + I,

Da vi ser bort fra absorption i substratet kan vi sli
alle n Ge-lag sammen, n&r vi skal beregne bidraget
Il fra Ge til den eksperimentelt mdlte intensitet

I .
exp

Vi vil nu benytte os af flg. procedure:

(se ogsé& N.S.Gingrich, Rev.Mod.Phys.,vol.l5 nr.l, 1943)
Vi opdeler nu de n Ge-lag med samlet tykkelse nt op

i infinitesimale lag med tykkelsen dx. Det antages
ydermere, at spredningen per indtrangningsdybde i en
given vinkel er K (f).



Spredningsbidraget fra et sddant lag er:

dIl = Io-exp(—Px)K(?)-exp(TP(nt—x)/cos?) dx

IO°K(p)-exp(~Fnt/cos?)-exp(P(l/cosf—l)x)dx =>
‘ nt -
1 Io K(?)-exp(jpnt/cos?{[ lexp(F(l/cos?—l)x)dx
_ I, K(P) :
P(l/cosf—l)

-
u

(exp (—}mt) - exp (—’mt/cos ?) )

Vi kan nu optimere spredningsbidraget fra n Ge-
lag med tykkelse t. Dette gpres ved differentiati-
on af Il. (C = IOK(?)/(r(l/cos?—l)) ).

dIl/d(nt) = C(th-exp(—rnét) + (Pt/cos?)-exp(—rnét/cosf))
= 0 =>

(1) nt (l/r)(—(cos?ln(cos?))/(;-cosr))

Nedenstaende er grafen for den optimale verdi
ndt af den samlede lagtykkelse af n Ge-lag som funk-
tion af scannevinkelen P= 20:




30 1
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Vores scanneinterval i Rontgendiffraktionseksperi-
mentet strakker sig fra 4.36° til 71.71°. Midt i
dette interval ligger scannevinkelen 38°, Optimal-
tykkelsen for denne vinkel fis ved aflasning af
grafen til 25.5 my.

Korrektion for ugnsket spredning og absorption.

I Rontgenspredningsteorien antages det, at alle
atomare spredere rammes af den samme intensitet, og
at der ikke finder nogen yderligere absorption sted
efter spredning. For den af germaniumlagene teore-
tisk spredte intensitet I galder derfor:

]
nt nt

I = aI = Io K(?) dx = IO.K(?).nt

al = I_ = K(?)-dx
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Spredningsbidraget fra Ge~lagene til den eksperimen-
tglt,mélte intensitet Iexp er derfor:

I, =1 (exp(—}.znt) - exp(—’mt/cos?))/’.mt‘ (l/cosf—l)

Bidraget 12 fra de n substratlag kan opskrives som
en n-leddet sum af bidragene fra de enkelte substrat-
lag: '

n
I
~:E —n(i- .8, - -4
I, —‘ . exp( P(l 1)t) - exp (~p(n+l 1)t/cos?)
l:

n
= ;% exp(;Pnt/cosf) exp(-p(l—i/cos¢y(1:1ytyt‘
. i=
I, er bidraget fra et sample bestdende af n lag ste-
gefilmssubstrat. Idet vi satter (i-l)t.= x og t = X,
ser man at ovenstdende sum er en n-leddet undersum

for et integral:

n nt
exp(—F(l-l/cos¢)x}Ax o exp(—P(l-l/cosy)x)dx

i=1 o

Jo stgrre n er, jo finere er inddelingen, og jo bedre
en approximation er undersummen. For n=26 er summen
en god épproximation.

12 er nu udtrykt ved et integral, som er analogt
til udtrykket for spredningsbidraget Il fra Ge-lage-
ne to sider tilbage. Dette giver et udtr. ligeledes
analogt med ovenstlende udtr. for Il:

12 = Is-(exp(-Pnt) - exp(-Pnt/cos?))/Pnt(l/cos?—l)

Det fysiske indhold i den approximatioﬁ, vi har ud-
fgrt, kan dermed fortolkes som, at vi har "smurt"
stegefilmen ud i Ge-~filmen i en homogen blanding,
hvor bdde stegefilm og Ge-film spreder, men kun
Ge-film absorberer sandt. Den samlede eksperimentelt
mdlte intensitet er dermed: -




I

2t Tty

= (I+Is)(exp(—Pnt)—exp(-Pnt/cos?))/Pnt(l/cos¢—1)+1b+lka
Vi lgser nu m.h.t. den teoretiske Ge-intensitet I.
Denne udgg¢res af den Rayleigh- og Compton-spredte
intensitet. Vi vil nu fremover betegne denne som den
korrigerede intensitet IC:

. (Iexp-Ib—Ika) Pnt—(l/cos?-l) o

¢ exp(—Fnt)—exp(-Pnt/cosy)

Stegefilmens bidrag fremkommer ved at trazkke den
eksperimentelt mdlte kantspredningsfordeling Ikx fra
det eksperimentelt mdlte stegefilmsbidrag st, og
Ika bestemmes ved at korrigere det milte kantspred-
ningsbidrag Ikx for baggrundsstriling og absorption
i Ge~lagene:

Iia = (Ikx-Ib) exp(—Pnt/COSY)

Is = Igx ~ Ikx

Disse indsattes, og man far:

(2) Ic =

(Iexp_(Ik;Ib) exp(—Pnt/cos¢)-Ib)Pnt(l/cosq—l)

exp(jpnt) - exp(—pnt/cos?)

Dette er den endelige korrektion for absorption,
ugnsket spredning og baggrundsstrdling. Den totale
lineare absorptionskoefficient for amorf germanium,
sattes lig absorptionskoefficienten for krystallinsk
Ge, nemlig B = 3.47-1072 my_l. I vores eksperimentel-
le situation haves 5 dobbeltlag af stegefilm og Ge-




film. D.v.s. n=5. Gennemsnitstykkelsen af disse an-

slds til t = 5 my (se ogsd s.252) . Denne samlede
tykkelse nét = 25 my er siledes meget tat p& den
optimale, som vi har beregnet til 25.5 my (se s.243.
Disse verdier indsattes i den endelige korrektion,
som er indlagt i computer-~programmet til fremstil-

' ling af radialdistributionsfunktionen ud fra Rdnt-
gendiffraktionsdata(se s.249 .

Litteratur til dette appendix:

-International Tables for X-Ray Crystallography, vol.III.
-N.S.Gingrich, Rev.Mod.Phys.,vol.l5, nr.l, 1943.
-Materials and Technology (ed.L.W.Codd et al), vol.IV&VI,




APPENDIX C

Estimering af Ge-lagets temperatur under pddampning.

Ekvivalentdiagram Ekvivalentdiagram for

for temperaturmiling: padampningssituation.
(N

T 1
TR

-
-

To

Estimering af den varmeenergistrgmtathed, der mod-

tages af germaniumlaget under padampning:

varmefylden af glas cg =0.8 J/g K
Massefylden --="-- .fg =3g/cm3

Som temperaturmdler i m8leopstillingen bruges en
platinmodstand, som stort set bestdr af glas. Funk-
tionen af denne platinmodstand kan sd3ledes som i
&kvivalentdiagrammet for temperaturmiling beskri-
ves som en varmekapacitet Cl‘ Temperaturfgleren

er cylinderformet med l®ngde 3cm. og diameter 0.3
cm.

2 -1,2
=v.p.c =1Lr2f .c = .5- +3.0.8 J/K
c; Vlfgcg L rj’g g 3M(1.5-10 ) 0.8 J/

0.51 J/K

I opstillingen af &kvivalentdiagrammet for tempe-
raturmdling bortses der 1) fra den thermiske ud-
strdling som finder sted fra temperaturfgleren
P.9g.a. den har stgrre temperatur end sine omgi-
velser, og 2) fra den varmestrgm, der foregir vak
fra platin-modstanden igennem dennes tilledninger.
Det antages nemlig, at disse drazn ikke har nogen
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navnevardig betydning, idet de er af lavere stgr-
relsesorden end tilstrgmningen fra varmekilden.
Denne antagelse kontrolleres v.h.a. den fglgende
lignings overensstemmelse med miledata. Ekviva-
lentdiagrammet for temperaturmdling modsvares af
ligningen:

_ 49 _ _ -1 ar
Il = 3t Clv— 0.51 JI‘( T
I
0.51 J K

Modellen foreskriver sdledes en linear vakst af T
med tiden t. Dette er med god tilnzrmelse i over-

-

ensstemmelse med mdledata:

Graf over T som fkt. af t (l.-aksens skala er 2.5
mm. per min.). Det retlinede forlgb er under pa-
dampningssituationen:

Hazldningener givet ved

& 70K

at 300 sek

1. = AT .51 g/k = =22 0.51 J/sek = 0.12 J/sek
1T " 00 0 .




Da temperaturfgleren sidder i stort set samme

position som germaniumlaget i forhold til varme-
kilden, nemlig i afstanden R=10.5cm. lodret over
denne, kan den i denne afstand under padampningen
af germaniumlaget modtagne varmeenergistrgmtazthed

beregnes: -
Iy 0.12 2 2
L5370 J/sek cm”® = 0.13 J/sek cm

Dette resultat skal sammenlignes med den effekt,
som sendes ind i varmekilden. Denne er en glgde-
spole, som opvarmer diglen, hvor germanium smel-
tes i1, og denne spole forsynes med spandingen 1 kV
og strgmmen 100mA.

P =0U-I =1%kV-100 mA = 100 W
Den gennemsnitlige varmeenergistrgmtazthed bort fra
kilden i afstanden R=10.5cm er givet ved

12 = _g_ = 100 w/cm2 = 0.07 W/cm2

4T (10.5)2
Grunden til at den af temperaturfgleren modtagne
varmeenergistrgmtethed er en faktor 2 st¢rre end
den gennemsnitlige i en radius af 10.5 cm fra kil-
den, er, at der sker en fokusering af varmeenergi-
strgmmen, Ud over at der udstrales energi jevnt i
alle retninger fra kilden, foregdr der en fokuse-
ring af varmetransporten igennem keglen af fordam-
pet germanium, der bide afsztter sin smelte- og
fordampningsvarme pd substratet.

Estimering af germaniumlagets temperatur som funk-

tion af tiden under p8dampning:

jerns varmefylde: Cpe = 0.107 cal/g K

e
-t massefylde:fFe 7.86 g/cm3

1]

Som kuldereservoir under p&dampningen bruges to

kasseformede jernklodser begge med dimensionerne



1.5 cm-3 cm.6 cm. Dette kuldereservoirs varmekapa-
citet kan i overensstemmelse med akvivalentdiagram-
met for pddampningssituationen sattes til CZ’ Det-
te beregnes til:

C2 = VZ'J%e'cFe = 3+3-6-7.86+0.107-4.12 J/K = 187 J/K

Den i ®kvivalentdiagrammet anfgrte varmemodstand
Rtot bestdr af tre serieforgundne modstande Rx’Ry
og RZ. Modstand x bestdr af et germaniumlag med

tykkelse*‘ 5 Fm og specifik varmemodstand RGe =

2 cm sek K/J, modstand y bestdr af et lag stege-

film med tykkelse 10 o9 specifikvvarmemodstand |
Rog = 3.5.10% cm sek K/J, endelig bestar modstand
z af et lag vakuumfedt med tykkelse af samme stgr-
relsesorden som stegefilmlaget og med en specifik
varmemodstand, som allerhgjest adskiller sig en
stgrrelsesorden fra stegefilms. Vi kan sdledes se
bort fra den seriemodstand Rx’ som Ge-laget bidra-
ger med overfor varmetransport. Pessimistisk an-

slés temperaturfaldet over R hvor A er det be-

tot’
strilede areal, til:

R¢ d
A

AlT 10~Ry°il~A = 10 ll'A =‘10-RS +d-i

£ 1

10-3.5-102.21073. 0.13 K = 0.455 K

Det samlede temperaturfald over varmemodstan-
den Rtot ligger sdledes et eller andet sted i in-
tervallet fra 0.0455 K til 0.455 K. Vi kan sdle-
des satte ubestemthedsinterval;et til varende fra
0 til 0.5 K grundet manglende kendskab til de re-
levante parametre hos vakuumfedtet.

