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Die numerische Auswertung von Kleinwinkelstreukurven

Roland Kichler



Kurzfassung

Aus dem Streubild der Kleinwinkelstreuung kann im Allgemeinen, die die Streuvertei-
lung erzeugende Struktur nicht eindeutig rekonstruiert werden. Die Ursache dafiir wird
erdrtert und die damit verbundenen Einschrinkungen bei der rechnerischen Auswertung
der Streukurven an Beispielen veranschaulicht. Dies geschieht an Streukurven, die mit
bekannten GroBenverteilungen berechnet wurden. Weiterhin wird untersucht, welche Fit-
Ansitze sich zur Auswertung der Kleinwinkelstreuexperimente am besten eignen. Als
Fit- Ansédtze wurden Reihenentwicklungen nach Trigonometrischen- und Polynomfunkti-
onen und eine theoretisch motivierte Funktion verwendet. Neben dem entscheidenden
Vergleich mit der Streukurve der Ausgangsfunktion werden die Ergebnisse auch den
Rechnungen gegeniibergestellt, die mit der weit verbreiteten Glatter- Methode erzielt
werden.

Abstract

In general, the structure generating the scattering distribution can not be reconstructed
from the scattering pattern of small-angle scattering. The report discusses the causes for
this and illustrates the associated restrictions during computational evolution of the scat-
tering curves with the aid of examples. Such constraints occur when scattering curves
were computed with well-known size distributions. Furthermore, it will be examined
which fit setup is best for the evaluation of size distribution by the small angle scattering.
Power series expansions of trigonometric functions and orthogonal polynomials were
used as fit functions, as well as a theoretically motivated function. The results will be
compared with the diffraction pattern of the base function. Finally, the results will be
faced with calculations on the basis of the popular Glatter method.
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1.  Einleitung

Im kernnahen Bereich verdndert der Reaktordruckbehilter unter dem Einfluss der Neut-
ronenbestrahlung seine Eigenschaften. Das Phédnomen ist als Neutronenversprodung be-
kannt und insbesondere fiir Reaktoren vom Typ WWER von hoher sicherheits-
technischer Relevanz. Zur Vertiefung des Verstdndnisses und zur quantitativen Beschrei-
bung der Zusammenhinge zwischen Gefilige, mechanischen Eigenschaften und der Strah-
lenbelastung wurden an WWER- Reaktordruckbehélterwerkstoffen Mikrostrukturunter-
suchungen durchgefiihrt. Als besonders geeignet erwies sich dabei die Neutronenklein-
winkelstreuung. Dafiir existieren Routineverfahren, mit denen die Anzahldichte, die Gro-
Benverteilung und der mittlere Radius der durch Bestrahlung erzeugten Strukturerschei-
nungen aus den Neutronenkleinwinkelstreuexperimenten bestimmt werden konnen. Die
Strahlendefekte sind nanodisperse Inhomogenititen mit Radien bis ca. 3 nm. Aus den ex-
perimentell gemessenen Streukurven werden dann, mit Hilfe existierender Auswerteme-
thoden die GroBenverteilungen bestimmt. Die existierenden Methoden dafiir konnen in
drei Gruppen eingeteilt werden. Zur ersten Gruppe gehoren alle Verfahren, bei denen die
Verteilungsfunktion durch die Annahme einer speziellen Funktion, z. B. logarithmische
Normalverteilung, ermittelt wird. In der zweiten Gruppe werden allgemeine numerische
Methoden zur Bestimmung der Grofenverteilung genutzt (z. B. Glatter 1980). Die dritte
Gruppe nutzt analytische Ndherungen zur Bestimmung der GroBenverteilung (Snyder et
al. 1999).

In der folgenden Arbeit werden Auswerteansétze, die in die ersten zwei Gruppen geho-
ren, vorgestellt und analysiert. Die Listings, der dafiir geschriebenen lauffahigen FORT-
RAN Programme, sind im Anhang B angegeben.



2. Neutronenkleinwinkelstreuung

Die Kleinwinkelneutronenstreuung (SANS) ist die diffuse elastische Streuung bei kleinen
Streuwinkeln (6 < 5°) an Strukturen, deren Grolenskala im Bereich 0.5 nm bis 100 nm
liegt. Die Beschrinkung auf kleine Winkel ist notwendig, um das zunehmend stdrende
Streubild der Neutronen am Gitter auszublenden. Die Streuung von Neutronen erfolgt
durch die Wechselwirkung mit dem Kern oder durch die Wechselwirkung mit dem mag-
netischen Moment eines Atoms. Das heif3t, durch die einfallende Welle werden die Ato-
me angeregt, infolge dessen strahlen sie Sekundirwellen (Kugelwellen) ab, die sich iiber-
lagern und das strukturabhidngige Streubild erzeugen. Aus dem Betragsquadrat der resul-
tierenden Streuamplitude aller Sekundirwellen erhilt man fiir homogene Teilchen, die in
ein umgebendes Medium eingebettet sind, fiir den makroskopisch differenziellen Streu-
querschnitt die Form (z. B. Lindner and Zemb 2002):

dG NS "JV 2 2 1 —ir-r 3_.

—(q)=n—=| v(r 0| wr)dr, ,P)=—— e "d’F 1
oDy [V 1 £@) P wdr s f(q.r) v(r)v(j” (1)
dabei ist g der Betrag des Streuvektors, der aus der Differenz der Wellenzahlvektoren k 0

und IES des einfallenden und des gestreuten Stahls, gebildet wird.
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& ist dabei der Winkel zwischen beiden Vektoren und A die Wellenldnge. Der differen-
zielle Streuquerschnitt liefert die Zahl der pro Zeit in den Raumwinkel 0Q gestreuten
Neutronen in Bezug auf die ankommende Teilchenstromdichte:

do SO = Zahl der pro Zeit in X2 gestreuten Teilchen

E ankommende Teilchenstromdichte

die am Detektor gemessen werden. Die weiteren in (1) vorhandenen Parameter und Funk-
tionen werden wie folgt bezeichnet:
Vg: Informationsvolumen (durchstrahltes Volumen)
Ns: Zahl der Streuobjekte (Cluster) in Vg,
v(r): Volumen des Streuteilchens mit dem Radius 7 (in nm)
w(r): Verteilungsfunktion kugelformiger Streuteilchen in Abhéngigkeit vom Radius r
(GroBenverteilung)
f(q,7): Einteilchenformfaktor

n: Streukontrast, 7=6.4-10"nm™ und 7,,, =2.57-10"nm*sind z. B. die Werte fiir
)dr ist dabei die Zahl der Teilchen bzw. Cluster mit dem

. N
Eisen. V—Sw(r)dr = C(r,t 4

g
Radius 7 im Volumen V. (Clusterdichte).



Wird angenommen, dass die vorliegenden Streuobjekte kugelsymmetrisch sind, dann
ist das Integral des Einteilchenformfaktors analytisch gegeben, sein Betragsquadrat hat
die Gestalt:

»_ 9(sin(gr) —gr-cos(gr))’ _ 97 (J5,,(qr))’* 3
| f(g.") [ )’ T 3)

Ziel der Streuexperimente ist es nun, aus den gemessenen Streukurven die dazugehdrigen
GroBenverteilungen w(r) der Streuobjekte zu ermitteln. Zur Losung dieser Aufgabe wur-
den Fortran- Programme geschrieben, die das Minimum der Gauf3’schen Fehlerquadrat-
funktion (Fehlerquadratmethode, K =nN,/V,)

2@y, nay) = Z(—(qnxp—KTv(r)zrf<qi,r>rz w(r;ao,---,aN)dr] =Min -

4)
2 OM53) 0.k =0, N.

a

Z(—w >ex,,—1<jv | /(g r) [P wirs a)erjv | /(g7

fiir unterschiedliche Fit- Ansédtze w(r;a=a,,...,a, )berechnen. Der minimale Wert von

5 ist ein MaB fiir die Qualitit des Fits. Damit die Anpassung (4) ein echtes Ausgleichs-
problem ist, muss die Anzahl der Messpunkte M viel groBer als die Zahl der Fit- Parame-
ter N sein. Die Begriindung der Fit- Ansdtze und die damit erzielten Ergebnisse sind Ge-
genstand der folgenden Ausfiihrungen.

2.1. Differentieller Streuquerschnitt und GroéfR3enverteilung

Mit dem kugelsymmetrischen Formfaktor und dem entsprechenden Volumen der Streu-
korper v(r) = 4/37 -’ ergibt sich fiir den differenziellen Streuquerschnitt die Form:

99 () =ty | SO g 8
q

Jede physikalisch sinnvolle GréBenverteilung w(r) ist bekanntlich formal als Fourierin-
tegral darstellbar:

w(r) = TA(a)) cos(w-r)dw + TB(a)) sin(@-r)dw

« v (6)
Alw) = % Iw(r) cos(w-r)dr B(w)= % jw(r) sin(@ - r)dr.



Mit diesem allgemeinen Ansatz fiir die GroBenverteilung erhdlt der Streuquerschnitt,
nach einigen Umformungen, die Gestalt:

do 472_2[( o
E(Q) = q7 .([(A(a))hcos (@,q) + B(o)hy, (0,q))do,
mit .
w
h (a), q 24r, X2 x2 ' COS(Z XJ
(hsm (o q)J - (l ry U eost — sm(mj

X.
. [0
S| —Xx
(29 j

Die Integrale s (w,q)bzw.h, (@,q) sind analytisch leicht zu berechnen, ihre Funkti-

onsausdriicke sind jedoch sehr lang. Zur Veranschaulichung des Funktionsverlaufs wer-
den deshalb fiir drei g-Werte in Abb. 1 die Integrale der Kosinuskomponente graphisch
dargestellt. Das Entscheidende ist, dass beide Integrale bei @ =2¢g Maxima in den

Schwingungsamplituden zeigen, und der groflite Term dieses Integrals klingt fiir @ > 2¢g
mit wachsendem @ wie 1/(w—2q) ab. Alle anderen Beitrdge gehen mindestens wie

1/(w—-2q)* gegen Null.

2000 2000
1000 1+ —
oz |
wee ol A AAAAAAAN
h(o, 6)
|
~1000 [ —
— 2000-5(9¢ ' '
0 10 20 30
0 ® 30

Abb. 1. Graphische Darstellung des Integrals 4 . (w,q) fir g=2, 3 und 6.

cos

Das heif3t, bei der Auswertung der Kleinwinkelstreuung werden die ,,Schwingungsampli-
tuden* A(w), B(w) nur bis zu w = 2¢q_, richtig berechnet, wodurch die Riicktransforma-

tion nicht mehr vollstindig mdglich ist. Im folgenden Beispiel wird dieser Sachverhalt
veranschaulicht. Die Dreiecksfunktion



w(r) =r®(r, — 1) (8)

als w- abhédngiges Fourierintegral geschrieben hat die Gestalt

Si(w-r)+ Si(aw(r, —1)) N cos(w-r)—cos(a(r, —r))

w(r,w)=r [ } w(r) = w(r,»), (8a)

T Tw

wobei @(x) die Heaviside- Funktion und Si(x) der Integralsinus (Abramovica i Stigan) ist.
In der Abb. 2 wird diese Funktion fiir drei kleine w,,,- Werte graphisch dargestellt.

, 2 | |
1.5
w(r,2-2)
w(r,2-3) 1
w(r,2-6)
w(r,200) 05
0
-02 | |
0 1 2 3
0 r 3

Abb. 2. Das Fourierintegral fiir kleine w- Grenzwerte (wm=2%*2, 2*3, 2*6).

Wie zu erwarten, zeigt die Abb. 2, dass durch die fehlenden grofBeren Werte von o starke
Kurvenkriimmungen nicht wiedergegeben werden. Erst mit ¢,,,,=100 wére die Ausgang-
kurve eindeutig zu identifizieren. Das heif3t, mit der Kleinwinkelstreuung werden mit ei-
nem allgemeinen Ansatz nur GréBenverteilungen richtig ermittelt, die als Fourierintegral
mit der oberen Integralgrenze @ =2g, ., statt @ — oo, naherungsweise darstellbar sind.

Das Gesagte gilt auch fiir die Fourierreihe, die fiir die praktische Rechnung geeigneter ist.
Die Bestimmung ihrer Koeffizienten fiihrt zur Losung eines linearen Gleichungssystems
und nicht wie beim Fourierintegral auf die Losung von Integralgleichungen (siehe Glei-
chung (7)).

Die GroBlenverteilung im Intervall 0 <r <r,__ als Fourierreihe geschrieben lautet:

N . ] . ]
w(r,N)=a, +a, cos[z” lr]+bi sin(z” lrJ. ©)
r

i=1 rmax max

Statt (9) konnen auch die Reihen:

S L (mei = 7T
w(r,N)=a, +Zai sin| —r | bzw. w(r,N) =b, +Zbi cos| —r (9a)
r

i=1 rmax i=l1 max



zur Approximation herangezogen werden. Die Bedingung @ = 27 =2q,,. begrenzt
hier die sinnvollen Entwicklungskoeffizienten auf:
P qmax : rmax
N = grofite ganze Zahl > —=—== . (10)

T

Die Fourierreihe (9) fiir w(r) = r®(r, —r) hat die Koeffizienten:

a, =
0 s i .2 . .2 .
2T ax T @i i T\ @-i [

Die Abb. 3 zeigt nun als Vergleich die Approximationsgenauigkeit fir w(r) =r®d(r, —r)
mit dem Fourierintegral w(7,2¢,..,) und der Fourierreithe wr(r,N,).

wr,22)

w(r,2-3)

wr(r,2)

wr(r,3)

r® (1.5 %[

-02

3

0 r 3
Abb.3 Fourierintegral w(r,2qmq,) und Fourierreihe wr(r,N,) flit gmue=2 und gpe,=3 im
Vergleich.

