
Interner Bericht
/ DESY FAl
(jiASYLAB 80/09
Oktober 1980

Beobachtun g
57reiner kohärenter Kernresonanzstreuung an Fe

Experimente im Hinblick auf die Monochromat is ierung

der Synchrotronstrahlung mit Mößbauereffekt

Eigentum dsr f^r*r T f
p ,.,,-,,-,, • , , -.i ~ , Jrrcpcüi1/ L i

/ > ; • • - - , • - . - • . ,, , . - .

Lei- ' ; r -' "•'

Loun peri j^ : •»'

E b'ic-l-.sk
[1. , ., ,

";1

von

Mär t in Mueller



DESY behält sich alte Rechte für den Fall der Schutzrechtserteilung und für die wirtschaftliche
Verwertung der in diesem Bericht enthaltenen Informationen vor.

DESY reserves all rights for commercial use of Information included in this report, especially
in case of apply for or grant of patents.

"DIE VERANTWORTUNG FÜR DEN INHALT

DIESES INTERNEN BERICHTES LIEGT

AUSSCHLIESSLICH BEIM VERFASSER."



B e o b a c h tung

57,
r e i n e r k o h ä r e n t e r K e r n r e s o n a n z s t r euung an Fe

E x p e r i m e n t e i m H i n b l i c k a u f d i e M o n o c h r o m a t i s i e r u n g

d e r S y n c h r o t r o n s t r a h i u n g m i t M Ö ß b a u e r e f f e k t

Dissertat ion

zur Erlangung des Doktorgrades

des Fachbereichs Physik

der Universität Hamburg

vorgelegt von

Martin Mueller

aus Kiel

Hamburg

1980

Gutachter der Dissertat ion. Prof. Dr. E. Gerdau

Prof. Dr. M. Harsdorff

Gutachter der Disputation: Prof. Dr. E. Gerciau

Prof. Dr. C. Kunz

Sprecher des
Fachbereichs Physik und
Vorsitzender des
Promotionsausschusses:

25. 9. 1980



I n h a l t s v e r z e i c h n i s

I. Einleitung 5

II. Problemstellung 6

A) Grenzen konventioneller Mößbauerspektroskopie 6

BJ Eigenschaften dc^r Synchrotronstrahlung 7

C) Monochromatisiürung der Synchrotronstrahlung 9

D) Wirkungsweise eines Mößbauermonochromators 12

Ei) Auswahl eines Mölibauensotops und des Wonochromati-

sierungsprinzips im Hinblick auf Experimente bei DORIS 11

III. Theorie der Mößbauerstreuung 16

A) Allgemeine Beschreibung elastischer Photonstreuung 16

B) Streuung an einem gebundenen Moßbauerkern 20

C} Einfluß der Atomelektronen auf den Streuvorgang 21

D) Berechnung der Kernstrommatrixelemente 26

E) Stat ist ische Einf lüsse auf die Streulange 29

F) Speziel le Eigenschaften der Streulänge für den

1<),4 keV Übergang im 57Fe 30

IV. Braggstreuung an dünnen Fe-Einkristallen 36

A) Streuverhalten einer Netzebene 36

B) Braggstreuung an einem ausgedehnten Kristal l 38

C) Nichtpolansationsmischende Streuung an

dünnen Kristallen 44

D) Auswahl des Reflexes 46

E) Apparatur für Messungen am Synchrotronstrahl

von DORIS 48

F) Messungen an Fe-Ag-Glimmer Systemen 52

G) Messungen an Fe-AgKnsta l l Systemen 55

V. Vergütete Spiegel für streifenden Einfall 59

A) Reflexion Vakuum — Medium und Medium — Medium 59

B) Vergütung 63

C) Qual i tät der Unterdrückung für ideale Spiegel 69

D) Apparatur zur Messung der elektronischen Ref lek t iv i tä t

bei streifendem Einfall

E) Messungen an mit Germanium vergüteten Eisenspiegeln

VI. Resonanzstreuung an vergüteten Eisenspiegeln

bei streifendem Einfall 84

A) Einfluß der Kernstreulänge auf die Ref lekt iv i tat 84

B) Beschränkende Einflüsse auf die Unterdrückungsfaktoren 87

C) Apparatur zur Messung resonanter Ref lekt iv i ta len

bei streifendem Einfal l 88

DI Messungen an Ge-vergüteten Fe-Spiegeln 89

VII. Zeitverhalten der gestreuten Strahlung nach Anregung

durch einen Synchrotronpuls und zeitdiskriminierender

Detektor 101

A) Allgemeines zum Zeitverhalten 101

B) Zeitverhalten nach reiner Kernstreuung

bei streifendem Einfall 102

C) Konzeption eines resonanzselektiven schnellen Detektors 106

VIII. Ausblick

IX. Zusammenfassung

X. Literaturverzeichnis

110

113

114



I . E i n l e i t u n g

In den letzten Jahren hat die Mögl ichkeit , Synchrotronstrahlung mit Hi l fe

der Moßbauerstreuung genannten kohärenten Kernresonanzstreuung zu

monochrümatisieren, sowohl auf experimentellem wie auch auf theoreti -

schem Gebiet stetig wachsendes Interesse erfahren. Auf der experimentel-
"7 -10

len Seite eröffnet ein derart auf Resonanzniveaubreite von 10 bis 10 eV

monochromatisierter Strahl weitreichende neue Möglichkeiten zum Studium

von Fragestellungen aus den verschiedensten Bereichen der Physik (Kern-

und Festkörperphysik, y - Q p t t k ) . Aber auch die Verwirkl ichung eines sol-

chen Monochromators an sich ist eine Herausforderung und liefert neue

Einsichten in die Resonanzstreuung kollektiver Systeme. Dies um so mehr,

als für die verschiedenen Realisierungsmöglichkeiten inzwischen das theo-

retische Verständnis erarbeitet wurde.

Aus diesen theoretisch denkbaren Möglichkeiten die im Hinblick auf die

technischen Gegebenheiten augenblicklich real is ierbare und im Hinblick

auf da s Experiment optimale auszuwählen, ist Aufgabe dieser Arbeit . Dazu

werden in Abschnitt II die Zielsetzungen und Anforderungen an die denk-

baren Monochromatisierungsprmzipien vorgestellt. Auf Grund der dort

dargestellten beschränkenden Bedingungen des Experimentierbetriebs

am Speicherring DORIS des DESY in Hamburg werden nur zwei Verfahren

im Detail diskutiert:

Die Kern-Braggstreuung an dünnen Einkr istal len (Abschnitt IV) und die

Totalreflexion an ebenen Medien bei streifendem Einfal l (Abschnitt V und V I ) .

Die theoretische Beschreibung der zugrunde hegenden physikalischen Sach-

verhalte geht von der kohärenten Streulänge des reflektierenden Systems

aus. Diese Streulänge wird in Abschnitt IM hergeleitet und für das hier

exemplarisch betrachtete Mößbauensotop 'Fe diskut iert .

Im Ausblick in Abschnitt VIII werden dann, basierend auf den gewonnenen

Erkenntnissen über die Monochromatisierungseigenschaften der unter-

suchten Systeme und unter Einbeziehung eines speziellen in Abschnit t VII

vorgestellten Detektors, die zu erwartenden Intensi tatsverhäl tn isse in

einem zukünftigen Experiment abgeschätzt.

- 6 -

II. P r o b l e m s t e l l u n g

A) Grenzen konventioneller Mößbauerspektroskopie

Seit der Entdeckung des Mößbauereffekts im Jahre 1959 hat sich die Möß-

bauerspektroskopie zu einem außerordentlich fruchtbaren Zweig der

physikalischen Forschung entwickel t . Die außergewöhnliche Energieauf-

lüsung dieses Verfahrens macht es zu einem hervorragenden Werkzeug

zum Studium von Kern- und Festkorpereigenschaften sowie von chemischen

Strukturen. Für diese Untersuchungen stehen in der Regel radioaktive

Quellen ausreichender Intensität zur Verfügung .

Schon bald wurde dber auch das Interesse an Experimenten groß, die an

die zu benutzenden Quellen Anforderungen stellen, die mit radioaktiven

Präparaten gar nicht oder nur unter großen Schwierigkeiten zu erfüllen

sind.

i ) Die Analyse der magnetischen Struktur komplizierter Verbindungen

verlangt eine polar is ierte y-Quelle. Die polarisierte Strahlung erhält man

aus aufgespaltenen, mi t te ls eines äußeren Feldes ausgerichteten Quellen

oder mittels zwischengeschalteter Absorber. Beide Verfahren reduzieren

aber die verfügbare Intensität erheblich .

i i ) Zei t l ich dif fercntiel le Messungen, die zusätzliche Information liefern,

würden mit gepulsten Quellen einfacher. Bisherige Zeitmessungen, die

Koinzidenzen mit vorangehenden Zerfal lskanälen der Quelle ausnutzten,

waren wegen der sehr kleinen Koinzidenzzählraten außerordentlich schwie-

rig.

i i i ) Auf dem Gebiet der nuklearen y -Optik, in dem Erscheinungen wie

Dichroismus, Doppelbrechung und Faraday-Rotation untersucht werden,

sind Quellen mit geringer Divergenz unabdingbar. Das gleiche gilt für

Interferenzexpenmente und die Untersuchung von Kleinwinkelstreuung.

Die natürlichen Quellen liefern in den interessierenden Raumwinkel nur

sehr geringe Intensität, was zu Meßzeiten von mehreren Wochen führen

kann.

Ruby / 1 y wies aK erster darauf hm, daß in der Synchrotronstahlung der

großen Speichcrrmge (DORIS, SPEAR, VEPP) eine Quelle hoher Intensität

für hochgradig kol l imierte und polar is ier te Photonen mit wohldefinierter



Zeitstruktur zur Verfügung steht. Seitdem arbeiten Gruppen in Amerika

[S. Ruby, P. Flinn, R. Cohen) , der UdSSR (G. Smirnov et a l . ) und

Deutschland (R. Mößtwuer, U. van Bürk, F. Hermes, München; E. Gerdau,

H. Winkler, R. Rüffer, M MueMer, Hamburg) daran, die Anwendbarkeit

der Synchrotronstrahlung für Uößbaueruntersuchungen zu demonstrieren

B] Eigenschaften der Synchrotronstrahlung

Die in Speicherringen kreisenden geladenen Teilchen fuhren eine beschleu-

nigte Bewegung aus und geben entsprechend den Gesetzen der Elektro-

dynamik Energie m Form von Bremsslrahlung ab. Diese Strahlung wird

bei kreisförmigen Beschleunigern und Speicherringen Synchrotronstrah-

lung genannt. Sie ist wegen der relativist ischen Geschwindigkeiten der

beschleunigten ~!>i Ichen stark in deren Bewegungsrichtung gebündelt und

füllt so, bei Umlauf des Teilchens, die Horizontalebene außer halb des

Ringes völl ig aus. Die Eigenschaften des Strahlungsfeldes lassen sich bei

bekannten Daten des Ringes wie Krümmungsradius, Teilchenenergie und

-art und Strom auf der Grundlage einfacher Modellvorstellungen berech-

nen 121.

Abb. 1

Spektralverteilung der
Synchrotronstrahlung bei
DORIS, l = 10 mA

Abbildung 1 zeigt den Intensi tätsver lauf bei DORIS bei 10 m A Strahlstrom

für verschiedene Teilchenenergien. Der horizontale Öffnungswinkel wurde

zu 1 mrad angenommen, er ist im Experiment al te in durch die Akzeptanz

der Apparatur (Weite der Strahlrohre, Größe der Spiegel) bestimmt. Der

vertikale Offnungswinkel wurde groß im Verhältnis zur Divergenz der

Strahlung (ca. 0,1 mrad) gewählt, so daß praktisch die gesamte Intensität

erfaßt wird.

Die Strahlung ist exakt in der Ebene 100 % linear polarisiert, der E-Vektor

schwingt parallel zu dieser Ebene. Oberhalb und unterhalb davon nimmt

die Polarisation L / ( ! , , + l , j ab. Abbildung 2 zeigt diese Verhältnisse bei

einer Photonenenergie von 14,43 keV (= Resonanzenergie des Fe. Aus

den in E) erläuterten Gründen werden seine charakteristischen Daten hier

zur Abschätzung von Größenordnungen zugrunde gelegt.) . Dargestel l t

sind für verschiedene Teilchenenergien die Intensität und Polarisation in

einem Fenster der vertikalen Divergenz W. Die horizontale Divergenz wurde

zu l mrad, der Strom zu 10 mA gewählt. Für 0,1 mrad und 5 GeV ergibt
10

sich so eine Intensität von 6
,-7

10 Photonen/ (eV s) in einem Raumwinkel

von 10 sr und eine Polarisation von 88 %. Für einen groben Vergleich mit

radioaktiven Quellen interessiert die Zahl der Photonen pro Halbwertsbreite

des betreffenden Mößbauerübergangs. Dabei ist für hochkonzentrierte Quel-

len zu beachten, daß sie wegen der Selbstabsorption bereits zerfallener

Abb. 2 Intensität und Polarisation gegen vertikale Divergenz
bei symmetrischem Fenster
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l Curie Co

DORIS 5 GcV, 10 mA

ESRF geplant*

ESRF + Undulator*

Tab. 1 Intensitäten verschiedener Strahlungsquel len, * Zahlen aus / 3 /

Synchrotronstrahlung wäre also eine hervorragende Quelle für Moßbauer

experimente, wenn nicht der Untergrund an Photonen aus dem restlichen

"quasi" -weißen Spektrum exist ier te, der an Photonen zäh l die resonanz-

fähigen Quanten um viele Zehnerpotenzen über t r i f f t , [las Hauptproblem auf

dem Weg zu erfolgreichen Experimenten ist a lso die Isolation des schmalen

Mößbauerbandes aus dem weißen Untergrund.

C) Monochromatisierung der Synchrotronstrahlung

Der einzige energieselektive Effekt mit der benotigten Energiescharfe is t

der Mößbauereffekt selbst. Eis l iegt also nahe, ihn schon zur Monochroma-

tisierung heranzuziehen. Um dabei den Hauptvorteil der Synchotronstrah-

lung, die geringe Divergenz, zu erhalten, müssen kohärente Effekte w i e

Braggstreuung oder Totalref lexion eingesetzt werden . Um die Warmebe-

lastung und den nichtkohärenten Untergrund m späteren Monochromati

sierungsstufen zu reduzieren, empfiehlt es sich, einen Vormonochromator

zu benutzen. Das ideal is ierte Prinzip eines solchen Vorgehens zeigt Ab-

bildung 3 .

Zur Vormonochromatisierung bieten sich Braggreflexmnen an idealen E in-

k r is ta t len (wegen großer Perfektion und geringer Reflexbrei te üblicher-

weise Ce und S i ) an. Das transmitl ierte Energieband v, ird dann von zwe i

Faktoren bestimmt, nämlich vun der Breite des Ref lexes und von der Di-

vergenz der einfallenden Strahlung. Beide lassen sich gemäß des folgenden

Zusammenhangs in Energiebreiten umrechnen:

d
ian6B

Die Energieunschdrfe auf Grund der Ref l exbreite (Ce (1 11 ) : 10" = 9 eV)

ist wegen der angebotenen weißen Strahlung nicht zu vermeiden, wenn

man nicht auf aufwendige Anordnungen zurückgreifen w i l l . Selbst dann

ist eine bessere Monochromatisierung a ls auf 1 eV nicht zu erwarten, und

man verz ichtet auf einen Tei l der Intensität mit der gewünschten Energie.

Abb. 3 Energieverhältnisse bei der Monochromatisierung,
nicht maßstabsgerecht

Um das Energieband schmal zu halten, ist es also sinnvoll, die Divergenz

des einfallenden Strahls mit tels Blenden u. a - so zu beschränken, daß sie

die Ref lexbrei te nicht wesentl ich übersteigt.

Im folgenden Mößbauermonochromator ist dann durch kohärente Kernreso-

nanzstrcuung die gewünschte Mößbauerenergie zu isolieren. In der Regel

ist der Slreubeitrag der Atomelektronen, der nicht in gleichem Maße ener-

gieselekt iv iit, nicht zu vernachlässigen. Dieser Mößbauermonochromator

ist also so zu konzipieren, daß das Verhältnis von elektronischer zu reso-

nanter Streuung, der Unterdrückungsfaktor, das ungünstige Verhältnis

der Energiebreiten vor und nach dem Monochromator (10 ) kompensiert.

Dies erweist sich in der Prax is als außerordentl ich schwierig, und die



Untersuchung der Redlisierung^moglichkeiten reiner kohärenter Kernre-

sonanzStreuung (d . h. von experimentellen Anordnungen mit sehr großen

Unterdrückungsfaktoren) bi Idt.n das Thema dieser A r b e i t .

Die Anforderungen an den Monochromator können reduziert werden, wenn

man den benutzten Detektor su auslegt, daß er eine zusätz l iche Diskrimi

nierung der nichtresonanten Strahlung gestattet, also einen eigenen Beitrag

zum Unterdruckungsfaltor l iefert. Eine solche Anordnung is t in Abbildung 4

sk izz ie r t .

Abb. Anordnung zur Monochromatisierung mit
diskriminierendem Detektor

Zu einer solchen zusätzl ichen Diskriminierung können zwei Eigenschaften

der resonanten Strahlung herangezogen werden.

i) Sie kann in einem in den Detektor integrierten Absorber am gleichen

Isotop das entsprechende Mößbauerniveau anregen. Wegen der geringen

Übergangsenergie ist der nachfolgende Zerfa l l in der Regel stark konver-

t iert . Zum Nachweis bieten sich die inkohärent emittierten Konversions-

elektronen an. Der nichtresonante Anteil der Strahlung erzeugt Untergrund-

elektronen auf Grund des Photoeffekts. Der Wirkungsquerschnitt für diesen

Prozeß ist allerdings kleiner (l /200) .

i i ) In den Speicherringen laufen die Elektronen in Bunchen um, die Strah-

lung ist also gepulst. Die Streuung an Elektronen erfolgt instantan, während

Kernstreuung als Resonanzprozeß mit typischen Zeitverzögerungen und

der Größenordnung der Niveaulebensdauer erfolgt . Ist der ze i t l i che

Bunchabstand größer als diese charakterist ische Zeit (übl icherweise im

Single-Bunch-Betrieb) und das Auflösungsvermögen des Detektors aus-

reichend, so kiinn durch Zeitdiskriminierung resonante von mchtresonan-

ter Strahlung getrennt werden .

Beide Effekte wurden bereits erfolgreich ausgenutzt / t / . In VII wird das

Prinzip eines diskriminierenden Detektors vorgestellt, wie er in dieser

Gruppe entwickelt wird. Vorweggenommen sei hier das Ergebnis der Ab-

schätzung seiner erwarteten Leistungsfähigkeit, die einen Unterdrückungs-

D} Wirkungsweise eines Mößbauerrnonochromators

Unter diesen Voraussetzungen muß der eigentliche Mößbauermonochromator

eine Unterdrückung von 10 - 10 l iefern. Um dies zu erreichen, müssen

die unterschiedlichen Charakteristika von Kern- und Elektronenstreuung

ausgenutzt werden1

i ) Weicht die Strahlungscharakterist ik des benutzten Mößbauerübergangs

von der E 1-Charakteristik der Elektronen ab, so ist es unter Umstanden

möglich, die Streugeometrie so zu wählen, daß Kerne und Elektronen, je-

weils ausschließlich, verschiedene Polarisationen streuen und die Haupt-

polarisation der Synchrotronstrahlung nur von den Kernen übertragen

wird. Allerdings wird dann die immer noch zu einigen Prozent vorhandene

zweite Polarisation von den Elektronen bevorzugt gestreut, so daß die mög-

lichen Unterdrückungsfaktoren auf 10 beschränkt sind.

i i ) Speziel le Streueigenschaften der Kerne m einem Einkr is ta l l können die

Symmetrie des Kerngitters gegenüber dem Elektronengitter verringern.

Es ist dann möglich, Kernreflexe zu finden, für die der entsprechende

elektronische Reflex verboten ist. Die erreichbaren Unterdrückungsfakto-

ren hängen dann wesentlich von der Perfektion des Kr is ta l ls ab. Ein ein-

faches Beispiel für einen solchen Effekt wäre eine regelmäßige Anordnung

von zwei Isotopen eines Elements, von denen nur eines resonanzfähig ist,

Bei entsprechendem Streuwinkel interferieren dann die elektronischen

Streubeiträge destruktiv, wahrend sich die nur an jedem zweiten Atom



stattfindende Resonanzst i euung konstrukt iv überlagert. Al lerdings scheint

es unmuijl ich, solche blrul tji't'n in au>i e.chender Qujht.it herzus te l len .

