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 Inleiding
In dit practicum maten we het X-stralen diffractiespectrum op voor NaCl. Bedoeling daarbij was vooral om pieken in de intensiteit op te merken, om dan via de wet van Bragg de roosterparameters te kunnen bepalen. 
1. Opgaven vooraf
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Op de figuur is af te lezen dat:
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Deze laatste vergelijking is het wegverschil tussen beide stralen. Als het weglengteverschil gelijk is aan één golflengte λ, dan zullen de door P en O verstrooide stralen weer precies in fase zijn en geldt dat 
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Wanneer men nu 2 stralen zou bekijken die in hetzelfde vlak worden weerkaatst, treedt er geen weglengteverschil op. Alle punten in dit vlak versterken elkaar altijd. Dezelfde versterking treedt ook op als het weglengteverschil gelijk is aan een veelvoud van λ. De reflectie 0k0 is op te vatten als een reflectie aan het roostervlak (010) waarbij kxλ het weglengteverschil is. De reflecties 020,030,040,… worden hogere-orde  reflecties aan het (010) vlak genoemd. 
Men kan de formule dus algemeen voorstellen: 
[image: image8.wmf]2sin

kd

lq

=

. 
1b[image: image1.png]


 De afstanden tussen de equidistante atomaire vlakken voor NaCl kristal zoeken we op in de Powder Diffraction File (PDF) van het International Center for Diffraction Data (ICDD). Vervolgens passen de we bragg formule toe om de bragg-hoeken  te berekenen. De golflengte van de x-stralen is 1,54 Å. 
1c Men meet telkens de intensiteit van de X-stralen op een bepaalde hoek, door dit voor zoveel mogelijk hoeken te doen weet je onder welke hoek de intensiteit van de x-stralen maximaal is. Dit zijn de zogenaamde bragghoeken.  Deze intensiteitspieken komen via de wet van Bragg overeen met een afstand d tussen equidistante atomaire vlakken. Uit deze d-afstanden kan men de roosterparameters bepalen.
2a Enkele opnametechnieken zijn bijvoorbeeld de poederdiffractie, de Laue methode en de oscillatie- en rotatieopname zijn andere mogelijkheden.

Bij de Laue methode wordt het kristal bestraald door een polychromatische X-stralenbundel, waardoor elke familie roostervlakken de gepaste golflente “kiest” om aan de wet van Bragg te voldoen. Er wordt ook gebruik gemaakt van de bol van Ewald. Alle reciproke roosterpunten gelegen tussen de bol van Ewald, horende bij de minimale golflengte λ1 en de maximale golflengte λ2, geven aanleiding tot reflecties welke door middel van een vlakke film worden geregistreerd. Roosterpunten welke op een lijn liggen die door de oorsprong gaat, hebben dezelfde afbuigingsrichting en de corresponderende reflecties (nh,nk,nl) zullen dus overlappen op de film.  Het Laue-diagramma vertoont de symmetrie van het reciprook rooster volgens de lijn door de oorsprong en parallel aan de invallende bundel. Wanneer deze lijn een rotatieas is of wanneer ze in één of meerdere symmetrievlakken ligt, dan zal dit merkbaar zijn op de Laue opname. De symmetrie van de Laue opname laat toe het kristal in te delen bij één van de 11 Laue groepen, welke worden afgeleid uit de 32 puntgroepen door toevoegen van een inversiecentrum.
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2b Een kristal is een 3-dimensionaal rooster van elementen dat opgedeeld kan worden in sets van evenwijdige vlakken. Zo’n familie evenwijdige vlakken kunnen we definiëren met de Miller indices (hkl). Zij zijn het kleinste gemeen veelvoud van de reciproke afgesneden stukken langs de drie assen, e.g. een netvlak snijdt de assen in de punten  200, 010 en 003; de reciprook afgesneden stukken zijn dan ½, 1 en 1/3 wat leidt tot de Miller indices (362). Elke Miller index (hkl) staat dus in feite voor een oneindige verzameling equidistante vlakken. De loodrechte afstand d(hkl) tussen twee opeenvolgende evenwijdige vlakken (hkl) wordt de netvlakafstand of d-waarde genoemd.  Deze kunnen we uitdrukken in functie van de celparameters, voor elk van de 7 kristalstelsels.
Het reciproke rooster werd door Ewald (1921) ingevoerd om een eenvoudig verband te leggen tussen de netvlakafstand d(hkl) en de basisvectoren van de eenheidscel. De basisvectoren van het reciproke rooster worden als volgt gedefiniëerd:

[image: image10.png]



Deze vectoren bouwen het reciproke rooster op, dat zo wordt genoemd vanwege het feit dat met het gewone rooster zogenaamde reciprociteitsrelaties als [image: image11.png]


 bestaan. Elk roosterpunt in de reciproke ruimte komt overeen met een familie evenwijdige vlakken in de directe ruimte. De richting van de vectoren in het reciproke rooster staat loodrecht op de vlakken in het directe rooster. En de lengte van de vectoren in het reciproke rooster is 1/d(hkl). 

Het reciproke rooster is een handig hulpmiddel om X-stralen diffractiepatronen te interpreteren, en zo informatie te verkijgen over de interne structuur van een kristal.  Het laat toe om de wet van Bragg op een eenvoudige wijze te visualiseren. Er is immers een reciprook verband tussen de hoek θ en de netvlakafstand d(hkl) (sin θ ~ 1/d(hkl)).
Beschouw het a*c* vlak van het reciproke rooster van een kristal dat zich in een x-stralenbundel bevindt met golflengte λ. De oriëntatie van het kristal wordt zo gekozen dat de x-stralenbundel parallel is aan het a*c* vlak. We tekenen nu een cirkel met straal 1/λ, die door de oorsprong van het reciproke rooster (O) gaat, en met als middelpunt het kristal dat we onderzoeken. 
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Nu beschouwen we de eigenschappen van een reciprook roosterpunt P dat op deze cirkel ligt. Vermits de hoek OPI gelijk is aan 90° geldt:


sin OIP = sin θ = OP/OI = OP/2λ

Vermits P een reciprook roosterpunt is, geldt dat de lengte OP gelijk is aan 1/d(hkl). De lengte van de vectoren in het reciproke rooster is immers gelijk aan 1/d(hkl).


sin θ = λ/2d(hkl)  of λ = 2d sin θ

Deze afleiding geldt algemeen en houdt in dat wanneer een reciprook roosterpunt met de cirkel samenvalt, voldaan is aan de wet van Bragg en er een reflectie voorkomt. We kunnen dit ook uitbreiden naar 3 dimensie’s, we krijgen dan een bol, die de bol van Ewald wordt genoemd. Elk reciprook roosterpunt op het boloppervlak voldoet aan de wet van Bragg waardoor een reflectie aan het bijhorende roostervlak (hkl) in de directe ruimte ontstaat.

2c Reciproke roostervectoren

De algemene formules voor de basisvectoren van het reciproke rooster:
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· NaCl heeft een kubisch systeem( a = b = c & V=a³). Bijgevolg vinden we:

a* = b* = c* = 1/a = 1/5,6402 = 0,1773

α = β = γ = 90° 

· CdS heeft een hexagonaal systeem. (a=b & V = 
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· Si-kristal heeft een isometrisch hexoctahedraal system (a = b = c & V = a³) We vinden:

a* = b* = c* = 1/a = 1/5,431 = 0,1841

α = β = γ = 90° 

3 Een Geiger-Müllerteller, of kortweg Geigerteller, is een soort deeltjesdetector die ioniserende straling opmeet.

Geigertellers worden voornamelijk gebruikt om alfa en bèta straling te detecteren, maar ook andere types straling. De sensor is een Geiger-Müllertube, een inerte met gas gevulde tube (meestal helium, neon of argon, gemengd met halogenen) die kortstondig elektriciteit geleidt wanneer een deeltje of foton het gas atomen in het gas ioniseert. De tube versterkt deze geleiding door een cascade-effect en een stroompuls wordt uitgezonden. Deze puls geeft men meestal weer met een naald of lamp en een audio ‘klik’. Moderne instrumenten kunnen radioactiviteit opmeten over verschillende magnitudes. 
De Geiger-Müllertube is een voorbeeld uit een klasse van stralingsdetectoren die men simpele gasdetectoren noemt. Hoewel ze zeer bruikbaar, goedkoop en robuust zijn, kunnen tellers die gebruik maken van een GM tube enkel de aanwezigheid en intensiteit van de straling opmeten (deeltjesfrequentie tegenover energie). Gasdetectoren met de mogelijkheid om naast de straling ook de energieniveaus van een deeltje te detecteren, noemt men proportionele tellers. Sommige tellers van deze laatste soort kan men ook gebruiken om de positie of de hoek van de invallende radiatie bepalen.
4 Röntgen heeft, in 1895 toen hij X-stralen ontdekte, verschillende types elektronbuizen (vacuum tubes) gebruikt (zoals bijvoorbeeld Hittorf-Crookes buis of Lenard buis) voor het opwekken van allerlei straling. Het apparaat dat we gebruikt hebben werkt ook op een gelijkaardige manier. Grofweg bestaat het uit drie componenten: een geleider (kathode) die opgewarmd wordt zodat de elektronen zwak ermee binden, een groot potentiaalverschil tussen de kathode en de anode om elektronen te versnellen, en een specifiek materiaal (anode) dat door impact van elektronen straling genereert. Ons apparaat ziet er als volgt uit:
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1 Voet voor koelvin

2 Uitlaat; het is ongedocumenteerd welke filter hier voorstond.
3 Coperen anode

4 Warme kathode

5 Verbindingsstuk
De elektronen worden in ons geval versneld over een potentiaalverschil van 30kV en de emissiestroom bedraagt 80μA. Het vermogen van invallende elektronen op de anode is dan 2.4Watt. Het x-stralen spectrum is afhankelijk van het gebruikte materiaal. In ons geval was dat koper. Het spectrum bestaat uit twee componenten. Enerzijds de remstraling (i.e. continue straling door de-acceleratie van bombarderende elektronen) en anderzijds de karakteristieke straling (i.e. straling veroorzaakt door de reeconfiguratie van gebonden elektronen, indien een bepaald elektron van bijvoorbeeld de K-schil wordt weggeslagen door een inkomend elektron). Het aantal deeltjes in functie van de energie is uitgezet in onderstaande grafiek. De rode curve stelt de remstraling voor, en de blauwe de karakteristieke straling. In ons geval is Kα = 8.04 keV (154 pm) en Kβ = 8.91 keV (139 pm). 

[image: image14.emf]
5 X-straling van koper heeft drie verschillende golflengtes. Namelijk Kα1=1.540 Å, Kα2=1.544 Å en Kβ=1.392 Å. De absorptiegrens van de K-schil van Nikkel ligt op 1.488 Å. Hierdoor absorbeert Nikkel voornamelijk straling met een golflengte tot 1.488 Å. Daardoor wordt vooral de Kβ-straling geabsorbeerd en worden nog slechts twee verschillende X-stralingen doorgelaten: Kα1 en Kα2.

2. Opgaven bij het practicum
1 Een grafische weergave van de meetopstelling ziet eruit als volgt: 
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De belangrijkste onderdelen daarbij zijn (1) de x-stralen buis, (4) de sample-houder, en (6) de detector. Het aantal gedetecteerde doorslagen kon dan afgelezen worden op de teller, zoals aangegeven op de figuur. 
2 We meten het diffractiespectrum op voor NaCl. 
Wegens problemen met de proefopstelling zijn deze data echter beperkt tot een klein gebied waarrond we een piek in het spectrum verwachtten. 

De data werden op de volgende wijze bekomen:

We stelden de hoek 2θ (zie onderstaande figuur) in en lieten dan de Geigerteller het aantal doorslagen tellen in twee minuten tijd. Dit zou ons dan een goed beeld moeten geven van de hoeken waarrond de intensiteit piekt. 
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Rond de eerste piek:

	2θ (°)
	# doorslagen

	28.0 ± 0.1
	83 ± 9

	30.0 ± 0.1
	100 ± 10

	31.7 ± 0.1
	314 ± 18

	33.0 ± 0.1
	126 ± 11

	34.0 ± 0.1
	105 ± 10


Rond de tweede piek:

	2θ (°)
	# doorslagen

	63.4 ± 0.1
	101 ± 10

	64.0 ± 0.1
	115 ± 11

	66.2 ± 0.1
	133 ± 12

	68.0 ± 0.1
	113 ± 11

	70.0 ± 0.1
	128 ± 11


Wegens tijdsgebrek konden we geen bruikbare meetgegevens verzamelen voor CdS en Si.
3 De piek in het experiment werd voor NaCl gevonden op 31.7°. Aan de hand van de wet van Bragg kan dan de d-waarde van de maximum intensiteit berekend worden. We hebben namelijk:
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De golflengte λ = (1.54 ± 1) Å. Op de hoek zit een foutenmarge van ± 0.1°. De waarde van d is dus d = (1.46 ± 0.09) Å. Als dit wordt ingegeven in de 'Powder Diffraction File' kunnen de roosterparameters gevonden worden. In de literatuur wordt voor de kubische cel een zijdelengte van 5.6402 Å en hoeken van 90° gegeven.
Het onzekerheidsinterval op de gevonden waarde in dit verslag is 0.09 Å. Het wordt bepaald door de onzekerheid op de golflengte die één is in de orde van het laatste beduidende cijfer, maar ook door de onzekerheid door de afleesfout op de hoek, waarbij hetzelfde geldt. Aan de hand van de foutrekening bekomt men dan dit interval.
De fout op de telling beïnvloedt niet direct de berekende d-waarde. Wel in die zin dat die fout het vinden van de intensiteitspiek kan beïnvloeden. Deze tellingen zijn discreet en bijgevolg zijn de 'steekproeven' Poissonverdeeld. Het fouteninterval is dus de deviatie 
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. Zelfs met dit interval is het echter duidelijk op welke hoek het maximum in intensiteit ligt.

4 We hebben reeds het vermogen van de elektronenbundel afgeschat op 2.4Watt. Maar niet heel dit vermogen wordt omgezet naar x-stralen. Zowat 90% wordt omgezet in warmte, en zowat 10% naar x-stralen.
 Dus bekomen we ongeveer 0.24Watt aan uitgezonden x-stralen.

Als 0.24Watt radiaal uitgestuurd wordt, en een mens gemiddeld 0.3m breed en 1.8m hoog is, en gemakshalve een schijf van ongeveer 0.54m² rakend aan de cirkel met straal 0.1m en met de x-bron als middelpunt vormt, dan kunnen we berekenen dat hij ongeveer 24% van het totaal vermogen van de x-bron opvangt. Dit betekent dat hij/zij ongeveer 5.7
[image: image19.wmf]´

10-2J opneemt per seconde. Bij een gemiddeld persoongewicht van 75kg en RBE = 1 (voor x-stralen) zou dit overeenkomen met 2.7Sv/h. (na 2h bestraling is de dosis zo hoog dat de sterftekans op 50% geschat wordt.) De schatting dat zowat 10% van elektronenbundelvermogen omgezet wordt in x-stralen lijkt dus overdreven. We kunnen deze uitkomst vergelijken met de gedocumenteerde maximumbestraling van 7.5μSv/h op 0.1m afstand. Volgens deze nieuwe schatting zou minder dan 2.7
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10-5% van het elektronenbundelvermogen omgezet worden naar X-stralen, wat dan weer overdreven weinig lijkt.

Een derde schatting kunnen we maken door middel van de resultaten van het diffractiespectrum. Die piek rond 31.7° is de Kα-straling, aangezien de nikkelfilter de Kβ-straling absorbeert. Daarvoor telden we over een tijdspanne van 120 seconden, 300-tal tellingen. Het vermogen van de straling in de detector wordt dan: 
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Nu gaan we omgekeerd te werk. De energie per seconde die het kristal (afmetingen ongeveer 1cm op 1cm op 0.5cm, 8cm van de bron) raakt is gelijk aan:
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Het uitgezonden vermogen vermenigvuldigen we dan met een constante x omdat ongeweten is hoeveel van de aangekomen straling geabsorbeerd is en hoeveel gereflecteerd, noch in welke richting. Van de gereflecteerde vermogen 
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 komt er maar een deel in de detector door een spleet van 1mm op 1cm. Samen geeft dit:
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zou gelijk moeten zijn aan
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, maar omdat x niet geweten is, en
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alles behalve schatbaar is (zie de eerste twee pogingen), is deze schattingsmethode dan ook niet echt aangewezen.
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