Der Vergleich zeigt, dass beide Ansétze anndhernd gleichwertige Funktionsverldufe er-
geben. Beim Fourierreihenansatz ist die gesuchte Funktion allerdings auf das vorgegebe-
ne Intervall 0 <r <r,_,  beschrinkt. Die Entwicklungskoeffizienten sind jedoch leicht zu

bestimmen.

Die Zahl der Entwicklungskoeffizienten fiir die Fourierreihe kann auch zur Abschit-
zung des Polynoms mit dem hochsten sinnvollen Grad bei der Approximation durch Po-
lynome dienen. Aus der Theorie der orthogonalen Funktionen ist ndmlich bekannt (Sauer

N

und Szabo 1968), dass die optimale Losung w(r;a) = ZaiPi(r) um die zu approximie-
i=0

rende Funktion w(r) oszilliert, und zwar treffen sich w(r;a) und w(r) in mindestens N+1/

i _nfleost o)) sinfw-)) , _rfsin-)_eosw-i)) o
( L }



Stellen. Diese Aussage trifft natiirlich auch fiir die orthogonalen trigonometrischen Funk-
tionen der Fourierreihe zu, in der die Kosinusfunktion cos(2z - N)mit 2N die meisten
Nullstellen aufweist. Polynome mit dem Grad > 2 - N sollten deshalb keine Verbesserung
mehr in der Anpassung hervorrufen.

Glatter (Glatter 1980) verwendet als Basisfunktionen fiir die Groenverteilung N ku-
bische B- Splines und erhilt fiir die Zahl der durch die Streuformel bestimmbaren Koef-
fizienten die gleiche Beschriankung (Glatter and Kratky 1982):

2
Nmax S qmi;rmax ( 1 1 )

Diese Bedingung gilt natiirlich auch fiir die Anzahl der Stiitzstellen, wenn die Groenver-
teilung durch lineare Interpolation in N Intervallen der Breite Ar approximiert wird (Po-
lygonzug).

Eine weitere, die Bestimmung der GroBenverteilung einschrinkende Eigenschaft des
Integralkerns, Formfaktor mal Streuvolumenquadrat, wird am Kurvenverlauf dieser
Funktion fiir kleine »-Werte deutlich (siche Abb. 4):

2 2, .6 _(Q"”)z 3(9'7”)4_4@"')6
V(r)|f((],l’)|~r(l st 33.52.7+...j. (12)

Der grofite Term dieser Taylorentwicklung ist von 6-ter Potenz in , d. h. nur fiir 7>1 lie-
fert der Integrand, GroBenverteilung mal Integralkern (12), deutlich anwachsende Beitré-
ge zum differenziellen Streuquerschnitt.

70

60 S

50

40

30

VI(g,nI* (nm®)

20

10

0 T T T T —T T T T T
0,6 0,8 1,0 1,2 1,4 1,6 1,8 2,0

r (nm)

Abb. 4. Kurvenverlauf des Integralkerns der Streuformel fiir kleine Radien.
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Der Kurvenverlauf des Integralkerns in Abb. 4 verdeutlicht dieses Verhalten optisch. Die
GroBenverteilung w(r) ist deshalb fiir Radien

r<l (13)

als unsicher einzuschétzen. Bei der numerischen Auswertung der Streukurven mit den
Programmen zeigt sich dieses Verhalten beim Andern der Rechengenauigkeit. So verbes-
serten sich die Fits zu kleineren »-Werten hin, wenn mit doppelter Genauigkeit gerechnet
wird.

Fiir den oberen Grenzradius gibt Bracewell (1965) die Bedingung:

qminrmax <7 (14)
an. Diese Ungleichung folgt aus dem Sampling- Theorem, das besagt, dass eine Funktion
F(q) durch eine begrenzte Anzahl von Datenpunkten beschrieben werden kann, unter der
Voraussetzung, dass die Fouriertransformierte dieser Funktion in einem endlichen Inter-
vall der Variablen r nicht Null ist (Glatter 1980). Zusammenfassend ist festzustellen, dass
auf Grund der Bedingungen (10, 11, 13, 14) eine eindeutige Bestimmung der GroBenver-
teilung mit der Kleinwinkelstreuung nicht mdglich ist. Wie sich diese Bedingungen auf
die Form der Kurven auswirken, wird im nichsten Abschnitt an Testbeispielen veran-
schaulicht.

3. Fit- Ansatze
3.1. Die Modellfunktion

Es hat sich gezeigt, dass sich die Ergebnisse der Modellrechnungen zur Bildung von
Leerstellen- und Kupferclustern (sieche Anhang A) sehr gut mit der Funktion

a

w(r;p) = i (15)

1+ exp(B(r—1,))]

durch die Bestimmung der vier konstanten Parameterp = (a,a, f3,7,), beschreiben lassen.

Hierbei verschiebt der Parameter 7y die Funktion entlang der r- Achse. Die Flankensteil-
heit der Kurve wird durch die Parameter a, f bestimmt. Liegt eine relativ steile rechte
Flanke vor, dann ist der mittlere Streuradius in guter Niherung durch
7 =(a+1r, /(a +2) gegeben. Ohne nennenswerten Fehler wird durch die Funktion (15)

auch die Form der logarithmischen Normalverteilung und die Verteilung der Lifshitz-
Slyozow-Wagner (LSW)- Theorie (Landau, L. D.; Lifshitz, E. M. 1987) wiedergegeben,
die im Rahmen der neutroneninduzierten Clusterbildung ebenfalls von Interesse sind. In
der Abb. 5 wird dieses Fit- Féhigkeit veranschaulicht

Bemerkung: Obwohl die logarithmische Normalverteilung als Fit- Funktion zur Aus-
wertung der Streukurven reichlich genutzt wird, ist sie kein geeigneter Ansatz zur Be-
schreibung der Clusterbildung in Metallen, da sie fiir die Groen- und Teilchenverteilung
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die gleiche Form liefert, die in Wirklichkeit vollig unterschiedlich sind (vergleiche A2,
A3 im Anhang A). Das heif3t, aus der Anzahlverteilung

w(n) = L exp(— —(ln(n)—Zy)zj
27 - n

20

erhilt man durch die Transformation auf den Teilchenradius r = 1’03{/; —dn=3r"/r,dr
die gleiche r~-Abhingigkeit fiir die Groenverteilung

I () -u)*) .
w(r) = exp| — —— |, mit: o, =0/3, u, =In(ry)+ /3.
") o N2 -r p( 20° ’ a (o) + p

Mit der logarithmischen Normalverteilung als Fit- Funktion ist auch die Anpassung an so
steile Flanken, wie sie die Modellverteilungen zeigen, nicht moglich.

1,0+ . 1,04

0,8 . 081
. a=0.88 | & dw/dr~-6
% 06 . o=4.57 g 0,61
9 dw/dr~-7 B=25.76 3
2 0,4 g 0,44
0,2 0,21
r =1.67 y
00— 0,0 0 N~
1,2 16 2,0 0.4 0.8 12 16 2,0
g’ 1.09 r (nm)
2 % 0,8
g a=1.70 E a=78.63
§ 0=2.93 5 06- 0=7.35
g p=29.79 2 p=12.61
g r,=0.93 E 04 r =0.57
% 0,21
= dw/dr~-2.2
= 001~
0.4 08 1.2 16 2,0 0.4 0.8 1.2 16 2,0
r (nm) r (nm)

Abb. 5. Typische GroBenverteilungen der Clustertheorie mit den roten Fit- Kurven der
Funktionw(r;p)=a-r” /[1 +exp(f(r—r, ))].

Auf Grund der guten Fit- Eigenschaft von w(r;p) an die Modellrechnungen liegt es
nahe, diese Funktion zur Auswertung der Streuexperimente zur Neutronenversprodung
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heranzuziehen. Vorteilhaft ist dabei noch, dass die Abhéngigkeit zwischen den Fit- Pa-
rametern und den Modell- Parametern nédherungsweise bekannt ist. Ein grofer Nachteil
ist jedoch die nichtlineare Abhéngigkeit dieser Funktion von den zu bestimmenden Pa-
rametern, d.h. die Fit- Prozedur konvergiert nur mit geeigneten Startwerten, deren Ermitt-
lung sich gelegentlich als recht schwierig herausstellte. Zur Berechnung des Fehlerquad-
rates (4) muss das zweite Gleichungssystem, die Extremwertbedingung, in diesem Fall
linearisiert werden. Die Berechnung der dabei auftretenden Integrale,

rmax rma

6 2 6 2a .
[r 1 r@nt wepdr, 1@ P P, s,

0 0 Pi
ist nur numerisch moglich und erfolgt nach der Simpsonschen Regel.
3.2. Reihen von Orthogonalfunktionen

Das obige, nichtlineare Problem entféllt, wenn man die Verteilungsfunktion als Summe
linear unabhingiger Basisfunktionen oder besser als Summe von Orthogonalfunktionen
darstellt:

w(r;a) = Za o, (rir.,). (16)

Der Vorteil der Orthogonalfunktionen besteht darin, dass die Entwicklungskoeffizienten
direkt durch Integration, ohne die Losung eines Gleichungssystems, zu bestimmen sind.
Diese Eigenschaft geht allerdings bei der Losung von (4) verloren, da hier die Summe der
g- abhéngigen Integrale

Tmax

T = [r 1@ @, (/7 )dr (17)

0

= 7% (ay,...,ay) = Z[—(q )exp—Zaij(qi)] =Min

anzupassen ist. Trotzdem ist es sinnvoll, derartige Basisfunktionen zu nutzen, da ihre
funktionalen GesetzméBigkeiten in Funktionstafeln vorliegen und damit jede weitere
Rechnung vereinfachen. Weiterhin ist die Genauigkeit bei der praktischen Rechnung mit
den Orthogonalpolynomen gréBer im Vergleich zu der entsprechenden Potenzreihe. Mit
den Basisfunktionen J;(g) konnte man auch, mit Hilfe des Schmidtschen Orthogonalisie-
rungsverfahrens, im g- Raum Orthogonalfunktionen erzeugen. Die Entwicklung solch
einer Fit- Prozedur ist aber erst dann sinnvoll, wenn sich eine geeignete Reihenentwick-
lung ergibt, die die typischen Effekte des Streumechanismus besonders gut erfasst und
damit zur Auswertung von Experimenten geeignet ist. Als Bestimmungsgleichung fiir die
Koeffizienten q; erhélt man ein N+ /-dimensionales lineares Gleichungssystem.

Im Rahmen der Approximation der GroBenverteilung durch eine Linearkombination
bekannter Basisfunktionen wurden die Fourierreihen (9), (9a) und die Entwicklung nach
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Legendreschen Polynomen, die in das Intervall 0 <r <r, transformiert wurden, in Pro-
grammen realisiert. Die transformierten Legendreschen Polynome haben die Gestalt:

P,(x) =1, P(x) =+/3(1-2x), P,(x) =~/5(1—-6x+6x?)

P, (x) =+7(1-12x +30x% = 20x*), P,(x) =+/9(1—20x +90x> —140x* + 70x*)

P,(x) =~/11(1-30x +210x> = 560x° + 630x* —252x°) (18)
P,(x) = /13(1 - 42x + 420x> —1680x" + 3150x* — 2772x° +924x°)

P, (x) = 15(1-56x + 756x> — 4200x° +11550x* —16632x° +12012x° —3432x7).

Diese Polynome erhélt man auch, wenn im Intervall [0,1] das Schmidtsche Orthogonali-
sierungsverfahren auf die linear unabhingigen Funktionen 7, x, x°,..., x’ angewendet
wird. Das Integral der Streuformel (5) ist mit den trigonometrischen Funktionen und auch
mit den Polynomen (18) analytisch losbar. Die Fit- Programme mit diesen Basisfunktio-
nen kommen deshalb ohne jede numerische Néherung aus.

