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1. Введение

Металловедение является активно развивающейся областью науки [1–3], которая ставит перед собой амбициозные задачи и успешно их решает [4–7].

В настоящее время наиболее распространены три рентгеновских метода дифракции от монокристаллов:

1. Метод вращения: вращающийся кристалл облучают монохроматическим параллельным пучком рентгеновского излучения

2. Метод Лауэ: неподвижный кристалл облучают полихроматическим рентгеновским излучением

3. Метод Косселя: неподвижный кристалл облучают монохроматическим широко расходящимся пучком рентгеновского излучения.
2. Построение прямых полюсных 
фигур в белом рентгеновском излучении
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	Рис. 1. Прямые полюсные фигуры кристалла никеля, записанные в белом излучении при напряжении на рентгеновской трубке U=40 кВ и угловом положении счётчика 2θ=9 град (а), 2θ=24,5 град (б), 2θ=50 град (в); U=25 кВ, 2θ=24,5 град (г)


Ранее авторами [8–10] показана оптическая схема получения дифракционной картины путём записи прямых полюсных фигур (ППФ) от вращающихся кристаллов в полихроматическом рентгеновском излучении. Описаны и объяснены теоретические основы получения таких дифракционных картин и способы варьирования параметрами ППФ, записанных в белом излучении. Такая картина дифракции рентгеновских лучей удобна для объёмного представления о расположении кристаллографических плоскостей в конкретном кристалле и её индицирования.

Как теоретически показано [10] параметры эффективной области регистрации АВ для построения ППФ определяются по формуле:
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где АВ – отрезок регистрации –  та часть области отражений между внешней и внутренней сферами Эвальда, при попадании в которую узлов обратной решётки, счётчик регистрирует отражения (если отражения не запрещены правилами погасания), 2θ – угловое положение точечного счётчика дифрактометра, U – напряжение на рентгеновской трубке (кВ), λмин и λмакс коротковолновая и длинноволновая границы рентгеновского излучения (Å), соответственно.

Из формулы (1) следует принципиальная возможность варьирования радиусом внешней границы области отражений путём изменения напряжения на рентгеновской трубке и путём изменения углового положения детектора.

Индексы узлов обратной решётки HKL, попадающих на отрезок регистрации, определяются по формуле: 
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 – период кристаллической решётки.
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ППФ записаны с применением рентгеновского дифрактометра D\MAX-2500 в непрерывном спектре. На рис. 1 представлены экспериментальные ППФ кристалла никеля (ГЦК решётка), записанные с варьированием длины и положения отрезка регистрации в области отражений белого излучения. На рис. 1, а–в показано последовательное изменение количества систем полюсов на ППФ при увеличении длины отрезка регистрации за счёт увеличения углового положения точечного рентгеновского счётчика при фиксированной непрерывной области сферы Эвальда (фиксированное напряжение на рентгеновской трубке 40 кВ). Количество семейств кристаллографических плоскостей, отражения от которых присутствуют на ППФ последовательно увеличивается с одной системы {111} при 2θ = 9º, до шести систем {111}, {100}, {110}, (311}, {331}, {210} при 2θ= 24.5º, и далее существенно увеличивается при 2θ = 50º, рис. 1, в. По ППФ на рис. 1, в возможно проведение количественного расчёта.
На рис. 1, б и г показано изменение количества систем полюсов на ППФ при изменении величины внешнего радиуса области отражений белого излучения в результате изменения напряжения на рентгеновской трубке при фиксированном угловом положении детектора 2θ = 24.5º. Количество семейств кристаллографических плоскостей, отражения от которых присутствуют на ППФ уменьшается с шести {111}, {100}, {110}, (311}, {331}, {210} при U = 40 кВ (рис. 1, б) до трёх систем (111), (100), (110) при U = 25 кВ (1, г).
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	Рис. 2. Прямые полюсные фигуры кристаллов кремния – решётка типа алмаза (а), молибдена – ОЦК (б) и никеля – ГЦК (в), записанные в белом излучении. Трёхмерное представление полюсной фигуры никеля (г)


Угловое положение точечного детектора при больших углах 2θ и/или при высоком напряжение на аноде позволяет получать ППФ, соответствующие стандартным стереографическим проекциям любых кристаллов, по которым возможен автоматический расчёт остаточных напряжений и определение сингонии кристалла по относительно простому алгоритму. На рис. 2 представлены ППФ от кристаллов с решётками типа алмаза, ОЦК и ГЦК.

Таким образом, применение белого рентгеновского излучения, помимо определения типа решётки по ППФ, позволяет получать экспериментальные стереографические проекции любых кристаллов с любой ориентировкой.
3. Минимумы и максимумы
интенсивности на прямых полюсных фигурах
В работе [8] авторами показаны рентгеновские минимумы интенсивности, которые по форме представляют собой перевёрнутые рентгеновские максимумы на ППФ, интенсивность которых ниже уровня фона.