Vi opstiller nu i overensstemmelse med &kviva-
lentdiagrammet for pddampningssituationen lignin-
gen for temperaturen af germaniumlaget som funkti-
on af tiden. I lighed med beregningerne for tempe-
raturfgleren ses der bort fra eventuelle dran i
systemet som 1) den thermiske udstréling, der fore-
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gdr, og 2) den varmekapacitet som det til ¢, for-
bundne chassis udgg¢r. Hvad angdr 1) har denne ik-
ke nogen navnevardig betydning, og hvad 2) anglr
vil konsekvensen af at se bort fra denne blive be-
handlet senere i teksten.

s _ dQ _ 4aT
Ip,=iy2a=3=Ca =2
iz-A
T =z At + T =>» (T, er stuetemperatur)
5 o o
;i - _0.13:3-6 -1
T = __fB7__ K sek <At + TO

0.0125 K sek L.at + T,

Nar vi 1beregner den fundne usikkerhed f&s:

T = 0.0125 K sek 1.At + T, + 0.25 K © 0.25 K

Pidampningsstrategi for Réntgen-sample.

Hvis kravet til p3dampningssituationen er, at
den skal foregd under nogenlunde konstant tempera-
tur, kan vi valge at paddampe et lag med tykkelsen
1 P i fire tempi & 2% minut. Imellem disse fire
paddampninger afke¢les til stuetemperatur To. Dette
betyder, at den maksimale temperatur bliver:

Tmax

0.0125 K-150 + 0.25 K + T_ ¥ 0.25

2.1 K + T_ Y 0.25 K

Imidlertid er varmekapaciteten C2 udstyret med et
drazn i form af chassisset pd p2dampningsapparatet.

Dette dran betyder, at Thax formentlig
ligger lidt nermere pd stuetemperatur TO.

Ved fremstillingen af samplet m.h.p. Rdntgen-
analyse blev ovennavnte pddampningsprocedure fulgt
5 gange, siledes at en gennemsnitstykkelse pd 5
Pm opndedes.
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APPENDIX D

Fremstilling af ROntgensampler.

Modersamplet blev fremsitillet ud fra den padamp-
ningsstrategi, som er beskrevet i appendix C. I
korthed gaer denne ud pd at begranseteperatur-
stigningen i-modersamplet under pddampningen til
at vere i samme stgrrelsesorden som dggnvariatio-
nerne i stuetemperatur. Temperaturstigningen be-
grensedes ved at pddampe germanium i i alt 20
tempi a 2% minut. Under hvert tempi tilfgrtes
varme til modersamplet hidrgrende fra diélen.
Mellem hvert tempi ventedes der en time for at
sikre,at den tilf¢rte varmeenergi ledtes bort
igen (se appendix C). Dette medfgrte, at tempe-
raturen kunne fastholdes pa 22% tlo. Efter
fjernelse af vacuumfedtet fra bagsiden af moder-
samplet pestemteé gennemsnitstykkelsen af det
til‘Spm %2%. Denne usikkerhed er fastsliet ud
fra sammenligning af massen af 5 stegefilms-
substrater fg¢r pafgring af vacuumfedt med mas-
sen af de samme 5 efter éftagning af den pafgr-
te vacuumfedt med ather. Arsagerne til denne
ubestemthed md vere 1) at en lille del af sub-
stratet oplgses under atherbehandlingen, 2) at
det ikke lykkes at oplgse al vacuumfedtet.”
Modersamplet som skitseret pd naste side
blev fremstillet ved paddampning i vacuum fra
en cylinderformet grafitdigel, hvis vandrette
snit var cirkulart med en diameter p& 5mm.
Mellem denne digel og samplet var der monteret
en tantalskerm med et cirkulart hul pd Smm.
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symmetriakse

stdlplade

\ vacuumfedtlag
stegefilms—

ALEIATARRE MR R RO T AR T
— e

maske

i =
o]
[te}

germanium

i
4

dampretninger

tantalskarm w f

grafitdigele—

germanium

Figur: fortegnet skitse af p&damningssituationen under
fremstilling af modersamplet.

Pga. diglens og tantalskarmens fokusering af Ge-
dampen under pddampning pd stegefilmssubstratet
bliver overfladen ikke plan, men svagt bakkefor-
met med grafitdiglens lodrette akse som symme-
triakse. Hvorfor germaniumlagets tykkelse varie-
rer omkring sin gennemsnitstykkelse med toppen
af "bakken" i den navnte symmetriakse.




Modersamplet, som havde dimensionerne

30mm x 60mm, halveredes i to lige store dele

p& 15mm x GOmﬁ. Hver af disse dele opdeltes

igen i 5 stykker pd 15mm x 12mm. - .
Ved stabling af hver szt af fem stYkker,

 stabledes disse pd en mide, si den svagt bakke-

formede tykkelsesvariation pd den bedste mide
midledes ud for at-opnd en samlet tykkelse af
Ge-lagene p& fem gange gennemsnitstykkelsen

pa Spm, dvs. i alt 25pm. Disse to stabler, som
udg¢r samplerne 0 og l,anbragtes i hver sin
sampleholder med et centralhul pa 6émm x 10mm.




=255~

APPENDIX E

Fejl grundet afslgtning ved k axs

Ifglge udtryk kraver sinustransformationen
af den reducerede interferensfunktion, F, data
fra k=0 til k=o0o. Imidlertid kan dette ikke op-
nds, da k er bestemt af spredningsvinkelen ?=29,
ved at k = 4TrsinO, hvorved den maksimalt opnéeli-
ge k-vardi er AT" for §=T , For A=0.7107A £is da
4T/0.71074 = 17.68A"%. Imidlertid kan denne mak-
simalt opndelige k-vardi ikke opnds i vores eks-
perimentelle situation p.g.a. apparaturets opbyg-
ning og samplets geometri (se side - {98 ). Iste-
det opnds en ¢max= 71.71°, hvilket betyder en
Kpnax~ Km = 10.4A° 1. Som omtalt andetsteds (s.229)
betyder en mangel pd k-vardier stgrre end km' at
de mest kortbglgede Fourier-komponenter med bgl-
gelangder Arﬂ<2n7km mangler i den sinustransfor-
merede af F(k), som er den reducerede RDF beteg-
net g(r). Hvorfor oplgsningen bliver af stgrrel-
sen Zﬂ/km. I vores eksperimentelle situation bli-
ver oplgsningen sdledes af stgrrelsen 2W/10.4 A-l
2 0.6 A. Hvorfor man ikke kan tillzgge svingmin-
ger i g(r) af denne stgrrelsesorden eller mindre
nogen fysisk betydning.

Det skal nu vises, at afslutning af Fourier-
integrationen ved k., betyder, at den herved opnéa-
ede resulterende gr(r) kan forstds som en fold-
ning af den sande reducerede RDF, g(r),med en op-
lgsningsfunktion P(r'). Denne er kendetegnet ved
en halvvaerdibredde af den centrale top, som angi-
ver opl¢sningen af gr(r), samt af en rzkke sving-
ninger med aftagende amplitude pd hver side af
denne centrale top. En sddan oplgsningsfunktion

er ogsd afbildet langere fremme i teksten.
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Virkningen af afslutningen ved km kan udtryk-
kes ved at indfgre en faktor U(k), som er define-
ret ved:

0 for k > km
u(k) =

& Kk L
1 for 0 £k —’km

Den med afslutningsfejl befangte-resulterende -
gr(r) kan da udfra udtr. #4 s. 63skrives:
oo
F (k) U(k) sin(kr) dk
0
Dette integral kan.omskrives-ifglge et special-

gr(r) =

SIS

tilfezlde af en regneregel for Fourier-transforma-
tion. Denne regel‘er, at den Fouriertransformere-
.dé af et produkt er foldningen af de.Fourier—
transformerede  af faktorerne..Vi satter. dermed’
hjzlpefunktionerne f og.u til:

oo™
£(R). = \2/m

F(k) sin(kr) dk-= g(r)/E/T
0

u(x') = \2/] U(k) coskr') ax = {2/m<sin(k. r')/c’
()'.

Specialtilfaldet af’ regnereglen giver da:-

oot
9,(&) = %, | £(R) (affE-R]) - w(z+R))aR
0
00" s . .
. km 51n(km(r—R)) 51n(km(r+R)) a
= |ig(r) —=|——= - = R
6 "M\ km(r—R) km(r+R)
Vi s@tter desuden: k sin(k._r")
- m m
Pr') = = —f—F7—

I m ¥



, og far fglgende forenklede udtryk:
0o

gp(r) = g(R) (P(r-R) - P(r+R)) dR

0
Vi har nu udtrykt den resulterende gr(r) som frem-
kommet ved foldning af den sande g(r) med en oplgs-
ningsfunktion P(r-R) - P(r+R). Det er imidlertid
muligt at forenkle udtrykket for gr(r) yderligere
ved at lave en approximation: Som det ses er de
to led P(r-R) og P(r+R) i oplgsningsfunktionen hi-
nandens spejlinger i 2.-aksen i et koordinatsys-
tem med r-aksen som l.-akse. Disse har maksimum
i h.h.v. R og -R. P4 hver side af disse maksimums~
punkter aftager funktionerne, der begge er af ty-
pen sin x/x,hurtigt. Man kan siledes for R-vardi-
er stgrre end en given minimal R-vardi, se bort
fra leddet P(r+R). Det gzlder da med god tilnar-
melse, at det at afslutte sin integration ved km
er ensbetydende med at folde den sande reducerede
radialdistributionsfunktion g{(r) med en oplgsnings-
funktion P: A

oo
g, {r) ™ | g(R) P(r-R) dR

0
Oplgsningsfunktionen P(r') er afbildet for km=10.4
A™! herunder:

4 PP (A7)
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Det er denne opl¢gsningsfunktion, der med sin ka-
rakteristiske form er ansvarlig for de falske de-
taljer i gr(r). Disse har form af udbredning af
toppe og bunde i den sande g(r), samt introdukti-
on af overlejrede svingninger (ripple). Halvverdi-
bredden af den centrale top i oplgsningsfunktio-
nen angiver oplgsningen i r-rummet.