L i n linderer syrr.metriebr e{ hc nder Fakt-r k' nnen Hyperfemfelder sein, auf

die nur U11-- Kerne empfind l u h sind /5 . . 1 , / f a ' . Schl ießl ich werden reine

Kernnüexe an komplexen f mkristallen mögl ich, bei denen der Fonnf.iktor

der Llektronen in der l U mental ze l le für g e w i s s e Rkhtungen verschwindet.

in | In vielen Fallen, vut dl turn bei großen Streuwi nkeln, i s t die Streustar

ke der Kerne größer a ls du- der Elektronen Ls i s t a lso ein Braggreflex

an einem den Mößbauerkern enthaltenden Kristal l denkbar, der so dünn

is t , daß er bezüglich dei elektronischen Kef lekt iv i ta t tr.mspnrent erscheint,

wahrend für Kernstreuunj der Kr is ta l l noch re lat iv dick b le ibt , so daß

Diese Wer te sind al lerdings nur zu erreichen bei resunanten Reflekt ivi talen

um 25 ',,.

iv) Line unterschiedliche Streustärke der Kernt1 und Llektronen läßt sich

auch bei Totalref lexionen unter streifenden Fmfal i ausnutzen. Da der

Brechungsmdex vun Festkörpern für y-Strahlung in der Größenordnung

10 kleiner als 1 ist, t r i t t bei sehr kleinem Einfa l lswinkel Totalref lexion

auf. Der Grenzwinkel der "T o ta l ref lex ion ist dabei proportional zur Streu -

stärkendichte des Mediums, und der Emfdl lsvunkel kann oberhalb des

Grenzwinkels der elektronischen Streuung gewählt werden, so daß s ie im

Verhältnis zur Kernstreuung, deren Crenzwinke! in diesem Fall also grö-

ßer sein muß, unterdrückt w i r d Dieser E.'fekt kann durch Vergütung der

Oberfläche mit einer Schicht adäquater Dicke und Ref lek t i v i tä t verstärkt

werden. Die zu erwartenden Faktoren sol l ten, je nach Qual i tät der Vergu

tung, zwischen 10 und 10 hegen, und z w a r bei resonanten Re f l ek t i v i -

täten um 50 ? .

Um die geforderten Unterdruckungsfaktoren zu erreichen, müssen also ge-

wisse Kombinationen dieser Verfahren m einem mehrstufigen Monochroma

tor so vereint werden, djß die t ransmit l ier te resonante Intensität nicht zu

stark reduziert wird Die Auswahl der verwendeten Prinzipien wird dabei

wesent l ich vom speziel len Kernübergang und von den allgemeinen techni-

schen Möglichkeiten abhängen.

E) Auswahl eines Mößbauerisotops und des Monochromatisierungs-

prinzips im Hinblick auf Experimente bei DORIS

Die Wahl de s zu bc-nulzenden '.lößbaueriiotops wird w e s e n t l i c h bestimmt

nicht nur durch die Randbedingungen, die aus der physikal ischen Frage

Stellung result ieren, sondern auch aus den Eigenheiten des technologischen

Umfeldes. So begrenzt die Intensitätscluirakter ist ik von [JORIS die mögli-

chen Isotope duf solche, deren Ubergangsenergie kleintr ali 25 keV is t .

Tabelle 2 gibt eine Zusammenstellung der gängigen Moßbauerkerr.e in die

sem Energiebereich.

R AL[10 eV] N [s"

73

119

149

151

169

181

'Fe

'Ge

S n

S m

EU

Tm

Ta

Tab. 2 Molibauensotope mit L ^ 2 5 keV, Einzelheiten im Text
res

Neben der Resonanzenergie sind aufgeführt R, das das Verhäl tn is der

Kern- zu Elektronstreustarke gibt. Dabei is t der Einfachheit halber ange-

nommen, daß der Debye-Waller-Faktor 1 ist und das Isotop in 100 0 An-

reicherung vorl iegt. Es folgt die Linienbreite des Niveaus, die mit der

Ubergangsenergie die Zah l der resonanzfähigen Photonen im Synchrotron-

strahl N bestimmt. Es wurde dabei eine Teilchenenergie von 5 GeV und

ein Strom von 10 ruA zugrunde gelegt. Isotope mit geringer Isutopenhäufig-

keit IM müssen in technisch aufwendigen Verfahren angereichert werden,

was ihre Verfügbarkeit in Hinsicht auf Menge und Preis einschränkt. Die

Art des Übergangs def iniert die Emselzbarkeit zur polansalionsabhängigen

Unterdrückung ( lEi) .

Das hervorragende Verhältnis der Streustärken bei akzeptabler Zahl von

resonanzfähigen Photonen prädestiniert das Fe für erste Experimente.

Aus diesem Grund gilt ihm in dieser Arbeit das Augenmerk . Als gängiges

Mößbauensotop wird es industr iel l angereichert und ist als ~ 100 ' Isotop



erhält l ich, dl lerdings zu Preisen, die nur beschrankte Mengen Zugang

lieh machen . Der Strahlquerschm !t bei DORIS hat eine Ausdehnung von

einigen Quadrjtzentmietern . Perfekte F"e-Einkristdl le dieser Große wur-

den bisher nicht hortjLs'.c-l 11, ,;u','-rdem übersteigt der nöt ige Uater id l -

tmsatz an ' F e die Mog l ichkeiUn . Dies : j t \ auch für die Produktion

ausreichend grußer Hämatit- und Uoratknstal le . Dem Experiment Zugang

die nur dünnt Fu Schichten, die im Vakuum aufgedampft werden, be-

nötigen Die theoretischen Mögl ichkeiten und die experimentellen Befunde

nur dieser beiden Verfahren werden deshalb hier d isku t ie r t .

11 9
Für zukunftige Anwendungen isl auch das 5n wegen seiner großen Zahl

resonanter Photonen, zumindest bei 5 C e V . in teressant . Al lerd ings isl die

Realisierung von Experimenten wegen des geringeren R schwieriger als
i_ • 57.-be i m F e .

T h e o r i e d e r M ö ß b a u e r s t r e u u n g

Im RühniL-n dieMi" Arbe i t , die s ich mit kuhiirtnzstreuunfj ,m Mofibauer-

zitomen befaßt . r:iu!i eine Beschreibung des St reuvorganyes <je\'.ahlt uerden,

die Phasen und Polansationsabhanyigkeiten erfaßt. Im Ceyens.itz zum

üblichen Mößbauerexperiment reicht also die Information, die im Absorp

tionswirkungsquerschnitt enthalten i s t , nicht aus. Der Streuer ist v iel-

mehr zu charakter is ieren durch seine Streulänge f, die angibt, mit welcher

Amplitude aus einem einlallenden Feld mit Wel lenvektor k und Polarisation

! ein gestreutes Feld mi t k, und t, erzeugt wird .

f hängt im allgemeinen vom Zustand des Streuers ab. Kohärente Streuung,

die allein konstruktive Interferenz ermöglicht, ist nur dann gegeben, wenn

der Streuvorgang nicht lokalisierter is t und demzufolge der einzelne

Streuer nicht durch eine Zustandsänderung ausgezeichnet i s t . Es werden

also im folgenden nur Streuprozesse betrachtet, bei denen Anfangs- und

Endzustand des Streuers gleich sind. Es sollen nun, für diese elastische

Streuung, die Hauptzüge einer kovananten Ableitung der Streulänge ge-

geben werden .

A) Altgemeine Beschreibung elastischer Photonstreuung

(Hier bezeichnen Größen der Form a räumliche Vektoren, a bezeichnet

einen U-Vektor a , z . B . x = (x ,y , z, ic t ) = ( x . i c t ) , odere inenSka la r .

Skalarprodukte sind gegeben m der Form kx - kx - t ü t oder a b =

In Lorentz-invarianter Darstellung wird ein Photon charakterisiert durch

sein Potential A , das, legt man die Lorentzeichung V A = 0 zugrunde,

im ladungsfreien Raum der Wellengleichung genügt:

Da ein Photon in der Regel durch eine (beliebige) Quellstromdichte J er-

zeugt wird, is t sein Potential eine Lösung der Gleichung.
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(D

= ö ( x - x ' ) 6vli

Eindeutig festgelegt werden die Lösungen erst durch die Spezifikation der

Randbedingungen. Für Streuprobleme ibt es üblich, zu fordern, daß in

der fernen Vergangenheit das Potential gegen null zu gehen habe, und

man schreibt:

ANx) ^/G^lx-y) <f°| j°(y)| P>d4y = AV (X)

G ist der Photon-Propagator, der den Austausch eines Photons zwischen

dem Punkt y, an dem es erzeugt wurde, und dem Punkt x, an dem es

(mittels einer weiteren Wechselwirkung mit einem Detektorstrom j" ) nach-

gewiesen wird, beschreibt. Bewegt sich das Photon nach seiner Erzeu-

gung frei, so ist der Photon-Propagator, der im Grenzfal l zu den klassi-

schen retardierten Potentialen führt, gegeben durch.

Vx-y)^<0|TA(x]Av!y)|0>tic

Hier ist 10>das Photonvakuum, und T beschreibt die Zeitordnung . Kann

das Photon mit slreufähigen Systemen in Wechselwirkung treten, so hängt

der Propagator vom Zustand H1 des Streuers ab / 7 / 1

W^ ( 2 ]

Der Index H bezeichnet Zustände und Operatoren im Heisenbergbild. Die-

ser Ausdruck läßt sich nicht exakt lösen. Da der Hamiltonoperator des

Gesamtsystems sich aber in einen potential- bzw. stromabhängigen Tei l

und einen meist kleinen Wechselwirkungsterm V zerlegen läßt, bietet es

sich an, zum Wechselwirkungsbi ld überzugehen. Dazu idealisiert man

den Streuprozeß in der Art, daß man sich die Wechselwirkung zur Ze i t

t = -«: "abgeschaltet" denkt, um >ie dann langsam "anzuschalten". Dann

Die zeit l iche Entwicklung der Zustände is t gegeben durch die S-Matrix
'i

exp -

mit der Eigenschaft:

Damit wird aus (2)

D v[x-y)=fj-c<1' lQIT

Mit der Abkürzung S = S (- °° , +°°) folgt dann /8 / :

D v(x-y)=^<Ui,OITA

Und S lautet expl iz i t :

exp

Entwickelt man die e-Funktion, so ergibt sich für D
a uv

x [ Ol i .OITÄlxJÄ

+ 1Y i WJECui.OITÄ (x)Äv(y)j£ti}Ä£(u)L(v)Ä(v)IO,Uf> dWv

Die weitere Auswertung dieses Ausdrucks vereinfacht sich, da

i ) derTerm, der die Ausbreitung freier Photonen beschreibt, exakt be-

rechenbar ist,

n ) Erwartungswerte mit einer ungeraden Zahl von Fcldoperatoren ver-

schwinden, da es sich um Matr ixelementc einer ungeraden Kombination von

Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren zwischen Vakuumszuständen



g =

läßt sich dies of fensicht l ich schreiben als

(3 !

Der Propagator f r e ie r Photonen berechnet sich im Formalismus der Feld

quantisierung zu /10/:

= 6,

und man ver i f i z ie r t leicht, daß er, bis auf einen konstanten Faktor, tat-

sächlich eine Greensche Funktion der Form (l ) is t . Außerdem sieht man,

daß g i l t

Das gestreute Potential läßt sich nun mit (4) und (1) berechnen. Dabei ist

der erste Term

das Potent ial , das das einfallende Photon charakter is iert und das durch

das speziel le Experiment definiert wird, Dies ist meist so konzipiert, daß

man mit einfallenden ebenen Wellen arbeitet.

V

und zer fä l l t in einen ungestört durchlaufenden Tei l und das eigentl iche

gestreute Potential, das al lem vom Streuer beeinflußt wird. Dessen Ze i t -

abhängigkeit kann separiert werden-

iHt/he -i H t/Ti iHt'/h. -iHt'/Ti
^litJe * ge * jv(x-)e s \v>

.
<U-lTe * j l*)e ' *

„ -ihl/ti. iHt'/Ti
G(t- f l z e ' ge s

= G.(t-0

(7)

A -iHlt-0/Ti
G 0 ( t M ) i e *

l iefert dann die Beschreibung der zeit l ichen Entwicklung des Streuers

zwischen Absnrptmns- und Emissionsvorgang.

B) Streuung an einem gebundenen Mößbauerkern

Betrachtet man Resonanzstreuung an einem Mößbauerkern (hu -E -E )

so hat der angeregte Zustand I41 > eine relat iv lange Lebensdauer

(10 — 10 s) und wegen der damit verbundenen Energieschärfe sind

nur Prozesse wahrscheinlich, für die der Emissionsvorgang auf den Ab

sorptionsvorgang folgt. Diesem Sjchverhalt kann man Rechnung tragen,

indem man G in ( 7 ) , der offensichtlich die Entwicklung eines störungs-

freien Zustandes beschreibt, nur in die Zukunft \ \ i rken läßt, d . h . , man

setzt

,
0 0 : t* C

und kann dann in (6) auf den Zeitordnungsoperator verzichten.



Übl icherwe ise sind die streuenden Kerne nicht absolut im Raum f ix ier t ,

sondern in eine Matrix eingebunden. so dal! der Kernschuerpunkt Phonon

Schwingungen ausführen kann. Der Streuer i=,t dann charakter is ier t durch

Produktzustände aus Matrix und KernzusUinden , die folgender Schrödin-

gergleichung genügen:

Die Möglichkeit der Schwerpunktsbewegung berücksichtigt man, indem

man ersetzt

a»s -R

wobei Rder Schwerpunktsoperator ist .

Das gestreute Potential wird dann (der Streuer befinde sich im Grundzu-

stand) unter Annahme einer einfallenden ebenen Wel le mit der Ampli tude

i(E„*«n)(t-0/Tl

ik x'
x <xo-pl6 t(z-x)i i(8-R)G(t-Ojv i?'-R]|^x>a0ve0 dWx'

Mit der expl iz i ten Form des Photonpropagators (5 ) lassen sich Raum- und

Zeitvariable (rennen, und mit der Umformung

f i k x ikR
'

„ -
jE[k)

lassen sich bei Übergang zu den Fouriertransformierten die Zei t - und Fre-

quenzintegrale ausführen:

2iA'(z) =-

Zur Bestimmung von G (w) führt man in (7) die Abkürzung

ein, d .h.
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Füurieriransformationen führt diese Integralgleichung in eine algebraische

u be r .

6(üi)= G t(u)*J- 6 lo,) / /Ä(Z,x , Jw)d 3x idX6{(D)o TlC o J J }' 2' 1 2

G (u) ist a lso ein Uiagonaloperator, daß dies in guter Näherung auch für

A ('J] g i l t , sieht man folgendermaßen1

Betrachtet man die Darstellung, in der ß zeitabhängig ist, so folgt:

Da A (t - t ) die Entwicklung des Systems unter Emission und Absorption

eines virtuellen Photons beschreibt, ist die charakter ist ische Zeitdif ferenz

t. - t gegeben durch die Zeit , die ein Photon zum Durchqueren des Kerns

benötigt. Diese Z e i t ist extrem kurz verglichen mit der Frequenz der Gitter-

schviingungen, und man kann des wegen R (t) - R (t.) setzen.

f 'v* ~ X X
t 0

Mit analogen Argumenten läß t sich zeigen, daß A auch in den Kernzustä'n-

den diagonal ist. Die Diagonalelemente sind gegeben durch:

(2nT

Die Integration über k läßt sich ausführen und liefert bei anschließendem

Übergang zur Fouriertransforrnierten:

(E (9)



(10!

o nnC

fi?«jJ

= E - E

Für den natürlich ebenfalls diagonalen Operator G schreibt man desv^egen

statt (10) :

fdü-^fifüll)"1
Ti 2F

Damit ergibt sich das gestreute Potential zu:

-ikRi

In der Nahe einer Kernresonanz gilt fiw = E, - E ,der Erwartungswert

von T ist deshalb in guter Näherung durch die Gamma-Halbwertsbreite

gegeben. Sie ist in der Regel sehr viel kleiner als die Kristallenergiedif-

ferenzen e. - e deswegen trägt in der Summe über x, nur der Term mit

X zu A bei. Zur Ausführung des verbleibenden Integrals schreibt man

( 1 2 )

C) Einfluß der Atomelektronen auf den Streuvorgang

Daß im Energienenner von (12 ) nur die Camma-Halbwertsbreite auftritt,

liegt daran, daß bisher nur die Streuung an einem isolierten Mößbauer-

kern — ohne seine Elektronenhülle — betrachtet wurde. Zur Berück-

sichtigung dieser Elektronen müßten die Stromdichteoperaturen in (3]

und ('!) durch Summen von Kern- und Elektronenoperatoren ersetzt

werden. Formal gelangt man zum gleichen Ergebnis, wenn man dort dem

Propagator frei Photonen durch einen Propagator e rse tz t , der die Streuung

an Elektronen zuläßt; d . h . :

Genauso wie in !1i für die Kerne ein Ergebnis der Form

erhalten wurde, laßt sich für die Elektronen ableiten:

Führt man die obige Ersetzung durch — wobei beachtet werden muß, daß

die Propagatoren auch in den Operator N eingehen -, so ergibt sich

(Prozesse, in denen nacheinander Elektron- und Kernstreuung auftreten.



können wogen ihrer geringen Wahrscheinl ichkeit vernachlässigt werden).

'^V^^v [13,

v= T 9' J

Der zusätzliche Term in D berücksichtigt die Möglichkeit einer Elektron-

streuung, der neue Term in der Definitionsgleichung von g' l iefert in (12 )

einen weiteren Beitrag zur Halbwertsbreite, der die Möglichkeit des Zer-

fal ls über den Konversionskanal beschreibt.

Die Berechung von E gestaltet sich schwieriger a ls die des entsprechen-

den Kernoperators, da für die zu bildenden Matrixelemente ein Kontinuum

von Zuständen mit positiver und negativer Energie berücksichtigt werden
2

muß. Beschränkt man sichaufdieOrdnung proportional z u e , was für

Mößbauerenergien gerechtfertigt ist, so lautet das zusätzliche Matrixele-

ment in (13 ) :

k. besetzte
p. unbesetzte Zustände

Das infinitesimale in sorgt für die "richtige" mathematische Behandlung

der Singularitäten, wobei "richtig" wie eingangs definiert ist durch die

Bedingung, die Wechselwirkung habe im Unendlichen zu verschwinden.

Da hier das Augenmerk auf dem Streu verhalten der Kerne liegen soll, sei

in den weiteren Ausführungen nur der kernabhängige Summand in (13)

weiter untersucht, mit der Vereinbarung, im Endergebnis den auf die

Elektronstreuung zurückgehenden Term, der z. B. bei /11/ berechnet

wird, hinzuzufügen.
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D) Berechnung der Kernstrornmatrixeletnente

Die Gleichung für das gestreute Potential (12) enthält noch die unbekann-

ten Matnxelemente der Kernstromoperatoren. Sie können auf f zurückge-

führt werden, wenn man die j" (k) nach Multipolordnungen entwickelt.

Dies wird erleichtert, wenn man die j [k) auf ihre Komponenten senk-

recht zu k j i (k) zurückführt. Dies ist möglich, da J (x) der Kontinui-

tätsgleichung genügt:

)= 0

Damit wird

und für die Gamrna-Halbwertsbreite ergibt sich:

Mit der Lorentzeichung gilt eine entsprechende Beziehung für die Felder.

