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Die Satellitenreflexe des Labradorits
Von M. Korekawa und H. Jagodzinski (Miinchen) *)

Mit 7 Textfiguren und 1 Tabelle

Abstract

Besides already known a- and b-split-type satellites, supersatellites were
observed in labradorites showing schiller effect by means of an arrangement with
high resolution power of X-ray diffraction pattern. The superperiodicity is nearly
parallel to b and corresponds to a length of 1800 A + 200 A in the crystal with
violet schiller and 1400 A + 200 A in the one with ultraviolet schiller. No super-
satellites were observed on erystals without schiller effect. Thus the origin of both,
schiller effect and supersatellites, is probably the same. The superstructure which
corresponds to already known a- and b-split-type satellites is most probably
caused by exolution, because the intensities of a- and b-split-type satellites can
be qualitatively explained as a function of anorthite content.

Zusammenfassung

Mit Hilfe von einer Beugungsanordnung hoher Auflésung wurden Super-
satellitenreflexe bei den schillernden Labradoriten beobachtet. Die Supersatelliten-
reflexe entsprechen den Uberperioden in Richtung parallel zu ~ b mit d = 1800 A +
200 A bei violett und 1400 A + 200 A bei einem ultra-violett schillernden Labra-
dorit. Beim Labradorit ohne Schillereffekt wurden keine Supersatelliten beobach-
tet. Es scheint daraus, dass der Schillereffekt der Labradorite und die Super-
satelliten im Beugungsbild auf die gleiche Ursache zuriickzufithren sind. Die
Systeme der bekannten a- und b-split-Reflexe sind andererseits mit grosser Wahr-
scheinlichkeit einer Entmischungserscheinung zuzuordnen, da das Intensitéts-
verhalten als Funktion des Anorthit-Gehalts qualitativ erklirt werden kann.

*) Universitétsinstitut fiir Kristallographie und Mineralogie, Luisenstrasse 37/I1,
8 Miinchen 2.
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Neben den bekannten Satellitenreflexen (a-split- und b-split-Typ)
(I.aves and GorpsmiTH 1954) wurden Supersatellitenreflexe an violett
gchillernden Labradoriten von uns (1963) mit einer Beugungsanordnung
hoher Auflosung beobachtet. Die Prinzipskizze der Apparatur zur Her-
stellung dieser Kinkristallaufnahmen wird in Fig. 1 gezeigt.

Film

16 0mm

M
Fig. 1. Versuchsanordnung fiir Einkristallaufnahmen hoher Auflésung:

F = Strichfokus auf der Anode, Fokusbreite etwa 25
M = Johannson-Typ-Monochromator (Cu K, meist Subtraktionsstellung)
K = Einkristall (geschwenkt)

Es wird nur einseitig entwickelter Film benutzt.

Auf dem eingseitig entwickelten Film beobachtet man bei geeigneter
Kristallorientierung im Abstand maximal ~0,2 mm von den Haupt-
reflexen Supersatellitenreflexe mit einer Messgenauigkeit der Anordnung
von 0,03 mm (erreicht durch optische Nachvergrosserung); das ent-
spricht einem A $a10-% Der beobachtbare Maximalwinkel in dieser
Anordnung betrug aus technischen Griinden ca. 25° fiir 4 in der Sub-
traktionsstellung.

Es wurde bisher mindestens ein System paralleler Supersatelliten-
reflexe bei schillerndem Labradorit beobachtet: . Viele Hauptreflexe
haben etwa in Richtung + b* ein Paar von Supersatelliten. Die Uber-
periode ist also ungefahr parallel zur b-Richtung der Feldspatstruktur.
Die genaue Bestimmung dieser Richtung ist nicht leicht, weil die Super-
satellitenreflexe beim schillernden Labradorit sehr dicht an den Haupt-
reflexen liegen (Iig. 2).