3.3 Die Glatter-Methode

Zum Vergleich mit einem bewihrten, weit verbreiteten Auswerteverfahren wird im fiinf-
ten Programm die sogenannte Glatter- Methode (Glatter 1977, 1980, Glatter and Kratky
1982, Lindner and Zemb 2002) realisiert. Glatter verwendet fiir die Basisfunktionen
@,(r/r,, ) in der Reihenentwicklung (16) kubische B (Basis)- Splines. Da wegen (11)
mit wachsendem N die Entwicklung (16) immer kréftiger um die tatsédchliche Funktion
oszilliert, (die hoheren Entwicklungskoeffizienten sind nicht mehr brauchbar oder die
Ausgleichsbedingung M>N ist verletzt), fiigt Glatter ,,Stabilisierungsgleichungen® in die
Fit- Prozedur ein. Diese Stabilisierung versteht man am besten, wenn man sich an das
Verhalten von Oszillatoren erinnert, die durch Federn (Federkonstante 1) miteinander
verbunden sind.

my, +k(y, =)= 2y =2y, + vi),
Eine Extremalform dieser Gleichung ist bekanntlich
1D
-3 | [m.}'/iz —k(y, -y A0y, -y, )2}# = Min .
257, i"i i i i i—1

a

Durch die Kopplung konnen die einzelnen Teilchen im stationdren Zustand nicht mehr
ihre Gleichgewichtslagen y’ einnehmen. Die Verschiebung zu den neuen Gleichge-
wichtslagen erfolgt in Abhédngigkeit vom k/A- Verhéltnis. Fiir £/ A4 — 0 néhern sich alle

Massenpunkte einer Geraden. Diesen Glittungseffekt der Kopplung fiihrt Glatter als Ne-
benbedingung in (4) ein:

M
o Gorees i) = X Do Vi )+ A (¥, = v,4)* = Min (19)

i=1
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dabei sind die y; jetzt die Stiitzstellen der Splinfuktionen. Diese ,,Zwangskraft ermog-
licht allerdings nur die kontinuierliche Darstellung der Fit- Kurve an fast beliebig vielen
Stiitzstellen (NV>M ist mdglich). Der geeignetste A- Wert wird an Testkurven ermittelt,
indem man das kleinste 4 bestimmt, das das Oszillieren der Kurve unterdriickt. Erstaun-
lich dabei ist, dass dann deutlich hohere Betrdge von 4 die Fit- Kurve wenig édndern, ob-
wohl das Fehlerquadrat (4) zunimmt. Die Anndherung der Anpassung an die wirkliche
Verteilung verbessert diese Nebenbedingung nicht. Den optimalen Fit mit Splines erhélt
man, wenn die Zahl der Stiitzstellen nach (11) begrenzt wird. Im eigenen Programm wer-
den statt der Splinefunktionen, die Werte zwischen den Stiitzstellen durch lineare Funkti-
onen interpoliert. Dies sollte zu keinem nennenswerten Unterschied im Fit- Ergebnis fiih-
ren, da durch die Integration iiber das Produkt, ,,Polygonzug® mal Formfaktor, der Wir-
kungsquerschnitt do/dQ ohnehin geglattet wird. Ob der Gléttungseffekt der Integration
noch durch die Glattungswirkung der Splinefunktionen verbessert wird, ist fraglich.
Glatter selbst, bezeichnet A als Lagrangefaktor oder Stabilititsparameter. Wiirde man

M
als Nebenbedingung Z( y,—y,,)’ =L vorgeben, dann wire (19) ein Extremwertprob-
i=1
lem mit Nebenbedingung in Lagrangescher Formulierung (Methode des Lagrangeschen
Multiplikators).

4. Testrechnungen und Ergebnisanalyse

Zur Einschitzung und zum gegenseitigen Vergleich wurden diese Programme, mit den
fiinf unterschiedlichen Fit- Ansdtzen, an theoretisch berechneten Streukurven getestet.

Der Vorfaktor (47)° K wurde dabei gleich 1 gesetzt.

r/(l+e100*(r-1.5))
1,64 Fourierreihe (N=3)
Legendresche

1o Polynome (P...P.)
S 08-
0,4
0,0

T T T T T T T

0,0 0,4 0.8 1,2 1,6 2,0 2,4 2,8

Abb. 6. Approximation der Dreiecksfunktion (8) durch Fourierreihe und Legendresche
Polynome mit der begrenzten Anzahl von Entwicklungskoeffizienten.
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4.1 Dreiecksfunktion als GroRenverteilung

Im ersten Testbeispiel wird mit den Programmen die Streukurve ausgewertet, die die
Dreiecksfunktion (8) erzeugt. In der Abb. 6 wird vorher zum Vergleich die Anpassung
der Fit- Funktionen an (8) mit den wenigen, abgeschitzten relevanten Koeftizienten dar-
gestellt (gmax=2.8, rmax=3.3). Mit (15) kann man (8) natiirlich beliebig genau approximie-
ren (f — o).

Das Ergebnis der Fits auf der Grundlage der Fehlerquadratmethode (4) bzw. (19)
zeigt die Abb. 7. Am besten wird der Verlauf der Ausgangsfunktion mit dem Ansatz (15)
ermittelt. Das ist nicht verwunderlich, da es mit den vier Parametern moglich ist, diese
Funktion hervorragend zu approximieren. Die anderen Fits zeigen deutlich die erwarteten
Abweichungen. Die Anzahl der Schnittpunkte zwischen den Fit- Kurven der Fourier-
bzw. Polynomentwicklung und der Ausgangsfunktion zeigen deutlich, dass die Fehler-
funktion (4) nur fiir die abgeschitzte, begrenzte Anzahl von Entwicklungskoeffizienten
das Minimum annimmt (siche Abb.3). Die Wirkung der Nebenbedingung bei der Glatter-
Methode ist bei diesem Beispiel besonders schon an der senkrecht auf die Ordinate auf-
treffende Kurve zu erkennen. Auf das obige physikalische Bild zurtlickgreifend, heif3t das,
fiir die kleinen »-Werte (Abb. 4) geht die Verschiebungsstirke k& gegen Null, was die An-
ordnung der Fit- Punkte auf einer geraden Linie zur Folge hat. Wird der Wert der ersten
Stiitzstelle in der Nebenbedingung auf Null gesetzt, dann fillt die Fit- Kurve steil zur Ab-
szisse hin ab (gestrichelte Kurve).

—— wW(N=r*o(r-1.5)
1_O*r1Ao4/(1+6119(r-1.5))
Fourierreihe (N=3)
Legend. Polyn. (6)
—— Glatter-Methode

ffffffff "0
1/4xReihenansatze

2,0 2,4 2,8

Abb. 7. Die mit den vier Ansdtzen ermittelten GroBenverteilungen.
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Aus diesem Verhalten wird besonders deutlich, dass die ermittelte Verteilung fiir kleine
Radien vo6llig falsch sein kann. Die Kurvenverldufe im Beispiel sind schon fiir Radien
r <1(nm)unbrauchbar. Die Anstiege der Fit- Funktionen an der Stelle »=1.5 variieren

geringfligig um den Wert w'(r,) = —2.4. Dies ist ein Hinweis dafiir, dass mit einer Rei-

henentwicklung steilere Flanken in der Gréfenverteilung mit der Kleinwinkelstreuung
nicht mehr nachweisbar sind.

700 1,0
] 40,8
600 -
] 10,6
500 -

404 o
] 3
400 o2 &
- | o
g 100 =
§ 300+ 3
(o) 4 —4-0,2 =
o o
200 i 3
1-04 &
I do/dQ*q’ berechnet o

100 o dolda*q® gefittet 106

] 4-0,8

0- ]
T T T T T T T T T T T T T _110

0,0 0.4 0.8 1,2 1,6 2,0 2,4 2,8
q

Abb. 8. Die Fit- Qualitét fiir den Fall der Legendreschen Polynome.

Zu erwihnen ist noch, dass bei allen Testrechnungen die Kurve des modellierten Streu-
querschnitts und die vorgegebene Streukurve optisch nicht zu unterscheiden sind. Stell-
vertretend fiir alle Fits wird diese Aussage zur Genauigkeit der Anpassung in der Abb. 8,
am Beispiel der Entwicklung nach den Legendreschen Polynomen, veranschaulicht. Die
Polynomreihe ist in diesem Beispiel der schlechteste Fit an die Ausgangskurve.

Teilt man in (4) die Differenz im Fehlerquadrat durch den statistischen Fehler der
Messung, dann kann man mit der Anpassung der experimentellen Daten durch die theore-
tischen Werte in etwa zufrieden sein, wenn der minimale Wert von y* der Anzahl der
Freiheitsgrade des Fits entspricht. Diese ist als die Differenz der Anzahl der experimen-
tellen Datenpunkte und der Anzahl der Fitparameter definiert. Selbst mit einem viel klei-
neren Rechenfehler, statt einem Messfehler, ist diese Bedingung im Beispiel sehr gut er-
fiillt. Das heif3t, schon am ersten Beispiel wird ersichtlich, dass diese schone Regel nicht
auf die GroBenverteilungsfunktion iibertragbar ist, denn Ausgangsfunktion und Fit-
Funktion weichen ersichtlich deutlich voneinander ab. Die Berechnung der Fehlerquad-
ratsumme zwischen der Ausgangsfunktion und der Fit- Funktion als Genauigkeitsmaf3 hat
auch wenig Sinn, da dieser Wert sehr stark von der Wahl der Summationsgrenzen ab-
hangt.
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4.2 Trapezverteilung

Im zweiten Beispiel werden mit einer Trapezverteilung die Fit- Programme gepriift. Das
Ergebnis der Anpassungen an diese Streukurve zeigt die Abb. 9. Es ist ersichtlich, dass
alle Fit- Ansédtze die relativ steile, rechte Flanke der Funktion (w'=-2.5) gut wiederge-
ben. Die Maximalwerte der Fit- Funktionen sind jedoch um rund 15% zu hoch. Wie im
vorangegangen Beispiel ist der Kurvenverlauf aller Funktionen auch hier im Bereich
r < 1nmunkorreliert. Nicht richtig erfasst wird auch die Breite der Verteilung. Mit (15)
ist es natiirlich nicht mdglich, diese Trapezfunktion darzustellen. Uberraschend ist je-
doch, dass die allgemeinen Reihen kaum bessere Anpassungen liefern. Die Trapezvertei-
lung wurde durch die Fourierreihe (9) mit N=40 Entwicklungsgliedern dargestellt. Nur
wenn man in dieser Reihe N=3 Glieder beriicksichtig und damit die Streukurve berech-
net, erhédlt man im Radiusbereich tiber 0.9 nm die identische Kurve zuriick.

Trapezverteilung

1,2 i
0.55,?1.47/(14_69.4« 2.0))
Fourierreine (N=3)
1,0 Legend. Polyn. (6)
—— Glatter-Meth. (A=1)
W " (9,70, 2=1)
0,84 / ‘ 1/4x Reihenansatze
T 0,61
0,4 -
0,2 1
0,0 4~

Abb. 9. Anpassungen an den Streuquerschnitt einer Trapezverteilung.
4.3 Bimodale Verteilung

An der folgenden Verteilung wird getestet, welche Informationen die Fits liefern, wenn
die Ursache der Streuung durch die Uberlagerung zweier unterschiedlicher GroBenvertei-
lungen gegeben ist (bimodale Verteilung). In der Praxis kann sich diese Art der Vertei-
lung sehr schnell, durch das Vorhandensein zweier Ausscheidungsprozesse, einstellen.
Aus der Streukurve dieser etwas komplexeren Funktion (Abb. 10) wird nur der An-
stieg der rechten Flanke der Verteilung akzeptabel wiedergegeben. Der Anstieg aller Ver-
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teilungen im Intervall 0.8 < <1.3 ist ein Hinweis fiir eine Zunahme der Konzentration
im Bereich der kleineren Radien, eine Aussage iiber die Form dieses Maximums ist je-
doch nicht moglich. Die Mittelung iiber die vier Reihenansétze gibt die Ausgangskurve,
natlirlich bis auf den Bereich » < 1 nm, am besten wieder. Die Aussagen zum Fit mit (15)
im vorangegangenen Beispiel sind auch hier zutreffend. Natiirlich ist es durch die Uber-
lagerung zweier Verteilungen der Gestalt (15) im Prinzip moglich, fiir diese bimodale
Verteilung einen deutlich besseren Fit anzugeben. Ohne Hinweise zur Lage der Extrem-
werte wird jedoch hier die Bestimmung des groBeren Startvektors mit Sicherheit zum
Problem.

1,2 —— Bimodale Verteilung
0.56*r-0.081/(1+e32.7(r-2.07))

104 Fourierreine (N=3)

' Legend. Polyn. (6)

—— Glatter-Meth. (x=1)

084 " (y,=0, 2=1)

. 1/43 Reihenansatze
s 0,64
0,4
0,2

0,04/ N

Abb. 10. Die y*-Fits an den Streuquerschnitt der bimodalen Verteilung
4.4 Logarithmische Normalverteilung

Die oft als Fit- Funktion verwendete, logarithmische Normalverteilung (z. B. Solt et al.
1999, Eberbeck and Bldsing 1999, Wirth et al. 1999, Gokhman et al. 2000, Bohmert et al.
2003) dient als Ausgangsfunktion fiir die folgenden zwei Tests:

w(r,o,r,) =

o _<1n(r/r0>>2]_ (19)

1
——ex
o2 -7 [ 207
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Im ersten Fall wird mit den Programmen die Streukurve do(q)/dQ ausgewertet, die die
GroBenverteilung w(r,0.25,0.75) hervorruft. Die Lage und Form dieser Verteilung &hnelt

vielen GroBenverteilungsfunktionen, die mit Hilfe der Glatter- Prozedur aus gemessenen
Streukurven berechnet wurden (Ulbricht et al. 2006, Ulbricht 2005, Gokhman et al.
2000). Das Resultat der Anpassungen an die Streukurve dieser Funktion ist im folgenden
Diagramm abgebildet.

2,4
— w(r,0.25,0.75)

20 29 5¥518)(1 4 11470-69)
— Fourierr. (N=3)

16 Legend. Polyn. (7)

— Glatter-Meth. (A=1)
ffffffff " (¥,70, #=1)

1,2 1 1/4xReihenansétze

w(r)

0,8 1

0,4

0,0-f N

Abb. 11. y*- Fits an den Streuquerschnitt der logarithmischen Normalverteilung
w(r,025,0.75).