APPENDIX F

DIMENSIONERING AF SPALTER OG_KOLLIMATORAFSTAND,

Som tidligere navnt (se sidel98) er RSntgenstruktur-
analyserne i dette arbejde foretaget vha. et ombygget
Leybold-Rdontgendiffraktionsapparatur oprindeligt de-
signet til gymnasiedemonstrationsforseg. Som afbildet
i skitsen pd sidel98 dannes R&ntgenstralingen pa
anoden i Rdntgenreret. Anoden er derfor strdlingskil-
den. I den beskrevne dimensioneringsprocedure i denne
tekst er det en bagved liggende antagelse, at Rdntgen-
kilden har vasentlig sterre udstrakning end end kol-
limatorspalternes arealer. Det skal bemerkes, at
denne antagelse er et problem, da vi ikke kender

den prazcise storrelse af den Rontgenudsendende fla-
de pd anoden. P4 grund af den mekaniske konstruk-
tion af dette apparat var felgende dimensioner pa
forhand givet: 1) Afstanden d mellem R&ntgenkil-

den og 2. kollimator p& r=160 mm. 2) Afstanden a,
mellem 1. og 2. kollimator kunne ikke overstige

80 mm. 3) Afstanden mellem samplet, som er anbragt
ved 2. kollimatorspalte, og tallerspalten som er
anbragt ved tallerreret, er 160mm. De tre spalter
valgtes alle rektangulare med dimensionerne

h1 X Ll' h2 X L2 og h3Ax L3. Sterrelserne h er
hejderne af spalterne og sterrelserne L er bred-
derne. Index 1 og 2 svarer til hhv. 1. og 2. kol-
limatorspalte. Index 3 svarer til tellerspalten.

De sterrelser, der kunne varieres under dimensio-
neringen af Rd&ntgenapparatet,var sdledes kolli-
matorafstanden a, o9 spaltedimensionerne. Yder-

mere er det muligt at justere kollimatorspal-

ternes position i lodret retning i forhold til
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den vandrette akse gehnem Rdntgenkildens og sam-
plets centre (se skitsen sidel98). Formdlet med
en sadan justering er uplining af kollimator-
spalterne efter déen navnte akse, s&dan at den
stralingseffekt,der passerer direkte gennem de
to‘kdllimatorsbalter, maksimeres. Endeligt skal
det navnes at de to kollimatorspalter efter
ombygning af kollimatorsystemét i Rontgenappa-
ratet Havde en dybde p4 3 im. For at forhindre
kantspredning ved 2. kollimatorspalte pamonte-
redes en antikantspredningsblande S5mm éfter 2.
kollimatorspalte. P& denne blaznde monteres sam-
piet. Som en forenklende antagelse i de felgende
udfeéningér ses der bort fra denne antikant-
spredningsblznde, og sampiet antages anbragt di-
rékte pad 2. kollimator. Baggrunden for dette er
at ao>> 5mm. -

Kravene til dimefisionerinden var

1) at vinkeloplésningeén AP i spredningsvinkel-
bestemmélsen havde et konstant niveau for
alle scannevinkler Qb.

2) at vihkélbpldsnihgenz&ﬂ9 havde eh tilstrezk-
keligt lille vérdi i forhold til de karakte-
ristiske bredder af toppene i Rayleighspred-
ningsspékteret for amorf germanium. Den
karakteristiske halvvardibredde af sadanne
toppe er 4°. En oplgsning pa 1/5 af dette -

eller dérunder er tilfredsstillende.

3) at den af tzlléren malte stralingseffekt
skulle maksimeres.
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4) at kantspredningsfanomener sd vidt muligt
skulle undgds ikke bare i 2. kollimator-
spalte, men ogs& i 1., sdledes at den af
telleren malte strdlingseffekt og oplgs-
ningen pa& spredningsvinkelbestemmelsen
defineres af den direkte strdling gennem
spalterne.

5) at uplining af kollimatorspalterne i for-
hold til den vandrette akse gennem ROnt-
genkildens og samplets centre skulle veare
sé precis som muligt.

Med udgangspunkt i opstillede begransninger og krav
er det muligt at opdele dimensioneringsproceduren
for spalter og kollimatorafstand i to dele svarende
til, at a, henholdsvis fastholdes og varieres. Det-
te giver de to fglgende optimeringsproblemer, som
skal lg¢ses i resten af dette afsnit.

1) Givet oplgsningen af spredningsvinkelbe-
stemmelsen og givet kollimatorafstanden
a,-. Hvorledes dimensionerer vi de tre rekt-
angulare spalter, si3dan at vinkelbestemmel-~-
sen f&r denne gnskede oplgsning for alle
scannevinkler 90 fra Somin=4.36o til eomax=
71.710, samtidig med at den af tazlleren
malte str8lingseffekt maksimeres?

2) Givet oplgsningen af vinkelbestemmelsen.
Hvilken vardi skal kollimatorafstanden ag
have for at det relative bidrag til den af
telleren mdlte strdlingseffekt er mindst
mulig, samtidig med at justeringen af spal-
ternes lodrette position skal vare si pra-
cis som mulig?
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I de naste fem delafsnit vil der blive udledt
og opétillet en optimeringsprocedure, som
setter os i stand til at lese problem nr. 1.
I det sjette delafsnit vil optmer ingspro-
blem nr. 2 blive 1lest. I det syvende efter—
felgende delafsnit vil det endelige resultat
-af optimeringen blive behandlet.

Fig.1l. Skitse af de tre spalter i en given po-
sition. Den punkterede linie gir gennem spalter-
nes centre, og 8 _ er en scannevinkel. Den ubrudte
linie angiver sprfedningsretningen for en foton
ifht. retningen af den indkomne foton. Vinklen 8
bliver s& den virkelige spredningsvinkel.

Lesning af optimeringsproblem 1.

Det opstillede optimeringsproblem viser sig at vare
meget kompliceret at lese matematisk eksakt. For
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det forste involverer lesningen af problemet ana-
lysen af en geometri, som er mere kompleks end
den umiddelbart ser ud til. For det andet er ret-
nings- og intensitetsfordelingen af de fraiRént—
genkilden udsendte strdler ukendt. I stedet vil
vi benytte en tilnzrmelse, hvor spalternes geo-
metri forenkles til at vare formet som kryds

(se figuren nedenfor). Vi vil da oplese proble-
met i en lodret og i en vandret variant. I den
lodrette foretéges et lodret snit sammenfaldende
med spalternes lodrette symmetriplan. I den vand-
rette foretages snit gennem spalternes symmetri-
akser vinkelret p& det foregdende snit, Som
yderligere beskrivelse er de to typer snit illu-
streret herunder. Spalterne betragtes siledes

som retlinede i de to varianter.

Fig.2. Illustration af "kryds"-approximationen.
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En fglge af at valge denne approximation er, at

vi kommer til at undervurdere ekstremalusikkerheden,

idet vi bortser fra den maksimale afvigelse af stra-
lens retning fra vandret, som kan optrade ved pas-
sage gennem spalternes hjg¢rner. Imidlertid kommer

vi ogsd til at overvudére usikkerheden ved at se bort

fra, at strdlebundet ud over at vare fordelt i ret-
'ning ogsa er fordelt i intensitet. Hvis vi betragter
intensitetsfordelingen som funktion af en spaltes

to dimensioner, galder det, at strdlebundets inten-
sitet vokser ind imod spalternes centre (se fig.3).
Et mere rimeligt udtryk for usikkerheden pd strélens
retning vil sdledes vare forbundet med den navnte
intensitetsfordelings halvvardibredde. En undexrvur-
deret ekstremalusikkerhed ligger s&ledes narmere

den effektive usikkerhed angivet ved halvvardibredden
af fordelingen af intensitet som funktion_af en spal-
tes to dimensioner end selve ekstremalusikkerheden.
Dette er siledes ogsd begrundelsen for valget af den
nevnte model, samt .fravalget af en model, der redu-

cerer de tre spalter til f.eks., diagonalkryds.

Fig.3. Eksempel p& fordelingen af intensitet som
funktion af en spaltes to dimensioner.
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Vi vil i det naste bestemme ekstremalusikkerhe-
den h.h.v. i det lodrette snit og i det vandrette
snit. Det viser sig, at b8de i det lodrette snit
og i det vandrette snit kan vi fremstille ekstre-
malusikkerheden som en funktion af bl.a. spalternes
dimensioner. Narmere bestemt bliver der tale om to
uafhengige ligninger, hvor den lodrette ekstremal-
usikkerhed bliver afhengig af bl.a. spalternes hgj-
der, og den vandrette bliver afhengig af bl.a. spal-
ternes bredder. Disse ligninger, som udtrykker sam-
menhangen mellem ekstremalusikkerhed, scannevinkel
og spaltedimensioner bliver dernast anvendt som bi-
betingelser i optimeringen af den funktion, som ud-
trykker stgrrelsen af den af talleren mélbare stra-
lingseffekt.




Y3

Ekstremalusikkerheden i det lodrette snit.

Lodret smit.

Fig.4. -

Der galder flg. sammenheénge:

tg8 = v /by Coa= (@geyytyy)

b (bo-s sinOo,yo+s coseo—yz)

Vi kan skrive, at: coseo(1+£) = cos8

For A8 = 8-8, lille fés ved razkkeudvikling og bort-
kastning af led, at:

. 2
cosf R cosGo - s:Lneo As- %coseo de

- PR 1
& cos8, - sind_ D6
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Denne approximation er god, nir:
2
[sine_-a6]>> foose - 5-a0%]  =>
2. tgeo>>|AB|

I den eksperimentelle situation er denne relation
altid opfyldt for store eo, hvorimod for sma eo
galder der:

20 & 2-tge_ >>as]

Betingelsen for at ovennavnte approximation er god,
er derfor, at zeozﬂae[. videre fis, at:

Ao - £~cot6°

Vi vil nu sgge at f4 cosé bragt pd formen coseo(l+£)
for at bestemme £ og dermed afvigelsen pd 6: A8,
ab __ A4 (b_- s sin® o) Yo~ yl)(y +s cos® - y,)

cos8 =
‘a”b‘ p(a +(y2-y1) )((b -s sin® ) +(y +s cos8 —y2)2)
og idet
a b b
cose = =
V:(b +yo ao r r
sa fis
Y: Yo 45 c056, ~ Yz
- sinf
co50 = cos b, Bl > ‘ 2

lf( (’L—L) (H-(s smej! —gb,-s-sng%:{5-co§6,—Yg)‘-‘bzz-(g-c@&'ﬂ}

For at f& et mere simpelt udtr. approximeres navne-
ren v.h.a. flg. rekkeudvikling:

1 = 1 - %tx + %%%- 2 _ %:Z:g-x3+ T
1+x
Approximationen & 1-%x
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er god ndr x<C1l, og dette er tilfaldet, idet at x
kommer til at bestd&'af en sum af produkter af relative
lengder, der alle er <<¢1l. Derudover medtages led i
denne sum kun til f¢rste orden:

YY) Y +3 cosé - Y,

s . o fo}

cose.ycoseo(l—s 51n60+ Py B )
o o o

1 .. _ .
(1- ;;E(Zyo(s cosé yz) 2bos 51n90))
Yo ¥q s-coseo—y2 Yo
xcos8 (1-2 sin@ + ( + =)
o bo o as bo bO

