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Цель работы: ознакомление с принципом формирования дифракционной картины в методе ШРП, техникой метода и применением его для определения периода решётки монокристалла и оценки несовершенства кристаллической структуры.

Введение. Важным фактором развития физики твёрдого тела и физического материаловедения является значительное внимание, уделяемое монокристаллам и изучению их реальной структуры. Необходимость экспресс контроля качества монокристаллов, изучения их структуры и влияния на неё различных физических воздействий требует развития рентгеноструктурных методов исследования совершенных кристаллов и кристаллов с дефектами кристаллической структуры. Подобные исследования могут проводиться различными методами, однако все они являются разновидностями двух основных (классических): метода Лауэ и метода вращающегося монокристалла. При этом одним из наиболее перспективных направлений рентгенографии монокристаллов является то направление, в котором используется широкоугловая (трёхмерная) дифракция, осуществляемая за счёт большой расходимости по всем направлениям падающего на кристалл рентгеновского излучения.

Это направление реализовано в методе ШРП, применяемый для прецизионных определений периодов решётки монокристаллов, разориентировки элементов их субструктуры, для изучения структуры деформированных кристаллов.

Различают две разновидности экспериментального воплощения этого метода.
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Рис.1 Косселевский метод.

Пучок быстрых электронов е (в электронном микроскопе или рентгеновском микроанализаторе) фокусируется на малом участке поверхности исследуемого монокристалла 1 (Рис.1).

В этом случае характеристическое излучение возникает в образце. Регистрируемые на фотоплёнке 2 по направлению S1 дифракционные линии называют косселевскими линиями по имени В.Косселя, предложившего данный метод. Достоинством метода Косселя является возможность локального структурного анализа. Степень локальности связана с размером зоны генерации излучения в исследуемом образце сечением пучка е и составляет единицы микронов. Неудобство связано с необходимостью помещения образца в вакуум. Кроме того, воздействие электронов на некоторые образцы может привести к неконтролируемым изменениям в структуре и составе кристалла. Затруднён анализ диэлектриков вследствие зарядки их поверхности электронами.

В другом случае широко расходящийся первичный пучок характеристического излучения So​ (Рис.2)формируется в рентгеновской трубке при взаимодействии потока е с тонкой мишенью 3 “прострельного” типа. В таких трубках мишень напыляется непосредственно на бериллиевое окно. Образец находится на воздухе вблизи окна. Если источник воздействия на образец и фотоплёнка находятся по разные по разные стороны от образца, то говорят что съёмка идёт “на просвет”, если же по одну - то “на отражение”.
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Рис.2 Псевдокосселевский метод.

Принцип формирования дифракционной картины в методе ШРП.

Рассмотрим геометрию возникающей в методе ШРП дифракционной картины с помощью построений в обратном пространстве с привлечением понятия ОР (обратной решётки). Следует напомнить, что условие дифракции в терминах обратной решётки имеет вид (S1-So​)/(=r*HKL ,  где S1 -единичный вектор в направлении дифракции; So​ -единичный вектор в направлении первичного пучка; ( -длина волны используемого характеристического излучения; r*HKL - радиус-вектор узла ОР с индексами (координатами) HKL. По определению, узел ОР соответствует атомной плоскости (hkl), причём радиус-вектор перпендикулярен ей, а длина |r*HKL|=n/d(hkl)=(2sin()/( ,  где n -порядок отражения.

Пусть угол расходимости первичного пучка характеристического излучения равен ( (1800) - в пространстве это полусфера. Последовательность построений, необходимых для решения задачи, следующая:

Рис.3 Обратная решётка (формирование дифракционной картины).

1.  Строится обратная решётка монокристалла в трёхмерном обратном пространстве в осях a*, b*, c*. Для монокристалла ОР - совокупность точечных узлов HKL. На рис.3 ОР изображена как двумерная (для удобства). Выбирается нулевой узел 000 - начало обратного пространства.