Интенсивность сплошного спектра рентгеновского излучения после первичного всплеска убывает при увеличении длины волны. Из уравнения Вульфа-Брэгга [11–14]:
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где d – межплоскостное расстояние, λ – длина волны рентгеновского излучения, n – номер узла узлового ряда обратной решётки, следует, что величина длины волны обратно пропорциональна порядку отражения (номеру узла обратной решётки).
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Рис. 3. Зависимость азимутального сечения полюса HH0 ОЦК-кристалла на прямой полюсной фигуре от изменения напряжения (U) на рентгеновской трубке


Регистрация рентгеновским счётчиком пика интенсивности HKL на ППФ кристалла означает, что отрезок регистрации выведен на узловой ряд HKL обратной решётки, т.е. плоскость (hkl) выведена в отражающее положение. В белом излучении для каждого узла узлового ряда в пределах отрезка регистрации существует длина волны, при которой выполняется брэгговское условие. Поэтому, при выведении в отражающее положение узлового ряда в белом излучении, на каждом узле ряда в пределах отрезка регистрации происходит дифракция рентгеновских лучей. Пик интенсивности на ППФ в белом излучении представляет собой суперпозицию отражений от всех узлов выведенного в отражающее положение узлового ряда, которые попадают на отрезок регистрации. Рентгеновский счётчик регистрирует дифрагированные лучи только от тех узлов ряда, которые находятся на отрезке регистрации [10]. Область регистрации ограничена радиусом внешней сферы регистрации (напряжением на рентгеновской трубке), положением (угловым положением счётчика) и длинной отрезка регистрации.

Применение широко открытых в горизонтальной и вертикальной плоскостях щелей дифрактометра приводит к непараллельности (расходимости) рентгеновских лучей. На кристаллографическую плоскость лучи падают не только под углом θ, а в диапазоне углов Δθ. В полихроматическом спектре для каждого из таких углов существует длина волны, удовлетворяющая брэгговскому условию. Поэтому выведенный в отражающее положение узел обратной решётки, в отличие от монохроматического спектра, даёт не одно отражение, а одновременно набор отражений в соответствующем диапазоне длин волн. Для регистрации этих отражений необходимы широко открытые щели перед счётчиком.

Таким образом, полюс на ППФ, записанной в белом излучении в широко расходящемся пучке имеет более сложное строение. Полюс формируется не одним отражением, а набором отражений от каждого узла обратной решётки. Взаимодействие отражений разных порядков от кристаллографической плоскости может привести к формированию дифракционного минимума на ППФ.

Максимальный номер узла на отрезке регистрации ограничен напряжением на рентгеновской трубке (2). Поэтому последовательное увеличение напряжения от минимального до максимального последовательно заводит на отрезок регистрации узлы узлового ряда, выведенного в отражающее положение. На рис. 3 показано изменение азимутального сечения полюса HH0 ОЦК-кристалла на ППФ при изменении напряжения (U) на рентгеновской трубке от 20 до 60 кВ. Сечения записаны при фиксированном положении счётчика 2θ = 13° и фиксированных других параметрах дифрактометра. При минимальном напряжении (20 кВ) ни один из узлов обратной решётки не попадает на отрезок регистрации, поэтому на азимутальном сечении ППФ фиксируется интенсивность фона. Появление узла 110 на отрезке регистрации приводит к формированию максимума интенсивности на ППФ (30 кВ). Вследствие горизонтальной расходимости рентгеновских лучей отражения от узлов обратной решётки регистрируются счётчиком раньше расчётных значений напряжения. Последовательное увеличение напряжения приводит к появлению на отрезке регистрации узлов с большими номерами, что приводит к размытию максимума пика, последующем снижении его интенсивности и формированию минимума интенсивности.
Последовательное увеличение величины горизонтальной расходимости щелями DS (перед кристаллом) приводит к последовательному изменению формы полюса из максимума в минимум, рис. 4. Соответственно, при определённых значениях напряжения и величины горизонтальной расходимости возможна стадия изменения формы полюса, при которой интегральная интенсивность от всех узлов ряда на отрезке регистрации кроме первого равна интегральной интенсивности первого узла. В результате, несмотря на то, что узловой ряд выведен в отражающее положение, а узлы присутствуют на отрезке регистрации, на ППФ вместо полюса полюсной плотности интенсивность соответствует уровню фона.
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Рис. 4.  Зависимость азимутального сечения полюса HH0 ОЦК-кристалла на прямой полюсной фигуре от величины горизонтальной расходимости (щель DS)