1 - }y=b- s -si
(1 - ;Z(Yo(s'coseo y2) b_s 51n90))

Y, (¥y—¥y)
S o'¥2 *1
= +

bosineo 5,

»

- 1 . !
2:00590(1- - ;2(y0fs cosGo-yz)—bos 51n90»

vi har nu opndet et udtryk analogt til det g¢nskede
cosé = cos8 (1+ £ ) hvorfor -

: Y,~Y s .
As Q:—coteo(—g sineo+ ii 1tgeo— %sineo(s-coseo—y2)+20059051nﬂ
o o .
Y 7Y
~ S 172, 1 v ) - 2.8
A_B_coseb+ 3 + rcoseo(s coseo y2) cos.eo 7
o o
Y17 ¥y s Y2
= § o) cossg
o o
Y1~ ¥y
st a, + (s—yzcoseo)/r

Det viser sig at vinkelusikkerheden ved en scanne-
vinkel pd 8 i det lodrette snit ligger symmetrisk-
omkring eo. Vi vil nu bestemme max (A8) samt min (A8)

for givne vardier af 90 og spalteh¢gjderne h h

1’ 72

og h3. Grensebetingelserne er givet ved:



hy /22y, 2-h;/2 A hy/22y,3-h,/2 A hy/22s2-hy/2

Det gazlder dermed, at ekstremalusikkerhederne er:

max ( 48) (hl+h2)/2ao + (h2c0590+h3)/2r

min(A8) = -(h1+h2)/2ao - (hzcose0 + h3)/2r = -max (A6)

Det ses, at Imax(Aeﬂ =|min(A9ﬂ falder,nar eo vokser.

Bidraget fra lodret til oplgsningsevnen er givet
ved:

I: A?l

max (A8) - min(A8) = 2 max (A8)

(hl+h2)/ao + (h2c056o + h3)/r

Hvorfor det lodrette oplgsningsbidrag er den dobbelte
ekstremalusikkerhed. Denne approximations gyldigheds-
omr3de er som allerede navnt bestemt af betingelsen:

28 5> [max (40)]
20 >> 6] D =>48_> [max (48)] + Jmin (48)]
26 5 [min( 0)]

- A?l«' 49 °
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Ekstremalusikkerheden i det vandrette snit.

Vandret snit.

N
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Vi satter

YooYy

Aa = 3

Yy-Y
Ab = 372
(o] - I‘o

-

Da navneren i udtrykket for cos€ kan skrives som
kvadratroden af 1 plus summen af produkter af rela-

tive langder, som alle er<< 1, kan vi igen benytte:

1
1+x

-1 - 3.x2 -
=1 %-x+8-x cee

Og vi approximerer til og med anden-ordens-leddene:

cos6 = cose_ (1+aaab/cos8_)-(1-% (sa’+ab>))
é’coseo(l+aanb/coseo— 5(Aa2+Ab2))

Vi rakkeudvikler iigeledes cos® til og med 2.orden:

cos8=x cosd - sind A8 - %coseer2

og ved substitution fés:

—sineoAB - %coseerzakqub - %(Aa2+hb2) coseO =)

4a - aAb
coseO

tge B+ A0 G- + % (aat+ap?)

For 2tg€3¢lAG’, hvilket allerede er forudsat i be-
regningerne for det lodrette snit, kan vi bortkaste

%ABZ:

86 =y coteo(Aa2+Ab2) - dafp/sind,

Det viser sig, at vinkelusikkerheden ved en scanne-
vinkel pé& 6, 1 det vandrette snit ligger asymmetrisk
omkring 60. Vi vil nu bestemme ekstremalusikkerhe-
derne MAX(A8) samt MIN(A8) for givne vardier af L
L2, L3 og Go. Randbetingelserne er da givet ved

1’




Ly/2 2| A Ly/2 20y, A Ly/2 250 =>

L,+L L.,+L
1 *+2 . 2 3=
2a o ;‘La| A 2r ’,‘b,

Vi skal da bestemme ekstrema for
A6(8a,Ab) = kcote, (aa’+8b%) - Badb/sine

Denne funktion har ekstremalpunkter, hvor gradien-
ten er 0:

grad (A6 (4a,Ab)) =0 4<=>

k A6

3R cotezoAaa - A'b/sineo = ¢=>.
" dae:

35b = cotebAb - Aa/,si-neoi

cos®_Aa =4b A cos®: Ab.= Aa A siney # 0 =D

cos.zebAa. = Aa.Aﬁcos-'ZG-oAb =4bA.siny $: 0 =

(da,&b) = (0,0)

Ved omskrivning ses at:

A8 (aa,Ab) = girlx—e;_(g cose_ (aa®+8b?) - Aadb)
Ved indszttelse ses badde, at A8(0,0) = 0 ,og at

48 kan have negative og positive funktionsvardier
‘for fastholdt eo. Derfor er ekstremalpunktet (0,0)
hverken et maksimal-eller minimalpunkt. A8 m3 da
have maksima og minima p& randkurven af sin defini-

tionsmangde, der er et rektangel:




(-Aa',Ab')" (ba' Ab')

Aa
(-Aa’,-Ab") Aa',-Ab")
Fig.6.
Ly+L L +L
Aal =._l_2. og Abl =-2_l

2a
o

Fgrst ¢gnsker vi at finde ekstremalpunkter for A6 p&

de vandrette sider i rektanglet, og sattexAb'’ =tA b'
ddse _ . _Ap' ARt
. i coteo Aa sind, =0 Aa =Ab /coseo

Hvorfor A6 har ekstremalpunktet (Ab' '/cosBO,Ab' ')
p& disse liniestykker. Ekstremum er da

(Ab'")?

sineo-coseo
2

W2, __(Ab")

¥ coté “cose o) 2+ (b Sine_ cosd,

o}

Ap’

cos

EXT, (A 8) 5 cot8 ((Sig 5, ') 24 (Ab")

2 1
5 (Ab')%(cotl, - —r—z )
0 51n90 cos§o
;.2 2
x (Ab')z(cote _ 51n49n+ cos 8 )
sineo.cose

=% (Ab')z(coteo— (tgeo+cot90))

]

2
-% (Ap") tg8

Pernast fir vi at ekstremalpunkterne for de lodrette
sider i rektanglet af symmetrigrunde er:

(a4a'’,ha''/cos8 ) for Aa''= tAa’




Samt at:

2
X coteo((Aa')2+(Aa'/coseo)2)— (Aa')

EXT., (A9) ———
2 51n90coseo

-5 (aa’) g8

vi sammenli?ner nu EXT, (A8) og EXTJAQ) med hjgrnevaer-
dierne af A8 for at bestemme om A8(Aa) h.h.v. A8 (Ab)
har optima eller vendetangenter i Ap"/coseo’og
Aa"/coseo.

Hjgrnevardier for (Aa',-4b') og (-4a',Ab'):

H)(88) = % cote_((aa")®+(ab")?) + aa'ab'/sine_
I det betragtede vinkelinterval tb;FVZE er

H,(48) >0 >EXT, (48) A Hl(Ae)> 0> EXTZ(AG) . Det gal-
der derfor, at maksimalusikkerheden er:

L +L, 5 L,+L " (Ly+L,) (Lo+Ly)
_ 172 2 Lotls 1*Lp) (Lptly
MAX(48) = %COteo(( 2ao ) T 2r )%* da r sin8

Hj¢rnevardi¢f for (&a',Ab') og (-4a',-Ab")
H,(88) = % cote_((aa')®+@b"?) - fa'ab'/sind

Vi sammenligner nu EXTl(Ae) med HZ(AG) og antager,
at EXTl(AG) er minimum:

H, (A8) 2 EXT, (48) =>
%coteo((Aa')2+(Ab')2) - Aa’Ab'/sinGO =

(ab') 2

" . 2, At 2
%Coteo((Ab /COSGO) +(Ab') 7)) - Elneo‘cosé;

=>

%coteo(Aa')z— A%I%%;§= %coteo(Ab'/coseo)z—(Ab')2/sin90cose0
=>
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5-(8a')? -AaAb'/cose 2 -5 (Ab'/cose ) D
(aa")%+ (ab'/cose )%~ 28a'. Ab'/cos8 ) 3 0 D

aa' - Ab'/coseo)2>/0 Q.E.D.

Af symmetrigrunde galder ligeledes, at Hz(A9)2>EXT20&B)
og dermed at EXTZUBO) er minimum. Vi- er imidlertid in-
teresseret det globale minimum. Dette er givet ved mini-
malusikkerheden:

-3 (Aa')2 tg8_~ for Aa'> Ab'

MIN (AB) =

-% mw)ztw for Aa'€ Ab?

o

Hvor Aa' = (L, + Lz)/2ao og Ab' = (L2+ L3)/2r

1

Det asymmetriske bidrag omkr. 60 fra vandret til
oplgsningsevnen er givet ved differensen mellem

ekstremalusikkerhederne:

I1: Afz = MAX(A8) - MIN(48) =

L1+L2)2+(L2+L3 2 L(L1+L2)(L2+L3)
2ao

2
1
%coteo(( 5T : 4aor sineo +%(max (aa',Ab')) “tgs

Hvor funktionen (lille)max udvalger det sterste

element i et talpar. - Analogt med Aﬁl er denne
approximations gyldighedsomrdde bestemt af:
8p,<< 4,

Maksimering af str8lingseffekt.

Det resulterende bidrag til oplgsningsevnen kan
pessimistisk anslis til
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1
_ 2 2
III: A6 ) = V(A¢1(90)) + (0P, (8.))
Som beskrevet under I og II er disse approximationer
gode, nar aq5<( 48 _ og Aq2<( 48 . Dette betyder, at
kvadratroden af-kvadratsummen er en god approximation,
ndr A?ﬂ(eo)<<{32-90$g 5.6-60.

Vi har nu et udtr.III, der for en given a, og en
¢nsket‘opl¢s§ingsevne 4@i en vinkel eo=efix
ligning med seks ubekendte hl’ h-,, h3, Ll’ L2 og L3.
For fuldstandigt at bestemme vardien af disse seks
ubekendte er vi ngdt til at optimere den samlede
mdlbare strdlingseffekt, der kan beskrives ved flg.
p;oportioﬁalitet:

giver en

‘L, L

IV: P =khphyhyLoLyLg

172 73

Denne skal s& maksimeres med III som bibetingelse.
Imidlertid kan vi med- kravet om, at A@E_= A?zifor
eo;efix simplificere optimeringsproblemet, idet IrI
reduceres til

ap= 2o = 2 op;

Vi far da de to flg. bibetingelser:.
v: Ap= {EA%JGB,Ahl, hy, hy)

vI: Ag= E.Aﬁ(e’o' Ly Ly, Ly

For givét eb=efix og givet a, har vi nu en funktion
af seks variable, der skal maksimeres. Sdledes at
bibetingelserne V og VI,er ligninger i hver sit sat
af ubekendte (h;, h,, h3) og (Li, Lo, L3), er opfyldt.
Vi kan derfor omskrive:

P = k-f(hy, hy, h3)-g(Ll, Ly, L3)



, hvor faktorerne er:

£(h), hy, hy) = hyhshy

gLy Lys L3) = LjL3lg

Disse kan nu maksimeres hver for sig. Fg¢rst maksi-
mexes f analytisk med V som bibetingelse, idet funk-
tionen u og variablen ¢ indfg@gres. Stationare punk-
ter er givet af de partielle afledede af:

u(hy, hy, hy, c) = hihsh, + c(15'((hl+h2)/ao +

(h,cos8é _+h;)/r) =AQ) =>

du_ _ . _

s—l'q = h2h3 + 42 c/ao =0

U _ hin, +§Z c(1/a, + cosB /r) = 0

éh, 173 o) o

Ju . = B

;h3 hlhz +¥2 ¢/r = 0

ou  _

5c = {2 -((hl+h2)/ao + (h2c0590+h3)/r)-NP= 0

Disse har 1lgsningen:

_ 1
hy = ER ARRAeY ag
1 aor
h. = —_—— . A
2 3?5 aocoseo+r (f
- 1 .
h3 = T3 r~A?