Für ebene Wellen heißt dies

und m der Nähe der Resonanz folgt so:

Aus analogen Gründen ist auch vom gestreuten Potential nur die senkrechte

Komponente wirksam, wenn es mit dem Detektor oder einem weiteren streu-

fähigen System in Wechselwirkung tritt. Deswegen läßt sich für den Faktor

F aus (12) schreiben;uv

Nun beschreiben aber die Matrixelemente j , ( k ) die Ankopplung der ein-

bzw . au s laufenden Welle an die Kernstromdichten. Der auf das Photon



zurückgehende Faktor e±( X kann nach Photoneigenfunktionen zu Dreh-

impuls und Parität entwickelt werden, wobei wegen der Transversal i tät

des Photons nur gewisse Linearkombinationen dieser Eigenfunktionen zu

verschiedenem L eingehen. Die so gewonnenen Basisfunkt ionen der Multi-

polentwicklung sind die Vektorkugelfunktionen / 1 2 / , und es gi l t :

j !*)e~ iC* = I I I ( T ( S ) Ä X ( x ) ) Y X ( K )
J I.QL.IM.-L LM IM

In dieser Entwicklung klassi f iz ier t A = 0, 1 magnetische und elektrische

M u l tipol Strahlung, L gib! deren Ordnung . Die verwendeten Vektorkugel-

funktionen lassen sich aus Ableitungen der üblichen Kugelfunktionen ge

winnen.

YX ln): YX [n) e * YX(n) e
LM LM 6 6 LM f *

( 15 )

Die expl iz i te Form der Multipolpotentiale A, ..

dern allein ihre Eigenschaft, Tensoren vom Rang L zu bilden, die die

Anwendung des Wigner-Eckart-Theorerns gestattet /13 / .

C l l j Q L j t J m Q Mm b ) X (L ,X)

Die reduzierten Matr ixelemente X lassen sich auf die Gamma-Halbwerts -

breite für den entsprechenden Multipolubergang zurückführen, denn, setzt

man die Entwicklung in [14| ein, so folgt,

vV = ;r-£ ̂  i r^M (](5)Ä,xJ)i)d3x'lf>
2nc3f .WLL'HMv -l' 1-M , ,

Cl l j .L j ( im.Mm .) IXlL.X)!2
i ( '

Mößbauerniveaus sind üblicherweise die ersten angeregten Niveaus von

Kernen, so daß als Endzustand nur ein Zustand zur Verfügung steht.

Eine etwa vorhandene Aufspaltung der Unterzustände ist klein gegen die

mittlere Ubergangsenergie, und die Übergangsfrequenz kann als konstant

betrachtet werden. Die Summation über die Clebsch-Gordan- Koeffizienten

läßt sich dann ausführen.

T1 =
Y

= 1 I rjIL.X)
x L Y

Deshalb kann man unter der Voraussetzung, daß die Phasen der reduzier

ten Matrixelemente herausfallen (hinreichende Bedingung. Zeitumkehnn-

varianz oder reiner Übergang) schreiben

r l
E -E-fcui-irV2 "b o o

r T T. T.T T

Auch T ist in der Regel von den magnetischen Quantenzahlen unabhängig

Für kohärente Streuung muß außerdem M -W sein. Mit diesen Vereinfa-

chungen wi rd das gestreute Potential schließlich:

wobei gemäß C) zu setzen ist :

(16)

und

Dabei ist F ((p] der Atomstrukturfaktor, tabel l iert bei / 1U ' und a der



V.'irkungsquerschmtt für l 'hotocf^kt, Zusümmenstu1 lung in . ' 1 5 / . r ist der

E) Statistische Einflüsse auf die Streulänge

Erfolgt die Streuung nicht an einem einzelnen Atom, sondern an mehreren,

so müssen nicht al le, sundern eventuel l nur ein Prozentsatz p von ihnen

resonanzfähig sein. Die=e können dann verschiedene Unterzustando des

j -Grundzustandes besetzen. Es is t alsu eine Mittelung über die Streu -'o a

atorne in Hinsicht auf Resonanzfähigkeit und Anfangszustand durchzufüh-

ren. Dies l ie fer t , gleiche Besetzung der m -Unturzustande vorausgesetzt,

eine mit p/ (2 j t l ) gewichtete Summa tion über die Streu länge.

Weiterhin sind die Gitterschwmgungen des Festkörpers, den die Atome

bilden, zu berücksichtigen. Es is t also ein Streuensemble zu betrachten,

in dem die einzelnen Schwing ungsmoden im thermischen Gleichgewicht ge-

mäß der Bol tzmannstatistik besetzt sind. Der entsprechende Mi t te lwer t über

den schwingungsabhängigen Teil der Streulänge ist für die Kerne

und für die Elektronen

Nach dem Blochschen Theorem /16 / ist

<:jkxx -1/2
' ""T ~ *

und man erhält:

Unter Annahme des Debye-Modells führt das zu der Debye-VValler-Faktor

genannten Form /17 / .

D
Bultzmannk

F) Spezielle Eigenschaften der Streulänge für den 14,1 keV

Übergang im Fe

J Fe ist wegen seines großen Debyc-Wal ler-Faktors, des einfachen Niveau-

viel benutzte r Mößbauerkern. Abbildung 5 zeigt das Zerfal lsschema einer

Co-Quelle und das Nivcauschema des Fe.

57
Abb. 5 Zcrfallsschema Co

Der Übergang zwischen Grund- und erstem angeregten Zustand ist der

interessierende Mößbauerübergang. In Tabelle 3 sind die wichtigsten

Eigenschaften dieses Übergangs und der beteiligten Niveaus zusammenge-

stel l t /18/

t, ,. = 9 7 , 8 1 ns
' / ^

Mößbauerdaten des Fe



Das emitt ierte; Strahlungsfeld hat reinen magnetischen Dipolcharakter. Da-

mit wird in (16) A =A ' -0 und L^L1 = l. Für die Kernstreulänge erhält man

(17

2lEb-E0-r>ut)/r-i

i J Ohne äußere Felder sind die Energien von den magnetischen Quanten-

zahlen unabhängig, und die Summaüon über die CI-Koeffizienten kann aus-

geführt werden [r = ( 1 + a j r ).

vm>*c (18)

Die Vektorkugelfunktionen sind in diesem Fall gegeben a ls :

i M^62 sinG)

IM a fi6n

Im weiteren sei folqende Polarisationsbasis vereinbart: e =e seien Ein-
_ ° CT f

heitsvektoren senkrecht auf der von k und kf aufgespannten Ebene, e

bzw . e° stehen senkrecht auf k, und e bzw. k und e , wobei die beiden

Tripel jewe i ls Rechtssysteme bilden.

Ohne äußere Felder ist schließlich keine Quantisierungsachse ausgezeich-

net, sie kann deshalb wie in Abbildung 6 angegeben gewählt werden. In

diesem Fal l sind also

und für die Vektorkugelfunktionen folgt

16tl

f af

Abb. 6 Wahl der Quantisierungsachse für j) und ii

Der winkelabhängige Teil von (18} wird so:

f (E. s* u
nl fJV OJ 7TT

Bezüglich dieser Polarisationsbasis ist die Streu länge also diagonal und

für 6 R =TT /4 wird ausschließlich die TT-Polansation gestreut.

i i ) Sind äußere Felder vorhanden, so sind die Zustände in der Regel en-

ergetisch aufgespalten, und die Resonanzen müssen einzeln betrachtet wer-

den . Die dabei auftretenden Cl-Koeffizienten haben folgende Werte;

CK1/2 1 3/2>V2+1+3/21=1

CU1/2 1 3/2.+1/2 0 + 1/;

Cl(V2 1 3/2, »1/2*1*1/21 =j^

Die Form des Energienenners (17] hängt von der Art des Feldes ab. Hier

Sei nur der Fall eines reinen Magnetfeldes diskutiert. Dann ist die Wechsel-

wirkungsenergie gegeben durch:
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Der encrgieabhänyige Term wird damit (E° - E° sei die Energiedifferenz

ohne Aufspaltung! :

und liegt das Feld in Richtung der in i) gewählten z-Achse, so erhält man

für die Winkelabhängigkeiten:

Hier sind nur die M =0-Übergänge diagonal. Für die übrigen kann dies

erreicht werden mittclb der Wahl e Q - n / 2 . Zwei Übergänge streuen dann

nur o- und vier nur n-Polansation. Für Qß = 0 sind die M = 0-Übergänge

nicht an der Streuung beteiligt. Die Polarisationsabhängigkeit der M= ± 1-

Ubergänge lautet dann:

r? n
Diese Übergänge sind aKo m t-mer zirkulären Polürisationsbasis

diagonal. Bei Vorwärtibtreuung streuen daher die M = 1-Übergänge nur

rechts-, die M = - 1-Übergänge nur Imkszirkulare Photonen .

iü) Liegt H senkrecht zur von k und k"f aufgespannten Ebene, wie in

Abbildung 7 gezeigt, so ergeben sich folgende Omega und Vektorkugel-

funktionen
r? = (Ti/2 2K-6„) ** -^[n/* j ö l

0 ' B T B

und mit den entsprechenden Einheitsvektoren erhält man für die Winkel-

abhängigkeit

Bei dieser Wahl des Feldes wird die Streulänge, diesmal für beliebige Win

kel, ebenfalls diagonal.

Abb. 7 Wahl der Quantisierungsachse für

iv) Schließlich sei der Fall diskutiert, daß H in der von k" und k,
o

spannten Ebene liegt und senkrecht auf deren Winkelhalbierenden steht

(Abb. 8 ) . Dann gilt

fl0= l n/2 +9^)0, = ( n/2-6 n/2)

und



Auch hier is t alsu die StrcuUngt- diagundl

Abb. 8 Wahl der Quantisierungsachse für iv )

Dies ist für Feldrichtungen, die von diesen einfachen Fällen abweichen,

auch für andere Wahlen einer orthogonalen Polar isationsbasis nicht gege-

ben. In (17) tragen dann auch polarisationsmischende Terme bei.

IV. 57.
B r a g g s t r e u u n g a n dünnen F e - E i n k r i s t a l l e n

In einer Theorie der Kernresonanz-Braggbtreuung muß die Möglichkeit

pulcinsationsmischender Streuung berücksichtigt werden. Da im unteren

die Abhängigkeit der Ruf lekt iv i tä t von E in fa l l sw inke l und -cnergic inter-

essier t , muß eine dynamische Theorie gefunden werden, wie sie von von

Laue und Ewald /19/, /20/ für die reine elektronische Streuung abgeleitet

v.'urde. Das analoge Problem für Kernresonanzstreuung wurde von Kagan

und Afanas'ev . '21/, / 2 2 / und Hannon und Trammell / 2 3 / , / 24 / behandelt.

Das Vorgehen der letzteren sei hier kurz charakterisiert.

A) Streuverhalten einer Netzebene

In einer festen Polar isat ionsbasis, \ \ ie der in IM F eingeführten o.TT-Basis,

sind die am Streuvorgang betei ligten Photonpotentiale zweikomponentige

Vektoren A und die Streulänye ist eine 2x2 Matrix . Gemäß ( 1 2 ) , ( 1 6 ) ist

dann das Potential eines Photons, das von einem Streuer der Elemcntar-

zelle mit dem Ortsvektor r | erzeugt wird (der Phasenfaktor e~IÜJol sei der

Übersichtl ichkeit halber utggelassenl;

Befinden sich in der Elementarzelle mehrere Atome, so ist zu setzen.

T[k( je f,kOJ^)= iTjlk,^',^0) e-ilkf-kJpj

wobei die p. die relativen Ortsvektoren innerhalb der Zel le sind.

Ohne wesentliche Beschränkung der Allgemeinheit sei hier angenommen,

daß die Oberfläche des betrachteten Kristalls von einer Netzebene definiert

wird. Das Koordinatensystem sei dann so gewählt, daß die z-Achse senk-

recht auf ihr stehe. Absorption und Reflexion eines Strahls sind dann eng

mit dem Maß des Eindringens in den Kristal l in diese Richtung verbunden.

Es hegt daher nahe, erst die Reflexionselgenschaften einer Netzebene senk-

recht zur z-Achse zu diskutieren und die entsprechenden Eigenschaften
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des Gesamtkr is ta l ls aus der regelmäßigen Anordnung vieler solcher Ebenen

zu entwickeln. Da das Streuvt^rmogen einer einzelnen \etzt_-bene sehr

klein ist, ist es gerechtfertigt, m Bornscher Näherung zu rechnen. Diu

gesamte gestreute Amplitude ergibt bich d.mn e in fach a ls die Summe über

die Bei t rage der einzelnen Elementarze l len

a und b seien die Basisvektoren m der x-y-Ebene, is t die Nützebene hin

reichend ausgedehnt, so geht die Summe liber i über in folgende Summe

über 5-Funktionen:

t 2

Demzufolge kann in (19) die Integration über k und k ausgeführt wer-x y
den, und man erhalt.

«/ein

F P *

Dabei ist F die von a und b aufgespannte Fläche und die

sind planare reziproke Cittervektoren. Das verbleibende Integral läßt sich

mit Hilfe des Residuensatzes berechnen, und es folgt

Dies läßt sich interpretieren a ls eine Überlagerung ebener Wellen; dabei

treten, neben der Primarwelle, oberhalb der Streuebene die Richtungen
rP* -Q-k, mit positiver z-Komponente und unterhalb die Richtungen k^ mi t

negativer z-Komponente auf. Dies bewirkt, daß nur der Betrag von z ein-

geht. Die Summe über p zählt die möglichen planaren reziproken Ci t ter-

vektoren ab, wobei al lerdings nur die p mit li -^k* Kk berücksichtigt zu

werden brauchen, da die übrigen nur exponentiell gedampfte Beiträge

liefern .
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Abb. 9 Mögliche Wellenvektoren bei Streuung an einer Netzebene

Offensichtl ich ist dann der Austr i t tswinkel <J) , den der reflektierte Strahl
P

mit der Ebene bildet, gegeben durch:

• * Yk J - ( fe* r l2Sin»-= l *o ' "ny_>pL-

0

F ergibt sich aus der Dichte p der Zellen und dem Netzebenenabstand d

gemäß F = 1 / (dpi - Damit wird das von einer Netzebene gestreute Potential
schließlich:

(20)

B) Braggstreuung an einem ausgedehnten Kristall

In (20) is t noch kein Einfallswinkel 0 vor den übrigen ausgezeichnet. Die

möglichen Einfal lswinkel werden erst durch das Hinzufügen weiterer Ebenen

eingeschränkt, da die reflektierten Amplituden phasengerecht addiert wer-

den müssen und sich nur für bestimmte Richtungen von k (und damit auch
— p± °

von k^ ) konstruktive Interferenz ergibt. Irn Braggfall liegt in der Regel

nur für ein k^ die Möglichkeit zu konstruktiver Interferenz vor. Für z< 0

ist die Richtung k"f immer möglich, da es sich um Vorwärtsstreuung han-

delt, bei der die Phasenlage immer richtig is t . Dieser Kanal interferiert mit

dem direkten Strahl und schwächt ihn in einer Weise, daß die Energie-



erhaltung gewähr le is te t is t Im folgenden sei k%" mit k a b g e k ü r z t und

entsprechend k^ mi t k . DK gitterabhängigen Fakturen werden jusam
t o

rnengefaßt zu

Im ausgedehnten K r i s ta l l kann der re f lek t ier te Strahl von einer höherhr

gen den Netzebene gestreut werden . In diesem Fal l i s t j l so k . der e infa l len-

de Strahl, und diese Streuung 'A i rd beschrieben von der Matnx

Zieht man weiter die nicht z abhängigen Phasenfaktoren in die Amplituden

und bezeichnet mit T die entsprechende Größe für die k -Richtung und

ebenso R für die k* Richlunn, so lassen sich m einfacher Form diese Arn
r J

plituden an der m U-n Schicht eines aus vielen auuidistänten \etzebenen

bestehenden Kr is ta l ls angeben

( T * iF° rR

1

Da der Einfa l lsst rahl k -Richtung hat, is t T - a c. xy = A . und ha! die

eine exponentielU: m -Abhängigkeit der Amplituden nahe. Der Ansatz

. - i F ° ' R - =0

-iFr°7k..U«- i lKr5inVk ' ld -1)1 -iF" ) R k , =0

( 2 2 )

TÜ

dem

T, i , R , , , R, i. Zur Lösbarkeit dieses Gleich u ngssystems ist zu for

det

,- i lk0sin» r-k')d _i
= 0 (23)

Die sich so ergebi'nde Gleichung in k1 i s t das Analogon der Dispersions

gleichuncj in der Dynamischen Theorie der Elektronstreuung. Sie legl die

vier möglichen \\rrte des komplexen k' fes t Für diese k' sind nur noch

drei der Gleichungen 122) l inear unabhängig, die für die v ier k1 insgesamt

12 Gleichungen für die 16 Komponenten der Amplituden l iefern. Die fehlen-

den vier Gleichungen zu ihrer eindeutigen Bestimmung liefern die Randbe-

dingungen.

t = Ä C = I f..o k, k

R M = D = I Rk«'MK'd

Im Braggfall in teress ier t die ref lekt ier te Amplitude. R ist die Amplitude,

die von unten auf die oberste Schicht fa l l t . In der Regel is t der betrachtete

Kristall so dick, daß der Einfluß der letzten noch zu durchquerenden

Schicht vernachlässigt werden kann. R beschreibt dann die an einem

Kr is ta l l aus M Schichten ref lekt ier te Amplitude Das Verhältnis von ref lek-

t ierter zu einfal lender Intensi tat ist dann1

Das Verhältnis der entsprechenden Energieflüsse unterscheidet sich davon

um einen geometrischen Faktor, der dem möglicherweise unterschiedlichen

Strahlquerschnitt Rechnung trägt

Für die Lösungen von (22) laßt sich im allgemeinen Fall kein geschlosse-

ner analytischer Ausdruck angeben. Die Lösungen müssen dann mit nume-

rischen Methoden bestimmt werden. Zu diesem Zweck wurde ein FORTRAN-

Programm erstel l t und die Rechnungen an der IBM 370/168 des DESY durch-

geführt. Abbildung 10 zeigt das Ergebnis einer Modellrechnung für Streu-

ung an einem Fe-E inknstal l in Form eines Höhenlinien-Diagramms. In

einer Winkel-Energie-Ebene sind Linien gleichen r 's, angegeben in Pro-

zent, eingetragen. Die Abbildungen 11 und 12 zeigen Winke l - und Energie-

schni t te durch dieses Diagramm. Die punktierte Linie zeigt den Antei l der



Abb. 11 Reflektivität des 3 2 1 - Reflexes an 50000 A 1 1 1 -Eisen geyen AO = 0 - 0

-80 -40

Abb. 10 Reflektivitäts-Höhenlinien des 32 2 - Reflexes an 50000 Ä 1 1 l -Eisen



TT-Polarisation in der gestreuten Intensität, obwohl der Primärstrahl als

vollständig o-polarisiert angenommen wurde. Diese Polarisationsmischung

tritt auf, da das 330kC Hyperfeinfeld m Richtung der Winkelhalbierenden

von k" und k, gelegt wurde. Es wurde der 322- Reflex unter Annahme
o r

einer 1 1 1 -Oberfläche berechnet. Die Dicke des Kristal ls betrug 50000 Ä.

Auf einige allgemeine Charakterist ika der Reflexionskurven sei hier hinge-

wiesen . Die Schwerpunkte bezüglich der Winkelachsen sind leicht gegen

die exakte Braggbedingung A<1> = 0 verschoben. Dieser aus der Dynami-

schen Theorie der Elektronstreuung bekannte Effekt geht auf den leicht

verringerten Brechungsindex innerhalb des Kristalls zurück. Die Asym-

metrie der Kurven bezüglich ihres Schwerpunkts dokumentiert im wesent-

lichen die Interferenz zwischen Kern- und Elektronstreuung. Die Kurven

haben auch noch in gewisser Distanz zum Braggwinkel annähernd Lorentz-

form, in der Nähe des Maximums der Reflektivität bilden sich dagegen

kompliziertere Reflektivitäten mit energetischen Breiten von mehreren

zehn Halbwertsbreiten aus. Hier bilden sich Anregungen von kollektiven

Zuständen der Resonanzstreuer aus, deren Zerfall über den y-Kanal der-

art beschleunigt ist, daß eine Linienverbreiterung eintritt und die inko-

härenten Zerfallskanäle praktisch nicht mehr beitragen. Die analoge Situa-

tion in Transmission bei Lauegemometrie wird als Kern-Borrmann-Effekt

bzw. als "Supression of inelastic Channels" bezeichnet.