Bei violett schillerndem Labradorit mit 52 Mol-9%, Anorthitgehalt
betriagt die Uberperiode 1800 A + 200 A. Sie entspricht der Braggschen
Gleichung (A< 3600 A) fiir den violetten Schiller. Bei Labradoriten mit
vergleichbarem An-Gehalt (2 V. etwa 76°) ist (2.10.1) von SCHRODER
(1964) als einzige Schillerfliche festgestellt worden. Andererseits haben
Laves, Nissen und Bollmann (1965) an einem Labradorit mit /53 Mol-9,
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q-split Reflexe (h+k+{=2n,=2n) : O beobachtet

A~ nicht beobachtel
b-split Reflexe (h+k+=2n,1=2n+1): @ beobgchtet

A nicht beobachtet
Supersateliitenrefiexe : ¢ beobgchtet

+ nicht beobachtet

Fig. 2. Schematigche Darstellung der Satellitenreflexe des Labradorits (52 Mol- 9, An).
Der Abstand der Supersatellitenreflexe zu den Hauptreflexen ist stark vergrossert.

Anorthitgehalt mit Hilfe von Elektronentransmissionsmikrographie eine
Uberperiode von ca. 1700 A beobachtet. Unsere rontgenographische
Bestimmung der Periodenldnge und -richtung stimmt mit diesen Arbeiten
innerhalb der Fehlergrenze iiberein. Fig. 3 zeigt die Supersatelliten des
Reflexes (220) dreier verschiedener Feldspite.

Der Abstand zwischen Haupt- und Supersatellitenreflex beim UV-
schillernden Kristall ist grosser als beim violett schillernden Kristall.
Nach der genauen Messung betrigt die Uberperiode des im ultravioletten
schillernden Labradorits 1400 A + 200 A in Richtung ab. Diese Uber-
periode entspricht der Braggschen Gleichung (A< 2800 A) fiir den UV-
Schiller. Dieser Unterschied im Abstand der Supersatellitenaufspaltung
ist der einzige gegeniiber dem violett schillernden Labradorit; Intensitat
und Orientierung zum Hauptreflex sind praktisch unverandert.

Beim Labradorit ohne Schiller (53 Mol-9%, An-Gehalt, 1,7 Mol-9%, Or-
Gehalt) wurden nach den bisherigen Untersuchungen keine Super-
satellitenreflexe beobachtet, vgl. die Gegeniiberstellung des Reflexes
(220) bei den drei genannten Labradoriten in Fig. 3. Es scheint daher
gesichert zu sein, dass der Schillereffekt der Labradorite und die Super-
satelliten im Beugungsbild auf die gleiche Ursache zuriickzufiihren sind.

Die Hauptreflexe des schillernden Labradorits (020), (040) und (060)
haben nach unseren bisherigen Ergebnissen keine Supersatelliten (Tab. 1);
ob daraus auf das gleiche Gesetz fiir (0k0) geschlossen werden darf,
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Tabelle 1. Die visuell geschitzien Intensititen der Supersatellitenreflexe
und Strukturamplituden mit den getrennten Beitrdgen der verschiedenen
Atomsorten an einem violetl schillernden Labradorit mit 62 Mol-%, An-

Gehalt
Beitriage zur Strukturamplitude = Intensitat der
. Struktur- .
Indizes amplitude Supersatelliten-

i O Si, Al Ca, Na reflexe
002 - 13 — 41 37 — 17 =
004 - 70 —117 -5 —192 m
002 — 14 — 12 56 0 S
042 28 56 31 115 m
040 — 78 —118 16 —148 —
042 - 25 22 28 25 —
060 27 38 37 102 —
130 - 27 - 60 - 3 — 90 m
132 - 21 — 57 —35 —113 st
112 43 ' 89 —41 93 m
132 13 35 30 78 8
130 — 22 — 64 -1 - 93 8
132 1 — 64 - 38 —101 st
2492 2 —~ 88 —33 —119 8
240 11 32 —41 35 m
2492 —101 17 —20 —104 m
220 — 32 - 63 —47 —142 ; st