Det viser sig, at det fundne (hl’ h2, h3) er et
maksimalpunkt.

Dernast maksimeres funktionen g med bibetingelse
VI numerisk. Fgrst lgses VI med hensyn til Ll' Den-



ne lgsning bruges sd til at bortsubstituere L

i
1
g”s funktionsudtryk:
Ligning VI omformes og lgses som andengrads:
o 12 +BLy + ¥ = 0
1 1
Lgsningen for tilfaldet,hvor Aa' BADb',f3s af:
_ gqteo . tgeo
1 2 2
8 ag 8 ag
53 _ cqteoL2 . thOLZ . L2+ L3
1 - 2 .2 in6
4 ao 4 ao ) 4aor sin °
. coﬁe L2 (L,+L )2 L2 + L,L tgl L2 N
_ o) 2 2 73 2 273 o2
¥, =— a2 42777 o 8al - Ap/T
ag r agr sinb a_
For tilfaldet, hvor Aa'<Ab', f&s den af:
R coté
oK = o]
2 8a2
o}
[3 qoteoLz . L2+L3
2 2 .
4ao 4a0r 51n60
2 2 2 2
Y _ coteo(L2 . (L2+L3) , Ly+L,Lg + tao (L,+L3) _ >
2 P p, , * ; P® 3 A}”"
4ao 4r 4aor 51n60 8r

Hhv. lgsningsset 1 og 2 kan s& indsattes i

Ly =2—l°(‘ (W'ﬁ)



Ved at substituere med dette udtryk for Ll’ kan vi
nu omforme g fra at vere en funktion af tre varia-

ble til at vare en funktion af to variable, nemlig
gs(LZ’LB)‘ vi far to versioner af G nemlig 951 for
(ﬂﬁ,fh,Jl) o9 9, for (O&,FZ,JE). Der laves nu ni-
veau-kurver over h.h.v. 951 °9 952 ved kontinuert
at variere den ene L-variabel og trinvis at variere
den anden i LZ_ og L3-intervallerne omkring maksi-
mumspunktet for h.h.v. 9g1 ©°9 9go- Det undersgges
nu, om maksimumspunkterne for 9g1 ©9 9, begge er
konsistente med de respektive betingelser: Aa'Sa'
og Aa'€ 4&b'. Hvis det ikke er muligt at bestemme
det globale maksimum for g med bibetingelse VI ud
fra denne kontrol, valges det stgrste af de to mak-
sima som det globale maksimum.

Vi har nu bestemt det globale maksimum med til-
hgrende maksimumspunkt for g(Ll'LZ'L3) med bibetin-
gelse VI.

Afprovning af maksimer ingsproceduren.

Ved passende valg afﬁp(efix),ao og 8,=6.. . kan
optimeringsproceduren udfoeres og et lesningsseat

(hyshy,hq,Ly Ly, L) bestemmes. Hvis @ valges

midt i scanneintervallet, fas et 1asn£:;ssat,
der bevirker, at den resulterende oplesning
Ag(e ) givet ved indsattelse af I og II i III
kommer i modsatning til krav nr. 1 side 260 .
Dette beror ifelge udtryk II pd atx%ﬁ% er en
stejlt aftagende funktion for sm& verdier af 90
grundet variationen af coteo og sineo. Det vi-
ser sig ved EDB-kersler, at forst for verdier af
8.7 8Osy far A,@z(eo) og Ay(eo) et konstant

forleb. Dette betyder at hvis gfix derimod val-



ges i begyndelsen af scanneintervallet, s&dan at

efix omin
vinkel, s& tilfredstilles kravet om et ensket ni-

ligger teat pa o , som er mindste scanne-
veau for den resulterende oplesning i hele
scanneintervallet. En sédan graf for den resul-
terende oplesning som funktion af scannevinklen
er afbildet nederst p& siden.

For kollimatorsystemet blev ombygget pd
Leybold-diffraktionsapparaturet var kollimator-
afstanden a, = 50mm. Det samlede spaltesystém
optimeredes ud fra den beskrevne procedudure,
idet &gp(,, ) = 2.8% og I = 10.5° valgtes.

Verdien af € tilfredsstillede krévet om at

fix
vare tet pad eomin' Dette gav lesningerne
(hy,hy,hs) = (0.6,0.4,1.8)mm

(L11L21L3) = (3.7,2.8,12.3)mm

Ved afbildning af £¥7(eo) for disse verdier

opniedes nedenstdende graf:

207 8Q (*)
©t

io:

{o 20 . 3 ‘ 4o 50

Fig.7.
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Ved fremstilling af en intensitetsprofil for
polykrystallinsk Ge med det oprindelige kol-
limatorarrangement bestemmes den eksperimentelt
mi3lte vinkeloplesning angivet som halvverdi-
bredden af de enkelte Ge-toppe som funktion af

e .
o

T&LQMGGR
2000

!000 -~

Fig.8.

Ved afl@sning af halvvardibredden af de markante
toppe konstateres det ud fra ovenstdende inten-
sitetsprofil, at den eksperimentelt milte vin-
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keloplesning er 0.6° i et interval fra 13° til
36°. Dette skal sammenlignes med grafen for
den resulterende oplesning i figur 7 . Her er
oplesningen tilnzrmelsesvis konstant i det sam-
me interval med en storiclse der i middel er
2.3°%. Det viser sig derfor, at modellen giver
en resulterende oplesning som er 3.8 gange
steorre end den eksperimentelt malte. Hvilket
ikke er uventet da zgy(eo) er péssimistisk sat
som kvadratroden af kvadratsummen af ekstre-
malusikkerhederne. .

I de evrige modelberegninger valges da fel-
gende approximative oversattelse mellem,égﬂeo)
og den eksperimentelt mdlte oplesning A;”exp :

047‘95’ = 3.8 zyzexp(eo)

Den krakteristiske halvvardibredde af toppene

i intensitetsprofilen indeholdende Rayleigh- og
Comptonspredning fra amorf germanium er af
sterrelsen 4°. En vinkeloplosning pa 0.6° er
dermed fuldt tilfredsstillende for at kunne

" disse toppe. Et krav til et forbedret kol-
limatorarrangement vil da vare en ekperimentel

"sa

vinkeloplesning af samme sterrelse.

Losning af optimeringsproblem 2.

Givet en fast vinkeloplesning. S& scaler kollima-
tordimensionerne hl'Ll’h2’L2 approximativt med
kollimatorafstanden ay- Hvilket ses af udtrykkene
I,II og III, idet h3 0og L, er omkring en faktor

3 storre end de tilsvarende dimensioner for kol-
limatorspalterne. Det er som navnt en forudsat-



ning, at ROntgenkildens udstr@kning er vasent-

lig sterre en kollimatordbningernes. En lille
kollimatorafstand vil pga. scalingen betyde.
smd kollimatordimensioner, hvorfor den lod-
rette positionering af spalterne bliver meget
folsom og derfor sver at indstille nojagtigt.
Hvorimod en stor kollimatorafstand vil betyde,
at man bedre kan finjustere upliningen af kol-
limatorspalterne i forhold til vandret. Mak-
simal a, er sdledes optimal mht. til uplining.

Hvad angdr kantspredning kan felgende ra-
sonnement laves: Givet konstant vinkeloples-
ning. Det md da gzlde at arealet af 1. kol-
limatorspalte vokser kvadratisk med a,-
Hvorimod arealet af 1. kollimators kant, som
er overfladen inden i selve spalten,kun vokser
proportionalt med a,- Det betyder, at maksimal
a, er den optimale vardi med hensyn til kant-
spredning fra 1. kollimator, idet forholdet
mellem den stradlingseffekt, som passerer di-
rekte gennem spalten, og den strdlingseffekt,
som passerer indirekte via kanten, scaler med
a,.

Bide optimeringen af upliningsbetingelserne

og minimeringen af den relative strilingseffekt
hidrerende fra kantspredningen stiller sdledes

krav om at a, skal vare maksimal, nemlig 80 mm,

Den endelige kersel af optimeringsproceduren.

Den beskrevne optimeringsprocedure keres nu ud
. =5 0 -
fra vardierne AQ;ZKGfiX)—Z.B . ag 80mm og

- o . s
efix_ 10.5". Denne vardi af efix valges igen,



- -284-

f

fordi A;a(eo) f&r et konstant forleb for
eo> efix= 10.5°, hvilket netop er i det om-
radde hvor toppene er i intensitetsprofilen
for Rayleigh- og Comptonspredning fra amorf
germanium. De to ferste toppe befinder sig
mellem 10° og l6°, samt mellem 20° og 25°,
hvilket ses af nedenstdende figur fra Temkin
et al. (Advances in Physics, vol 22, no. 1-6,
1973, p.597). Ud af denne kan ogsd aflzses
de karakteristiske halvverdibredder, der er
omkr ing 4°,

1EXPT. (COUNTS PER 0.06°)

/N k(&Y
LA L I LBy B

¢ L
Flg . 9 . (1) [14:) uo 169 iL1

1 20 un
26(DEG.) MoK
Experimental MoKa ncattering intensity, /,,,ik), recorded as counts at 0-08°

stup intervais in 20 for samples of T,=150°C (—--) and T, =350°C
(= ===} The experimental seattering from a erystalline Ge sample
(= = =} at the (111) reflection peaks ut 28= 1249, which ix murked by

an arow.  The seattered intensity from erystalling Oc is reduesd by o
fnctor of abont 10,
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Korslen af optimeringsproceduren giver felgende
spaltedimensioner:

(h1,h2:h3) = (0.9mm,0.6mm,1.8mm)
(Ll'L2,L3) = (5.9mm,4,0mm,12.0mm)

Disse vardier indsat i I og II giver en graf for
den resulterende oplesningsevne (givet ved III),
som er n¢jagtig magen til grafen for det fgrste
lgsningssat 1 fig.7. Den eksperimentelle
oplosning bestemmes ud fra et polykrystallinsk
Ge-spektrum:

[ A
190007 TRLWNGER

8¢
Fig.10.