C} Nichtpolarisationsmischende Streuung an dünnen Kristallen

Läßt sich eine Polarisationsbasis finden, in der keine polarisationsmischen-

de Streuung auftritt, so lassen sich die Lösungen von (22) angeben. In die-

ser Basis sind nämlich die Matrizen F diagonal, ihre beiden Komponenten

seien durch den Index Ä charakterisiert (gemäß III F i - iv z. B. Ä = O,TT oder

Ä- + 1). Das Gleichungssystem (22) zerfällt dann in zwei voneinander un-

abhängige Cleichungspaare. Die Dispersionsgleichungen lauten dann:

(e-ilkosir,»o-k'x}d _(UiF100 (24)

Die geometrieabhängigen e-Faktoren führen im weiteren auf die Braggbe-

dingung . Deshalb sei hier der Parameter 5 eingeführt gemäß;

k0d lsirnl)0*5in<t>,) = 2nn*26



2S chrakter is ier t dann die Abweichung von der idealen Braggbedingung,
k» .+.0

6 =

Für ausreichend kleine 6 können die e-Funktionen von ( 2 2 ) und 124} ent-

wickel t werden, und bis auf Terme höherer Ordnung ergib! sich

l[kosin*o-kx)d *F«

mit den Lösungen1

kw=

Die Wurzel ist dabei so zu ziehen, daß ß. einen posi t iven Imaginärteil hat.
A

Die Amplituden bestimmen sich nun aus den Gleichungen.

t-ro
R - _ Fx T'

W A«
kx "x *

Und man erhält als Amplitudenverhältnis:

( 2 5 )

Für sehr dicke Kristal le geht el[iAM gegen 0 und R strebt gegen den Grenz-

wert;

- 46 -

roFür dünne Kr ista l le kann man sich auf Ordnungen ^F, beschranken

R _F1fci lö*(L*F")M
~ ^ X

Die Abhängigkeit von 5 läßt sich abschätzen, wenn man F, = F, = 0 setzt ,

d. h. , die Einf lüsse der Vorwärtsstreuung vernachlässigt. Dann wird

nämlich:

(26)

Dies ist aber gerade das Beugungsbild eines M-Strichgitters, in dem die

einzelnen Striche die Streustärke IF, l haben. Bei Strichgittern ist es üb-

lich, als Breite des Beugungsmaximums den Abstand der Werte zu benutzen,

für die gilt;

** = 13 *n?

In entsprechender Weise kann die Breite des Braggreflexes in dieser Nähe-

rung abgeschätzt werden zu.

Md|cos(Jig+cos<tf} ( 2 7 )

Als obere Grenze der Zulässigkei t dieser Näherung ist natürlich M IF, l< 1
A

zu fordern, weil sonst die Reflektivität größer als 1 wird. Rechnungen mit

(25) zeigen, daß schon für M IF, l = l die Abweichung von (26) beträchtlich

ist, denn man erhält.

Immerhin l iefert diese Grenze eine grobe Trennung zwischen dicken und

dünnen Kristal len, und (27} liefert eine brauchbare Abschätzung der rein

geometrisch bedingten Reflexbreite für dünne Kristal le.

D) Auswahl des Reflexes

Die möglichen Eisenreflexe, die in einem Mößbauermonochromator benutzt

werden können, sind durch die begrenzten Herstellungsmöglichkeiten stark



eingeschränkt. Das epi takt ische Aufdampfen von dünnen emkr is ta 1 1 men

Eisenschichten auf einkr istal l ine Kupfer- , S i lber - und ColdiUbs träte i^ l

von mehreren Autoren untersucht worden l ' 2 D / , ; '2G/, .• 27 . ' , ,.'28;') . Lf.de r

sind die Quahlatikatugorien im Bereich der Lp i tax ie dünner Schichten an-

dere als die hier für den EinsaU in y- opt ischen Geraten adäquaten . Dort

werden Qual itat±.aussagen ;n der Regel an Hand von Llektrunenbeugunys-

sionen cm gegenüber. (Herüber sind der Literatur keine Informationen zu

entnehmen. Herr P. ülienkamp aus der von Herrn Prof. Dr. M. Harsdorff

gelei teten Gruppe des Instituts für Angewandte Physik der Universität

Hamburg erk lär te sich dankenswerterweise berei t , das Aufdampfen dünner

Lisenschichten auf Silberunterlayen zur Klärung diesr F :ragen zu überneh-

men. Details der Aufdampftt-chnik und apparatur werden in seiner Diplom-

arbeit diskut iert /29 / .

Silber wie auch Gold und Kupfer sind als fcc Kr i s ta l l e sehr weich und

empfindlich. Si Iber hat den Vor te i l , daß es sich a l s Kr is ta l l mit 1 l l -Ober-

fläche auf Ghmmerplättchen aufdampfen läßt, die sich leichter handhaben

lassen. Al lerdings sind mögl icherweise solche Glimmerplättchen in der

le tz t l ich nötigen Größe nicht mit ausreichender Qual i tä t zu gewinnen . Des-

halb wurde Herr D r . W . Cuse vom Mineralogisch- Petrographischen Inst i tut

der Universität Hamburg gebeten, große Si lbereinkr istal lo nach dem

Czochralski-Verfahren zu ziehen. Auch hier sind die 1 1 1 Oberflächen für

das nachfolgende Aufdampfen am einfachsten zu präparieren .

Bei der Epitaxie bilden sich Eisenkr is ta l le mit 1 10 Oberf läche. Die 0 0 1 -

Achse der Knstal l i te hat allerdings drei Orientierungsmöglichkeiten be-

züglich des Si lbers, nämlich parallel zur 1 1 0 - , 0 1 1 - oder l 0 1 -Richtung.

Dementsprechend ist für unsymmetrische Eisenref lexe zu befürchten, daß

zwei Drittel der Knstalloberfläche nicht richtig orientiert sind und nicht

zur Reflexion beitragen. Als mögliche Reflexe verbleiben damit. 1 1 0

(Öß. 1 2 , 2 5 U ) , 2 2 U ( 2 5 , 1 1 U J , 330 (39,54°) und 4 4 0 [58 , OB"] . Wählt man

das Hyperfeinfeid senkrecht zur Streuebene, so streuen die Kerne die

TT-Polar isat ion am stärksten (nur M - 0-Übergange betei l igt) . Die horizon-

tale Polar isat ion der Synchrotronstrahlung fordert dann die Streuung in

der Strahlebene. Der Betrag der Kernstreulänge ist in der Resonanz in

diesem Fa l l 5 , 9 - 1 0 A . Ref lexe mit großem Streuwinkel geben wegen des

abnehmenden elektronischen Korrnfaktors bessere Unterdrückungsfaktoren.

Gemäß ( 2 7 ) ergibt sich dami t eine Reflexbreite von 100" "- Ü, 5 mrad . Dies

is t m diesem Fal l die hor izontale Akzeptanz des Systems. In ver t ika ler

Richtung wird sie durch die Brei te der Vormonochromatorreflexe bestimmt.

von 5 • 10 Photonen/s (5 GeV, 1 0 m A , 0 ,15 mrad horizontal (Spiegel-

große), 0, 05 mrad vert ikal (Spal tbre i te)) eine maximale Z.i'hlrale von

2 • 10 Photonen/s erwarten . Dies sol l te zum Auffinden des Ref lexes aus-

reichen.

Die zu erwartenden 100" Reflexbreite sind auch in anderer Hinsicht eine

entscheidende Große. Sie geben c-ine obere Grenze für die zumutbare

iViosaikstruktur der kr istal l inen Schicht bzw. der verwendeten Unterlage.

Mosaikbreiten unter diesem Grenzwert beeinflussen die Reflekt ivi tätseigen-

schaften nur wenig. Es sind also in diesen Grenzen keine vollkommen per-

fekten Einkr istal le nötig.

E) Apparatur für Messungen am Synchrotronstrahl von DORIS

Die Ref lekt iv i tä ten dünner Fe-Einkristöl le wurden mit einer Apparatur ge-

messen, wie sie schon im Hinblick auf künftige Mößbauerexperimente am

Synchrotronstrahl entwickel t wurde. Abbildung 13 gibt eine schematische

Sk izze dieses Aufbaus, wobei wegen der einfachen üarste l lbarke i t nicht

die in D) vorgeschlagene horizontale Strahlführung zugrunde gelegt wurde.

Die Hauptkomponenten des Systems seien liier kurz diskut iert . Auf einem
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Abb. 13 Meßplati Moßbauerspektroskopie

im Boden verschraubten Gebtei l ist eine Grundplatte mit einer optischen

Bank hoher Präzisionen auf Kugeln gelagert. Über handbetriebene Ge-

winde kann der folgende Aufbau horizontal und vert ikal so jus t ier t wer-

den, daß der aus mnem Be-Fenster auslretende Strahl mi t t ig m die Strahl-

roh ran koppe l u ngbtnu ff e e in t r i t t . Er fä l l t dann auf den ersten Kristall eines

Doppel Kristal l-Vormonochrümalorb. Die Reflexion an zwei l 1 1-Ge-Kristal-

len er fo lgt in "T- " • Anordnung, so daß der Strahl parallel versetzt am Ende

des Monochrom,jtors austn t t . Die transmitt ierte Energie ist durch den Ein-

f ü l t s A i n k e l des Strahls definiert, er kann mit Hi l fe von Schrittmotoren

extern digital var i ier t werden. Einzelheiten der Goniometerkonstruktion

und der Steuerelektronik können /30/ entnommen werden. Messungen mit

Autokoll imdtionbfcrnrohren zeigen, daß ein Motorschrit t den Winke l um

0,02 mrad ändert. Da eine absolute Winkeleichung schwierig ist, wird die

Energieeichung .in Hand der Bestimmung von Absorptionskanten durchge-

führt.

Rb

15.200

Kr

U.326
Br

13.474

4760 .70 80 5140 50 60 55BO 90

Abb. 14

Zählrate im Energie-
monitor gegen Vor-
monochromator-
schnttzahl



Rb. Kr und Ur haben K - A b ^ o r p t i .riskanten in der \oh._' von 1 4 , 4 " 3 keV

Zu ihr t r Me-sunj kunnen in c i nur, Energiemor, Hör verschiedene Au suche r

in dun Strahlenij,HHJ gebracht wurden, und in emc-m y -De tek to r (NtU ,

Phutomul tipl ler ) können die remittierten Quanten nachgewiesen v>erden.

Die Zäh! raten s put l-.L-r t dann cm "n- MC S '.lud L- a r Lei U !;• Je r Vielkan.il ( laben

80001 , der n,11 der Fur tschal tumj dt. s Vormnnochromütorgoniometers syn-

chronisiert i s t , Sobald die in den Monitor einfal lende l nergie unter die

K- Kante abs ink t , w i cd die Absorption und damit die Z. ih l rate im Detektor

geringer . Abbi l düng 14 z, >,jt das Ergebnis einer solchen Messung . Aus ihr

gewinnt man eine Energieeichung von - 2 , 12 c-V/Seh r i t t , und 14,41 3 keV

Um duch wahrem] der Messung die Energielage kontrol l ieren zu können,

enthält der Lnergiemonitor in der Regel eine mit Krypton gefüllte Gaszelle,

so da(> der 41 -St. hri t tahstand von dessen K Kante- schnell überprüft \\erden

kann. Der Gasdruck der Z e l l e w i rd so gewühlt , daß die Absorption oberhalb

der K Kante piniye Prozent nicht übersteigt und t rotzdem ein ausreichendes

Signal im Detektor nachgewiesen werden kann

Die Goniometer, die in Abbildung 13 für Kernbraggstreuung vorgesehen

sind, sind die gleichen, wie sie im Vormonochromator eingesetzt werden.

Zur Messung der elektronischen Kr ista l I ref lekt iv i ta len, die mit einem

zwei ten identischen yDetektor durchgeführt werden, wurde m der Regel

nur das untere Goniometer benutzt. Die hier dargestellte Geometrie wurde

gev.dhlt, weil die elektronische Sireuuny die o Polarisat ion bevorzugt.

Da auch bei diesem Goniometer eine absolute Winkele.ichung nicht mit aus-

reichender Genauigkeit durchzufuhren war , mußte in Zwei fe ls fä l len die

Zuordnung eme^ Ref lexes auf folgende \\eiso geschehen. Wegen

laßt sich der Broggwinkel nach Messung bei z\\ei Lnergien bestimmen

aus der relat iven Winkeländerung gemäß

6JE)= B r e t o n - , rS 'nA6.0
B ' E , /E 2 - cosA6

Zur Reduzierung des Untergrundes wurden in der Prax is zusätz l iche Blei-

abschirmung um Strahirohransdtz und Vormonochromator verwendet. In

die l e t z te ren war der die L~ mganosdivergenz definierende Schl i tz inkorpo-

r ier t .

Die ganze Anordnung kann bei Bedarf unter eine gasdichte Plastikhaube

gebracht v.erdon, ±-0 daß ein Betr ieb in einer He—Atmosphäre mogln h i?,t.

Dies kann zur Verringerung der Absorption und zu einer e f f ek t i ven Küh-

lung der Kr i s ta l l e genutz! werden . Bisher werden nur die Vormonoc hro

mdtorkr istal le vom Luftstrom eines kleinen Vent i la tors gekühlt, was sieh

als ausreichend erwies , da noch Freigabe, des Strahls keine E rwarmungs-

e f fek te wie Wanderung der Peaklagen oder ähnl iches festgeste l l t wurden.

F) Messungen an Fe Ag-G!immer Systemen

Auf frisch gespaltenem Glimmer wurde Silber aufgedampft. "̂  500 A sollten

als Substrat für die folgende Eisenschicht ausreichen. Die Qua l i tä t der

Kristal lstruktur wurde durch Messung der Ref lekt iv i lat der niedrig indi-

z ier ten Reflexe (wegen des größeren Atomformfaktors haben sie größere

elektronische Str.'ufahigkei t) überprüft. Dabei war wegen der Abschal-

tung durch die Kristal lhalterung bei kleinen Bragg winke In der 2 2 2 -Reflex

der .\U.üung am einfachsten zugänglich (bei 14, 4 keV 21 , 83 l .

iOD

Abb. 15 2 2 2 -Ref lex zweier 500 Ä Silberschichten, Meßzeit 0,1 s/Punkt



Abbildung '5 zeigt die Ergebnisse dieser Messungen zwe ie r typischer

Aufdarnpfschichten. Gemäß ( 2 7 ) Bind unter diesen Umstanden Ref lexbre i -

ten um 200" zu erwarten Die gezeigten Kurven habt'n Breiten von 250"

und 3 5 0 " , hegen also gerade noch innerhalb der yi1 forderten Qual i tä t^

margen von 100" Mosaikaufweitung A l lerd ings hegt die re f lek t ie r te In

tensität um Größenordnungen unterhalb des erwar te ten Wertes. \\<i^ die

Vermutung nahe legt, da (i nur kleine Te i le der Schicht cinkristalhne Struk-

tur der gewünschten Orientierung haben

Diese Situation bessert sich auch nicht, v.-.c Abbildung 16 zeigt , wenn nun

die Dicke der Silberschicht vergrößert Die Ref lexbrei te w i rd im Gegen-

tei l s ta t t kleiner größer (800" l , und die ,'.',aximalref!ekti v i tät nimmt nur be-

grenzt zu . Während die individuelle Ref lexbre i te eines Mosaikkr is ta l ls

kleiner wird, haben die s K. h mit zunehmender Dicke der Schicht neu bil -

denden Kr i s lall i te eine breitere Vertei lung um den idealen B rag g winke l.

Es ist nicht zu erwar ten, daß sich auf Substraten dieser Gute Fe-Schichten

der gewünschten Qual i tät aufdampfen lassen

N (1C3I

A »n

Abb. 16 2 2 2-Reflex einer 2000 A Silberschicht, Meß ze i t 0,! s/Punkt

Die Bestätigung dieser Hypothese l ie fer t Abbildung 17, die die Messung

eines 2 20-Ref lexes (25,1° bei 11,1 keV] an einem T e d O O O A)-Ag (500 A ) -

i 2

3,7

600 1600

Abb. 17 220 Reflex an Fe (1000 A) -Ag-Climmer, Meßzeit 0, l s/Punkt

Glimmer-System zeigt. Die Reflexionseigenschaften des Eisens reproduzie-

ren nicht einmal die Ag-Werte, die Max ima l re f lek t i v i tä t ist noch niedriger,

die Reflexbreite liegt aufgrund von Mosaikaufweitung bei 1600".

Abbildung 18 zeigt zum Vergleich einen 1 l 0-Ref lex an einem durch Sintern

produzierten massiven Fe-Emkristal l (hergestellt von Herrn Fenzl, Jul ien).

Schon mit diesem relativ einfachen Verfahren sind geringere Reflexbrei-

ten zu erreichen als durch Epitaxie. Die Maximalintensitäten lassen sich

N [10-

aoo '600

Abb. 18 1 1 0 - Reflex an einem massiven gesinterten Fe-E ink r i stal l ,
Meßzeit 0, l s/Punkt



nicht direkt vergleichen, da die Kurve in Abbildung 18 einerseits mit

vier Mil l imeter Aluminiumabschirmung vor dem Detektor aufgenommen
-ii

wurde (Reduktion der Intensität um 10 , um die Elektronik nicht zu über-

lasten] und andererseits die ausnutzbare Fläche dieses Kristalls größer

war. Immerhin wird deutlich, daß die hier untersuchten epitaktischen

Schichten lalle Exemplare zeigten ähnliche Eigenschaften) zum Einsatz als

Mößbauermonochromatoren nicht brauchbar sind. Mosaikaufweitung und

teilweise amorphes Wachstum reduzieren die Reflektivität zu stark.

Es wurde versucht, einen Doppelreflex an zwei Fe-Schichten zu realisieren,

es konnte aber hinter diesem Arrangement keine reflektierte Intensität

nachgewiesen werden. Zum einen sinkt die zu erwartende Intensität selbst

nach zwei optimal ausgerichteten Kristallen dieser Art auf die Größenord-

nung des Raumuntergrundes ab, zum anderen ist zu befürchten, daß die

Reflektivität weiter abgesenkt wird, da die einzelnen reflektierenden

Kristallite der beiden Schichten nicht richtig zueinander stehen.

G) Messungen an Fe-AgKristall Systemen

Als weitere Möglichkeit zur Herstellung der benötigten Eiseneinkristalle

verbleibt das epitaktische Aufdampfen von Fe-Schichten auf massive Silber-

einkristalle. Die aus der Schmelze ge?ogenen Silberkristalle waren ca.

sieben Zentimeter lang bei drei Zentimeter Durchmesser. Die gewünschte

Oberfläche wurde in einem ersten Schritt mittels Spark-Cutting bei Philips,

Hamburg, präpariert. Das Ergebnis einer Messung der so gewonnenen

Oberfläche zeigt Abbildung 19. Nach Drehung des Kristalls um 180° ergab

sich das gespiegelte Bild.

Das Schneiden hatte die Oberfläche bis zur Unbrauchbarkeit zerstört, schon

mit bloßem Auge war eine Riefenstruktur erkennbar; die durch die Span-

nung beim Schneiden entstandenen Mikrokristallite zeigen in der Messung

eine Vorzugsrichtung. Spannungsfreies Schneiden von Einkristallen und

Polieren von Oberflächen ist mittels elektrochemischer Methoden möglich

/31/. / 3 2 / . Abbildung 20 zeigt eine Schema tische Skizze einer zu diesem

Zweck erstellten Apparatur. In einem Plexiglasgefäß ruhen Anode und

Kristall in isolierendem inerten Tetrachloräthylen. Es schützt die Seitendes

Kristalls vor der Elektrolyse und unterbindet durch Auffließen das weitere

Abtragen der Oberfläche, sobald die gewünschte Tiefe der elektrolytischen
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800 1600 A* n

Abb. 1 9 2 2 2-Ref lex an Silber nach Spark-Cutting, Meßzeit 0,1 s/Punkt

Abnahme erreicht ist. Die Höhe des C.CI -Spiegels wird mit einem Über-

lauf geregelt. Den geeigneten Elektrolyten entnimmt man der Literatur.

Bei Anlegen der Gleichspannung aus einem regelbaren Netzgerät (-2 V)

schlagt sich das gelöste Silber an der Kathode nieder. Über einen Trans-

formator kann eine kleine Wechsel Spannung eingekoppelt werden ("IV ff),

um Polarisationseffekte zu vermeiden.