Wie eingangs festgestellt, gelingt es mit (15) die logarithmische Normalverteilung
sehr gut zu approximieren (siche Abb. 5). Es ist klar, dass sich diese Anpassungsfahigkeit
auch bei der Minimierung des Systems (4) vorteilhaft auswirkt. Wie in den vorangegan-
gen Beispielen, zeigt auch hier die Entwicklung nach den Legendreschen Polynomen im
Bereich kleiner »-Werte drastische Abweichungen von der Ausgangsfunktion. Es ist wie-
derholt festzustellen, dass die Werte der Reihenentwicklungen fiir Radien unter einem
Nanometer deutlich auseinandergehen. Die Ursache dafiir ist natiirlich, der eingangs an-
geflihrte, drastische Abnahme der Streudichte im Bereich kleiner »- Werte (Abb. 4). Die
Realisierung der Bedingung w(r =0) =0 bei der Glatter- Methode fiihrt hier zu einer

leichten Verschlechterung des Fits im Bereich der stabilen Anpassung. Da es nicht mog-
lich ist, die Verteilung im Bereich der kleinen Radien zu bestimmen, kann auch auf diese
Festlegung verzichtet werden.

Die Situation bessert sich, wenn die nachzuweisenden Cluster im Bereich groferer
Radien angesiedelt sind. Das zeigen die Fits an die Streukurve der nach rechts verscho-
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benen logarithmischen Normalverteilung (o = 0.25, r, =1.5, Abb. 12). Auch dieses Bild
der Verteilung findet man als Ergebnis von Streumessungen an Reaktorstdhlen in den o-
ben zitierten Arbeiten. Die in den zitierten Arbeiteten verdffentlichten Verteilungen un-
terscheiden sich im Allgemeinen etwas von den Abbildungen dieser Arbeit, da in ihnen
gewohnlich die Untergrundstreuung enthalten ist, und es wird auch oft, statt der GréBen-
verteilung die Form der radiusbezogenen ,,Streuvolumendichte oc 7’ w(r) [vol%/nm] ab-
gebildet.

1,2 —— w(r,0.25, 1.5)
! 0.58*r9'63/(1+e7'54(“1'07))
10 Fourierreihe (N=3)
I Legend. Polyn. (7)
] —— Glatter-Meth. (A.=1)
o8 /N " (4,70.2=1)
i 1/4xReihenansétze
= 0,6
= ]
0,4 1
024
0,0 1.~
_012 T T T T T T T

0,4 0,8 1,2 1,6 2,0 2,4 2,8 3,2

r (nm)

Abb. 12. - Fits an den Streuquerschnitt der logarithmischen Normalverteilung
w(r,0.25,1.5).

Alle vier Fit- Ansidtze geben die Ausgangsfunktion sehr gut wieder. Auch damit werden
die eingangs angegebenen Bedingungen bestitigt, denn diese Form der Verteilung erhilt
man, in guter Ndherung, schon mit wenigen Entwicklungskoeffizienten in den angesetz-
ten Reihen. Dass die logarithmische Normalverteilung selbst, als Fit- Funktion, sehr gut
funktioniert, ist auch auf diese Tatsache zuriickzufiihren. Dieses Beispiel macht jedoch
deutlicht klar, dass die alleinige Priifung der Fit- Programme an einer gliicklich gewéhl-
ten Testfunktion zur Uberbewertung der ermittelten GroBenverteilung fiihren kann.

4.5 Fourierreihen im Vergleich
Da es durch kleine Anderungen im Fit- Programm der Fourierreihe (9) mdglich ist, die

Koeffizienten der Reihenentwicklungen (9a) zu berechnen, lag es nahe, auch diese An-
sitze auf ihre Eignung zur Ermittelung der GréBenverteilung zu priifen. Dabei zeigte
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sich, dass sich die Fit- Kurven der Fourierreihen (9a), wie bei den Legendreschen Poly-
nomen, im Bereich kleiner »-Werte vollig unkorreliert verhalten. Im anpassungsfahigen
Bereich werden die Testfunktionen jedoch etwas schlechter als durch die Fourierreihe (9)
wiedergegeben. In der Abb. 13 sind diese Unterschiede dargestellt. Die Ursache fiir die
Abweichungen in der Approximationsgenauigkeit bei den Reihenentwicklungen ist, wie
schon festgestellt, auf die wenigen giiltigen Entwicklungskoeffizienten zurlickzufiihren,

’mu‘(

und aullerdem gehen die dazugehorigen Integrale _";6 | f(qg,r) | @,(r/r
0

max

ydr » abhéngig

von der jeweiligen Basisfunktiong,(r/r ) unterschiedlich gewichtet in die Bestim-

mungsgleichungen der a; bzw_b; ein. Bei einem anderen Formfaktor, z. B. dem Formfak-
tor zylindrischer Teilchen, konnte die Genauigkeit der Anpassung fiir die einzelnen Rei-
hen vollig anders ausfallen. Die Minimierung von (4) mit unterschiedlichen Reihenansit-
zen ist schon dadurch sinnvoll. Weiterhin erlauben es nur die Fit- Ergebnisse verschiede-
ner Reihen, den ungiiltigen Bereich der GroBenverteilung fiir die kleinen »-Werte, durch
das starke Auseinanderdriften der Kurvenverldufe, ziemlicht sicher einzugrenzen

1,2
1.0
0.8 -

Sinus-Reihe (9a)

0,6 - Reihe (9)
04- \

0,2
0,0

w(r)

Kosinus-Reihe (9a)

\ \ \ \ \ \ I
0,4 0,8 1,2 1,6 2,0 24 2,8

_ r
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0,8
0,6
0,4
0,2
0,0

w(r)
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0.4 0,8 1,2 1,6 2,0 2,4 2,8
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Abb. 13. Die Fourierreihen im Vergleich.
Wird einmal von der nichtlinearen Anpassung abgesehen, kann man sagen, dass die Fou-

rierreihe (9) als allgemeiner Ansatz, die gewédhlten Testfunktionen in der Streuformel am
besten ,,erkennt“. Im Bereich der stabilen Anpassung ist der mittlere Funktionswert aller
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Reihen wahrscheinlich die sicherste Anndherung an die GroBenverteilung. Fiir die Vali-
dierung von Modellansitzen durch das Experiment, bietet sich natiirlich die Verteilung
(15) an. Die damit verbundene, ldstige Suche nach geeigneten Startwerten bei einer routi-
nemassigen Anwendung dieser Prozedur wird durch die Levenberg- Marquardt Methode
(Press, W. H. et al. 1992) erleichtert. Denn diese Methode ermdglicht die Losung von (4)
mit Startwerten, die weiter vom Minimumvektor entfernt liegen. Dieses Verfahren be-
steht aus einer Kombination zwischen der Newton-Methode und der Gradienten-
Methode, die durch die Wahl eines Parameters unterschiedlich wirksam werden. Die

Gradienten-Methode (X,,, =X, —konst.-Vy*(X,)) konvergiert sehr langsam, konver-

giert allerdings auch bei einem schlechteren Startvektor. Geeignete Startwerte sind je-
doch auch bei dieser Prozedur erforderlich.

Alle Testrechnungen wurden mit doppelter Genauigkeit durchgefiihrt. Wie schon er-
wihnt, verschlechtert das Rechnen mit der einfachen Genauigkeit die Fit- Fahigkeit der
Programme im Bereich der kleinen »-Werte merklich, d. h. auch, das die numerischen
Werte der Streukurven in diesem kritischen Bereich das Ergebnis stark beeinflussen. Es
ist daher anzunehmen, dass diese ,,Sensibilitdt” bei der Auswertung fehlerbehafteter
Messwerte eine zusétzliche Unsicherheit bei der Bestimmung der Form der Kurven mit
sich bringt.

4.6 Polynomentwicklungen im Vergleich

q _ <N i
1,6 W(r’N)_Zi:Obi*(r/rmax)
| N x2
1,2 4 — 4 93
— 1 —5 0.52
< 0,8 ——6 166
=S 1 —7 5700
0,4 1 8 6.2e+6
0,0 1 S
I T I T I T I T I T I T 1
0,4 0,8 1,2 1,6 2,0 2,4 2,8
_ r —5N
1,6 - W(r’N)_2i=0ai*Pi(r/rmax)
i N -
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= | —4 94
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Z 04 —6 0.0029
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0,0 1 —_—
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Abb. 14. Rechnung mit unterschiedlichen Basispolynomen.
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Mit der letzten Abbildung (Abb. 14) werden noch einmal entscheidende Eigenschaften
der allgemeinen Fit- Prozeduren hervorgehoben. Bei diesen Rechnungen wird der Ent-
wicklung nach den gewohnlichen Polynomen die entsprechende Reihe nach Legendre-
schen Polynomen gegeniibergestellt. Der Vergleich zeigt noch einmal, mit welchen Prob-
lemen man bei allgemeinen Fit- Ansdtzen rechnen muss. Beide Anpassungen bestétigen
die Bedingung (10) N=6, obwohl die Fehlerquadratsumme bei der gewohnlichen Poly-
nomreihe diesen Schluss nicht zuldsst. Die Ursache dafiir sind die deutlich zunehmenden
Betrige in den Entwicklungskoeffizienten (siche Tabelle 1), die beim Aufsummieren der
Potenzen im Bereich der grofleren r-Werte Ungenauigkeiten erzeugen, die zu kréftigeren
Schwingungen um die Null fithren. Dieser Test zeigt am Verlauf des y*- Wertes auch,
dass es sinnvoll ist, mit den besser konvergierenden Orthogonalpolynomen zu rechnen.
Wie schon erwihnt, ist auch hier zu erkennen, dass die gesuchte GroBenverteilung nicht
immer durch die minimale Fehlerquadratsumme gegeben ist.

Tabelle 1. Vergleich der Entwicklungskoeffizienten

1 X X" X x* X’ x°
b; -35.15 389.48 -1588.37 | 3200.00 | -3434.07 | 1884.06 | -415.92
POly. (8) P()(x) P1(x) Pg(x) Pg(x) P4(x) P5(x) Pg(x)
a; -3.57 -5.80 -6.27 -5.18 -3.14 -1.27 -0.26

5. Zusammenfassung

Die Testrechnungen haben deutlich gezeigt, dass es sinnvoll ist, mit mehreren allgemei-
nen Funktionsansitzen die Auswertung von Streukurven vorzunehmen. So erkennt man
aus dem anndhernd gemeinsamen Kurvenverlauf aller Fits den wirklich giiltigen Vertei-
lungsbereich. Das Auseinanderdriften der Kurven im Bereich der kleinen Radien mar-
kiert den Grenzradius, unter dem keine Aussage mehr zur GroBenverteilung gemacht
werden sollte. Fiir den Bereich der kleinen Radien miissen andere Messverfahren heran-
gezogen werden, wie z. B. die Methode der Positronenannihilation. Die Prozedur fiir die
Legendreschen Polynome ist sehr schnell, durch den Austausch der Entwicklungskoeffi-
zienten, auch mit anderen Polynomen nutzbar, zum Beispiel mit den Tschebyscheft- Po-
lynomen, die beim normalen Fit, im Allgemeinen am besten konvergieren. Die Legendre-
schen Polynome wurden gewdhlt, weil sie im Vergleich zu den Tschebyscheff- Polyno-
men im Bereich der Messgenauigkeit der Kleinwinkelstreuung eine grofere Nullstellen-
dichte (Abtastfdhigkeit) besitzen. Mit der nichtlinearen Fit- Funktion (15) ist es moglich,
etwas liber den Mechanismus der Clusterbildung zu erfahren, falls die streuenden Teil-
chen nur aus einer Komponente bestehen. Spezielle Fit- Ansitze, in die theoretische U-
berlegungen eingehen und dadurch mit weniger freien Parametern auskommen, sind na-
tiirlich der sicherste Weg, aussagekriftige Hinweise zu den Modellansétzen zu erhalten.
Die Rechnung mit (15) hat leider auch gezeigt, dass bei der Minimierung von (4) mehrere
lokale Minima auftreten konnen, was die Wahl der Startpunkte gelegentlich zusitzlich
erschwert. Alle Testrechnungen bestitigen die allgemein bekannte Aussage, dass aus dem
Wirkungsquerschnitt der Kleinwinkelstreuung die GroBenverteilung der streuenden Teil-
chen nicht eindeutig bestimmt werden kann.
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Anhang A
1. Leerstellencluster

Das Differenzialgleichungssystem zur Beschreibung der Leerstellenclusterbildung hat die
Form (Gokhman et. al. 2004):

de,

? — gl’m’g +a(n_1)1/3cn71_a(n1/3(2_é‘)+(n_1)1/3b.d(nz/sf(nfl)lz)).c +

’ (A1)
23_p203y

a((n+1)1/3(1—5)+n1/3b~d(("+1) )'C

n+l

Dabei ist ¢, die Konzentration eines Clusters mit n Leerstellen pro Volumen, die g, sind
strahlungsinduzierte Quellterme. Die Konstanten in den Koeffizienten des Differenzial-
gleichungssystems sind durch das Diffusionsvermdgen der Leerstellen, der Zwischengit-
teratome und durch Beziehungen der Ausscheidungskinetik bestimmt:

§=1-DC,/D,C, ~—, a=4r-r,D,C,, a-8=6.187a,(D,C, ~D,C,),

] ; y =Grenzflachenenergie.

Fiir ClustergrofBen n > 50 kann die Ausgangsgleichung (A1) mit Hilfe der Taylorreihe in
eine partielle Differenzialgleichung {iberfiihrt werden. An dieser hinreichend bekannten
,» T ransportgleichung® ist der Prozess der Clusterentwicklung besser abzulesen.