Ved aflesning af halvvardibredderne af de markante
toppe bestemmes oplesriingen i et interval fra 13°
til 58°. Denne er konstant 0.6°- 0.70, hvorved vi




for det forste har bekrafxet'valget af den empi-

riske overszttelsesfaktor p4d 3.8, og for det an-
det har opndet det onskede konstante niveau af
verdien af oplesningen pd spredningsvinkelbe-
stemmelsen i det betragtede scanneinterval.

Vi har nu pd bedstg midde tilfredsstillet de fem
krav som blev opstillet i indledningen.
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348
358
268
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APPENDIX G

P .
PREAIAE P

HAMS
FROGRAM

FPINTEP IS 1%
STAMDARD
DEGC
U=Fl-1%8
=,716859
Dz=.153
| 394 EEERLERRRLTEES

GPTION BRSE B

COM T1C16),T207),F1l
COM RC45@7, 004587, Gr(
COM Ge-29:449),

COM Ir¢-29:1449),2(~29

GATD 1378

| ORFEEEESFEREFEERREED
! INDLAESHINGSPROCEDU
!
SET TIMEOUT 3;%88

OH INT #3 GOTL Check

COMYERT 3;%"I"." “ T0O

READ 10 3

WRIT S8d

Om: STATUS e

READ 10 2,5;F o

IF (IQFLAGY » OAND
AND
RHD

IF CIOFLAG(S) AHD
IF Staps<39 THEN DBISP
IF Srapedd49 THEH EEEP
IF Stape<d4® THEH FAUS
IF Staped{4? THEN Om

DISF
MAT E=ZER
Bl3y=-1

EHMTER % USTIHG "F";Bd{#)
Check: IF B(3»==1 THE

[T 3

B =2345

1

ASSIGH "EANTSI" TO #1
ASSIGH "SUBSCI® TO #2

READ #1,1
READ #13A(%3
ASSIGH #1 T +

ving af filter

-287~

WEXTXRTAFT LI LA EEERFEL LI L X XL XL FRE¥H

MERDFY

, FRANK, FIHH, AF 17, AUG

FEEEEEFEREES
&) FEr16) ,FAC(7I,E04
1915, 601915

449, bz(-2
.449).Fnumk—?q G332

RE

"o
OF (Readigidil
2] adiod{48)
OF adindd4bs

OF (Readiodd46:

CStape -49)
"AHBRING TRPEH KORREKT I

E

N Om

s

oL

TIL BEHAMDLIMG AF DIFFRAKTIOHSDATH.

S R Y L T R R g g 1 2 LY T L L S E TRy SR R

4490, Ia¢-323:14432

THEHM DIZF “"POWER OH
THEH EEEF

THEH PRUSE

THEH Om

TAFEREADER I 1117

TAFE-RE
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T

ST InaddSiie.

z.

€28 T1(2i=4.

387 T1(zi=g,

648 Tic4y=3,

656 Ti(S»=1m 4, . . : - s
EEQ. T1(Er=1T ‘ : ‘ o o
678 T1(Tr=14.403 ’ ) e R
680 T1(2)=15.51% : - S e
€90 T1(9)=2@.81% ) o -
TED Ti(1my=25,241

710 T1ci1)=29.834

728 T1(12)=34.650

738 Tid133=39.764

748 T1{1d4y=45.292

758 T1(151=51,423

e d-{- B . S s
770 ! HER FBLGER TABELYAERDIER FOR DEH INDIVIDUELLE KOHEREWT SPREDTE THTENSITET
‘7ea o o
T 70 Fil(ar=1924

G880 F1C13=978,43

518 FLl(2y=871,43 N

8326 »=755.15

838 Fl(4y=651.78

548 F1(5:=564,54

§50 F1(E)=48&.85

858 - F1(7:=421.5%

aT9  F1(3)=361.7%

880 .F1(9)=262.1Z2

890 F1¢1@>=128.24
1988 F1(11>=136.42

918 Fidi1zr=1@1.61
. 920 FIC133=75,68

920 F1(14)=63, 35

240 F1015>=52. (4 -

258 | ] . .

960 ! HER FOLGER TABELWAERDIER FOR DEM IHKOHEREMT SEREDTE INTENSITET .
973 : . : -
98@ Fa(@i=a’

998 F2i1i=1

1930 F2(S>=¢
1840 F2igy=7
Fz




1228
1234
124@
1258

268
1278
1289
1228
1388
1318
1328
1338
1348
1358
1366
137@
1334@
1396
1408
1410
1428
1430
1448

459
1450
1478@
1486
1496
1588
1518
1528
15328
1548
1558
1564
13708
1538
1398
1660
151@
1628
1638
1648
1656
1668
1678

F3(B)Y=4233,2

ZCRI=4481,2

F2(41=4765-2

F3(51=46732

F2ie1=4855-2

!

! TREEL FOR TILH@REMDE YINKLER
i

FOR I=6 T &
T2¢1=4, 36+, 155751

ME®T I

| $HEZLEXSSEFFES

HEERSE
| ULTEGHIMG AF HDRNHLI°EPIHF
t

FPRINT "@HSKES UDTEGHING AF HORMAL [SERINGSKURYEM:

PRINT "SUMMEH AF COMFTOHNSFREDMING OG SPREDNINGEN FRA®

PRINT "M ATOMARE SFREDERE %"

INPUT “HYIS JA, SKRIY 1; HYIS HEJ, SKRIV 29,V -

IF ¥=2 THEM 1430

FRINT “S-AKSEH GRAR FRA © TIL 2.4 OG I~AKSEN GARR FRA @ TIL 3888°
PLOTTER 1S “GRRPHICS®

GRAPHILS

SCALE &,1.2,0, 18ED

AMES .1,158

FOR H=@ TO 15

BRAM 2¥SIMCT10HI YL, FILHY+FS (N

EEEFERERFERE D
SKURVE

NEXT M
! DUMP GRAFHICS
GCLERR

PRINT CHR%(12>

R L XY R R E TR T L R R SR )
! TABULERING AF KORREKTIOHER FRA MAALEDATH

|

EXIT GRAFHICS

DISP "TAREULERIHG AF KORREKTIOHER FAA MAALEDATA"
M=£4,.8=5,35225%10(-4

FOR D=-29 TO 449

Arg=4,36+, 15=0]

R=168

Fe=5

Z{BY=ATH(R#*SINC(Arg) »(R*COUSYArgI-Fod?

Z=Z(Dh>

t Argl=4.3235+, 155D

t Arg2=4.36+.154{0+1)

I Fil=RTHIR*ZIN{Argl ) {R*COS{Rrgli-Fco

i

1

Fi2=ATH(RSIH(ArgZ s (R#COSCArg2i-Fcud
DxiDos=,153 FFiZ-Fit
[E24 D"SIN*Z‘*!FNFIL’ RVHFHF2CZ 22 02Dz U FHFL(E/ 2D
KLl =4%PI+0IN2 25 7L
HEXT D

%

TRy

ITET

AIT GRAPHICE
T onTosan mRaed St 05 e YISk SFREDT INTEHSITET®

qm._.._._




B R M i
ACDY - ThO#ERP L~ COE
Y1=(B{DI-1b-YAS)=ya

oD S

&
TR ) REEEEREFXE ARG E SR

| HER

UDTEGHES TEH

D

FRINT
FEINT
INPUT “"HYIS
[F Fs= THEH zava
FLOTTER I3 "GRAFPHICE"
GRAFHIC

=

"y pol

"FLOTTEN

X

13

Mo
KRTY

F
a
1

fix]

[ )

SEageyc)

P
-

2,1
@, CrEd
FOR D=@ T 43%
DRAK K{Dy,C(D>
HEXT D
FEHLF

| FAISE

DILUMF GRAFHI
FRINT CHR

o

[l

ELRSTISK
UBTEGHING RF

H

EE TS

SFRELTE IHTENSITET

EHERFEF P TA L F L L XA EH L EE

DEM ELASTISE SPREDTE [NTEMSITET ®

VIE MET, SKRIV Z,F

2 | swrsans o s
2Esa | : ITETSHURYEH FOR L K
2188 |
2118 PRIMT "OHSKES APPROXIMERING FOR LAYE K-VAERDIER
26 ITHPUT “HY¥1S 1A, ISAET FASIF 0G0 SKRIV 13 HYIS HED, a9, F
3% FLOTTER 13 1% OH
48 IF P=2 THEM 2476
SO FOINTER K, Int,2 '
&3 DIGITIZE K
a -
20 Du=(Zxs 1.0
138 PRINTER IS
A FIRED 2
1@ PRINT
20 FRIMT "Dx="jDx;"  Ks';Ki"  Int')lnt
G FRIMT
@ STANDARD
O FRINTEF I3 1€ N
5] M

L)

GOLERR

PLDT{ER 1% "GRAFHICE" 1'5




Y]
2428
243209
24449
2458
2468
2478
2488
2498
Z508e
2516
2528
2538
2548
2558
2568
257a
2586
2599
2800
2618
2628
2630
2640
2650
2650
2678
2620
2€38
2706
271g
2729
prgels)
27406
27530
27v5e
2776
2750
2738
2880
2810
2826
2839
z849
2850
23860
zave

2880
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LRk oD, Cnirs

NEXT D

DUMF GRAFHICS

PEHLUIP

PRINT CHR¥C(12>

GOTO 2116

FRINT CHR${12)

| FEEETRRRERLLER *¥ FELUEEEEFRSERE
! TAEULERINS AF VUFPIuEFET ELH«TI°Y INTENSITET
!

EXIT GRAFHICE

FOR D=INT(Dxs+1 TO 449

lalDhs=C(D

HEXT D

1

EREXEFREE

I o s¥sxxss X
| HER FITTES NORMALISERIMGSK
H

FRINT “GHSKES NORMALISERIHG?™

INPUT “HYIS IR, SKRIV 1; HMIS HEJ, SKRIV 2v,%
IF ¥=2 THEM 2289

INPUT "MYAD ER MORMALISERIHGSKOMSTAHTEHM?" A
FRIMNTER I3 @

PRINT

PRINT

FRINT

PRINT “HORMALISERIMGSHOMSTAHTEN ER “,A

FRINT -

FRINT

PRINTER I% i&

GRAPHICS

MOVE 4#PT#SIHCTIA1 2/ L, CF1d134F20L0A

FEELEXRSEEEE

URVER

'FOR H=B TO 15

DRAW 4#PT#SIHCTLICHI 2L, (FICHX+F2CHI7A
HEXT H

DUMP GRAPHICS
PRINT CHR$<12:
GOTO 259@
GCLERAR

PRINT CHRE$(12X
tGOTO 2256

| XX ERXXFRFXEHTS &
! THBULERING AF REDUCERET INTERFEREHWE FUNLTIDH
|

! INPUT “HYRD EF DEN EHWDELIGE HORMALISERIHSSKOHSTARHT +¢,R
PRINT CHR%<132)