Abb. 20 Apparatur zur elektrochemischen Politur von Silberkristailen



Nach dem Pol ieren wurde auf den Kristal len ein dünner Niederschlug be-

obachtet, dftr auf eine ye\v issc Zersetzung des Llektrulyten oder Rostionen

des Wassers zurückgeführt v.erden könnlc. Dieser Niederschlug konnte mi!

SQprozentiger H NO, gelobt werden. Bei diesem Ätzvorgang wurden gleich-

zei t ig Versetzungslimen und Klemwinkelkorngrenzen sichtbar, 50 daß vor

einer Verbesserung des Polierverfahrens die so präparierten Kr is ta l le er-

neut untersucht wurden. Sie zeigten große Mosaikbreiten ( > 4 0 0 " ) , Mehr-

fach ref lexe und unterschiedliche Reflex formen, je nach auf der Kristal l-

oberfläche ausgeleuchtetem Gebiet. Abbildung 21 zeigt eine typische Mes-

sung an einem 8 0 0-Ref lex . Die Situation änderte sich auch nach elektro

lytischer Abnahme einer Schicht von einigen Mil l imetern Dicke nicht. Da

die durch den Schneidevorgang hervorgerufenen KrisUMfehler nicht bis in

diese Tiefe reichen, muß angenommen werden, daß die unzureichende Qua-

lität in Schwierigkeiten bei der Produktion derartig großer Kristalle be-

gründet is t .

Versuchsweise wurden die polierten und geätzten Kr is ta l le mi t Eisen be-

dampft, es konnten jedoch keine Eisenreflexe beobachtet werden, was auf

ein amorphes Wachstum der Schichten schließen läßt . Es konnte dabei nicht

entschieden werden, ob dies ausschließlich auf die mangelnde Qualität der

Unterlage zurückzuführen ist oder ob auch eine Restkontamination der

3

N [103]

£ * !

Abb. 21 800-Re f Iex an Silber nach elektrolyt ischem Roheren,
Meßzeit 0,1 s/Punkt
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Kristal loberf läche aus dem Elektrolysevorgang ein epitaktisches Wachsturn

verhindert.

Da aber dit Eigenschaften der vorhandenen Substrateinkristal le die epitak-

tischtn Fe-Schichten in ihrer Qual i tä t derart beschränken, daß sie als

Mußbauermonochromatoren nicht einsetzbar wären, wurde das Hauptaugen-

merk auf die Untersuchung der Reflexionseigenschaften dünner Schichten

bei streifendem Einfall gerichtet, da hier keme.emkristal l inen Strukturen

nötig sind.



V . V e r g ü t e t e S p i e g e l f ü r s t r e i f e n d e n E i n f a l

In Abschnitt IV wurde die Dynamische Theorie für die Braggstrcuung an

Kristallen entwickelt , die Mößbauerkerne enthalten. Diese Theorie war

notwendig, da die Wel lenlänge der Strahlung in der Größenordnung der

Gitterkonstanten (1 - 10 Ä) l iegt . Dementsprechend ist die Strahlung sen-

sitiv für die Feinstruktur des streuenden Mediums, und die kohärenten

Beiträge der einzelnen Streuer müssen phasengerecht überlagert werden.

Eine Ausnahme zu dieser a 1 1 gerne inen Situation bilden Reflexionen bei strei-

fendem Einfal l . Bei ausreichend kleinem Einfal lswinkel wird die Streuamph-

tude in 1. Näherung vom Winkel unabhängig, und es kann sowohl für den

durchgehenden als auch für den gestreuten Strahl Vorwärtsstreuung ange-

nommen werden. Dementsprechend ist die Cleichphasigkeit in den beiden

Kanälen gewährleistet. Dies ist der große Vorteil dieser Streugeometrie,

denn die Streuung wird so von der Anordnung der Streuzentren unabhän-

gig; es sind also keine Einkr is tü l le mehr nötig.

Der Einfluß des Mediums kann in diesem Fall durch seinen Brechungsindex

beschrieben werden, der in der üblichen Weise von der Streulänge abhängt.

Dies reduziert die Behandlung der Reflexion an ebenen Medien auf die

Streuung an den Grenzflächen der Gebiete unterschiedlichen Brechungs-

indexes. Die Behandlung der Randbedingungen wird hier einfacher als in

dem in IV entwickelten Formalismus, obwohl sie natürlich auch dort mög-

lich ist /21/. Besonders einfach wird dies, wenn n durch eine bestimmte

Wahl von orthogonalen Polarisationsvektoren diagonalisiert werden kann,

n läßt sich m diesem hier behandelten Fall für die einzelnen Polarisationen

als Skalar auffassen.

A) Reflexion Vakuum - Medium und Medium - Medium

E,k .u) E. k', tu'

E-.fr.uT

Die Reflex i on findet also i n einer Ebene statt , o . B . d . A . k =0. Damit folgt
Y

weiter:

\ "i

<'= k sin* k* fl

Die Randbedingungen an die Amplituden lauten: Die Komponenten paral lel

zu r Grenzfläche von E und H = (k x E| /tu (u = 1) seien stetig. Dies liefert

und der Reflexionskoeff iz ient für die die X-Polar isat ion wird damit

1-Ex- 1 - TiT(n-1}/»T~
(28)



E ~ 1 * 129)

Im Fdl l vergüteter Spiegel tr i f f t der so präparierte Strahl auf ein zwe i tes

Medium, und nur eines der beiden enthalt die Mößbauerkerne, die die

Polar isat ionsbasis def in ieren. Hier se; d.ivon auagwjanyen, daß im ersten

Medium n unabhängig von der Polar isat ion i s t . Diese S i tuat ion ist in Ab-

bildung 23 dargestel l t .

n=l

Aus der Stet igkeit der Phasenfaktoren fo lg t wie oben die Erhaltung der Fre-

quenz und weiter.

= k*

Damit ergibt sich nun aus der Stet igkei t von E,, und H,

* f ' ( n? -
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Vertauschung der Brechungsindices liefert sofort:

"H

( 3 1 )

(32 )

Die entsprechenden Ausdrücke für den Libergang Vakuum - Medium erhält

man of fensicht l ich m i t t e l s der Ersetzung n - l und n . •- n, . Demzufolge

2 t l * (n?- l )7«*
(33 )

Die gesamte ref lekt ierte Amplitude bei Streuung an einem System geschich-

teter Medien ergibt sich aus der phasengerechten Addition der Beiträge

von Streuungen an den einzelnen Grenzflächen. Die Rechnung sei für einen

einfach vergüteten Spiegel, siehe Abbildung 24, angegeben.

Dit allgemeine Form für mehrfach vergütete Spiegel erhält man mittels der

Substitution von R durch den Reflexionskoeffizienten des gesamten fol-

genden Systems.

(Im folgenden ist der Polarisationsindex weggelassen.)

n=l

E,.

Abb. 24 Arnplitudenverhältnisse bei Ref lex ion an einer einfach
vergüteten Oberfläche

Wählt man als Bezugspunkt für die Phasendifferenzen die erste Grenzfläche,

so ergeben sich die Feldamplituden zu:



E t.T'°R12T01Eoe i2 lSd

E7-T10R I 2R10R"T°'E0e'41<ud

und damit wird der gebamte Ref lex ionskoef f iz ient :

(34)

B) Vergütung

Zur leichteren Interpretation der Formeln für die Reflexionskoeffizienten

führt man diese auf Größen zurück, die prinzipiell der Messung leicht zu-

gänglich sind. In den Wurzeln kann man setzen1

Die Vorwärtsstreucimplt tude besteht aus einem elektronischen und einem

nuklearen Te i l , der energieabhängig ist . Sei zuerst der Fall betrachtet,

daß die Energie keine Kernresonanz anregen kann; dann reduziert sich

die Streuamplitude auf einen elektronischen Teil, der gegeben ist durch:
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( z 1 Zahl der Atomelektronen, AP • anomaler Streufaktor, nur nahe bei

Absorptionskanten erheblich)

Dann läßt sich für die Wurzeln schreiben:

31[ n -
Tt

Die so definierte Absorptionslange l . bestimmt die Eindringtiefe der Wel leaDs
in das Medium, denn die Intensität nimmt gemäß

ob»'

ab. Die Eindringtiefe ist demnach1

Für die weiteren Betrachtungen werde die Absorption vorläufig vernach-

lässigt, eine prinzipielle obere Grenze für diese Betrachtungsweise ist

natürlich schon dadurch gegeben, daß die Absorption im ersten Medium

nicht so groß sein darf, daß die Wel le das zweite Medium gar nicht mehr

erreicht. Die Rolle von

ablesen1

läßt sich dann leicht von der Reflekt ivi tät IR

>c - |R°f= <1

$ ist also der Grenzwinkel, bis zu dem Totalreflexion stattfindet. Abbil-c
düng 2S zeigt das Verhalten der Reflektivität für Eisen (T ) mit und ohne

Photoabsorption. Der kritische Winkel liegt bei 3.84 mrad.

Sei (p der kritische Winkel des ersten und Y derjenige des zweiten Me-c c ' J

diums, dann lauten mit der Abkürzung

die Reflexionskoeffizienten gemäß (28 ) , (30) und (34)
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Abb. 25 Ref lekt iv i tüt eines Eibcnspiegels, durchgezogene Linie:
ohne F'hotoabsorption

Als A/4-Vergütung bezeichnet nun eine V.'ahl der CJrößen <P T und d der

art, daß ein Winkel <t> gefunden werden kann, für den Ru - R wird und

der Phasenfaktor gleich - l . Dann ist nämlich IR1 - 0, und der so vergütete

Spiegel reflektiert unter diesem Winkel n ich t . Tür senkrechten Ein fa l l

längen im Angström-Bereich nicht real isierbar i s t . Für streifenden Einfal l

lautet die entsprechende Bedingung

2 n - 1d =

und dank der Wurze l l iefern schon die ersten Ordnungen akzeptable

Dicken. <t> bestimmt s ich aus1

( 3 5 )

Die krit ischen Winkel müssen demnach so gewählt werden, dali

die Anforderung an den Phasenfaktor, bei ihnen treten dann von null ver-

schiedene Minmia

R wg| = t 0

höherer Ordnung auf .

Auch für Dicken d, die (35 ) nicht exakt erfüllen, lassen sich Winkel in der

Nähe der C> finden, bei denen sich von null verschiedene Minima der Re-
m

f lek t iv i tä t bi l den . Bei diesen Winkeln kompensiert die Winkelabweichung

gerade die Dickenabweichung Al lerdings zeigt die Betrachtung der Ver-

häl tn isse für
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daß Wmima nur oberhalb von T möglich sind,

Die Berücksichtigung der Photoabsorption in den Mc-dien ändert für den

Fall oberhalb von V die Situation nicht prinzipiel l . Die Gleichheit der Re

flexionskoeffizienten läßt sich nun jedoch, wegen der auftretenden Imagi-

närteile, nicht mehr exakt erfüllen, da nicht sowohl die krit ischen Winkel

als auch die Absorptionslängen f re i wählbar sind. Die Imaginär teilt1 sind

aber klein, und Übereinstimmung in den Real te i len fordert

1- tc2/*r;= Re fl -V//*

Die Absorptionslängen müßten eigentlich gleichzeit ig erfüllen.

136)

Dies ist m der Regel nicht möglich, liefert jedoch ein Auswahlkriterium für

besonders gut geeignete Vergütungsmaterial ien . Auch die Ä/4-Bedingung

ist nicht mehr exakt erfül lbar, s ie ist vielmehr zu ersetzen durch1

Auf die analytische Bestimmung von <t> sei hier verzichtet, es bestimmt sich

besser numerisch. Die unter Vernachlässigung der Absorption gewonnenen

Ausdrücke können dabei a ls nützliche Hinweise auf die zu untersuchenden

Wertebereiche dienen . Es zeigt sich, daß nun auch für <t < W Minima

möglich sind. In diesem Fall ist

und die Anpassung der Terme im Zähler von R wird durch

e- 21m gl«)d <1

gewährleistet. Abbildung 26 zeigt eine Darstellung der Reflekt ivi täten für

verschiedene Dicken der Vergütung (Ge auf Fe) , Bei d - 0 ist R = 0 und

damit R = R . Mit zunehmender Dicke wandert das Minimum l , Ordnung

zu kleineren Winkeln, bis es bei 0 = >f kaum noch ausgeprägt ist. Beio c 3 r 3
weiter wachsenden Dicken wandert das Minimum weiter zu kleineren Win-

keln, und die nächste Ordnung wird im abgebildeten Bereich sichtbar, bis

schließlich die vergütende Schicht so dick wird, daß der Phasenfaktor auf

4. 5.
i{ [mradj

Abb, 26 Reflektivität eines mit Germanium vergüteten Eisenspiegels
für verschiedene Dicken der Vergütung



C) Qualität der Unterdrückung für ideale Spiegel

Im folgenden sei jK SpiegolmLUi-ri.il wiederum, wegen seiner guten Kern-

streueigenschaften, F' isen zugrunde gelegt. Aus ( 3 6 ! folgt für die optimale

Llektronendichle in Abhängigkeit vom Mir.iinupiswinkel.

1.00-

5 6 7 8 9 10

Abb. 27 Nötige Elektronendichte zur Vergütung bei 0 für Eisenspiege

l.
=184

Es wurden für einige einfache Mdtenal Jen mit entsprechenden Elektronen-

dichten die Reflekt ivi täten für verschiedene [Jicken der Vergütung durch

gerechnet. (Die Daten der Elektronendichten wurden aus , 3 3 / . die der

anomalen Streufaktoren aus /14 / entnommen Di t- Photoabsorpt ionswirkungs-

querschnitte wurden nach / l 5, berechn<--i. )

In Abbildung 28 i s t das Ergebnis für eine Tellurvergütung dargeste l l t . Es

gibt eine optimale Üicke, (ur die beim Minirnumswinkel die Ref lekt iv i tät am

geringsten wi rd . Die Mmimalref lekt iv i ta t wird schon bei kleinen Abwei-

chungen von dieser Dicke schnell großer.

Abb. 2B

Ref lek t iv i tä t eines Eisenspicgels
mit Tellurvergütung der Dicke d.
1) d-- 0 A, 2) d - 70 A, 3] d = 75 Ä;
4) d -- 80 A; 5] d = 85 A

iO

In Tabelle 14 sind die optimalen Parameter im Bereich der untersuchten Ele-

mente zusammengestel l t . Außerdem sind aufgeführt die Uinimalruf lekt ivi tät

und deren Verhältnis zur Ref lektwi t j t unverguteten Eisens. Zum Vergleich

sind hinzugefügt die Parameter, wie sie sich aus den Näherungsausdrücken

ohne Absorption ergeben.

Die liier diskutierten Reflektivi täten gelten für ideale Bedingungen, wie sie

im Experiment sicher nicht hundertprozentig e r fü l l t sind. In vitr Haupt-

punkten sind Abweichungen von den Vorausset7ungen des theoretischen

Ansa tzes wahrscheinl ich:

1 } Es gibt keine ideal ebenen Oberflüchen. Spiegel werden in Güteklassen
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von A/5 und A /50 Oberflächengüte industriell gefert igt . Zumindest einzelne

Komponenten des Schichtsystems der vergüteten Spiegel müssen durch Auf-

dampf- oder Sputterlechniken hergestel l t werden . Diese Verfahren führen

zu stat is t isch und oberf lächenphysikahsch bedingten Rauhigkeiten. Diese

Variationen der Oberflächenbeschaffenheit beeinflussen die Ref lekt iv i tät je

nach der Größenordnung der typischen linearen Dimensionen. Sehr "lang-

well ige" Abweichungen von der idealebenen Struktur sollten sich m einer

Variation des Einfa l lswinke ls dokumentieren und zu einer Überlagerung

von Reflektivitätskurven mi t verschobener Wmkelsküla fuhren. Dies hätte

eine allgemeine Mittelung über die Struktur der Refkkt iv i tätskurve zur

Folge. Über sehr kurzwel l ige Störungen sol l te die einfal lende Wel le mittein.

Die Art dieser Mittelung hanyt sicher von der Mikrostruktur der Rauhig-

keit ab, es sind noch k t; int.' befriedigenden theoretischen Ansätze zur all-

gemeinen Behandlung dieser Phänomene bekannt. In einem mittleren Be-

reich der Störungsdnnen-jionen sollten sich die Abweichungen im wesentli-

chen als eine Variat ion der Dicke der Vergütung bemerkbar machen. Um

zumindest den Einfluß dieses Effekts abzuschätzen, wurden die theoreti-

schen Rechnungen wiederholt und dabei in einem Bereich von 5 -•. die Dicke

vari iert und anschließend gemittelte Ref lekt iv i täten berechnet. Abbildung 29

zeigt das entsprechende Lrgübnis für die Tellurvergütung. Zwar wird die

Unterdrückung geschwächt, aber die verbleibenden Effekte bewegen sich

noch in der Größenordnung 10 und sind weniger empfindlich auf die mitt-

lere Dicke der Tellurschicht
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10

IRI

Abb. 29

Gemittelte Reflektivi lät eines Eisen-
spiegels mit einer Tellurvergütung
der mittleren Dicke d: 1] d =0 A;
2) d - 70 Ä, 3) d = 75 A, 4) d - 80 Ä;
5) d = 8 5 Ä

i i ) (m Experiment steht keine ebene monochromatische Wel le zur Verfügung.

Wi l l man nicht auf zu viel Intensität des Primärstrahls verzichten, so muß

man für ihn Divergenzen zulassen, die in der Größenordnung der Minimums-

breite der Reflekt ivi tät liegen können. In den folgenden Rochnungen wurde
-4

deshalb auch eine Mittelung über eine Divergenz von 2, 5 • 10 rad (dies

entspricht einer oberen Abschätzung der Divergenz der Synchrotronstrah-

lung von DORIS) durchgeführt. Wird außerdem die Strahlung nicht durch

einen Kernzerfa l l erzeugt, sondern einem kontinuierlichen Spektrum ent-

nommen [Synchrotronstrahlung, mit Einschränkungen auch Strahlung von

Röntgenröhren), so wird üblicherweise ein Vormonochromator benutzt,

de rdasSpek t rumaufca . 10 eV eingrenzt. D iesbedeute t fü rE isene ine

Bandbreite von 0 , 1 % , und diese Wellenlängenvariation i5t gegenüber den

bisher erwähnten Effekten unerheblich. Tabelle 5 stellt die optimalen Ver-

gütungsparameter zusammen, wie man sie nach Dicken- und Divergenz-

mittelung erhäl t .

tu ) Die Oberflächen der Spiegel können ihre Struktur ändern. Vor allem

durch Oxidation, z . B . in der von intensiver Strahlung in Luft produzierten

Atmosphäre, können die vergüteten Materialien neue Oberflächenschichten
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abweichender Elektronendichte entwickeln. Dies hat zur Folge, daß die

A/U-Anpassung verst immt oder vö l l ig zers tör t wird. Man kann die Spiegel

deshalb vorbeugend im Vakuum oder in nichtaggressiven Atmosphären be

treiben oder Material ien wählen, die nicht oder in wohldef inierten Dicken

oxidieren, um diese Oxidationen dann von vornherein zu berücksichtigen.

Eine Alternative bilden Materiahen, deren Oxide m ihren Reflexionseigen-

schaften nur geringfügig abweichen. Abbildung 30 demonstriert dies w ie -

derum am Beispiel des Tellurs.

Abb 30

Gemi t te l te Ref lekt iv i tät eines Eisen
spiegeis mit te i lwe ise oxid ier ter Tel lur-
vergütung 1| unvergütctes Fe,
2) Fe + 65 A Te ' 10 A TeO ( r h ) ,
31 Fe t 65 A Te + 10 A TeO ( t r ) ,
H) F t- - 55 A Te -t 20 A TeO., ( t r)

iv) An den Oberfl jchen können Fremdatome adsorbiert werden. Vor allem

eine Adsorption von Wasser kann selbst bei kontinuierlicher Aufbewahrung

unter Hochvakuum auf die Dauer nicht vermieden werden. Diese Adsorp-

t ionsschiehten haben ähnliche Auswirkungen wie die Oxidf i lme, aber es

laßt sich numerisch abschätzen, daß W.isserfi lme bis zur Dicke von 100 Ä

keinen entscheidenden f-.mfluß auf die Unterdruckungseigenschaften neh-

men .

Inwiewei t a l lerdings im ganzen die hier vorgenommenen Abschätzungen

der Störeinf lusse real is t isch sind, muß das Experiment zeigen.