2
% _ | Bzotb) o (5, 270 2bIn(d)10c 6-b (A2)
ot 2 on? 3n 3 Jon  3n

Mit der Transformation,» = roi/; — ¢(n,t)=C(r,t), erhdlt man direkt die Gleichung
fiir die GroBenverteilung der Cluster:

ot 3r|3r2 2 or’ r 3r or r

a_c_aﬁ{ 1 (2-8+b)d°C r03b+2r0bln(d)j8_C_5—bC

+(—(5—b)—3 . }-(A3)

2. Kupfercluster

Im Gegensatz zur Leerstellenclusterausbreitung, deren Ursache die bestrahlungsinduzier-
ten Quellterme g, sind, bilden sich die Kupfercluster aus einer vorgegebenen Anfangsver-
teilung c; von Einzelatomen:



27

dC C C )
— —qgn-1)" _lcn_l_a(n1/3 SIS (U 4" 37(,171)2/3)) c +

ceq ceq (A4)
a(n”3 'd((n+l)2/3—112/3)).c

n+l

c; ist dabei mit allen Konzentrationen durch den Erhalt der Kupferatome

Mmay

=cl +Zn-c
n=2

0
CCu n

verkniipft. Die Konstanten sind wie oben, aus Elementarprozessen abgeleitete Beziehun-
gen:

4r-r,
a=2r-r,D,C, 6, d=exp Tl |
k ;T

Auch hier kann fiir groBe n das Gleichungssystem durch eine partielle DGL ersetzt wer-
den:

1+c, / 2 l-c,/
%za-%( € /€q) 0 f+ l-¢ /c, (l—i)+2ln(d) %+M[I+Lj-c
ot 2 on 3w R )on 3n

beziehungsweise

3

3r 3r or r 3r°

ac roz r03 (1 +C1/Ceq) a2C
—_— =g —| —
ot 3r| 3r? 2 or?

1+ i)C:I

3 1-C,/C,
+(1_C1/Ceq _i_{_Mja_C_i_u

Die beiden Systeme lassen sich numerisch relativ bequem mit Hilfe der impliziten Differen-
zengleichungen (Crank-Nicolson- Methode) 16sen:

# =, [190:,—1 +(1- 19)(2;__?’ ]_ (a, + ,Bn_l )[,9@)’1 +(1- 19)02'” ]+ 8. [&;H L(- 19)0:;1At]

mit $=1/2..1. — Lésung: ¢’ =(E—9AM)"(E +(1-)AM)c" ™

N
Der Erhalt der Kupferatome c(, = Z n-c! in (A4) erfolgt dabei iterativ.

n=1
Mit der Fit- Funktion w(r;p)=a-r“/ [1 +exp(B(r—r, ))] (15) lassen sich die Losungsfunktio-
nen beider Systeme fiir feste Beobachtungszeiten ., (7, oc t;est) in Abhéngigkeit vom Radius

sehr gut darstellen.
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Anhang B
Fortran 90 -Programme zur Auswertung von Kleinwinkelstreukurven

Dieser Anhang enthilt die Quelltexte der Programme, mit denen die Testanpassungen
durchgefiihrt wurden. Alle Programme sind in Fortran 90 (Compaq Visual Fortran) ge-
schrieben. Die Programme wurden nicht so ,,defensiv gestaltet, dass sie die Eingabe
willkiirlicher Parameterwerte erlauben, es ist somit moglich, dass ungeeignete Parame-
terwerte zum Zusammenbruch der Rechnung fiihren.

Im Programm der nichtlinearen Anpassung ,,modell fit* besteht die Mdglichkeit, in
ersten Versuchen einen der vier Parameter festzuhalten. Da es sehr unwahrscheinlich ist,
bei einer unbekannten Streukurve gleich vier geeignete Startwerte zu erraten, wird damit
das Herantasten an einen geeigneten Startvektor erleichtert. Weiterhin ist mit A (la) ein
Dampfungsparameter gegeben, bei dem das Verfahren bei Startwerten konvergiert, die
etwas weiter vom Minimumvektor entfernt liegen. A muss kleiner Eins sein und ergibt
sich durch Probieren.

Das Programm ,,modell mrqmin® 16st das gleiche Problem mit Hilfe der Levenberg-
Marquardt Methode. Die Losung basiert auf dem Programm xmrgmin.for mit den dazu-
gehorigen Subroutinen mrqmin.for, covsrt.for, mrqcof.for, und gaussj.for, die den Nume-
rical Recipes in Fortran, William H. Press et al., Cambridge University Press, New York,
1992, entnommen wurden. Dieses Programm ist in der aufgelisteten Form nicht lauffahig,
da die oben angegebenen Unterprogramme aus der Programmbibliothek der Numerical
Recipes einzubinden sind.

Bei den folgenden Programmen der allgemeinen linearen Regression ist nur zu beach-
ten, dass die Zahl der Basisfunktionen wie angegeben beschrankt wird. Den optimalen Fit
erhilt man, indem die Zahl der Basisfunktionen in der Entwicklung um den angegebenen
Richtwert variiert wird.

Die Inputfiles zu den Beispielen wurden mit den entsprechenden Verteilungen in der
Streuformel (5) mit Mathcad 20011 berechnet. Diese Files konnen aber auch mit der je-
weiligen Grofenverteilung und dem eingerahmten Teil des Programms ,,modell fit* er-
zeugt werden.



Fit-Funktion: w(r)=A*r**a/(l+exp(b*(r-r0)))

xa: Startvektor fir (A, a, b, r0)

nr: Zahl der Stitzstellen bei der Simpson-Regel

ra-rb: Radiusbereich, ga-gb: g-Bereich des Streuvektors
psi(i): Streukurve an den ng-Stilitzstellen g(i)

ip=k halt den k-ten Parameter fest (k=1-A, 2-a, 3-b, 4-r0)
la <1.0: Dampfungsparameter

module messwerte

integer, parameter ring=42 ! Zahl der Messwerte
real, parameter ::qa=0.2, gb=2.8
real,dimension(0:nq) ::q, psi, phi, diff

end module messwerte

module verteilung

integer, parameter ::nr=92 ! nr=gerade Zahl
real, parameter ::ra=0.3, rb=3.3
real,dimension(0:nr) 1ir, W, wm

end module verteilung

program modell fit
use messwerte

use verteilung
implicit none

real, parameter ::A=1011.0 116*pi**2*Eta*l.e+5)
integer ::i, j, k, it, neu, ip

real ::inteqg, eps, amp, h, dg

real ::wr, chi2, chin, fq, la
real,dimension(0:3,0:nq) ::phidp

real,dimension(0:3, 0:nr) ::wdp, wrdp

real,dimension(0:3) ::xa, xb, xh, epsv, dwdp
open(unit=2,file="'d:\daten\phi_qg r.dat',status='old',action="read')

(
open(unit=4,file="'d:\daten\r_verteilung.dat',action="write')
open(unit=6,file="'d:\daten\vergleich.dat',action="write")
eps=1.0; it=0; neu=0; chin=1.e+6
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xa=(/1.0,1.0,50.,1.45/) ! Startvektor

ip=0 ! ip=1,2,3,4 halt den jeweiligen Parameter fest
la=1.0

h=(rb-ra) /nr; dg=(gb-ga)/ng

if (mod(nr,2) /= 0) print*, 'nr muss gerade Zahl sein!'

if(h>0.05) print*, 'nr zu klein=>Integrationsfehler!'; print*

do j=0, nr; r(j)=ra+h*j; enddo

do 1i=0, ng
q(i)=qa+dg*i
read(2,*) psi(i)
psi(i)=psi(i)*qg(i)**3
end do
close (unit=2)
do while(eps > 1.e-6)
select case(neu)
case (0)
xb=xa
case (1)
print*, 'Startvektor neu festlegen!'
exit
end select

select case (ip)
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case (0)
do j=0, nr
call mod_funk(r(j),xb,wr,dwdp)
wm(j)=wr; wrdp(:,j)=dwdp(:)
enddo
call para_opt (xh, 3)
xa=xa+xh
case (1)
do j=0, nr
call mod_funk(r(j),xb,wr,dwdp); wm(j)=wr

wrdp (0, j)=dwdp (1); wrdp(l, j)=dwdp(2); wrdp(2,j)=dwdp(3)

enddo

call para_opt(xh,2)

xa(l)=xa(l)+xh(0); xa(2)=xa(2)+xh(l),; xa(3)=xa(3)+xh(2)
case (2)
do j=0, nr

call mod_funk (r
wrdp (0, j) =dwdp (
enddo
call para_opt(xh,2)

(3),xb,wr,dwdp); wm(j)=wr
0);

xa(0)=xa(0)+xh(0); xa(2)=xa(2)+xh(l); xa(3)=xa(3)+xh(2)

case (3)
do j=0, nr
call mod_funk (r
wrdp (0, j) =dwdp (
enddo
call para_opt(xh, 2)

(3),xb,wr,dwdp); wm(j)=wr
0);

xa(0)=xa(0)+xh(0); xa(l)=xa(l)+xh(l),; xa(3)=xa(3)+xh(2)

case (4)
do j=0, nr
call mod_funk(r(j),xb,wr,dwdp); wm(j)=wr

wrdp (0, j)=dwdp (0) ; wrdp(l,J)=dwdp(l); wrdp(2,])=dwdp(2)

enddo
call para_opt(xh,2)

xa(0)=xa(0)+xh(0); xa(l)=xa(l)+xh(l); xa(2)=xa(2)+xh(2)

end select

do j=0, 3; epsv(j)=abs(l-xb(j)/xa(j)); enddo
eps=maxval (epsvVv)

if(chi2 > chin ) neu=1l
it=it+1; chin=chi2
! ITterationsfolge
write(*, '(2x,ab5, 13, 2x,a4,e9.4,3x,a5,e9.4)") &
'Tter.',it, 'eps=",eps, 'chi2="',chi2/ng
print*
write(*,'(4(el10.4,3x))") xa(0), xa(l), xa(2), xa(3)
print*
do
! Berechnung der Streukurve aus der GroRenverteiung
do k=0, ng
do j=0, nr
call mod_funk(r(j),xb,wr,dwdp)
wm (j)=wr
w(j) =wr*fqgr (q(k),r(3j))
enddo
amp=A/q (k) **3
call simpson(ra,rb,w,integ,nr)
phi (k)=integ*amp
enddo

! GroRenverteilung

wrdp (1, j)=dwdp (2); wrdp(2,j)=dwdp (3)

wrdp (1, 3)=dwdp (1) ; wrdp (2, 3)=dwdp (3)



do j=0, nr

write(4,'(£8.2,2x%,(e9.3))") r(j), wm(3)
enddo
! Vergleich der Streuquerschnitte
do 1=0, ng
write(6,'(£8.2,2%x,2(%x,e9.3))"') g(i), psi(i), phi(i)
enddo

contains

real function fqr(q,r)
real t:qr, g, r
qr=q*r
fgr=0.5*(1l.+gqr*qr)-gr*sin(2.0*qr)+0.5* (gqr*qr—-1) *cos (2.0*qr)
end function

subroutine para_opt (xh,np)
implicit none

integer ::np
real,dimension(0:np, 0:np) t:m, mi
real,dimension (0:np) ::d, xh
do k=0, ng
do j=0, nr

fag=fqr (q(k),r(3))
w(j)=wm(j)*fqg
do i=0, np; wdp(i, j)=wrdp(i, j)*fqg; enddo
enddo
amp=A/qg(k)**3
call simpson(ra,rb,w,integ,nr)
phi(k)=integ*amp
do i=0, np
call simpson(ra,rb,wdp(i,:),integ,nr)
phidp (i, k)=integ*amp
enddo
enddo
diff=psi-phi
chi2=dot_product (diff,diff)

do i=0, np
d(i)=dot_product (diff, phidp (i, :))
enddo
do i=0, np
do j=i, np
m(i, j)=dot_product (phidp (i, :),phidp(j, :))
enddo
enddo
do i=1, np
do j=0, i; m(i,j)=m(j,1); enddo
enddo

call inverse(m,mi,np)
xh=la*matmul (mi, d)
end subroutine

end program

subroutine simpson(a,b, f, sg,m)
implicit none

integer tim, 1
real t:a, b, h, sg, su
real,dimension(0:m) oo f

h=(b-a)/m/3.0
sg=0.0; su=0.0
do i=1, m-1, 2
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sg=sg+f (i+1); su=su+f (i)
end do
sg=(4.*su+2*sg+f (0)-£f (m)) *h

end subroutine

subroutine inverse (M, IN,n)
implicit none
integer ::i,j,n
real,dimension(0:n,0:n),intent (in) M
real,dimension(0:n,0:n) ::IN,R
R=M
in=0
do i=0,n
in(i,i)=1.0
end do
do 1=0,n-1
do j=i+l, n
if(R(j,1)/=0.0) then

in(j, :)=R(i,1)/R(j,1i)*in(j, :)-in(i, :)
R(jl :):R(l,l)/R(j,l)*R(j, :)_R(lr:)
end if
end do
end do
do i=1,n
do j=0,1i-1
if(R(j,1)/=0.0) then
'n(jr: :R(lrl)/R(jrl)*ln(jr :)-in(i, :)
R(jr :)ZR(l,l)/R(j,l)*R(j, :)_R(lr:)
end if
end do
end do
do i=0, n
in(i, :)=in(i, :)/R(1i,1)
end do

end subroutine

subroutine mod_funk (r,x,wr,dwdp)
implicit none
real 1:r, Wr, exr
real,dimension(0:3) ::x, dwdp
exr=exp(x(2)*(r-x(3)))
wr=x(0) *r**x(1)/(1.0+exr)
dwdp (0) =wr/x (0)
dwdp (1)=wr*log(r)
dwdp (2) =wr* (x(3)-r) *exr/ (1.0+exr)
dwdp (3)=wr*x(2) *exr/(1.0+exr)
end subroutine



Fit-Funktion: w(r)=A*r**a/(l+exp(b*(r-r0)))
xa: Startvektor fir (A,

a, b,

r0

)

ra-rb: Radiusbereich, ga-gb: g-Bereich des Streuvektors
psi(i): Streukurve an den ng-Stilitzstellen g(i)

|
!
! nr: Zahl der Stitzstellen bei der Simpson-Regel
|
|

module messwerte
integer, parameter
real,parameter
real,dimension (nq)

end module messwerte

module verteilung
integer, parameter
real,parameter
real,dimension(0:nr)

end module verteilung

program modell mrgmin
use messwerte

use verteilung
implicit none
integer, parameter
integer
real,parameter

real

real

real
real,dimension (np)
real,dimension (np, 0:nr)
real,dimension (np)
real,dimension (np, np)
external modell

open
open

(
(

::ng=43 ! Zahl der Messwerte
::qa=0.2, gb=2.8
::q, psi, sig, phi_b
1:nr=92 ! nr=gerade Zahl
::ra=0.3, rb=3.3
tr, w, wm
:np=4
::i, j, k, iter, itst, mfit, ia(np)
::A=1011.0 116*pi**2*Eta*l.e+5)
::inteqg, eps, amp, h, dg, modell, fqr

tIWr,

: twdp,
r1xa,
:cova

ch

W
dw
r,

i2, gasdev,
::ochisqg, chisqg,
::phidp

rdp
dp
alpha

phi

fa,

alamda

open(unit=6,file="'d:\daten\vergleich.dat',action="write"')

eps=1.0

xa=(/.8,1.0,30.,1.3/) !