Таким образом, представляется вероятным, что минимумы интенсивности на ППФ, записанной в белом излучении, обусловлены расходимостью рентгеновских лучей и наложением друг на друга отражений, выведенных на отрезок регистрации узлов узлового ряда, наличие которых зависит от напряжения на рентгеновской трубке и углового положения счётчика.
4.  Определение периода и типа кристаллической решётки по измерению энергии кванта
Из формулы (1) следует, что область обратной решётки, участвующая в формировании ППФ, определяется угловым положением счётчика, напряжением на рентгеновской трубке и поглощением окна рентгеновской трубки. Варьирование этих параметров позволяет, как увеличивать, так и уменьшать эффективную область обратной решётки. Помимо перечисленных параметров, существуют параметры, варьирование которых может только уменьшить размер области обратной решётки, участвующей в формировании ППФ. Диапазон длин волн ограничивается рентгеновской оптикой и амплитудным дискриминатором (PHA – pulse height analyzer). Монохроматор и рентгеновская оптика из сплошного рентгеновского спектра вырезают, как правило, фиксированный интервал длин волн. 

Амплитудный дискриминатор представляет собой быстродействующее электронное или программное устройство, которое проводит автоматически в реальном времени анализ входящих сигналов по амплитуде. Дифференцальный дискриминатор регистрирует только те сигналы, амплитуда которых находится в заданном интервале. Интегральный дискриминатор регистрирует только те сигналы, амплитуда которых превышает порог дискриминации. Амплитудный дискриминатор позволяет выделять из сплошного рентгеновского спектра произвольный диапазон длин волн, в том числе пропустить полный набор длин волн генерируемых данной рентгеновской трубкой, при отсутствии других ограничивающих факторов.

Амплитудный дискриминатор позволяет зарегистрировать энергию квантов Е рентгеновского излучения, попадающих на счётчик. Каждый максимум энергии на записанном спектре соответствует узлу HKL узлового ряда обратной решётки, выведенного в отражающее положение. Энергия кванта связана с длиной волны соотношением: 
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которое позволяет рассчитать период кристаллической решётки по экспериментально определённой энергии кванта рентгеновского излучения.

Для этого необходимо построить ППФ с применением белого излучения, определить симметрию кристалла, проиндицировать ППФ, вывести в отражающее положение необходимую кристаллографическую плоскость, по формуле (2) определить диапазон напряжений на рентгеновской трубке и положений детектора, при которых выбранный узел обратной решётки попадает на отрезок регистрации (либо выставить напряжение и счётчик в положения близкие к максимально допустимым), произвести сканирование узким окном дискриминатора амплитуд полихроматического спектра, по записанному спектру определить энергию квантов, при которой возникает максимум интенсивности. В результате вышеописанных действий определяются индексы узла обратной решётки (HKL), угловое положение детектора θ и энергия кванта Е, по которым по формуле (4) рассчитывается период кристаллической решётки 
[image: image18.wmf]a

.

Из закона погасания следует, что отражения при определённых брэгговских углах отсутствуют (кроме примитивной решётки). Поэтому набор разрешённых линий HKL в разных кристаллических решётках разный. Следовательно, разный и ряд соотношений суммы квадратов индексов Лауэ 
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. Такое различие позволяет определить тип кристаллической решётки. Для разных решёток эти соотношения представлены в таблице 1 [15].
Таблица Соотношения суммы квадратов индексов Лауэ для первых двух «разрешённых» линий
	Тип решётки
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	Примитивная

Объёмноцентрированная
Гранецентрированная

Тип алмаза

	1; 2; 3; 4; 5; 6; 8; 9; 10; 11

1; 2; 3; 4; 5; 6; 7; 8; 9; 10
1; 1.33; 2.66; 3.67; 4; 5.33; 6.33; 6.67; 8; 9

1; 2.66; 3.67; 5.33; 6.33; 8; 9; 10.67; 11.67; 13.33


Из выражения (4) следует, что соотношение суммы квадратов индексов Лауэ с учётом, что 
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, приобретает вид 
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 и в итоге:
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(5)

Проведя процедуры, описанные выше для определения периода решётки, с применением амплитудного дискриминатора записывается спектр энергий квантов в полихроматического излучения от узлов ряда обратной решётки, по формуле (5) и таблице 1 определяется тип решётки. По аналогичному алгоритму возомжен расчёт периодов кристаллических решёток отличных от кубической. Для чего потребуется записать несколько ППФ.
Таким образом, применение белого рентгеновского излучения и амплитудного дискриминатора позволяет определять период и тип кристаллической решётки по энергии квантов, регистрируемых счётчиком.
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