204 - 65 : —-107 — 4 -176 m!?)
202 64 118 —40 142 —
2992 5 - 11 -39 — 45 m
220 — 27 - 15 —46 —118 st
222 — 12 — 23 —20 — 55 m
224 36 55 13 104 —
942 — 27 — 85 —34 —146 st
240 68 29 -39 51 m
2492 — 36 20 1 — 33 m

1) Nicht immer beobachtet, siche Fig. 4.

halten wir noch fiir unsicher. Dieses Gesetz wiirde darauf hinweisen,
dass die Uberperiode in Richtung ab* fiir den Schiller durch einen
Verschiebungseffekt in a- und c¢-Richtung verursacht wird. Die Ver-
schiebungen miissten gross sein, dass schon bei kleinen Beugungswinkeln
der Effekt sicher beobachtet wird und ausserdem eine Glanzwinkel-
abhéngigkeit der Intensitit nicht nachgewiesen werden konnte. Auch
die Deutung als reiner Dichteeffekt bereitet Schwierigkeiten. Wir haben
zu entscheiden versucht, ob das ganze Gitter oder nur ein Teilgitter am
Effekt beteiligt ist, und daher sind die entsprechenden Strukturampli-
tuden den beobachteten Intensititen der Satelliten gegeniibergestellt.
Im grossen und ganzen scheinen die Inteunsititen der Supersatelliten
parallel zur Gesamtstrukturamplitude zu gehen. Gegen dieses Gesetz
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Fig. 3. Haupt- und Supersatellitenreflexe an (220) dreier verschiedener Labradorite:
a) mit violettem Schiller Ansz. b) mit UV-Schiller, ¢) ohne Schiller, Ans; und
Ory,7. Optische Nachvergrosserung: 20 fach.

spricht die nicht beobachtete bzw. die schwache Intensitit der Super-
satelliten (040), (060), (202), (242) und (224). I&s lasst sich aber auch
keine Gesetzmissigkeit fiir die Teilgitter ableiten.
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Fig. 4. Haupt- und Supersatellitenreflexe an (204) eines violett schillernden Labra-

pt-
dorits mit 52 Mol-9, An-Gehalt. Die Reflexe werden ungefiihr an der Kompen-
sationsstelle von s und 2« auf den a-Schwenkaufnahmen bheobachtet. Optische

Nachvergrosserung: 20fach.

Supersatellitenreflexe an (204), die vielleicht zu einem zweiten System
der Supersatellitenreflexe gehéren. wurden nicht immer beobachtet,
obwohl die Einkristalle von der gleichen Probe stammen (Fig. 4). Bei
den Reflexen (hOl) auf der Aufnahme mit a oder ¢ als Schwenkachse
wird die Aufspaltung der Haupt- und Supersatellitenreflexe in Richtung
b* mit minimaler Trennung (beinahe null) beobachtet. Es folgt daraus,
dass die Anordnung des in Fig. 4 gezeigten Supersatellitenpaares nicht
parallel zu b* ist: es wird vermutet, dass sie ziemlich von der Richtung
b* abweicht. Ausserdem ist das Linienprofil dieses Satellitenpaares im
Vergleich zum Paar parallel b* wesentlich schérfer.

Diese Supersatellitenreflexe, die vielleicht zu einem zweiten System
gehoren. wurden nach den bisherigen Untersuchungen nur an (204) bei
einigen violett schillernden Kristallen beobachtet. Da die Orientierung
zum Hauptreflex nicht bestimmt werden konnte, kann die dazugehdrige
Lange der Uberperiode nicht angegeben werden.