Startvektor

h=(rb-ra)/nr; dg=(gb-ga)/(ng-1)
) 'nr muss gerade Zahl sein!’
if(h>0.05) print*, 'nr zu klein=>Integrationsfehler!'; print*
r

if (mod(nr,2) /= 0) print
do j=0, nr;
do 1i=1, ng
g(i)=ga+dg*(i-1)
read(2,*) psi(i)

psi(i)=psi(i)*qg(i)**3;

end do
close (unit=2)

mfit=np

do i=1, mfit; ia(i)=
do iter=1, 2
alamda=-1

*
14

(j)=ra+h*j;

1;

enddo

enddo

sig(i)=0.001*psi (1)

call mrgmin(q,psi,sig,nq, xa,ia,np,covar,alpha,np,chisq, &
modell,alamda)

k=1; itst=0

10 1if (mod(k,10)==0) then

write(*,'(/1x,a,1i2,t18,a,£10.4,t43,a,e9.2)")
'Chi-squared:',chisqg, 'alamda:',alamda

'Tteration #',k,

unit=2,file="'d:\daten\phi_qg r.dat',6 status='old',action="'read')
unit=4,file="'d:\daten\r_verteilung.dat',action="write')

&
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write(*, ' (1x,t5,a,tl4,a,t23,a,t32,a)') 'xa(l)', &
'xa(2)','xa(3)"', 'xa(4)"

write(*, '(1x,4£9.4)") (xa(i),i=1,4)

endif

k=k+1

ochisg=chisqg
call mrgmin(qg,psi,sig,nq, xa,ia,np,covar,alpha,np,chisqg, &
modell,alamda)
if (chisg > ochisqg) then
itst=0
else if (abs(ochisg-chisqg) < 0.1) then
itst=itst+1
endif
if (itst < 60) then
goto 10
endif
alamda=0.0

call mrgmin(qg,psi,sig,nq, xa,ia,np,covar,alpha,np,chisqg, &
modell, alamda)

write(*,*) 'Uncertainties:'
write(*, ' (1x,4f9.3/)"') (sgrt(covar(i,i)),i=1,4)
if (iter==3) then
write(*,*) 'press return to continue with constraint'’

read(*, *)
'Holding xa(2) and xa(3) constant'

;)
do j=1,np; xa(j)=xa(j)+.1l; enddo
xXa(2)=1.041
ia(2)=0
xa(3)=119.0
ia(3)=0
endif
enddo
print*
write(*, '(4(el0.4,3x))"') xa(l), xa(2), xa(3), xa(4)
print*
do k=1, ng
do j=0, nr

call mod_funk(r(j),xa,wr,dwdp)
wm(j)=wr

w(j) =wr*fqr(g(k),r(j))

enddo

amp=A/qg (k) **3

call simpson(ra,rb,w,integ,nr)
phi_b(k)=integ*amp

enddo
! Grobenverteilung
do j=0, nr
write (4, '(£8.2,2x,(e9.3))") r(j), wm(7j)
enddo
! Vergleich der Streuquerschnitte
do i=1, ng
write(6,'(£8.2,2%x,2(x,e9.3))"') g(i), psi(i), phi_b(i)
enddo

end program

real function fqr(qg,r)

real r:gqr, 9, r
qr=g*r
fgr=0.5*(1.+gr*qgr)-gr*sin(2.0*qr)+0.5* (gqr*qr-1) *cos (2.0*qgr)



end function

subroutine modell (g, xa, phi, phidp, np)
use verteilung
implicit none

integer t:np, i, J
real ::q, phi, fqg, wr, amp, integ, fqgr
real, parameter ::A=1011.0
real,dimension (np) ::xa, dwdp, phidp
real,dimension (np, 0:nr) :rwdp
do j=0, nr
fag=far (g, r (]

))
call mod funk(
w(j)=wr*fqg
do i=1, np; wdp(i, j)=dwdp(i)*fqg; enddo
enddo
amp=A/qg**3
call simpson(ra,rb,w,integ,nr)
phi=integ*amp
do i=1, np
call simpson(ra,rb,wdp(i, :),integ,nr)
phidp(i)=integ*amp
enddo
end subroutine

r(j),xa,wr,dwdp)

subroutine simpson(a,b,f, sg,m)
implicit none

integer tim, 1
real ::a, b, h, sg, su
real,dimension(0:m) cof

h=(b-a)/m/3.0
sg=0.0; su=0.0
do i=1, m-1, 2
sg=sg+f (1i+1); su=su+f (i)
end do
sg=(4.*su+2*sg+f£(0)-£f (m)) *h
end subroutine

subroutine mod_funk (r, x,wr,dwdp)
implicit none
real 1:r, wWr, exr

real,dimension(4) : X, dwdp
exr=exp(x(3)*(r-x(4)))
wr=x(1l)*r**x(2)/(1.0+exr)
dwdp (1) =wr/x (1)
dwdp (2) wr*log(r)
dwdp (3)=wr* (x(4)-r) *exr/ (1.0+exr)
)*

dwdp (4) =wr*x (3
end subroutine

exr/(1.0+exr)
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Fit-Funktion: Fouierreihe
w(r)=al+al*sin(2pi*r/rb)+bl*cos (2pi*r/rb)+...
+an*sin(2pi*n*r/rb)+bn*cos (2pi*n*r/rb)
nf: Zahl der Koeffizienten = ganze Zahl > (gb*rb/pi)
ra-rb: Radiusbereich, ga-gb: Bereich des Streuvektors
psi(i): Streuquerschnitt an den ng Stilitzstellen g(i)

module messwerte

integer, parameter t:1ng=42 ! Zahl der Messwerte
real, parameter ::gqa=0.2, gb=2.8
real,dimension(0:nq) 1:q, psi, psi_m

end module messwerte

module verteilung

integer, parameter ::nr=92 !nr=Stuetzstellen
real, parameter ::ra=0.3, rb=3.3
real,dimension (0:nr) tir, w

end module verteilung

program Fourierreihe_2pi
use messwerte

use verteilung

implicit none

integer, parameter ::nf=3, mf=2*nf

integer i, g,k

real,parameter ::A=1011.0, pi=3.141592654

real t:p, pr, h, dg

real ::ramp, sp, cp, sn, cn, si, co, omp, omn
real t:gs, gi, gk, chiz2

real,dimension(0:mf, 0:nq) ::phi

real,dimension(0:mf) r:ixa, d

real,dimension(0:mf, O:mf) t:im, mi

open(unit=2,file='d:\daten\Itrapez_g.dat',6 status='old',action="read')
open(unit=4,file="'d:\daten\r_verteilung.dat',action="write')
open(unit=6,file='d:\daten\vergleich.dat"',action="write')

h=(rb-ra)/nr; p=2.*pi/rb; dg=(gb-ga)/ng
do 1i=0, ng
g(i)=ga+i*dg
read(2,*) psi(i)
psi(i)=psi(i)*q(i)**3
enddo

do i1=0, nr; r(i)=ra+h*i; enddo

do k=0, ng
gk=q(k); amp=A/(qgk**3)
phi(0,k) =amp*fqgr (gk,rb)
do i=1, nf
si=sin(i*p*rb); co=cos(i*p*rb)
omp=1i*p+2*gk; omn=1*p-2*gk

sp=sin(omp*rb); sn=sin(omn*rb)

cp=cos (omp*rb); cn=cos(omn*rb)

phi (i, k)=amp* (hgcl(gk,i,rb,si, co,p)+hgc2(gk,rb, omp, omn, sp, cp, sn, cn)
&

+hgc3 (gk, rb, omp, omn, sp, sn) +hqgc4 (gk, rb, omp, omn, sp, cp, sh,cn) )

j=i+nf

phi(j,k)=amp* (hgsl(gk,i,rb,si,co,p)+hgs2(gk,rb, omp, omn, sp,cp, sn,cn)
&

+hgs3 (gk, rb, omp, omn, cp, cn) +hgs4 (gk, rb, omp, omn, sp, cp, sh,cn) )
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enddo
enddo
do i1=0, mf
gs=dot_product (phi(i, :),psi)
d(i)=gs
do j=i, mf

gs=dot_product (phi(i, :),phi(j, :))
m(i, j)=gs; m(j,1i)=gs
enddo
enddo

call inverse(m,mi,mf)
xa=matmul (mi, d)
gi=0.0
do k=0, ng
gs=dot_product (xa,phi(:,k))
gi=gi+ (gs-psi(k))**2; psi_m(k)=gs
enddo
chi2=gi/ng

do i=0, nr
gs=0.0; pr=r(i)*p

do j=0, nf
gs=gs+xa(j)*cos(j*pr)+xa(j+nf)*sin(j*pr)
enddo
w(i)=gs
enddo

! Grobenverteilung

do i=0, nr

write (4, '(£8.3,x%x,el12.4)") r(i), w(i)

enddo

! Vergleich der Streuquerschnitte

do 1=0, ng

write(6,"'(£8.3,2(%x,e9.3))") g(i), psi(i), psi_m(i)

enddo

print*

write(*,'(I3,x,el12.4)"') nf, chi2
contains

real function fqgr(q,r)
real t:gr, 9, r

gqr=g*r

fgr=0.5*r* ((1l.+gr*qr/3.)+0.5*% (qr-2.5/gr) *sin(2.*qr)+1.5*cos (2.*qr))
end function

real function hgsl(qg,n,r,sx,cx,p)
integer HES
real 1:gqr, d, r, Ssx, Cx, p
hgsl=(-0.5*(1l.+(r*r-2./(n*p)**2.) *g*q) *cx+q*g*r*sx/ (n*p) )/ (n*p) &
+(0.5-g*q/ (n*p) **2.) / (n*p)
end function

real function hqgcl(qg,n,r,sx,cx,p)
integer t:n
real t:gqr, 4d, r, sxXx, Cx, p
qr=q*r
hgel=(0.5*(1l.+(r*r-2./(n*p)**2.) *g*q) *sx+g*gq*r*cx/ (n*p) )/ (n*p)
end function

real function hgs2(q,r, omp, omn, sp,cp, sh,cn)
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real ::gq, r, Sp, sn, cp, cn, omp, omn
hgs2=-0.5*g* ((cn-1.+omn*r*sn) / (omn*omn) - (cp-1.+omp*r*sp) / (omp*omp) )
end function

real function hqgc2(qg,r, omp, omn, sp,cp, sn,cn)
real ::gq, r, Sp, sn, cp, cn, omp, omn

hgc2=-0.5*g* ( (sp-omp*r*cp) / (omp*omp) — (sn—omn*r*cn) / (omn*omn) )
end function

real function hgs3(q,r, omp, omn,cp,cn)
real ::q, r, Cp, cn, omp, omn

hgs3=0.25*((cp-1.) /omp+ (cn-1.) /omn)
end function

real function hqgc3(q,r, omp,omn, sp, sn)

real ::gq, ¥, sp, sn, omp, omn
hgqce3=-0.25* (sp/omp+sn/omn)

end function

real function hgs4(q,r, omp, omn, sp,cp, sn,cn)
real ::q, ¥, sp, sn, Ccp, cn, omp, omn
hgs4=0.25*g*g* (((2.-omp*omp*r*r) *cp+2.*omp*r*sp—-2.) /omp**3 &
+((2.-omn*omn*r*r)*cn+2.*omn*r*sn-2.)/omn**3)
end function

real function hqgcé4 (g, r, omp, omn, sp,Ccp, Sn,cn)
real ::q, r, Sp, sn, cp, cn, omp, omn
hqc4=-0.25*g*g* (((2.-omp*omp*r*r) *sp—2.*omp*r*cp) /omp**3 &
+((2.-omn*omn*r*r)*sn-2.*omn*r*cn) /omn**3)
end function

end program



Fit-Funktion:

psi(i):

program sin_cos_reihe
implicit none
integer, parameter

39

sin und cos—- Fourierreihe

ws(r)=al+al*sin(pi*r/rb)+...+an*sin(pi*n*r/rb)
wc (r)=b0+bl*cos(pi*r/rb)+...+bn*cos(pi*n*r/rb)
nf: Zahl der Koeffizienten = ganze Zahl > (2*gb*rb/pi)

ra-rb: Radiusbereich, ga-gb: Bereich des Streuvektors
Streukurve an den ng Stilitzstellen g(i)