D) Apparatur zur Messung der elektronischen Reflektivität bei

streifendem Einfall

Wegen der einfacheren Verfügbarkeit wurden die Untersuchungen der

elektronischen Ref lek t i v i tä t bei streifendem Einfall mit einer Röntgenröhre

durchgeführt. Es stand eine PW 2241-Feinstrukturröhre der Firma Philips

zur Verfügung mit einem Anodenbrennfleck der Dimension 0 ,1 x 10 mm und

dessen großer Achse in horizontaler Richtung. Diese Strahlgeometrie simu-

liert in guter Näherung den Synchrotronstrahl, so daß die Apparatur aus

IV E mit kleinen Modifikationen eingesetzt werden konnte. In zwei Haupt-

punkten unterscheiden sich die Arrangements:

i l Die Röhre emit t iert in einem relat iv großen Raum winke l, so daß schon

nach grober Vorjustierung immer Strahlung unter dem richtigen Braggwin-

kel auf den ersten Vormunochromatorkristall fä l l t ,

u ) Das Spektrum der Röhre ist nicht wc-iß, sondern hat Intensitätsmaxima

bei den charakterist ischen Energien des verwendeten Anodenmalenals

(hier Molybdän Uo-k . A - 0,709 Ä) mit Intensitäten, die um 2 bis 3 Größen-

ordnungen über dem Breinsstrahlungsuntergrund liegen und eine energe-

tische Breite von einigen eV haben.

Betrachtet man einen Strahl dieser Energie als Zentralstrahl, so treten be-

nachbarte Energien über oder unter ihm parallel versetzt aus dem Vormono-

chromatot- aus . L" ine e f fek t i ve Energie Selektion ist a lso durch einen schma-

len Schli tz (h - Ü, 15 mm) in entsprechender Höhe hinter dem Vormonochro-

nuitor möglich. Die Just ierung erfolgt e-infach durch Einstellung aul maxi-

male Intensität. Der Energiemonitor kann so entfal len.



Abbildung 31 zeigt eine schcmaüsche Sk izze dieses Aufbaus. Der Abstand

Anodi — S c h l i t z betrogt ca. 'i n . Die result ierende ef fekt ive Divergenz w u r -

de zu 30" dbcjeschat/ t -'Ib, Auf der optischen Uank fü lyt ein höhenverstell-

bareb Goniometer, ,iuf dem du: zu unterbuchende Oberfläche montiert und

in die M i t t e des St rah l - jUilu-n werden kann Der direkte Strahl w i rd in

der Bleiabr.diirmunrj dub [)c!Lktors mi t te ls etnus Halbspal tes ausgeblendet.

DK- ytnaui JusUerun- j dieser Blende bezüglich Strahl und Oberfläche legt

den minimalen Winke l f e < ^ t , untL-r dem noch re f l ek t i e r te Intensität nachge-

wiesen werden kann, und def iniert su üuf 10" " 0 , 0 5 mrad die Wmkelstel

lung 0

Zur Steuerung des Schrittmotors, zur Bestimmung der Zählrate und zur

Dokumentation der Ergebnisse wurde ein Mikroprozessor (Rockwel l

AI M 65] e ingesetzt .

Die zur Messung benutzte Wel len länge we ich t um 17 r von der später

interessierenden Resonanzwel lenlänge des 'Fe von 0, 86 A ab. Dies ver-

meidet einerseits das Auftreten von Resonanzeffekten, andererseits bleibt

die Aussagefähigkei t der Meßergebnisse erhalten, da diese Wel lenlangen-

änderung im wesent l ichen eine Stauchung der Winkelskala bedeutet.

P is t d i rekt
c

proportional zur Wel len länge, so daß sich die erste Größe nicht ändert.

wenn man zu einem Winkel 0' <t> V/A übergeht. Der komplexe Beitrag , der

auf den Abborpüonswirkungbquerschnitt zurückgeht, beeinflußt a ls kleine

Korrektur nur in der Nahe des krit ischen Winkels den Verlauf der Ref lek-

t iv i t a t . Für kleine Wel lenliingenbereiche läßt sich nähe rung s weise ansetzen

ü , (A) = cAp , p = 2 ,5 / 1 5 , , und man erhalt so (k1 l 1 , l "1 /O'2 - (k l . l"1/*2
ph ' abs abs

• 0, 75 für die hier betrachteten Wellenlangen. Selbst am krit ischen Winkel

führt dies nur zu einer Abweichung des Ref lek t iv i tä tsver laufs um 5 bis 10

Die Messungen mit der Mo-k Strahlung l iefern also Aufschluß über die
u 57

elektronische Reflekt ivi tat auch für die Fe-Resonanzenergie, wenn man

die V.inkelskala um 0 ,86 /0 ,709 - 1 , 2 1 3 spreizt

E) Messungen an mit Germanium vergüteten Eisenspiegeln

Eisen hat f cc -S t ruk tu r , is t sehr weich und kann nur schlecht polier! w e r -

den, da Teile der Oberfläche am Polierstem haften und herausgerissen

werden. Auch aus Gründen des Matenaleinsatzes an Fe ist ein massiver

Eisenspiegel nicht diskutabel

Es kamen daher aufgedampfte Eisenschichten zum Einsatz, die wieder von

Herrn Lilienkamp und Herrn Kiews hergestellt wurden. Als Unterlagen

wurden auf A/10 und A / 3 0 plan geschliffene Glasspiegel der Firnis B Hal le,

Berlin, benutzt, die sich in den Ergebnissen nicht unterschieden. Die Ein

dringtiefe der Strahlung liegt schon für nichtresonante Streuung unter

500 Ä. Daher reicht eine Schichtdicke von 500 bis 1000 Ä aus. Abbildung 32a

zeigt das Ergebnis einer Messung an einem derartigen Eisen-Glas System.

Einige der Charakteristika, die auch den folgenden Messungen gemein sind,

seien hier diskutiert.
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Abb. 32a Rcflektivität einer 1000 Ä Eisenschicht auf Glas

i } Der steile Abfall der Reflekt ivi tät zum Winkel 0 hin wird durch den

Spalt erzeugt, der den direkten Strahl abschattet . Bei sehr kleinen Winkeln

beginnt dieser Spalt auch Teile der reflektierten Intensität auszublenden.

i i ] Bei einer Strahl höhe von 0 , 1 5 mm und einem Spiegeldurchmesser von

ca. 50 mm beginnt für Winkel kleiner als 3 mrad die vert ikale Projektion

des Spiegels kleiner zu werden als die Strahlhöhe. Es wird also ein immer

kleinerer Teil der Primär Intensität nutzbar. Der genaue Verlauf dieser Ab-

schwächung mit abnehmendem Winkel hängt empfindlich von der exakt mit-

tigen Justierung des Spiegeldrehpunktes in der Strahlmitte ab, die nicht

immer völ l ig gegeben war . Eine detai l l ier te Analyse des Kurven Verlaufs in

diesem Winkelbereich wurde deshalb nicht unternommen .

ü i ) Man stel l t fest, daß die Ref lekt iv i tät schon unterhalb des theoretischen

kritischen Winkels V . (A - 0,709 Ä) = 3 , 1 6 mrad stark abfä l l t - H^ und damit

der Wert der Elektronendichte scheint geringer zu sein, als gemäß der

Theorie erwartet. /35/ haben mit Resonanzabsorptionsmessungen die Hyper-

feinparameter aufgedampfter Eisenschichlen bestimmt. Sie liefern Informa-

tion über die chemische Umgebung der Resonanzkerne, und es konnten Ein-

schlüsse von Kohlenstoff nachgewiesen werden, die zu einer Verringerung

der Elektronendichte führen. Aus diesem Grund wurden auch hier Möß-

- 78

bauerabsorptionsspektren des verdampften Materials aufgenommen, die

aber im Rahmen der beschränkten Empfindlichkeit dieses Verfahrens (es

werden Volurneneffekte nachgewiesen, während bei der Reflexion nur

dünne Oberflächenschichten von Bedeutung sind) mit denen des elemen-

taren Eisens übereinstimmten. Immerhin können größere Verunreinigun-

gen ausgeschlossen werden, und die verringerte Elektronendichte scheint

eine Folge der Mittelung des einfallenden Strahls über die Oberflächen-

rnikrostruktur zu sein. Der Effekt ließ sich auch durch Aufdampfen bei

höheren oder niedrigeren Substratternperaturen oder anschließendes

Sintern nicht verringern.

iv) Die sich auf der abfallenden Flanke bei größeren Winkeln ausbilden-

den periodischen Intensitätsschwankungen sind Folge der Interferenz der

an der Eisen- und an der Glasoberfläche reflektierten Strahlung. Aus der

Winkel per icdi zi tät läßt sich die aktuelle Dicke der Eisenschicht bestimmen .

Zur genauen Bestimmung der Elektronendichte und der Dicke wurde eine

Anpassungsrechnung durchgeführt, in der das Atomvolumen und die

Schichtdicke var i ier t wurden . Das Ergebnis der bestmöglichen Anpassung

für <t> > 2, 5 mrad zeigt die durchgezogene Kurve. Sie liefert eine Dicke von

1000 Ä und einen kritischen Winkel von V = 2 , 8 5 mrad; die Abweichung

vom theoretischen Wert beträgt a lso 0 ,3 mrad und liegt damit deutlich über

der Nullpunktsunsicherheit von 0,05 mrad. Die strichpunktierte Linie

zeigt den Kurvenverlauf für eine hypothetische Eisenschicht natürlicher

Dichte.

Abbildung 32 a zeigt außerdem, daß für größere Winkel die Reflektivitäten

hinter den erwarteten Werten zurückbleiben. Dieses Phänomen wurde von

verschiedenen Autoren { / 3 6 / , / 3 7 / ) bei analogen Messungen beobachtet

und wird meist als Rauhigkeitseffekt interpretiert. Es zeigt sich, daß eine

bessere Übereinstimmung von Theorie und Experiment erreicht werden

kann, wenn man einen Faktor der Form exp (-f [<$)) einführt, der die Reflek-

t ivität dämpft. Ausgehend von der Hypothese, daß die Rauhigkeit in erster

Linie zu Phasenabweichungen der Strahlen, die an verschiedenen Punkten

der Oberfläche reflektiert werden, führt, leitet /38 / für f($) ab: f($) ~
2

(a l r tO/A} . o ist ein Maß für die mitt lere Rauhigkeit. Als Grenzbedingung

ist hier zu fordern ( o O ) / A < 1 . Bei Einfallswinkeln nahe 0 hat die Ober-

flächenrauhigkcit m dieser Näherung keinen Einfluß auf die Reflektivität.

/37/ haben aber auch dort eine Abnahme der Reflekt ivi tät beobachtet, die

sie ebenfalls der Rauhigkeit zuschreiben. Dies ist in Übereinstimmung mit



der Vorstellung, daß, selbst wenn die theoretische Beschreibung einen

reinen Oberflächencffekt analysiert, der Reflexionsvorgang, je nach Lin-

dringtiefe, ein gewisses Volumen des Mediums einbezieht. Wegen der ge-

ringen Eindringtiefe bei kleinen Winkeln bildet gerade dort das Volumen,

das von der Rauhigkeit ausgefüllt wird, einen großen Teil des akt iven Re-

flexions Volumens und so l Ite auch dort die Ref lekt iv i tä l beeinflussen . ,/3?/

schreiben den dämpfenden Einfluß bei größeren Winkeln einem Volumen-

effekt zu und machen deshalb einen Ansatz mit Proport ional i tät zur Ein-

dringt iefe. Auch damit erreichen sie oberhalb des kr i t ischen Winkels gute

Übereinstimmung . Die Proportionalitätskonstanle kann hier nicht mehr in

einfacher Weise als Rauhigkeitsmaß interpret iert werden. Sie weis t v ie l -

mehr bei Messungen mit verschiedener Lnergie eine l ineare Abhängigkeit

vom Absorptionswirkungsquerschmtt auf.

Vor diesem Hintergrund kann liier nur fes tgeste l l t werden, daß auch bei

der vorliegenden Messung die Übereinstimmung von Theorie und Exper i -

ment durch eine zusätz l iche dämpfende e-Funktion verbessert wird, ohne

eine deta i l l ie r te Interpretat ion der dem zugrunde liegenden Ursachen geben

zu können. Im übrigen sind die Abweichungen im interessierenden Winkel-

bereich zwischen 3 und t mrad nicht übermäßig ausgeprägt (20 - 30 %) .

Abbildung 32b bis 32f zeigen die Ergebnisse von Messungen an Eisenober-

flächen, die mit verschieden dicken Germaniumschichten vergütet wurden.

Germanium wurde a l s vergütendes Material gewählt, wei l sein optimaler

Vergütungswinkel noch relat iv dicht bei 41. l iegt und damit die Resonanz-

ref lekt iv i tät noch groß sein sollte und wei l es trotzdem gute Unterdrückung s -

faktoren erwarten läßt. Außerdem oxidiert es nur geringfügig, und die mit t -

lere Elektronendichtc der möglichen Oxide l iegt sehr nahe an der des E le-

ments.

Es wurde versucht, auch b<_i diesen Ergebnissen Anpassungsrechnungen

vorzunehmen. Um den Linfluli der Dickenvariationen zu erfassen, wurde

angenommen, daß die aktuel len Dicken über ein gewisses Intervall gleich

vertei l t sind, über das gemi t te l t w i rd . A ls zusätz l iche freie Parameter

gehen deshalb ein das Alomvolumen des Germaniums, die mit t lere Dicke

und die Breite der Dickenverteilung in Prozent der mitt leren Dicke.

Tabelle 6 s te l l t die so gewonnenen besten Parameter für die einzelnen Spie-

gel zusammen. Zum Vergk-ich bind aufgeführt die Dickenwerte, die sich

ergeben, wenn man die Massenbelegung, wie man sie aus Röntgenfluores-

zenzmessungen erhält, mit den ermittelten Germaniumdichten umrechnet.

/V,

' [rnroa]

L ._

Abb. 32 c Eisen vergütet mit 160 Ä Germanium
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Abb. 32 d Eiben vergütet mit 110 A Genua n mm
32

Abb. 32 f Dicke Ger man lumschicht auf Eisen

2 , 8 5 mrad

2, 75 mrad

2, 75 mrad

2, 70 mrad

2 , 0 5 mrad

Tiib. 6 Anpassungspararncter für Abbildung 32

Fe

1000 Ä

1000 Ä

800 A

700 Ä

-

_

Ge

-

190 A

160 A

110 A

- 60 A

>1000 A

VJ

x- ray

-

230 Ä

190 Ä

150 A

95 A

_

i-lVJ

-
3 8 , 5

3 7 , 5

3 2 , 5

-

_

Der ReflexionbVL-rlauf, \ \ ie er sich aus den Rechnungen ergibt, ist mit

einer durchgezogenen Linie eingezeichnet. Die unterbrochenen Linien geben

als Referenz die Ref lek t iv i tä t unvergüteten Eisens mit den gleichen elektro-

nischen Parametern. In Abbildung 32b und 32 c folgt die gemessene Reflek-

t iv i tä t sehr gut den theoretischen Erwartungen. Die geringe Ausprägung

der Mmima 2 . Ordnung ist eine Folge der großen Schichtdickenvariation.

Rechnungen mit v.ohldefinierter Dicke der Germaniumschicht zeigen, daß

in diesem Füll t ro tz der vergrößerten Atomvolumina sehr viel bessere

Unterdruckunysfaktoren möglich wären. Es verbleibt aber nur eine Reduk-

tion bezüglich der Ref lekt iv i tät unvergüteten Eisens um Faktoren 3 bis 5.

Bei der geringeren Vergütungsdicke von Abbildung 32 d ist ein Minimum



nicht mehr nachzuweisen, und die Ref lekt iv i tä t bet größeren Winkeln bleibt

wie im Fall unvergüteten Eisens hinter der Theorie zurück. Der Verlauf

in Abbildung 32 e konnte schl ießl ich nicht mehr m befriedigender Weise

durch eine theoretische Kurve dargeste l l t werden. Bei dieser Schichtdicke

versagt offensichtl ich das Konzept einer yleichv er te i l ten Dicken Var ia t ion.

Größere Teile der Oberfläche sind möglicherweise ohne Vergütung, wenn

das Germanium bei kleinen Dicken Inselstruktur hat Als str ichpunktierte

Referenz ist hier ein dicker unvi-rgüteter Eisenspiegel mit *V ~ 2 , 8 5 rnrad

gewählt.

In allen Fallen war die r iektronendichte des Germaniums stark reduziert

|0 - 2 , 0 5 m r ad statt 2 , 6 mrad) Abbildung 32 f zeigt eine Messung einer

dicken aufgedampften Germaniun^schicht, die verdeut l icht , daß dies kein

speziel ler Effekt der dünnen Vcrgütungsschiuhten i s t . Die str ichpunktierte

Referenz g ib t hier das K< fl ex lonsver halten von Germanium mit natürlicher

Dichte.

Die Messungen l iefern zusamnKtvjefaßt folgende Erkenntn isse über die

Unterdrückunyseigensc.haften (je vergüteter F isenspiegel' Trotz verr in

gerter Elektronendichten mußten große Unlerdrückungsfaktoren möglich

sein, wenn es gelänge, die DK k.envariationen zu reduzieren. Bei den vor-

liegenden Spiegeln betrug su. i;ist 40 S und führte dazu, daß nur Minima

2 . Ordnung bei re la t i v qroßi r vergutungsdicki^ > 15U A eine Reduktion der

elektronischen Ref lekdv i ta t irr einer: l"dktur 4 l iefern Immerhin ist auch

dies schon bei Mehr farhre f l fXKjnen eine bedeutende Verbesserung. Das

genaue Verhältnis von elektronischer zu Kernstrcuung muß aus Messungen

bei der Resonanzt-nergu. cns.i tU.lt worden.

In der Zukunft konnten du .tulyelretenen Schwier igkei ten bei Zinnspiegeln

geringer sein. ddZm: i einen iehr viel k le ineren Schmelzpunkt als Eisen

hat und nach dem Aufddii.pfen ohne Zerstörung der Clasunter lagc rekr istal-

l is iert werden kann.

VI . R e s o n a n z s t r e u u n g a n v e r g ü t e t e n E i s e n s p i e g e l n
be i s t r e i f e n d e m E i n f a l l

A) Einfluß der Kernstreulänge auf die Reflektivität

Liegt die Energie der einfallenden Strahlung in der Nähe einer Kernreso-

nanz, so erreicht auch die bisher vernachlässigte Kernstreulänge relevante

Größenordnungen. Die die Reflektivi täten bestimmenden Wurzelausdrücke

haben dann die Gestalt.

(37 )

f ° -f i
T X -Tr*

Wegen des Resonanznenners in (17) wechselt der Real te i l von f. beim

Durchgang durch die Resonanz das Vorzeichen. Es zeigen sich dann Inter

ferenzeffekte zwischen dem konstanten elektronischen Beitrag m (37) und

dem variablen Kernantei l . Kompensieren sich die beiden gerade, so geht

die Ref lekt iv i tät gegen null. Auf der anderen Seite der Resonanz wi rd sie

verstärkt.

Abbildung 33 zeigt den Verlauf der Ref lekt iv i tät unvergüteten Eisens bei

verschiedenen E-nergien. Betrachtet wird die stärkste mögliche Kernreso-

nanz, nämlich, bei Bllk , der niederenergetische M~ 1-Übergang, der ge-

mäß 1 1 1 F nur rechtszirkulare Photonen streut.

Kurve 1 liegt m i tA / f = -43 energetisch oberhalb der Resonanz bei - 5 4 , 5 .

Bei nicht zu großem Winkel zeigt sich deutlich konstruktive Interferenz.

Die Kurve 2 in der Resonanz reicht weit über den Bereich größerer elektro-

nischer Ref lekt iv i tät hinaus, da hier f über die elektronischen Beitrage

dominiert. Bei 6 mrad, wo die Resonanzreflektivität immerhin noch bei

50 % l ieg t , erfolgt elektronische Streuung nur noch mit weniger als l %.

Für die Kurve 3 unterhalb der Resonanz reduziert destruktive Interferenz

die Ref lek t iv i tä t erheblich. Die unterbrochene Kurve 4 gibt als Referenz

die rein elektronische Streuung weit außerhalb der Resonanz.