Das Profil der Haupt- und Supersatellitenreflexe ist sehr scharf.
dagegen sind die Satellitenreflexe vom a- und b-split-Typ wesentlich
diffuser und zeigen keine entsprechende Aufspaltung in Supersatelliten-
reflexe. Daraus folgt, dass beide Erscheinungen inkoharent sind und nicht
unbedingt auf die gleiche Ursache zuriickgefiihrt werden miissen. Mecaw
(1960a.b) nahm als Ursache der a- und b-split-Reflexe Stapelfehler der
Struktur an. Die Systeme der a- und b-split-Reflexe sind aber mit grosser
Wahrscheinlichkeit einer Entmischungserscheinung zuzuordnen, da ihr
Intensitatsverhalten als Funktion des An-Gehaltes qualitativ erklirt
werden kann. Mit Hilfe von Elektronenbeugung und -mikrographie haben
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McCoxNELL und FLEET (1963) an einem Plagioklas ,,antiphase domain‘’
beobachtet. Unser Modell der Uberstruktur (Fig. 6) stimmt mit dieser
Beobachtung qualitativ iiberein.

f AF
Ca
T
Af_ _——f—_—— e e e e e e e | e =
V 1! .
—d fNa
&« (1-c)M—¢ cM >
0 : M m

Fig. 5. Ein Modell der Dichte-Welle in der a- und b-split erzeugenden Uberstruk-
tur des Labradorits. AngAby_ .

Nach der allgemeinen Theorie der Satellitenrefiexe (KorREKAWA und
JAGODZINSKI) (in Vorbereitung) kann die formale Deutung von Satelliten-
reflexen durch Dichtewellen sowie Longitudinal- und Transversalwellen
der Storung eines Grundgitters vorgenommen werden. Die Lésung unse-
res Problems der a- und b-split-Satelliten kann man aus dem folgenden
experimentellen Sachverhalt ermitteln.

1. Die Intensitdt dieser Satellitenreflexe ist nur schwach vom Glanz-
winkel abhéngig; man kann daraus schliessen, dass in erster Linie
durch Dichtewellen darzustellende Stérungen in Betracht zu ziehen
sind.

2. Bei den Hauptreflexen treten nur die geraden Ordnungen der Satelli-
tenreflexe (a-split), bei den ausgeléschten Reflexen (b-split) erschei-
nen nur die ungeraden Ordnungen der Satelliten (1. und 3. Ordnung)
(vgl. Gay, 1956). Dieser Sachverhalt ldsst sich durch das folgende in
Fig. 6 erliuterte Modell erkliren: Die normale primitive Zelle des
Anorthits geht bei albithaltigen Plagioklasen in das sogenannte innen-
zentrierte Gitter iiber (Beibehaltung der Anorthitindizierung); es ver-
schwinden also die Reflexe h4+k+1=2n+ 1. Aber auch von den iibri-
gen Reflexen h+k+1=2n bleiben im strengen Sinne nur die mit
1 =2n iiber (Hauptreflexe mit a-split-Satelliten); die Reflexe h+k+1
=2n, 1=2n41 spalten in b-split-Reflexe auf, weil die geraden Ord-
nungen der Satelliten verschwinden. Ohne Uberperiode ist die Zelle
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streng kantenzentriert; die Einbeziehung der Uberperiode stort aber
diese Kantenzentrierung, weil sie ,,antiphase® ist, vgl. Fig. 6. Die
Uberperiode bewirkt aber die Flachenzentrierung der grossen Zelle
mit den Indizes h'kl (a’=M a); das bedeutet aber die Ausléschung
h'+1=2n+1 (mit h’ = Satellitenindex), d. h. far 1 =2n nur gerade
Ordnung und 1 =2n+ 1 nur ungerade Ordnungen der Satellitenreflexe.
Die Intensitiat der Satellitenreflexe wird durch die Fourierkoeffizienten
der Dichtefunktion gesteuert.

/
i

a

Fig. 6. Prinzipskizze der a- und b-split erzeugenden Uberstruktur des Labradorits
AngAb;_,. a und c sind auf das primitive Anorthit-Gitter bezogen. ¢’ = M a.

: Bereich der Ca-Kette.
———: Bereich der Na-Kette (vgl. Fig. 5).