FOR Turn=-% TO &

A=.802*Turn+.620

PRINTER 1S 8

PRINT

PRINT

PRIMT "DEHW EWDELIGE HURMALIZERINGSKUOMSTAHT ER " A

PRINT

PRINT

FRINTER IS5 &

EXIT GRAFPHICS

DISF "TABULERIHNG AF REDUCERET INTERFERCHSFUMKTION®

FOR D=-29 TO 44%

! Con=EXP ~,4d3%
FrumCOo=a=51H¢
IriD>=KIDa+{A*

FEEESFALFEEESETREL R

FEEEEEFTEXEXPERERTEETR

selatDrslesl - FNF‘(7LD"£} A(D'
Di-(FHF1 T 03 204FHF272CDS <2030 <FHF L "Z¢Dr 2




z1aa
3118
128
3136
3148
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Pl md i Lot a1 el s e D 1416 et LT AT 1 e
1 . N
PRIMT “@NSKES UDTEGHIHG AF DEM REDUCEREDE IHTERFEREHSFUNETION 7"
POINFUT "HYIS JA, SKRIV 1; HYIS NEJ SKRIV 2°,V

I IF V=2 THEM 357a ’

PRINTER I3 &

FRINT :

FRINT "GRAF FOF DEM REDUCEREDE IMTERFEREMSFUMKTIOH"

FRINT

PRINTER IS 16

FLOTTER 15 "GRAPHICE™ 17,5, "9a72A"

GRAPHICS

SCALE ©,15,-18,18

RXES 2.5,2

HOYE K(-293,Iri-Z
FOR D=-29 TO 44%
DRAW #iDhy, IriDs
HEXT T

FRINT CHRE$:(12

DUMF GRAPHIL

i FHEIEEFFREF LS

| HER TREULERES HI&TR*LH]IUIJFUHLTIUHEN
]

EXIT GRAFHICS

DISF “TABULERING AF DEM RADIALE DISTRIEBUTIOMSFUNETIGH"
FOR [=6 TO 148

F=@

FOR D=-29 TO 449

E=1-1@
F=F+Frum D) S THOR* KO
HEXT D '

GriIn Le2eF

HE®T 1

LISF

t

1
| =%5xe¥es

FRINTER IS @

FEEREREREXERS

PRIMT

FRINT

FRINT "GRAF FOF DISTRIBUTIOHSFUHKTIOMEHM o
FRINT '

PRINTER IS 1§
FLOTTER IS "GERPHICZ"!"%3

R
CRAFHICE
FEH =
SCALE B,19,-5,5
AXES 4,1

MOVE @, Groa)
FOR I=& T 1go

R=1-18
DRAM E,Gril} N R
9 HEXT 1

DUMF GRAFHICE

PRINTER IS @

1
[T RERESEEEF RS
]

! GRAF FGR DEH TOTALE ELLATTONSFUMET [OH

!

PRINT "GRAF FOR DEM TOTALE #ORRELLATIOHSFUNHKTION®
FRINT

PLOTTER 1% "GRAFHICS"

FEAEEERLE LI F L AL R ERLAAF XA XT RS LR TR

SFEEFL SR ERES SR E RN LR RSB RS LR R R E L XL SR

&%



LD =

PANAEAN S

o0 o0 00 0 D
D P e I g O O e D R D 0

PR O R PRV RV I POV I R0 )

(v
GO D D
[ I I O
ORI @HOTOOD 0D DD E D

[PV A
OO DD
[Vl RN )
[\~

LRAL R,GFﬁI}+4éFI¥.B44*@

HEXT. I°

DUMP GRAPHICE

GCLEAR

]

FRINT

PRINT _
FRINT "GRAF FOR DEH RADIALE DISTRIBUTIOMSFUMKTION®
PRINT

FOR I=a TN ta@a

R=1-10@

GCIN=Gr(IY¥R+45P 1 2RA~2%, B4

HEXT 1

FRINTER IS
PLOTTER IS

18

"GRAPHICE" 1 "9a7zA"

GRAFHICS
FEN &

SCALE @,18,-13,54

AXES 1,3

FOR I=8 70 1658

DRAW T-18,G<12

HEXT I

FEHLP

LUMP GRAFPHICE

FRIMT

NEXT -Turn

STOF -

END

[ I T TR S LR T ES L
TEF FHF1C2Z
COM T1C183, T2(T2,F1CLIEX FROLED

EEFRFFEXLERES

IF (Z<{T14H2 OF CZ5T1{153y THEH PRINT "FHFt
N=8@

IF T1{H) 2 THEM 4158

H=H+1

GOTO 4128

IXKE DEFINERET®

Y= Z-TH =10 3% CF L (NI -F1OH=-13 3/ CTI{HY~-T1CH-123+F1{H~1

RETURH ¥
FHEKD
DEF FHF2<Z)

COM T1C18 TE2(7  F1C18s,F201E

IF (24Tid@s GOR T1¢150 2 THEWM PRIMD “"FHFZ
N=8

IF T1CH»>Z THEHM 4250

M=H+1

COTO 4228

I¥KE DEFIMERET"

Ve (Z-TI{N=-13 38 F2CHI-F2ON-133/{THiH-TH o=t 20+F2(H-1"%

RETURN ¥
FHEND

DEF FHF3{Ara>
COM T1C165,T2C7),FLilas,F2
IF €RArg<T2(03 OF (Arg:
H=8

IF T2¢H)>>Arg THEH 4359

H=H+1

GOTO 4328

CFHFS

IKKE DEFINERET"

A= CArg-TECH-1 0% CF30HI=F2 UH-13 0 0 T2{HY ~T2{H-13 ) +F 3 H-13

PETUr-, &
FHOHLE
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4/78
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6/78

7178

8/78

9/78

“TANKER OM EN PRAKSIS" - et matematikprojekt.

Projektrapport af Anne Jensen, Lena Lindenskov, Ma-
rianne Kesselhahn og Nicolai Lomhoit.

Vejleder: Anders Madsen.

"OPTIMERING" - Mennéskets foregede beherskelsesmu-
1igheder af natur og samfund.

Projektrapport af Tom J. Andersen, Tommy R. Ander-
sen, Gert Kreinoe og Peter H. Lassen.

Vejleder: Bernhelm Booss.
"OPGAVESAMLING", breddekursus i fysik. Nr. 3 er a jour fort i marts 198¢

Lasse Rasmussen, Aage Bonde Krammer, Jens Hpjgaard
Jensen.

"TRE ESSAYS" - om matematikundervisning, matematik- Nr. 4 er p.t. udgdet.
lazreruddannelsen og videnskabsrindalismen.

Mogens Niss,

“BIBLIOGRAFISK VEJLEDNING ti} studiet af DEN MO- Nr. 5 er p.t. udgdet.
DERNE FYSIKS HISTORIE".

Helge Kragh.

"NOGLE ARTIKLER OG DEBATINDLAG OM - lareruddannel-
se 09 undervisning i fysik, og ~ de naturvidenskabe-
lige fags situation efter studenteropreret”.

Karin Beyer, Jens Hojgaard Jensen og Bent C. Jor-
gensen.

“MATEMATIKKENS FORHOLD TIL SAMFUNDSDKONOMIEN®. Nr. 7 er udglet.
8.V. Gnedenko.

"DYNAMIK OG DIAGRAMMER". Introduktion til
energy-bound-graph formalismen.

Peder Voetmann Christiansen.

"OM PRAKSIS' INDFLYDELSE PA MATEMATIKKENS UDVIK-
LING". - Motiver til] Kepler's:"Nova Stereometria
Doliorum Vinarjoum",

Projektrapport af Lasse Rasmussen.
Vejleder: Anders Madsen.

10/79

1/79

12/79

13/79

"TERMODYNAMIK 1 GYMNASIET".

Projektrapport af Jan Christensen og Jeanne Mor-
tensen.

Vejledere: Karin Beyer og Peder Yoetmann Christi-
ansen.

“STATISTISKE MATERIALER"
red. Jorgen Larsen

"LINEARE DIFFERENTIALLIGNINGER OG DIFFERENTIALLIG- " Ne. 12 er udglet
NINGSSYSTEMER" .

Mogens Brun Heefelt

"CAVENDISH'S FORSOG I GYMNASIET".
Projektrapport af Gert Kreinge.
Vejleder: Albert Chr. Paulsen




14/79

15/79

16/79

17/79

18/79

19/79

20/79

21/79

22/19

25/80

26/80

27/80

28/80

“BOOKS ABOUT MATHEMATICS: History, Phﬂosophy, Edu-~
cation, Models, System Theory, and Works of
Reference etc. A Bibliography".

Else Hoyrup.

“STRUKTUREL STABILITET OG KATASTROFER i systemer i
09 udenfor termodynamisk ligevegt".

Specialeopgave af Leif S. Striegler.
Vejleder: Peder Voetmann Christiansen.

"STATISTIK I KRAFTFORSKNINGEN".
Projektrapport af Michael Olsen og Jern Jensen.
Vejleder: Jorgen Larsen. -

"AT SPORGE OG AT SVARE i fysikundervisningen".
Albert Christian Paulsen.’

"MATHEMATICS AND THE REAL WORLD", Proceedings of an
International Workshop, Roskiide University Centre,
Denmark, 1978. Preprint.

Bernhelm Booss & Mogens Niss (eds.).

“GEOMETRI, SKOLE OG VIRKELIGHED".

Projektrapport af Tom J. Andersen, Tommy R. Andersen
og Per H.H. Larsen.

Vejleder: Mogens Niss.

"STATISTISKE MODELLER TIL BESTEMELSE AF SIKRE DOSER
FOR CARCINOGENE STOFFER".

Projektrapport af Michael Olsen og Jorn Jensen.
Vejleder: Jergen Larsen.

“KONTROL 1 GYMNASIET - FORMAL OG KONSEKVENSER".

Projektrapport af Crilles Bacher, Per S. Jensen, Pre-
ben Jensen og Torben Nysteen.

"SEMIOTIK 0G SYSTEMEGENSKABER (l)".
1-port lineart response og-stej i fysikken.

Peder VYoetmann Christiansen.

“ON THE HISTORY OF EARLY WAVE MECHANICS - with-special
emphasis on the role of realitivity".

Nr. 14 er p.t.

udglet.

"MATEMATIKOPFATTELSER HOS 2.G'ERE".
1. En analyse. 2. Interviewmateriale.

Projektrapport af Jan Christensen og Knud Lind-
hardt Rasmussen.

Vejleder: Mogens Niss.
“EKSAMENSOPGAVER" , Dybdemodulet/fysik 1974-79.

"OM MATEMATISKE MODELLER".
En projektrapport og to artikler.

Jens Hojgaard Jensen m.f1.

"METHODOLOGY AND PHILOSOPHY OF SCIENCE IN PAUL
DIRAC's PHYSICS".

Helge Kragh.

"DIELEKTRISK RELAXATION - et forslag til en ny model
bygget pd vaskernes viscoelastiske egenskaber”.

Projektrapport, speciale i fysik, af Gert Kreinoe..
Vejleder: Niels Boye Olsen.

Nr. 24 a+b er p.

t.

udgéet.




29/80

30/80

31780

32/80

33/80

34/80

35/80

36/80

37/80

39/81

40/8%

3/81

“0DIN - undervisningsmateriale til et kursus i
differentialligningsmodeller”.

Projektrapport af Tommy R. Andersen, Per H.H. Larsen
og Peter H. Lassen.

Vejleder: Mogens Brun Heefelt

"FUSTONSENERGIEN - - - ATOMSAMFUNDETS ENDESTATION®.
Oluf Danielsen.