Abb. 33 Ref lekt iv i tät von Fe m der Nähe der 1 /2-1-3 /2-Resonanz
A / r = 1 ] : -43, 2). - 5 4 , S ; 3): -60, 4 ) . -100, A ^ fi uj - E

Abbildung 31 zeigt die Ref lexionsverhäl tnisse, aufgetragen bei <I> = 4 , 2 3

mrad gegen die Energie, wobei rechts- und hnkszirkulare Polarisat ion

durch die durchgezogene bzv, unterbrochene Linie unterschieden sind.

Das unterschiedliche Reflexionsverhalten für die beiden Polarisationsarten

liegt an der invertierten Reihenfolge der starken und schwächeren Reso-

nanz, was zu abweichenden Interferenzerscheinungen der Linien gleicher

Polarisation untereinander führt.

Die Vergütung der reflektierenden Oberfläche sol l te die elektronische Re-

f lekt iv i tät reduzieren und damit die Interferenz unierdrücken. Abbildung 35

zeigt die entsprechenden Reflekt ivi täten für eine gemäß Tabelle 4 optimale

Tellurvergütung. Tatsächlich bleibt nur die Interferenz der Linien unter-

einander erhalten, die elektronische Ref lekt iv i tä t ist unerheblich. Die

verbleibende Asymmetrie der Kurven ist eine Folge der Absorption durch

Photoeffekt.

Die maximalen Reflektivitäten der starken Kernresonanzen bleiben bei 70 i,

mit den elektronischen Te-Werten aus Tabelle 4 ergäbe sich in diesem Fall

ein Verhältnis von Kern- zu Elcktronstreuung von 1 , 1 - 1 0 , und auch mit

den gemittelten Werten aus Tabelle 5 verbleibt immer noch ein Faktor

7,4 - 1 0 .In dieser Größenordnung könnten also die effektiven Untcr-

drückungsfaktoren liegen, wenn sich die den Rechnungen zugrunde geleg-

ten ideal is ier ten Verhältnisse realisieren ließen .

-100

Abb. 34 Ref lek t tv i tä t von Eisen gegen die Energie bei $ - 4, 23 mrad,
A - hu - E

res

-100 -50 50 100

Abb. 35 Re f l ek t i v i t ä t Te-vergüteten Eisens gegen die Energie;
uV 76 A, <t> = 4 , 2 3 rnrjd A = h LJ - LI c res



B} Beschränkende Einflüsse auf die Unterdrückungsfaktoren

In Abschnitt V E wurde im Detail d iskut ier t , daß die Reduktion der e lek t ro -

nischen Reflekt iv i tat wegen der großen Dickenvanation nicht so stark \v ie

gewünscht i s t . Aber auch der Beitrag der Kernstreuung kann durch ungün-

stige Nebenbedingungen erniedrigt werden . Der Kern erfährt die E ig en-

den elektromagnetischen Feldern. Die Fe-Ke-rne in der Eisenschicht unter-

liegen deren magnetischem Hyperfui nfeld. Bisher wurde angenommen, daß

nur dieses Feld, mit wohldt:fmierter Richtung und festem Wert , e x i s t i e r t .

Die Ausrichtung des Felder innerhalb der Sehichlebrne gelingt schon mit

kleinen l e idstarken von 100 b'S 200 G. Für kleinere Spiegel reichen daher

kleine Permanentmagnete-, für größere sind Helmhollz Anordnungen prak-

t ikabe l . Kieme Abuc;chuirjt>n [einige Grad l \n der optimalen Geometrie

beeinflussen die Streueiqenr>chdften bei nicht ?u kleinen Einfal lswinkeln

kaum

Restwechselwirkungen und Schwankungen der l e ldsinrke, die die Linien-

breite scheinbar vergrößern rcduz ier r -n dagegen die Ref lekt iv i täten unter

Umständen, vor a l lem bei gruben E i n f a l l s w i n k e l n , s lark. Von Bernstein

und Campbell , 39/ wui den ei - - t i Messungen der resonanten Ref lek t i v i ta t

an unvergütetf.iT Eiben vui qenurime-n . Die Analyse der Meßergebnisse ge-

lang al lerdings nicht bcfru-d:qcnd Auch s ie konstat ieren a l lerd ings eine

?u geringe elcktrom^ l u -11 culünqc. Außndf.rn erydb sich auch für das

R e s t w e c h s e l w i rkungen t-uf <. . i Ji.d ,ibweu he n der Flektronenkonfigurationen

sind am wahrschci nl K hsti.-n m cr-r Nahe der Oberf läche Trotzdem sei hier

von dt-r einfachen MudelK."! - t f - i l u n g ausgeg.ir;< j<_ n, daß sie nur eine über

das y.m/e .V, cd i um ve f li Nie ;,-.< i.,tmn der /en t ra l t rw^uenz u des indivi-

duel len Ker-ns i jewirkin hii -.er st jUisl.sche ! influli muß ebenso behandelt

weraen, wu d ies s< hui i Im dn - I r i t i s t isch l<esc tz ten Grundzustandsunter-

zustandL in II [ ui.bt höh [ i \  kuhart nie Streul. inge des Gesamtsystems ist

dann <jegebui durch du '.'nu. !un-j

T ( u 1 -

g be:.Llu-eibt die V t r u-i In;!;; i.d r 7.'ntralfrequen£-.'n . Unter der Voraussetzung,

d.il.', ri l i i i l einer ! ur. nl/-. t r ' , . • : lii, c- ,ingen,ihert v/t rden kann, läßt sich das

Inieijral riustuhr t -n . A I - l ni , !>|- : , erhäl t man. dal: im Resonanznenner die

Linienbreite zu ersetzen ist durch T > F. Diesen Effekt der größeren

mi t t le ren Linienbreite bezeichnet man als inhomogene Verbreiterung. Man

sieht, daß a l s Folge die Kernstreulänge kleiner wird und dementsprechend

die Dominanz der Kernstreuung im Resonanzbereich nicht so ausgeprägt

sein wird, wie in Abbildung 33 dargeste l l t . Das genaue Ausmaß dieser

Schwächung hängt vom aktuellen Wert von F „ab und muß im Experiment

e rm i t t e l t werden.

C) Apparatur zur Messung resonanter Reflektivitäten bei

streifendem Einfall

Als Strahlungsquelle stand ein Co-Präparat der Firma Amersham, Eng-

land, zur Verfügung. Die Akt iv i tä t (50 mCi bei Produktion im Juli 1979)

war in die Kante einer Pal ladiumfol ie eindiffundiert. Dies l iefert eine Ein-

l inienquelle mit den Abmessungen 0, 1 x 30 mm . Nach Angabe des Herstel-

lers betrug der Antei l der resonanzfähigen Quanten ca . 60 l und die Linien -

Verbreiterung der Quelle F /F 1 , 5 . Da die y-Energie vom Kernzerfal l

determiniert ist, konnte auf ein Vormonochromator- Schl i tz System, wie es

bei der Bestimmung der elektronischen Ref lekt iv i tät nötig war , verz ichtet

werden . Line wei tere Verei nfachung des Auf bau s und damit eine Reduz ie -

rung der Justierungsprobleme ist möglich, wenn die Beschrankung der Di-

vergenz des Strahls durch den Spiegel selbst geschieht, w ie in Abbildung 36

schematisch dargestellt. Wird dazu die Streuung am Goniometer mittels einer

groben Blende in der Bleiabschirmung unterdrückt, so ist die Divergenz

des wirksamen Strahls gegeben durch die Summe der Projektion des Spiegel-

Abstand Quelle - Spiegel (10 mm) . Bei Einfa l lswinkeln um 4 rnrad fuhrt

dies, eine optimale Justierung der Quelle vorausgesetzt, zu einer Diver

genz von A<J) - 0 , 3 mrad .

Der direkte Linfal l der Strahlung auf dun Detektor wird durch zwe i ver-

setzte Strahlstopps verhindert. Es verble ibt trotzdem eine bctracht ln he

Unlergrundzahlrate, die auf Höhenstrahlung (-- 0, 5 Photonen/s) sowie die

Streuung von Quellenquanten an der Luft und an den Strahlbr.grenzungen

zurückgeht.



Abb. 36 Schematische Darstellung des Aufbaun zur Messung von
Resonanzref lekt ivi tdten

wird zu diesem Zweck auf einen konventionellen Mbl>bauerantrieb montiert.

Der zusätzl iche Frei heilig r ad der Quellenbev. eguny kann Einfluß auf die

Form der gemessenen Spektren nehmen1 Bewegt sich die Quelle nämlich

nicht exakt entlang der Verbindungslinie Quelle - Spiegelmittelpunkt, so

führt dies zu einem sich mit der Geschwindigkeit ändernden Einfa l lswinkel .

Eine senkrechte Variation von 0 ,2 mm, die innerhalb der Justiergenauig -

keit läge, würde zu einer Änderung des Einfa l lswinkels um 0,2 mrad füh-

ren, was schon in der Größenordnung der untersuchten Winkelschntt-

wei te l iegt.

Die Definition des Hyperfemfeldes in den Eisenschichten geschah mittels

auf die Spiegelseitenflachen aufgeklebter Permanentmagnete, die ein Feld

urn 100 G erzeugten. Die Feldrichtung wurde parallel zum Strahl gewähl t .

D) Messungen an Ge-vergüteten Fe-Spiegeln

Es wurden zwei Germanium-vergütete Eisenspiegel (hier A und B genannt)

mit einer Anreicherung des Fe-lsotops über 90 hergestellt. Es wurde

versucht, dabei die elektronischen Daten des in Abbildung 32a vorgestel l -

ten Spiegels zu reproduzieren, der die besten Unterdrückungseigenschaf-

ten versprach. Aufgrund technischer Schwierigkeiten beim Produktions-

vorgang war der Spiegel A vyn schon optisch erkennbarer geringerer Qua l i -

tät (Tröpfchenstruktur m der aufgedampften Schicht) .
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Abb. 37a Elektronische Reflekt iv i tät des Spiegels A

Abb. 37b Elektronische Reflekt ivi tät des Spiegels B
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Zur Kontrolle der elektronischen Reflexionseigenschaften und Parameter

wurden die Spiegel mit den Methoden aus Abschnitt V untersucht. Abbil-

dung 37 stellt die jewei l igen Ergebnisse von Messung und Anpassungs-

rechnung vor. In Tabelle 7 sind die so ermittelten Parameter (A = 0, 86 Ä)

für die Spiegel zusammengefaßt.

d AdGe

A 3,45 mrad 2 , 3 0 mrad 165 Ä 4 5 %

B 3 ,45 mrad 2,40 mrad 185 Ä 37 %

Tab. 7 Elektronische Streuparameter der Fe-Spiegel

Spiegel B ist also sowohl in Hinblick auf die Elektronendichte des Germa-

niums und dessen Dickenvariiition als auch im Hinblick auf die mitt lere

Dicke der Vergütung günstiger. Dies dokumentiert sich vor allem darin,

daß Spiegel A nicht einmal andeutungsweise ein Minimum 2. Ordnung zeigt.

Anschließend wurde für beide Spiegel in konstanten Schritten des Einfalls-

winkels im Bereich von 5 bis 4 mrad die Energieabhängigkeit der Reflekti-

vität bestimmt. Dazu wurde zuerst, bei Antriebsgeschwindigkeiten außer-

halb der Resonanz, in der oben beschriebenen Apparatur erneut die elek-

tronische Reflektivitätskurve gemessen und dann relativ zum ersten Mini-

mum der interessierende Winkelbereich festgelegt. In ihm wurde das Gonio-

meter in Schritten von 0 , 2 5 mrad weitergeschaltet und in jeder Stellung ein

Mößbauerreflexionsspektrum aufgenommen. Dazu wurde in einem Vielkanal

im MCS-Mode, der mit dem Geschwindigkeitsfortschaltungssignal des An-

triebs synchronisiert war, die reflektierte Intensität gespeichert. Die Spek-

tren konnten dann zur weiteren Analyse in einen Rechner ausgelesen wer-

den. Im Rahmen der folgenden Anpassungsrechnungen wurden dann auch

die absoluten Winkelstellungen, wie sie in Abbildung 37 als vertikale Linien

angegeben sind, exakt bestimmt.

Für die beiden Spiegel wurde ein etwas abweichendes Meßprogramm durch-

geführt: Zürn einen wurde für Spiegel A der Abstand Quelle -Spiegel etwas

kleiner gewählt; dies führt zu einem günstigeren Verhältnis von reflektier-

ter Intensität zu Untergrund, da eine größere Strahldivergenz, über die

allerdings später gemittelt werden muß, ausgenutzt wird. Für die Messun-

gen beim kleinsten Winkel sind die Mittelungsbereiche in Abbildung 37 als

horizontale Balken angegeben. Zum anderen wurde für Spiegel A mit ab -
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nehmendem Winkel die Meßzeit so verringert, daß die Spektren ungefähr

gleiche Zählrate aufweisen. Die mittlere Meßzeit betrug zwei Tage pro

Spektrum.

Wegen des schlechteren Effekt-zu-Untergrund-Verhältnisses mußte für die

Messung an Spiegel B die Meßzeit auf fünf Tage pro Spektrum ausgedehnt

werden. Sie wurde außerdem für a l le Messungen annähernd konstant ge-

halten .

Abbildung 38 und 39 zeigen die Messungen für die beiden Spiegel. Eben-

fal ls dargestellt sind die Ergebnisse von Anpassungsrechnungen. Bei die-

sen Anpassungsrechnungen wurde folgendermaßen vorgegangen.

Die Daten der elektronischen Reflektivitätsbestimmungen (die die elektroni-

schen Reflektivitäten festlegen) , der Quelle und der geometrischen Fakto-

ren der Apparatur wurden für jeden Spiegel als konstante Parameter vor-

ausgesetzt. Ebenso wurden als konstant eingegeben die charakteristischen

Daten des Fe wie Aufspaltungsenergien (in Abbildung 38 und 39 als

Pfeile dargestellt! , Debye-Temperatur, Anreicherung u. ä.

Dann erfolgte für jede Polarisation bei der jeweil ig betrachteten Geschwin-

digkeit bzw. Energie, unter Mittelung über die Dickenvariation und die

Divergenz, die Reflektivitätsberechnung, wobei der Einfallswinkel im

Rahmen der in C] diskutierten Grenzen variieren konnte. Ein so gewonne-

nes Energiespektrum wurde mit dem resonanten Anteil des Quellenspek-

trums gefaltet. Für den nichtresonanten Anteil wurde die reflektierte Inten-

sität weit außerhalb der Resonanz bestimmt. Die endgültige theoretische

Kurve ergab sich dann als Summe dieser Polarisationsteilspektren und des

Untergrundes.

Als innerhalb der jeweiligen Spektrenserie konstante, bezüglich der beiden

Spiegel abweichende Parameter standen der Anpassung offen: a) das Maß

der Geschwindigkeits-Winkelkorrelation, b] die Geschwindigkeitseichung,

cj die absolute Winkelskala und d) die Intensitätsverhältnisse.

Es wurde dabei eine konstante Primärintensität optimiert, die im Hinblick

auf Meßzeit und Spiegelprojektion korrigiert wurde. Eine strenge Ableitung

dieser Primärintensität aus der Aktivität der Quelle ist schwierig, da bei

der vorliegenden Quellengeometrie die Abschätzung von Absorptionseffek-

ten und Strahlungscharakteristik unsicher ist. Andererseits ist auch die

Simulation des genutzten Strahlquerschnitts mittels eines entsprechenden

Spaltes nicht mit ausreichender Genauigkeit möglich. Immerhin läßt sich



Abb. 38a Reflekt ierte Intensität für A, 4> - 5,00 mrad

Abb. 38 b Reflektierte Intensität für A, 0 - 4, 75 mrad

- 9t -

Abb. 38c Reflektierte Intensität für A, <t> - OO mrad

-•:•: -so c 50 100

Abb. 38d Reflektierte Intensität für A, $ = 4,25 mrad
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Abb. 38e Reflektierte Intensität für A, <t> - 1,00 mrad

38 r /r

a

b

c

d

e

5,00 mrad

4,75 mrad

4,50 mrad

4,25 mrad

4,00 mrad

4,45

4,45

4,50

4,50

4,90

0,61 %

0,83 %

1,46 %

2 , 8 6 %

5,47 %

21,2 %

26 ,7 %

33,1 %

40,3 %

16,9 %

35

32

23

14

8

Tab. 8 Streuparameter zur Abbildung 38
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Abb. 39a Reflektierte Intensität für B, $ = 5,10 mrad

Abb. 39b Reflektierte Intensität für B, O = 4, 85 mrad
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-50 C 50

Abb. 39c Reflektierte Intensität für B, <J> = 4, 60 mrad

Abb. 39d Reflekt ierte Intensität für B, <P - <4, 35 rv.rad

200 • A /• / A

• V- • i 1 k- i *\
' - t '̂ ö'' '•'---- / \ / VÄiJ/
LzJ^A-̂ ' ^^^-^-Y- -^ -V'^^V'

MO | *'*'.""*. " ' 4

! t t t t
-5C Ö 50

Abb. 39e Reflektierte Intensität für B, <t> - 4, 10 mrad

39 O T „/P r reff e r

a S . I O m r a d 2 ,70 0 , 8 6 % 3 3 , 0 1

b 4 ,85mrad 2, 70 0 , 7 3 % 3 5 , 6 %

c 4,60 mrad 2 ,70 0,61 % 39,7 %

d 4 ,35 mrad 2, 70 1,07 \4 \ 4, 10 mrad 2,70 2,91 % 53,0 \

38

49

65

43

18

Tüb. 9 Streuparameter zur Abbildung 39
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abschätzen, daß die angepaßte Intensität in der r ichtigen Größenordnung

liegt.

Einziger Parameter, für den eine Variat ion mit dem Einfa l lswinkel zugelas-

sen wurde, war die inhomogene Linienvurbreiterung .

Mit den so bestimmten Parametern lassen sich ReflektiviUitskurven ohne

Einfluß der Quel leneffekte berechnen. Die aus ihnen entnommenen Reflek -

t ivi taten (r • elektronisch einschließlich Winkel- und Llickenmittelung,

wegen der größeren Divergenz ergeben sich in Gebieten starken Anstiegs

leichte Abweichungen zu Abbildung 37; r ' resonant im Maximum für l inks-

zirkulare Polarisation a l l em) , Winkel und Linienbreiten sind in den Ta-

bellen 8 und 9 zusammengestel l t .

Die Meßspektren werden von den angepaßten Kurven in sehr guter Weise

wiedergegeben . Lrst bei den kleinsten Winkeln zeigen s ich leichte Abwei

chungen. Dies ist verständlich, da bei diesen kleineren Winkeln auch

schon Streuanteile mit sehr kleiner Streustarke zum Tragen kommen. So

wird hier auch in geringem Maße ein Streubeitrag der M = 0-Übergänge

merkl ich, der auf eine nicht vollständige Ausrichtung des Hyperfemfeldes

zurückgeht.

Bei Spiegel A wird die Linienverbreiterung mit kleinerem Winkel größer

und liegt im Mittel fast einem Faktor zwei über den entsprechenden (kon-

stanten] Werten von B, was eine Verschlechterung der Unterdrückungs-

eigenschaften nach sich zieht

Dies unterstützt die Vorstellung, daß die Linienverbreiterung im wesent-

lichen ein OberflächerK'ffekt i s t . Dort weicht die Struktur stark von der

des Festkörpers ab, so daß Restwechselwirkungen in erhöhtem Maße wirk-

sam werden. Die geringere Qualität des Spiegels A dokumentiert sich aber

gerade in einer Vergrößerung der Oberf lache. Weiter nimmt an der Streuung

bei abnehmendem Winkel , wegen der wachsenden Reflekt ivi tät, eine immer

dünnere Oberflächenschicht an der Reflexion te i l . Der Anteil des Volumens

mit starker Restwechbelwirkung wird also immer größer, was sich zumin-

dest für Spiegel A in einem zunehmenden f „ ausdrückt.

Der bessere Spiegel B wird von solchen Effekten weniger beeinflußt. Die

Verbreiterung ist fast einen Paktor zwei geringer. Eine signifikante Var ia-

tion konnte im untersuchten Winkeibereich nicht festgestel l t werden.