3. Die Anderung der Satellitenorientierung in bezug auf die Haupt-
reflexe ist durch gegenseitige Verschiebung der Ketteniiberstruktur
zu erkldren, die eine Ebene des gleichen Ursprungs (0-Punkt) der
Uberperiode festlegt. Die Normale dieser Ebene fallt mit der Satel-
litenrichtung (Verbindungslinie Hauptreflex-Satellit) zusammen (vgl.
Fig. 6).
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Die Intensitit der Satelliten ldsst sich mit der einfachen Annahme
qualitativ deuten, dass Ca-Na sich auf den Kationenlagen trennen.
Die Dichtefunktion wird dann eine einfache unsymmetrische Kasten-
funktion (vgl. Fig. 5). Die Kastenfunktion wird symmetrisch fiir
An: Ab = 1: 1. Die Quadrate der Fourier-Koeffizienten als Funktion
der Konzentration sind in Fig. 7 wiedergegeben. In Ubereinstimmung
mit der Erfahrung verschwindet der 2. Fourier-Koeffizient (a-split-
Reflex) bei Ab:An = 1:1 und steigt mit steigendem Anorthit-
Gehalt, wihrend der erste Koeffizient (b-split-Reflex) bei Ab: An =
= 1:1 sein Maximum besitzt.

J
3
Ib
3,
30 40 50 60 .70 80 .0 100 "¢
A"SO ‘4"100

Fig. 7. Die theoretischen Intensitdten der a- und b-split-Reflexe der Plagioklase

.U'l

AncAby_, (vgl. Fig. 5 und 6).

Ja: Relative Intensitét der a-split-Reflexe
Jp: Relative Intensitét der b-split-Reflexe
Ja, Jp: Normiert durch |F}2:

F (hkl) = [efoy + (1 —c) fxg] D 2 mi(hxy+ky;+lz),
i

Die Linge der Uberperiode steigt mit dem An-Gehalt, wenn man die
Arbeitshypothese zugrunde legt, dass bei Ab: An = 1: 1 die minimale
Besetzungszahl erreicht ist. Auch das steht im Einklang mit der
Erfahrung.

Das hier Entworfene entspricht auch durchaus der physikalischen

Vorstellung. Mit einem solchen Entmischungsvorgang miissen notwendig
Spannungen parallel laufen. Diese kénnen nur transversaler Natur sein.
Das steht in Ubereinstimmung mit unserer Untersuchung, nach der
senkrecht zur Satelliten-Orientierung im reziproken Raum ein langsamer
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Anstieg der Satellitenintensitit beobachtet wird. (Typisch fiir trans-
versale Stdrungen.)
Die Storungen kénnen bedingt sein

a) durch verschiedene Grossen von Ca und Na bzw. Si und Al;

b) durch elektrische Aufladung der Entmischungsgebiete falls Si, Al sich
weniger entmischt, was so gut wie sicher ist. Es soll aber nicht voraus-
gesetzt werden, dass Si und Al zufillig verteilt sind.

Beide Storungen konnen auch fiir die ,,Flachenzentrierung* der Uber-
strukturzelle verantwortlich sein.

Die Ausloschungsregel der Innenzentrierung der Anorthitzelle wird
durch diese Uberlegungen nicht beriihrt.

Diese Arbeit wird hinsichtlich der Deutung der Supersatelliten gemeingsam mit
dem Institut fur Kristallographie und Petrographie der ETH weitergefiihrt. Herrn
Prof. Dr. F. Laves und Herrn Dr. H. U, Nissen, Zirich, verdanken wir die Labra-
dorit-Probe ohne Schillereffekt, Herrn Prof. Dr. A. Schrioder, Hamburg, die im
Violetten schillernde Probe. Bei der Herstellung und Auswertung der zahlreichen
Aufnahmen hoher Auflésung waren uns Frl. I. Oppermann und Frl. E. Neef
behilflich. Thnen allen gilt unser bester Dank.
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