2.  Задаётся направление первичного пучка вектором So/(. Конец этого вектора при построении обязательно должен быть в 000. Так как область варьирования направлений So первичных лучей в широко расходящемся пучке равна 2( стерадиан, то начало векторов So/( опишет в пространстве полусферу. След сечения этой полусферы отмечен штриховой линией на рис.3. Строятся сферы отражений радиусом 1/(. Они все должны проходить через узел 000. На рис.3 показаны сечения крайних сфер с центрами в точках 0 и 0'' и одна промежуточная. Набор сфер отражений создаёт пространство, ограниченное сверху полусферой радиуса 2/(, а снизу поверхностью, получаемой от вращения полуокружности радиуса 1/( с центром в точке 0 вокруг нормали, проведённой через 000, к границе пространства. Для всех узлов ОР, попавших при данных экспериментальных условиях в это пространство, будет выполняться условие дифракции.

3.  Рассмотрим некий узел HKL, который удовлетворяет этому требованию (рис.4). 

Рис.4 Схема возникновения дифракционных конусов.

Найдём для него направление S1 дифрагированного пучка. Приводится r*HKL из 000 в HKL. Находится середина данного вектора и восстанавливается перпендикуляр до пересечения со штриховой линией, где лежат центры сфер отражений. Точки О1 и О2 определяют те лучи в S01 S02 в первичном пучке, для которых выполняется условие дифракции. Отсюда находится направление дифрагированных лучей S11 S12. Дифрагированный поток лучей идёт по поверхности кругового конуса, образованного вращением S11/( & S12/( вокруг радиус-вектора. Угол раствора конуса 1800-2(.

Таким образом, дифракционная картина в методе ШРП представляет собой систему конусов, каждый из которых соответствует определённому отражению (узлу); оси конусов совпадают с нормалями к отражающим плоскостям, т.е. с направлением вектора r*HKL. Если плоскость фотоплёнки параллельна отражающей плоскости, т.е. перпендикулярна r*HKL​, то дифракционная линия на плёнке - окружность; отражения от плоскостей, составляющих с плоскостью фотоплёнки некоторый угол, представляют собой псевдоэллипсы.

Принцип и некоторые особенности формирования дифракционной картины в методе ШРП могут быть объяснены и другим образом: в реальном пространстве образца.

При достаточно большой расходимости первичного характеристического рентгеновского излучения, падающего на исследуемый монокристалл от источника f, весьма высока вероятность того, что брэгговскому условию дифракции будут удовлетворять протяжённые участки атомных плоскостей в кристалле. Тогда дифрагированные лучи в кристалле образуют конус с углом раствора (1800-2(), осью которого является нормаль к отражающей плоскости hkl, рис.5. 




Рис.5. Схема формирования дифракционных и экстинкционных линий. 

На этом рисунке показана съёмка на прохождение и отражение и представлены два семейства атомных плоскостей: параллельных и перпендикулярных оси первичного пучка. Возникновение дифракции от определённых плоскостей (hkl) для лучей, падающих на плоскость под углом (, приводит к тому, что проходящие через кристалл в этом направлении лучи ослаблены не только из-за поглощения, но и из-за перераспределения части энергии первичного пучка в дифрагированное излучение.

Поэтому на рентгенограммах, снятых на прохождение, наблюдаются не только тёмные линии дифракции D1 (интенсивность выше интенсивности фона на плёнке), но и светлые линии поглощения или экстинкции Е1, Е2 (интенсивность ниже интенсивности фона на плёнке). При съёмке на отражение регистрируются только тёмные дифракционные линии. Экспериментально найдено, что наилучший контраст линий поглощения достигается при минимальном размере фокусного пятна источника и выполнении определённых соотношений, касающихся линейного коэффициента ослабления характеристического излучения, толщины кристалла, анодного напряжения и потенциала возбуждения характеристического излучения. 
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