::ng=42, nr=92, nf=6
1ii, g,k

integer :

real, parameter :A=1011.0, pi=3.141592654

real ::ra, rb, h, ga, gb, dgq, p, pr

real ::amp, sp, cp, sn, cn, si, co, omp, omn
real ::qgk, gs, gc, gi, gj, chi2s, chi2c
real,dimension (0:nf, 0:nq) ::phis, phic

real,dimension(0:nq) :1:q, psi, ys, yc

real,dimension(0:nf) ::xs, xc, ds, dc

real,dimension(0:nf, 0:nf) :ms, mc, mi

real,dimension(0:nr) 1r, WS, WC

open(unit=2,file='d:\daten\Itrapez_g.dat',6 status='old',action="read')
open(unit=4,file='d:\daten\r_verteilung.dat', action='write')
open(unit=6,file='d:\daten\vergleich.dat', action='write')

ra=0.3; rb=3.3; h=(rb-ra)/nr; p=pi/rb
ga=0.2; gb=2.8; dg=(gb-ga)/ng
do i1i=0, ng
g(i)=ga+i*dg
read(2,*) psi(i)
psi(i)=psi(i)*q(i)**3
enddo
do i1i=0, nr; r(i)=ra+h*i; enddo
do k=0, ng
gk=qg(k); amp=A/(gk**3)
phis (0, k) =amp*fqr (gk,rb)
phic (0, k) =phis(0,k)
do i=1, nf

si=sin(i*p*rb); co=cos(i*p*rb)
omp=i*p+2*gk; omn=i*p-2*gk

sp=sin(omp*rb); sn=sin(omn*rb)
cp=cos (omp*rb); cn=cos(omn*rb)

phis (i, k)=amp* (hgsl (gk, i, rb,si,co,p)+hgs2(gk,rb, omp, omn, sp, cp, sn, cn)

&
+hgs3 (gk, rb, omp, omn, cp, cn) +hgs4 (gk, rb, omp, omn, sp, cp, sn,cn) )
phic (i, k)=amp* (hqgcl(gk,i,rb,si,co,p)+hqgc2(gk,rb, omp, omn, sp, cp, sh, cn)
&
+hgc3 (gk, rb, omp, omn, sp, sn) +hqgc4 (gk, rb, omp, omn, sp, cp, sn,cn) )
enddo
enddo
do 1=0, nf
gs=dot_product (phis (i, :),psi)
gc=dot_product (phic(i, :),psi)
ds(i)=gs; dc(i)=gc
do j=0, nf
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gs=dot_product
gc=dot_product

phis (i, :),phis(j,:))
phic(i, :),phic(j,:))

—~ e~~~

ms (i, j)=gs; ms(j,1)=gs
mc (i, j)=g9c; mc(j,1i)=gc
enddo
enddo

call inverse(ms,mi,nf)
xs=matmul (mi, ds)
call inverse(mc,mi,nf)
xc=matmul (mi, dc)

gi=0.0; gj=0.0
do k=0, ng
gs=dot_product (xs,phis(:,k))
gc=dot_product (xc,phic(:,k))
gi=gi+(gs-psi(k))**2; ys(k)=gs
gj=gj+(gc-psi(k))**2; yc(k)=gc
enddo
chi2s=gi/ng; chi2c=gj/ng

do 1=0, nr
gs=0.0; gc=0.0; pr=r(i)*p
do j=0, nf
gs=gs+xs(j)*sin(j*pr)
gc=gc+xc(j)*cos (j*pr)
enddo
ws (1)=gs; wc(i)=gc
enddo
! Grobenverteilungen
do i=0, nr
write(4,'(£8.3,2(x,el2.4))") r(i), ws(i), wc(i)
enddo
! Vergleich fir die Sinusreihe
do 1=0, ng
write(6,'(£8.3,2(x,e9.3))") g(i), psi(i), ys(i)
enddo
print*
write(*, '(x,I13,2(x,el2.4))"'") nf, chi2s, chiZ2c
contains

real function fqgr(qg,r)
real :: gr, g, r

qr=q*r

fqr=0.5*r* ((1.+qr*qr/3.)+0.5* (gqr-2.5/q9r) *sin(2*qgr)+1.5*cos (2*qr))
end function

real function hgsl(qg,n,r,sx,cx,p)
integer ::n
real 1:gr, 9, ¥, sSxX, CX, p
hgsl=(-0.5*(1l.+(r*r-2./(n*p) **2.) *q*q) *cx+q*gq*r*sx/ (n*p) )/ (n*p) &
+(0.5-g*q/ (n*p) **2.)/(n*p)
end function

real function hqgcl(qg,n,r,sx,cx,p)
integer ::n
real ::qr, 9, ¥, sSX, CX, p
qr=q*r
hgqel=(0.5*(1.+(r*r-2./(n*p)**2.) *g*q) *sx+g*q*r*cx/ (n*p) )/ (n*p)
end function

real function hgs2(qg,r, omp, omn, sp, cp, sn,cn)



real ::q, r, Sp, sn, cp, cn, omp, omn

hgs2=-0.5*g* ((cn-1.+omn*r*sn)/ (omn*omn) - (cp—1.+omp*r*sp) &
/ (omp*omp) )

end function

real function hgc2(qg,r, omp, omn, sp,cp, sn,cn)

real ::q, r, Sp, sn, Cp, cn, omp, omn
hgqc2=-0.5*g* ( (sp-omp*r*cp) / (omp*omp) — (sn—omn*r*cn) &
/ (omn*omn) )

end function

real function hgs3(q,r, omp, omn, cp,cn)
real t:gq, ¥, Ccp, cn, omp, omn

hgs3=0.25* ((cp-1.) /omp+ (cn-1.)/omn)
end function

real function hqgc3(q,r, omp,omn, sp, sn)

real ::q, r, Sp, sn, omp, omn
hgqce3=-0.25* (sp/omp+sn/omn)

end function

real function hgs4 (g, r, omp, omn, sp,Ccp, sn,cn)
real ::q, r, Sp, sn, Ccp, cn, omp, omn
hqgs4=0.25*g*g* (((2.-omp*omp*r*r) *cp+2.*omp*r*sp-2.)/omp**3 &
+((2.-omn*omn*r*r)*cn+2.*omn*r*sn—-2.)/omn**3)
end function

real function hgcé4(q, r, omp, omn, sp,cp, sn,cn)
real ::q, r, Sp, sn, Ccp, cn, omp, omn
hgqcd=-0.25*g*g* (((2.-omp*omp*r*r) *sp—2.*omp*r*cp) /omp**3 &
+((2.-omn*omn*r*r)*sn-2.*omn*r*cn) /omn**3)
end function

end program
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! Fit-Funktion: w(r)=a0*P0(r/rb)+al*Pl(r/rb)+...+an*Pn(r/rb)

! Pn(x)=Legendresches Polynom n-ten Grades, Intervall [0,1]

! np: Zahl der gewiinschten Polynome, np= ganze Zahl >(2*gb*rb/pi)
|

|

|

np_max="7

ra-rb: Radiusbereich, ga-gb: Bereich des Streuvektors
psi(i): Streukurve an den ng Stilitzstellen g(i)

module messwerte
integer, parameter
real, parameter
real,dimension (0:nq)

end module messwerte

module verteilung
integer, parameter
real, parameter
real,dimension (0:nr)

end module verteilung

program Polynom fit
use messwerte

use verteilung
implicit none
integer, parameter

integer

real, parameter

real

real
real,dimension(0:7,0:nq)
real,dimension(0:7)
real,dimension (0:np)
real,dimension (0:np, 0:np)

open(unit=2,file="d:\daten\phi_g r.dat', status='old',action=

::ng=42 ! Zahl der Messwerte
::qa=0.2, gb=2.8
1:q, psi, psi_m

1 :nr=92 'nr=Stuetzstellen
:ra=0.3, rb=3.3
tir, W, X
:np=6
i, j,k
::A=1011.0

::xr, zo, amp, h, dg

::s8p, cp, si, co, gs, gi, gk, chiz
::phi

::S8, P

r:ixa, d

t:m, mi

open(unit=4,file="d:\daten\dichte_r.dat',action="'write")
open(unit=6, file="d:\daten\vergleich.dat"',action="write")

h=(rb-ra) /nr; dg=(gb-ga)/ng

do i=0, ng
q(i)=ga+i*dg
read(2,*) psi(i)
psi(i)=psi(i)*q(i)**3
enddo

do 1=0, nr; r(i)=ra+h*i;

do k=0, ng

x(1)=r (i) /rb; enddo

gk=q(k); amp=A/(4.0*gk**4)

zo=2*qgk*rb
call potin(S, zo

)
phi(0,k)=amp*S(0)
phi(1l,k)=amp* (S(0)-2.
phi(2,k)=amp* (S(0)+6
phi(3,k)=amp* (S(0)-20.
phi(4,k)=amp* (S(0)+70.
phi(5,k)=amp* (S(0)-25

30
phi(6,k)=amp* (S(0)+92
42

phi(7,k)=amp*(S(0)-3432.0*%S(7)+12012.0*S(6)-16632.0*S(5)+11550.

S (

1
.0*s(2
(

0*S(1))

)-6.0*S (1))
0*S(3)+30.0*%5(2)-12.0*S(1))
0*S(4)-140.0*S(3)+90.0*s(2)-20.0*5(1))
2.0*s(5)+630.0*s

.0*5(1))

)
3
(

'read')

)
4)-560.0*sS(3)+210.0*5(2) -

&

4.0%S(6)-2772.0*S(5)+3150.0*S(4)-1680.0*S(3) +&

0.0*s(2)-42.0*3(1))

4)-4200.0*S(3)+756.0*5(2)-56.0*sS(1))

0* &



! Potenzreihe
! do i=, np; phi(i,k)=amp*S(i); enddo
enddo
do i1i=0, np
gs=dot_product (phi(i, :),psi)
d(i)=gs
do j=i, np
gs=dot_product (phi(i, :),phi(j, :))
m(i, j)=gs; m(j,1i)=gs
enddo
enddo
print*

call inverse (m,mi,np)
xa=matmul (mi, d)

gi=0.0
do k=0, ng
gs=0.0
do i=0, np
gs=gs+xa (i) *phi (i, k)
enddo
gi=gi+(gs-psi(k))**2; psi_m(k)=gs
enddo
chi2=gi/ng
write(*,'(x,8(£8.3,x))"') (xa(i), 1=0,np)
do i=0, nr
xr=x(1)
call poly (P, xr,np)
gs=0.0
do j=0, np; gs=gs+xa(j)*P(j); enddo
w(i)=gs
enddo
!Ergebnisse des Fits
do i=0, ng
write(6,'(£8.3,2%,2(£9.4,x))"') g(i), psi(i), psi_m(i)
enddo
do i=0, nr
write(4,'(x,£8.3,%x,el12.4)"') r(i), w(i)
enddo
printx*
write(*,'(x,el2.4)") chi?2
contains

subroutine potin(S, x)

!Integration von f(g,r)**2*x**n, n=0...7

implicit none

real t:1x, XX, co, si, g, a

real ::pl, p2, p3, p4, p5, p6, p7, P8

real, dimension(0:7) ::S

XX=X*X; CO=COs(X); si=sin(x)

pl=xx-2.0; p2=(xx-6.0)*x; p3=(xx-12.0)*xx+24.0
p4=((xx-20.0) *xx+120.0) *x; pb5=((xx-30.0)*xx+360.0) *xx-720.0

P6=(((xx-42.0) *xx+840.0) *xx-5040.0) *x
P7=(((xx-56.0) *xx+1680.0) *xx-20160.0) *xx+40320.0
P8=((((xx-72.0)*xx+3024.0) *xx-60480.0) *xx+362880.0) *x
S(0)=(xx/12.0+41.0)*x-(2.0-0.25*pl) *si+l.5*x*co
S(1)=(xx/16.040.5)*x—-((3.0*x-0.25*p2)*si—-(1.75*pl-1.0)*co-4.5)/x
S(2)=(xx/20.041./3.)*x—((4.0*p1-0.25*p3)*si—-(2.0*p2-2.0*x) *co) /xx
S(3)=(xx/24.040.25) *x—((5.0*p2-0.25*p4) *si-(2.25*p3-3.0*pl) *co+60.0) &

/ (XX*x)
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S(4)=(xx/28.040.2)*x—((6.0*p3-0.25*p5) *si-(2.5*p4-4.0*p2) *co) / (XX*xXX)

S(5)=(xx/32.0+1./6.)*x—((7.0*p4-0.25*p6) *si-(2.75*p5-5.0*p3) *co- &
2100.0) /x**5

S(6)=(xx/36.0+1./7.)*x—((8.0*p5-0.25*p7) *si-(3.0*p6-6.0*p4) *co) /xx**3

S(7)=(xx/40.0+1./8.)*x—((9.0*p6-0.25*p8) *si-(3.25*p7-7.0*p5) *co+ &

136080.0) /x**7
end subroutine

subroutine poly (P, x,n)