"VIDENSKABSTEORETISKE PROBLEMEﬁ VED UNDERVISNINGSSY-
STEMER BASERET PA MENGDELARE™.

Projektrapport af Troels Lange og Jorgen Karrebzk.
Vejleder: Stig Andur Pedersen.

"POLYMERE STOFFERS VISCOELASTISKE EGENSKABER - BELYST
VED HUELP AF MEKANISKE IMPEDANSMALINGER OG MOSSBAUER-
EFFEKTMALINGER".

Projektrapport, speciale i fysik, af Crilles Bacher og
Preben Jensen.

Vejledere: Niels Boye Olsen og Peder Voetmann Chri-~
stiansen,

"KONSTITUERING AF FAG INDEN FOR TEKNISK-NATURVIDENSKA-
BELIGE UDDANNELSER. I-II".

_ Arne Jakobsen.

“ENVIRONMENTAL IMPACT OF WIND ENERGY UTILIZATION".
ENERGY SERIES NO.1.
Bent Serensen.

"HISTORISKE STUDIER I DEN NYERE ATOMFYSIKS UDVIKLING".
Helge Kragh.

"HVAD ER MENINGEN MED MATEMATIKUNDERVISNINGEN ?".
Fire artikler.
Mogens Niss.

"RENEWABLE ENERGY AND ENERGY STORAGE®.
ENERGY SERIES NO.2.
Bent Sorensen.

Nr. 30 er udgdet.

Udkommer medio 1982 p& Fysik-, Matematik- og Kemilerer-

nes forlag.

Nr. 31 er p.t. udglet

Nr. 34 er udgdet.

Publ. i “"Renewable Sources of Energy and the Environment®,
Tycooli International Press, Oublin, 1981,

"TIL EN HISTORIETEORI OM NATURERKENDELSE, TEKNOLOGI
0G SAMFUND".

Projektrapport af Erik Gade, Hans Hedal, Henrik Lau
og Finn Physant.

Vejledere: Stig Andur Pedersen, Helge Kragh og
Ib Thiersen.

"TIL KRITIKKEN AF VAKSTOKONOMIEN".
Jens Hojgaard Jensen.

“TELEXOMMUNIKATION I DANMARK - oplag til en teknolo-
givurdering”.

Projektrapport af Arne Jorgensen, Bruno Petersen og
Jan Vedde.

Vejleder: Per Norgaard.

"PLANNING ARD POLICY CONSIDERATIONS RELATED T0 THE
INTRODUCTION OF RENEWABLE ENERGY SOURCES INTO ENERGY
SUPPLY SYSTEMS™.

ENERGY SERIES NO.3.
Bent Sorensen.

Nr. 38 er p.t. udgdet

Nr. 40 er p.t. udgdet



42/81

43/81

. 44/8}

"VIDENSKAB TEORI SAMFUND - En introduktion til
materialistiske videnskabsopfatteiser®.

Helge Kragh og Stig Andur Pedersen.

1, “COMPARATIVE RISK ASSESSMENT OF TOTAL ENERGY
SYSTEMS" . :

2. “ADVANTAGES AND DISADVANTAGES OF DECENTRALIZATION".
ENE;RGV SERIES NO.4.
Bent Sorensen.

"HISTORISK UNDERSOGELSE AF DE EXSPERIMENTELLE FORUDSAT-
NINGER FOR RUTHERFORDS ATOMMODEL".

Projektrapport af' Niels Thor.Nielsen.
Vejleder: Bent C. Jorgensen.

45/82

46/82
I+I1

47/82

48/82

49/82

‘50782

51/82

52/82

53/82

54/82

"EKSEMPLARISK UNDERVISNING OG FYSISK ERKENDELSE -
ILLUSTRERET VED TO EKSEMPLER".

Projektrapport af Torben 0. Olsen, Lasse Rasmussen og
Niels Dreyer Sorensen.

Vejleder: Bent C. Jorgensen.
“BARSEBACK 0G DET VARST OFFICIELT-TANKELIGE UHELD".
ENERGY SERIES NO.5.

Bent Serensen.

"EN UNDERSOGELSE AF MATEMATIKUNDERVISNINGEN PA AD-

GANGSKURSUS TIL KOBENHAVNS TEKNIKUM".

Projektrapport af Lis Eilertzen, Jorgen Karrebak,
Troels Lange, Preben Norregaard, Lissi Pedersen, Laust
Rishej, Li1) Ron, Isac Showiki.

Vejleder: Mogens Niss,

“ANALYSE AF MULTISPEKTRALE SATELLITBILLEDER".
Projektrapport af Preben Norregaard,
Vejledere: Jorgen Larsen & Rasmus Qle Rasmussen.

"HERSLEV - MULIGHEDER FOR VEDVARENDE ENERGI I EN
LANDSBY". ENERGY SERIES NO.6.

Rapport af Bent Christensen, Bent Hove Jensen, Dennis
8. Moller, Bjarne Laursen, Bjarne Lillethorup og Ja-
cob Morch Pedersen,

Vejleder: Bent Sorensen.

"HVAD KAN DER GORES FOR AT AFHJELPE PIGERS BLOKERING
OVERFOR MATEMATIK?"

Projektrapport af Lis Eilertzen, Lissi Pedersen, Lill
Ron 09 Susanne Stender.

“DESUSPENSION OF SPLITTING ELLIPTIC SYMBOLS"
8ernhelm Booss & Krzysztof Wojciechowski.

"THE CONSTITUTION OF SUBJECTS IN ENGINEERING
EDUCATION".

Arne Jakebsen & Stig Andur Pedersen. -

"FUT_URES RESEARCH" - A fhilosophical Analysis of Ity
Subject-Matter and Methods.

Stig Andur Pedersen & Johannes Witt-Hansen.




55/82 "MATEMATISKE MODELLER" - Litteratur pd Roskilde
universitetsbibliotek.

En bibliografi.
Else Hoyrup.

6/82 "EN - TO - MANGE" - )
En undersogelse af matematisk okologi.

Projektrapport af Troels Lange.
Vejleder: Anders Madsen.

Vedr. tekst nr. 55/82:
Se ogsa tekst 62/83.

37/83 "ASPECT EKSPERIMENTET" -
. Skjulte variable i kvantemekanikken?

Projektrapport af Tom Juul Andersen.
Vejleder: Peder Voetmann Christiansen. ~

38/83 “MATEMATISKE VANDRINGER" - Modelbetragtninger
over spredning af dyr mellem smidbiotoper i
ageriandet.

Projektrapport af Per Hammershoj Jensen &
Lene Vagn Rasmussen.

Vejleder: Jorgen Larsen.

39/83 "THE METHODOLOGY OF ENERGY PLANNING".
ENERGY SERIES NO. 7.
Bent Sorensen.

50/83 “MATEMATISK MODEKSPERTISE" - et eksempel.

Projektrapport af Erik 0. Gade, Jorgen Karrebzk og
Preben Norregaard.

Vejleder: Anders Madsen.

51/83 “FYSIKS IDEOLOGISKE FUNKTION", som et eksempel pA
en naturvidenskab - historisk set.

Projektrapport af Annette Post Nielsen,

Vejledere: Jens Haoyrup, Jens Hojgaard Jensen og
Jorgen Vogelius.

32/83 “MATEMATISKE MODELLER" - Litteratur pid Roskilde
Universitetsbibliotek.

En bibliografi. 2. rev. udgave
Else Hoyrup

i3/83 "CREATING ENERGY FUTURES: A SHORT GUIDE TO
ENERGY PLANNING*.

ENERGY SERIES No. 8
David Crossley & Bent Sorensen

34/83  “VON MATHEMATIK UND KRIEG".
Bernhelm Booss og Jens Hayrup

35/83  “ANVENDT MATEMATIK - TEORI ELLER PRAKSIS".

Projektrapport af Per Hedegard Andersen, Kirsten
Habekost, Carsten Holst-Jensen, Annelise von Mgos,
Else Marie Pedersen, Erling Moller Pedersen.

Vejledere: Bernhelm Booss % Klaus Griinbaum

36/83 “MATEMATISKE MODELLER FOR PERINDISK SELEKTION I
ESCHERICHIA COLI".

Projektrapport af Hanne Lisbet Andersen, Nle
Richard Jensen 0g Xlavs Frisdahl.

Vejledere: Jorgen Larsen og Anders Hede Madsen

Ur. 57 er udqdet.




67/83

68/83

69/83

70/83

71733

72/83

73/83

75/84

76/84

77/84

"ELIPSOIDE METODEN - EN NY METODE TIL LINEAR
PROGRAMMERING?"

Projektrapport af Lone Biilmann og Lars Boye
vejleder: Mogens Brun Heefelt

“STOKASTISKE MODELLER I POPULATIONSGENETIK"
- til kritikken af teoriladede modeller.

Projektrapport af Lise Odgird Gade, Susanne Han-
sen, Wichae) Hviid, Frank Molgard Dlisen.

Vejleder: Jorgen Larsen.

“ELEVFORUDSATNINCER 1 FYSIK"
- en test i 1.g med kommentarer

Albert Chr. Paulsen

"INDLARINGS- OG FORMIDLINGSPROBLEMER I MATEMA-
TIK PA VOKSEHUNDERVISNINGSNIVEAU®

Projektrapport af Hanne Lisbet Andersen, Tor-
ben J. Andreasen, Svend Age Houmann, Helle
Glerup Jensen, Keld F1. Nielsen, Lene Vagn
Rasmussen.

Vejleder: Klaus Griinbaum & Anders H. Madsen

"PIGER OG FYSIK"
= et problem og en.udfordring for skolen?

Karin Beyer, Sussanne Blegaa, Birthe Olsen,
Jette Reich & Mette Vedelsby

"VERDEN IFOLGE PEIRCE" - to metafysiske
essays, om og af C.S. Peirce.

Peder Voetmann Christiansen

“EN ENERGIANALYSE AF LANDBRUG"
--okologisk contra traditionelt
ENERCY SERIES No. 9

Specialeonqave i fysik af
Bent Hove Jensen

Vejleder: Bent Sorensen

"MINIATURISERING AF MIKROELEKTRONIK® - om vi-
denskabeligajort teknologi og nytten af at
lere fysik

Projektrapport af Bodil Harder og Linda Szko-
tak Jensen.

Vejledere: Jens Hojgaard Jensen oq Bent (.
Jorgensen

"MATEMATIKUNDERVISNINGEN 1 FREMTIDENS GYMNASIUM"
- Case: Line®r programmering

Projéktrapport af Morten Blomhoj, Klavs Fris-
dahl, Frank Molgaard Olsen

Vejledere: Mogens Brun Heefelt & Jens Bjorneboe

"KERMEKRAFT I DANMARK?" - Et horingssvar indkaldt
af miljoministeriet,med kritik af miljostyrelsens
rapporter af 15. marts 1984,

ENERGY SERIES No. 10
Af Niels Boye Olsen og Bent Sorensen

“POLITISKE INDEKS - FUP ELLER FaKTA?"
Npinionsundersogelser delyst ved statistiske mo-
deller

Projektrapport af Sverd dqe Youmann, Yeld iiel-
s2n, Susanna Stander

Vejledere: Jorgen Larsen § Jens Bjornehoe
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