! Legendresche Polynome fuer das Intervall [0,1}
implicit none

integer t:i,n

real 11X, X2, xi
real,dimension(0:7) P

x2=1.0-2*x
P(0)=1.0
P(l)=x2
do 1i=2, n
P(i)=((2.0*1i-1.0)*x2*P(i-1)-(i-1)*P(1i-2))/1
enddo
'Potenzreihe
'do i=1, n; P(i)=x*P(i-1); enddo
end subroutine

end program



Glatter-Methode

Fit-Funktion: Lineare Interpolation zwischen

nr dquidistanten Stiitzstellen

nr: Zahl der Stitzstellen, N= ganze Zahl >(2*gb*rb/pi) ist die
Anzahl der reell wirkenden Stitzstellen

ra-rb: Radiusbereich, ga-gb: Bereich des Streuvektors

psi(i): Streukurve an den ng Stitzstellen g(i)

lambda: Feld der "Gl&ttungsparameter"

module messwerte

integer, parameter ::ng=42 ! Zahl der Messwerte
real, parameter ::qa=0.2, gb=2.8

real,dimension (0:nq) t:q, psi

real,dimension(0:nqg, 0:8) tipsi_m

end module messwerte

module verteilung

integer, parameter ::nr=92 'nr=Stuetzstellen
real, parameter ::ra=0.3, rb=3.3
real,dimension(0:nr) t:r, w, xXa, d

end module verteilung

program glatter_fit
use messwerte

use verteilung
implicit none

integer ::i, 3, k, jop

real,parameter ::A=1011.0

real :ramp, diff, la, gi, gk, h, dg
integer,dimension (1) t:1j_op
real,dimension(0:nxr,0:8) tixl

real,dimension(0:nr, 0:nq) ::phi

real,dimension(0:nxr, 0:nr) ::m, ml, mi, ela
real,dimension(0:8) ::lambda, rho, chi?2
open(unit=2,file="d:\daten\Ilogn2_g.dat', status='old', action='read')
open(unit=4,file="'d:\daten\r_verteilung.dat', action='write')
open (unit=5,file="d:\daten\roh_lambda.dat', action='write')
open (unit=6,file="'d:\daten\vergleich.dat', action='write')

h=(rb-ra)/nr; dg=(gb-ga)/ng

do 1=0, ng
g(i)=ga+i*dqg; read(2,*) psi(i)
psi(i)=psi(i)*q(i)**3

end do

do i=0, nr; r(i)=ra+h*i; enddo; chi2=0.0

! lambda=(/0.1,1.0,100.0,1000.0,1.e+4,1.e+6,1.e+8,1.e+10,1.e+12/)
lambda=(/-1000.,-100.,-50.,-10.,0.5,10.,50.,100.,1000./)

! lambda=(/-40.,-20.,-10.,-5.,1.,5.,10.,20.,40./)

do k=0, ng
amp=A/ (h*qg (k) **3)
phi (0, k) =amp* (r(1)* (£ r(1))-fqgr(q(k),r(0)))-har (q(k),r (1))
+hgr (g (k
do i=1, nr-1
gk=r (i+1) *fgr(g(k),r(i+1))-2*r (i) *fgr(g(k),r(i))+ &
r(i-1)*fqgr(g(k),r(i-1))
phi (i, k)=amp* (gk-hqgr (g(k),r(i+1l))+2*hgr(g(k),r(i))- &
har (g (k),r(i-1)))

enddo
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phi(nr,k) =amp* (-r(nr-1)*(fgr(g(k),r(nr))
+hgr (g (k) ,r(nr))-hgr (gq(k),r (nr-
enddo

do i1=0, nr
gk=dot_product (phi(i, :),psi)
d(i)=gk
do j=i, nr
gk=dot_product (phi(i, :),phi(j, :))
m(i, j)=gk; m(j,i)=gk

enddo
enddo
!'Stabilisierung
do j=0, 8
la=lambda (73)
ela=0.0
ela(0,0)=+1a*0.0; ela(l,0)=-1a !'1a*0.0 ———> psi_m(0)=xa(0)=0.0
do i=1, nr-1
ela(i-1,i)=-1la; ela(i,i)=2*la; ela(i+l,i)=-1la
end do
ela(nr-1,nr)=-1a; ela(nr,nr)=1la
ml=m+ela

call inverse(ml,mi,nr)

xa=matmul (mi, d)

x1(:,7j)=xa

gk=0.0

do i=0, nr-1
gk=gk+(xa(i+l)-xa(i))**2

enddo
rho(j) =gk ! Nebenbedingung
enddo
do j=0, 8
gi=0.0
do k=0, ng
gk=dot_product (x1(:,3j),phi(:,k))
gi=gi+ (gk-psi(k))**2; psi_m(k,j)=gk
enddo
chi2(j)=gi/ng
enddo

j_op=minloc(chi2); jop=j_op(l)-1

! Ergebnis des Fits

printx*

write(*,'(a35,12,2x,a8,e8.3)"') 'kleinstes Fehlerquadrat fuer lambda'é&
,jop, ',chi**2=",chi2 (jop)

do i=0, nr

! write(4,'(£8.3, (x,el4.6))") r(i), x1(i, jop) ! optimaler Fit
write(4,'(£8.3,9(x,el4.6))") r(i), (x1(i,j), j=0,8) ! alle Fits

enddo

do 1=0, nqg; write(6,'(£8.3,2(x,e9.3))") g(i), psi(i), psi_m(i,jop); end

do

do j=0, 8; write(5,'(3(x,e9.3))") lambda(j), rho(j), chi2(j); enddo
contains

real function fqgr(q,r)
real i:qr, g, r
gqr=g*r
fagr=0.5*r*((1l.+gr*qr/3.)+0.5*% (gqr-2.5/gr) *sin(2*qr)+1.5*cos (2*qr))
end function

real function hqgr(qg,r)
real 1:qr, 9, r



qr=q*r
hqr=0.25*r*r* ((1l.+qr*qr/2.)+(qr-4.5/gqr) *sin(2*qr)
+0.5*%(7.0-4.5/(gr*qgr)) *cos (2*qr))
end function

end program

&

47



	überschrift.pdf
	sans
	Anlage_Programmcode


<<
  /ASCII85EncodePages false
  /AllowTransparency false
  /AutoPositionEPSFiles true
  /AutoRotatePages /None
  /Binding /Left
  /CalGrayProfile (Dot Gain 20%)
  /CalRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CalCMYKProfile (U.S. Web Coated \050SWOP\051 v2)
  /sRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CannotEmbedFontPolicy /Error
  /CompatibilityLevel 1.4
  /CompressObjects /Tags
  /CompressPages true
  /ConvertImagesToIndexed true
  /PassThroughJPEGImages true
  /CreateJDFFile false
  /CreateJobTicket false
  /DefaultRenderingIntent /Default
  /DetectBlends true
  /DetectCurves 0.0000
  /ColorConversionStrategy /CMYK
  /DoThumbnails false
  /EmbedAllFonts true
  /EmbedOpenType false
  /ParseICCProfilesInComments true
  /EmbedJobOptions true
  /DSCReportingLevel 0
  /EmitDSCWarnings false
  /EndPage -1
  /ImageMemory 1048576
  /LockDistillerParams false
  /MaxSubsetPct 100
  /Optimize true
  /OPM 1
  /ParseDSCComments true
  /ParseDSCCommentsForDocInfo true
  /PreserveCopyPage true
  /PreserveDICMYKValues true
  /PreserveEPSInfo true
  /PreserveFlatness true
  /PreserveHalftoneInfo false
  /PreserveOPIComments true
  /PreserveOverprintSettings true
  /StartPage 1
  /SubsetFonts true
  /TransferFunctionInfo /Apply
  /UCRandBGInfo /Preserve
  /UsePrologue false
  /ColorSettingsFile ()
  /AlwaysEmbed [ true
  ]
  /NeverEmbed [ true
  ]
  /AntiAliasColorImages false
  /CropColorImages true
  /ColorImageMinResolution 300
  /ColorImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleColorImages true
  /ColorImageDownsampleType /Bicubic
  /ColorImageResolution 300
  /ColorImageDepth -1
  /ColorImageMinDownsampleDepth 1
  /ColorImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeColorImages true
  /ColorImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterColorImages true
  /ColorImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /ColorACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /ColorImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000ColorACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000ColorImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasGrayImages false
  /CropGrayImages true
  /GrayImageMinResolution 300
  /GrayImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleGrayImages true
  /GrayImageDownsampleType /Bicubic
  /GrayImageResolution 300
  /GrayImageDepth -1
  /GrayImageMinDownsampleDepth 2
  /GrayImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeGrayImages true
  /GrayImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterGrayImages true
  /GrayImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /GrayACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /GrayImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000GrayACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000GrayImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasMonoImages false
  /CropMonoImages true
  /MonoImageMinResolution 1200
  /MonoImageMinResolutionPolicy /OK
  /DownsampleMonoImages true
  /MonoImageDownsampleType /Bicubic
  /MonoImageResolution 1200
  /MonoImageDepth -1
  /MonoImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeMonoImages true
  /MonoImageFilter /CCITTFaxEncode
  /MonoImageDict <<
    /K -1
  >>
  /AllowPSXObjects false
  /CheckCompliance [
    /None
  ]
  /PDFX1aCheck false
  /PDFX3Check false
  /PDFXCompliantPDFOnly false
  /PDFXNoTrimBoxError true
  /PDFXTrimBoxToMediaBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXSetBleedBoxToMediaBox true
  /PDFXBleedBoxToTrimBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXOutputIntentProfile ()
  /PDFXOutputConditionIdentifier ()
  /PDFXOutputCondition ()
  /PDFXRegistryName ()
  /PDFXTrapped /False

  /Description <<
    /CHS <FEFF4f7f75288fd94e9b8bbe5b9a521b5efa7684002000410064006f006200650020005000440046002065876863900275284e8e9ad88d2891cf76845370524d53705237300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c676562535f00521b5efa768400200050004400460020658768633002>
    /CHT <FEFF4f7f752890194e9b8a2d7f6e5efa7acb7684002000410064006f006200650020005000440046002065874ef69069752865bc9ad854c18cea76845370524d5370523786557406300260a853ef4ee54f7f75280020004100630072006f0062006100740020548c002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee553ca66f49ad87248672c4f86958b555f5df25efa7acb76840020005000440046002065874ef63002>
    /DAN <>
    /DEU <>
    /ESP <>
    /FRA <>
    /ITA <>
    /JPN <FEFF9ad854c18cea306a30d730ea30d730ec30b951fa529b7528002000410064006f0062006500200050004400460020658766f8306e4f5c6210306b4f7f75283057307e305930023053306e8a2d5b9a30674f5c62103055308c305f0020005000440046002030d530a130a430eb306f3001004100630072006f0062006100740020304a30883073002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e003000204ee5964d3067958b304f30533068304c3067304d307e305930023053306e8a2d5b9a306b306f30d530a930f330c8306e57cb30818fbc307f304c5fc59808306730593002>
    /KOR <FEFFc7740020c124c815c7440020c0acc6a9d558c5ec0020ace0d488c9c80020c2dcd5d80020c778c1c4c5d00020ac00c7a50020c801d569d55c002000410064006f0062006500200050004400460020bb38c11cb97c0020c791c131d569b2c8b2e4002e0020c774b807ac8c0020c791c131b41c00200050004400460020bb38c11cb2940020004100630072006f0062006100740020bc0f002000410064006f00620065002000520065006100640065007200200035002e00300020c774c0c1c5d0c11c0020c5f40020c2180020c788c2b5b2c8b2e4002e>
    /NLD (Gebruik deze instellingen om Adobe PDF-documenten te maken die zijn geoptimaliseerd voor prepress-afdrukken van hoge kwaliteit. De gemaakte PDF-documenten kunnen worden geopend met Acrobat en Adobe Reader 5.0 en hoger.)
    /NOR <>
    /PTB <>
    /SUO <>
    /SVE <>
    /ENU (Use these settings to create Adobe PDF documents best suited for high-quality prepress printing.  Created PDF documents can be opened with Acrobat and Adobe Reader 5.0 and later.)
  >>
  /Namespace [
    (Adobe)
    (Common)
    (1.0)
  ]
  /OtherNamespaces [
    <<
      /AsReaderSpreads false
      /CropImagesToFrames true
      /ErrorControl /WarnAndContinue
      /FlattenerIgnoreSpreadOverrides false
      /IncludeGuidesGrids false
      /IncludeNonPrinting false
      /IncludeSlug false
      /Namespace [
        (Adobe)
        (InDesign)
        (4.0)
      ]
      /OmitPlacedBitmaps false
      /OmitPlacedEPS false
      /OmitPlacedPDF false
      /SimulateOverprint /Legacy
    >>
    <<
      /AddBleedMarks false
      /AddColorBars false
      /AddCropMarks false
      /AddPageInfo false
      /AddRegMarks false
      /ConvertColors /ConvertToCMYK
      /DestinationProfileName ()
      /DestinationProfileSelector /DocumentCMYK
      /Downsample16BitImages true
      /FlattenerPreset <<
        /PresetSelector /MediumResolution
      >>
      /FormElements false
      /GenerateStructure false
      /IncludeBookmarks false
      /IncludeHyperlinks false
      /IncludeInteractive false
      /IncludeLayers false
      /IncludeProfiles false
      /MultimediaHandling /UseObjectSettings
      /Namespace [
        (Adobe)
        (CreativeSuite)
        (2.0)
      ]
      /PDFXOutputIntentProfileSelector /DocumentCMYK
      /PreserveEditing true
      /UntaggedCMYKHandling /LeaveUntagged
      /UntaggedRGBHandling /UseDocumentProfile
      /UseDocumentBleed false
    >>
  ]
>> setdistillerparams
<<
  /HWResolution [2400 2400]
  /PageSize [612.000 792.000]
>> setpagedevice