Den Tabellen B und 9 entnimmt man allerdings, daß die erreichten Unter-
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drückungsfaktoren nicht entscheidend von der jewei l igen Linienbreite,

sondern vielmehr im wesentl ichen durch die elektronische Restref lekt iv i-

tät bestimmt werden. Da diese bei A stet ig zunimmt, zeigt sich hier kein

Maximum der Unterdrückung, während für B ein optimaler Winke l von

4,60 mrad ex is t ier t . Hier wird immerhin cm Verhältnis von Kern- zu

Elektronstreuung von über 60 erreicht bei der erheblichen Maximalref lek-

t ivi tät von fast 40 'i.

In Abschnitt VIII w i rd abgeschätzt, daß mit derartigen Spiegeln die Präpa-

ration eines nutzbaren Mößbauerbandes aus der Synchrotronstrahlung mit-

tels vier Reflexionen möglich ist . Allerdings unter Erniedrigung der reso-

nanten Intensität auf ca . 0,6 Photonen/s.

Eine Erhöhung dieser Intensität ist, außer bei Ausnutzung intensiverer

Quellen, nur mit einer Verbesserung der Unterdruckungseigenschaften

möglich Da die resonante Reflektivität nicht wesentl ich erhöht werden

kann (maximal 60 - 70 °J , müssen sich die Bemühungen auf eine Verbesse-

rung der Vergütung konzentrieren. Dann könnte die Zahl der nötigen Re-

flexionen verringert und eine höhere Endintensität erreicht werden.



VII. Z e i t v e r h a l t e n d e r g e s t r e u t e n S t r a h l u n g n a c h

A n r e g u n g d u r c h e i n e n S y n c h r o t r o n p u l s u n d

z e i t d i s k r i m i n i e r e n d e r D e t e k t o r

A) Allgemeines zum Zeitverhalten

Ze i t (selbst nach Einschränkung der Energiebrei te durch den Vormono-

chromator) von unter 10 Sekunden. Die Brei te der zeit l ichen Vertei lung

der Photonen im Puls ist kleiner als 10 Sekunden. Während die Streuung

durch Elektronen im hier interessierenden Bereich energieunabhängig und

damit instantdn ist, haben Resonanzstreuvorgange eine typische Zeitver-
-6 9

zögerung von 10 bis 10 Sekunden. Für sie kann die Anregung durch

den Synchrotronpuls als 5-artig angenommen werden. Bezüglich eines

Bunches treffen a l le Photonen zur Zeit t = 0 gleichzeit ig auf da s reflektie-

rende System, und die Anregung klingt im Verhältnis zu den typischen

Zeiten der Resonanzstreuung schnell wieder ab.

i (E ] sei dann die Photonenzahl/(eV mrad Puls) bei der Resonanzener-

gie, kleine Abweichungen davon wie beim Verlassen der Resonanz verän-

dern die einfallende Intensität nicht. (Die Pulsrepetit ionsfrequenz im Single-

Bunch-Betrieb hegt bei l M H z . )

Die zeitliche Verteilung der resonanzgestreuten Intensität ze ig t bei dieser

Anregungsform eine Modulation 1/40/1, und das Intensitätsmaximum ist zu

Zeiten t > 0 verschoben. Dies ermöglicht an Hand des Zeitveri ialtens eine
m a

Unterscheidung von elektronisch und resonanzgestreutcn Photonen.

Erfolgt die Resonanzstreuung an einem System mit aufgespaltenen Unter-

niveaus, so treten zusätz l ich Oszil lat ionen mit der Frequenz der Niveau-

abstände auf. Sie sind in der Regel aber so schnell, daß sie vun den übli-

chen Detektoren nicht aufgelöst werden können und seien deshalb hier

nicht weiter diskutiert.

Das reflektierende System (unter Umstanden unter Einschluß des Detektors)

werde durch seine Ref lek t iv i tä t I R ( E ) I btschnt:bon. (Auf die Mitführung

des Polarisationsindexes sei hier verz ichte t . J Dann i s t die im Lnergiemter-

val l dE re f lek t ie r te lntensit.it.

dl/E) =i r (E)dE =i„(EJ |R(E}|2dE
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Die Gesamtzahl der pro Raumwinkel reflektierten Photonen betragt dann-

N , = /d!,(E) = io(g /R(E)F f lE )dE

Geht man zur Founertransformierten

R ( E ) = /R ( t )e ' E t / * dl

bzw.

R ( t ) = du

über, so folgt

N = i (E) fdt fd t 'R ( t )R - ( t r ) [dE< o o J J J

= Jd\0(E^h |R(1)I J

dl i (t)

Die Photonendichte pro Zeit interval l im reflektierten Strahl ist a lso gege-

ben durch:

i r ( t ) = i0(Eo) h | (2TO~]/R(u) •-'lut du j2

B) Zeitverhalten nach reiner Kernstreuung bei streifendem Einfall

Um das Zeitverhalten der Intensität nach der Streuung an einem vergüteten

Spiegel abzuschätzen, werde hier folgende vereinfachte Situation betrach-

te t .

Die Vergütung sei ideal, d. h. gemäß 1361 werde angenommen

Dann t wird



R U A > = - -
- u * i EH l (2TQ)

mit:

,zt = ± i c D + k , / f

Das integral is t eine invcrsc L.TDlacetransformation, und nach /4l/ erhält
man als Lösung.

Im J

Dabei ist J die m- te Besselfunkti

Das Verhalten dieser Funktion sei hier kurz analysiert für den Fall ver-

schwindender Photoabsorption, d. h. w" = 0.
B

Für u_/2 t »1 ist

Während für w / 2 t -* 0

= (ü)fl/A t / m!

Die Intensität entwickelt sich also bei sehr kleinen Zeiten gemäß:

= i0{Eo)h

Abb. 40a Zeitspcktrum nach einer Reflexion

2 3

Abb. 40 b Zeitspektrum nach zwei Reflexionen



Abb. tOc Zeitspektrum nach drei Reflexionen

Wegen der "Trägheit" de= Kernstreusystems is t die Ze i tan twor t gemäß

schieden.

Für große Zei ten wi rd.

>:«>= .„tg h

Die kohärent*.' Streuung am Kollektiv al ler Resonanzstreuer in den Spiegeln

fuhrt also zu einer mit t beschleunigt abfallenden Intensität, der eine

Modulation mit der Krei=frequenz w R / 2 überlagert i s t . In Abbildung 40 sind

für m - 1 bis <4 die zeitabhängigen Intensitäten dargeste l l t , i (E ) wurde

dabei so gewählt , daß i (t - 01 = 1 ist . A ls Vergleichskurve ist j ewe i l s der

exponentielle Abfal l mit der natürlichen Lebensdauer i = 141 ns eingezeich-

net. Für die Kernparameter und den Minimumswinkel wurden die gleichen

theoretischen Werte zugrunde gelegt wie in VI A .

In diesem Fal! ist LJR = 20 T/h, und nach vier Reflexionen liegt die Haupt-

intensität zwischen 20 und !00 ns. Da eine inhomogene Verbreiterung der

Linien über f „ nur eine beschleunigte Abnahme der Intensität insgesamt

bewirkt und das Maximum im wesentlichen von u)n, das sich auch bei den
D

aktuellen Spiegeln nicht entscheidend ändert, festgelegt wird, ist auch

für die realistischen Fal le ein ähnliches Verhalten zu erwar ten.

Der Imaginärtüll von UIR, der vor al lern für 0 •* W wichtig wird, führt

über das imaginäre Argument im Cosinus zu einer Dämpfung der Oszi l la-

tionen. Dieser Einfluß ist in Abbildung tQ in der unterbrochenen Linie

mitberücksichtigt worden,

Die Reststreuung der Elektronen führt schließlich zu einem zusätzlichen

Intensi tätsmaximum bei t = 0.

C) Konzeption eines resonanzselektiven schnellen Detektors

Über die mit t lere elektronische und resonante Reflektivität läßt sich die

zu erwartende Zahl der entsprechenden Quanten abschätzen. Dabei bleibt

auch nach einer vierfachen Reflexion an den bisher vorgestel l ten Spiegeln

die nichtresonante Intensität um einige Größenordnungen größer.

Ein zei(selekt iver Detektor muß sich nach dem oben Gesagten m 20 bis 30 ns

von dieser unerwünschten prompten Strahlung erholen, und zwar sol l te in



dieser Zeit das Naehweissignal iuf mindestens 10 abgeklungen sein . Von

NaJ - und auch von den schnei U n Pi t ib t iksz in t i l l . j tc i r t . -n is t bekdnnt, daß m

ihren Abklingspektren zumindi^t in der Größenordnung von Prozent auch

Kuniponenten mit sehr v ie l längeren Abkl ingzei ten (bis zu US] vertreten

sind. Weiteren verzögerten Untergrund l ie fern Nachpulse der nötigen

Multipher ( / 4 3 , | .

Mul t i -Channel-Plates (MCP] , in denen die Verstärkung von Primärelektro-

nen in einem Kapil larrohrensystom, über das eine Hochspannung kontmu

lerhch abfäl l t , e r fo lg t , haben den Vor te i l hoher Zeitauflosung. ohne ver-

zögerten Untergrund auf der \Yratarkungsi~trecke zu erzeugen. Sie wur-

den deshalb berei ts bei Sync hrutronexperrmenten erfolgreich eingesetzt .

werden muß. DJZU eignet sich in diesem Fal l die Konversion am Fe se lbst .

Wegen des großen Konvt.-rsionsf.iktors « = 8 , 2 1 werden für mehr als 90 !-,

der resonant absorbierten y-tjujnten 7, 4 keV Konversionselektronen mit

einer Zeitverzögerung in der Größenordnung der Lebensdauer inkohärent

reemit t ier t . Als konkurrierender elektronenerzeugender Prozeß l iefert der

Photoeffekt Untergrundelektt onen Die beteiligten Absorpü'onswi rkungs-

querbchnitte bind u - 5,5 • 10 cm und o . - 2 , 6 - 1 0 ~ cm [unauf-

gespallene Lin ie) . Dem entsprechen Absorptionslängen von 1^' - 2 , 3 - 1 0 i
r t-. "} 3DS

und l , = 4 , 9 - 1 0 A Uie mitt lere Reichweite der erzeugten Elektronen

in Eisen betragt unyef.ihr 3 - 1 0 A

Bei senkrechtem E infall üuf eine Fe-Stainless-Steel-Fohe wird also der

gesamte resonante Anteil der Strahlung in den ersten 3000 Ä m Elektronen

konvertiert, und da die Ret-missiun m UTT erfolgt, kann fast die Hälfte die-

ser Elektronen die Folie wieder verlassen. Die Zahl der in gleicher Tiefe

erzeugten Photoeffektelektronen is t wegen des kleineren Wirkungsquer-

schnittes sehr viel geringer. Sie werden in größerer Zahl erst tiefer in der

Folie erzeugt und können dann im.ht mehr austreten. Es ergibt sich also

eine wirksame Anht-bung des Nachwe ises der rebonanten Photonen über

den nichtresonanten Untergrund
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Dieser Konversionsunterdrückungsfdktor w i rd durch zwei Faktoren ver

ringert.

i | Die Geometrie der Anordnung Fol ie-MCP fordert, v.il l man nicht einen

Te i l des nutzbaren Raumwinkels verl ieren oder den Primärstrahl direkt

durch den MCP schicken, einen Einfal lswinkel auf die Fo l ie zwischen 40

und 00 . Dies verlegt das Gebiet der Elektronenerzeugung dichter unter

die Au = tnt tsf lache . Davon profitieren die Photoelektronen ub<_-rpn>port:o -

na l, so daß der Unterdrückungsfaktor kleiner w i rd

n ) Die Linien in den Folien sind in der Regel leicht verbreitert, w,as zu

einer Reduzierung des Absorpt ionsw i rkungsquerschmttes in der Resonanz

führt. Dadurch wird das Verhältnis der Abburptionslängen ungunstiger

und damit die Unterdrückung verr ingert.

Unter den vereinfachenden Annahmen einer stufenförmigen Reichweilen-

funktion und einer isotropen Strahlungscharaktenstik für die E.lektronen

laßt sich bei gleicher Primarintensität das Verhäl tn is der erzeugten Elek-

tronen im resonanten und nicht resonanten Fall abschätzen. Für einen Ein

fa l lswinke l um 60 und eine Linienbreite von 2 T erhält man immerhin noch

einen Faktor 100.

Geht man davon aus, daß die prompte Strahlung in den ersten 30 ns nach

dem Bunch nachgewiesen wird und die resonante Strahlung unter Berück-

sichtigung der zusätzl ichen Verzögerung durch den Konversionsprozeß

im Bereich von 30 bis 330 n s analysiert wird, so wird der gesamte Unter -
-y

drückungsfaktor bezüglich dieser Ze l t in te rva l le mindestens 10

Die gesamte Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors (Stahlquerschnitt

1 x 40 mm , Durchmesser MCP 25 mm) liegt bei 10

Konstruktiv unterscheidet sich ein solcher Detektor in zweier le i Hinsicht

von einfachen Szintil lator-Multipüer-Anordnungen Der Betrieb des MCP

als auch die ungestörte Ausbreitung der erzeugten Elektronen erfordern

ein Vakuum unter 10 torr. Dementsprechend ist ein abpumpbares Ge-

häuse vorzusehen Zürn anderen muß dafür gesorgt werden, daß die Reso-

nanzenergie der Strahlung und der Konversionsfohe übereinstimmen.

Dazu müssen Folie und MCP auf einen Mößbauerantneb montiert werden.

Eine Schema tische Sk izze eines solchen Aufbaus zeigt Abbildung 11 .

Um nicht zu viel Primärintensität zu verlieren, muß der Antrieb möglichst

lange konstant mit der Resonanzgeschwindigkeit gefahren werden. Der



nötige Rücklauf kann bei höheren Geschwindigkeiten außerhalb der Reso-

nanz erfolgen. Die in dieser Zeit gemessene Intensität kann als direkte

Referenz des nichtresonanten Strahlungsanteils genutzt werden.

Ein entsprechendes Steuerungsprogramm für den Antrieb, das gleichzei-

tig die Zählraten innerhalb und außerhalb der Resunünz in verschiedene

Gruppen eines Vielkanals le i tet , kann in einen Mikroprozessor implemen-

tiert werden.

Ein solcher resonanzselektiver Detektor befindet sich augenblicklich in

der Aufbauphase.

VIII. Ausb l i ck

In der neuen Hal le des HASYLAB bei DORIS, die im Laufe des Jahres 1931

fert iggestel l t wi rd, wird ein Experiment zur Monochroinatisierung der

Synchrotronstrahlung mit Hi l fe der kohärenten Kernre^onanzstreuung

vorbereitet. Der Abstand des Experiments vom Entstehungsort der Strah-

lung wird rund 20 m betragen.

Die für diese Zwecke al lein einsetzbaren vergüteten Spiegel müssen bei

Einfal lswinkeln um 4,5 mrad betrieben werden; bei der geplanten Länge

dieser Spiegel von 20 cm bedeutet dies eine vert ikale Akzeptanz von fast

1 mm, d.h. U, 05 mrad. Die Breite der Spiegel von 1 cm begrenzt die hori-

zontale Akzeptanz auf 2 mrad. (Die gewählte Größe der Spiegel erfordert

bei einer Bedampfung mit 1000 Ä Fe einen Materialeinsatz unter 10 mg

pro Spiegel. Allerdings muß im Verdampfungsofen ungefähr die zehnfache

Menge zur Verfügung stehen. Auch dies ist bei Preisen um 10 Dollar/mg

noch akzeptabel . ]

Legt man Smgle-Bunch-Betneb bei 5 GeV und real ist ische 20 mA zugrunde,

bedeutet diese Geometrie eine nutzbare Primärintensität von N - 10
o

Photonen/ (eV s) .

Betrachtet man nun für die beiden Spiegel A und B die günstigsten Fälle,

deren resonante Reflekt ivi tät (im Mittel über 2 E) noch oberhalb von 25 °

liegt, so ergeben sich nach den Tabellen 3 und 9 vier Möglichkeiten.

Für diese Fälle können die Intensitätsverhältnisse nach z. B. 3 oder 1 Re-

flexionen abgeschätzt werden. Als weitere bestimmende Größen werden

dazu herangezogen1

T = 0 , 2 5 Die Transmission durch den experimentellen Aufbau vor

den vergüteten Spiegeln

Die Bandbreite des Vormonochrornators

Der Anteil der betrachteten l inkszirkularen Polar isat ion

Die Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors

Dessen Resonanzbandbreite



bi.su. n l'nierdn t kung1- i i l - tor bi. /<« : " : ;

d- *() und JO - 5 ( 0 iv

h:t Unt-Li ' ; ! und,.ihlr<)[ ( i n d iesen 3(j{) :

geben dio jfvvi' i l i ' j f Z, ' i l l , uit- yoi:u.'ibcn \ \L IUI I I muß, \venn m^n in 10

Z u i t int iTvolkTi (i 30 n 'i,u h 11: »i prun^h-n l'u l- elf n n--icnianttn An te i l in.

MitU:l dulicrhdll, di s ,-t hi-iudii'ii ("c-hleri dt-i. im.hlr(-:Junjnli.n Un:,(.'rgrund(-~,

riü(.hwf]^L-n u i l l , \ 'oi .iLJi.ji"-i,-tzL '/.ird d<ibei, d,iC di_r Anlr.cb im Detektor

die Hä l f te clti- Ze i t juLft l = 1 1 ) dt-i" Rc-sorurw k.uft

N3./t
. 10

tu zeigt sich, ddß untt-i diesen Meßbedingungen nur Spiegel der gleichen

Güte wie B vernünftige Meßzeiten ermöglichen (die Strahlenlcbensdauer

liegt üblicherweise in der ürolienordnung 10 s} Weiter erkennt man, daß

im Hinbück auf minimale VU ßwei ten, wegen des nicht zu vermeidenden all-

gc-mcinen Untergrundes, nicht unbedingt die Konfiguration mit dem größten

Unterdrückungsfdktor optimal ist, sondern daß vielmehr ein Kompromiß

zwischen hohem Unlerdrückungsfaktor und großer Resonanzref lekt iv i tät

vorzuziehen isl

Betrachtet man hingegen " integrak-" Messungen, bei denen nur die Zähl

rate in den verzögerten 300 ns insgesamt betrachtet wird (was die nötige

Meßzei t um einen Faktur 10 ver r inger t } , so werden selbst Spiegel der

Art B in Konfiguration 2 diskutabel.

Insge^dmt ergeben s ieh dlsu gute Au--. ichten fur d ie zukunl ti-jen F x p k r i

mente. Abbildung 42 gibt eine schc'niati.-,che [3di siel lun:i des ver to lgU-n

Konzepts.

Die Bandbreite der Strahlung wird m einem 1 l 1 (Jermdmum Vormonoi hro

mjior (Üt;-VM) du; 10 t.-\' Lingejri n z t . Die Ausführung JK- . -CS Monochro

niiälors a l s Channel-Cut Version m i t leicht geneigter S c h n i t t * lache vergrö-

ßert dessen Ak zeptanz und vereinfacht die Justierung erheblich . Ls folgt

der bekannte Energiemonitor (EU] , hinter dem die Strahlung auf die vier

vergüteten Spiegel t r i f f t .

Sie sind in zwei Einheiten ä zwei Spiegeln (DS) zusammengefaßt , v.a?, wie-

derum die Justierung erleichtert und auch in einfacher V.'eise die Montage

dar Ht.'lmholtz-Spulen zur Ausrichtung des Hyperfeinfeldes ermögl icht .

Außerdem läßt sich im Zwischenraum zwischen den Einheiten eventuel le.

Streustrahlung mit Bleistopps abschirmen , Jede Spiegelei n hei t i s t l je zu n

lieh Hohe und Einfa l lswinkel einstel lbar, und auch der Abstand der Spiegel

zueinander ist just ierbar .

An der Realisierung dieser Apparatur w i rd gearbeitet



I X . Z u s a m m e n f a s s u n g

rtiil [Jir'H'nsioncn von Quadr.ilz^ntinietern not. j . Für J ' Fo l imit ier t dies au:

t t - i_hnischen und fuidnziel ier, Gründen die möglichen Monochromatoren auf

solche, die auf dünnen aufgedampften Eisenschichten basieren. Zwe i

MunochromaliSierungsprinzipien standen zur Diskussion.

Resonante Braggstreuung an dünnen Fe-Emkr is ta l len .

Siel entsprechender Kr is ta l Id icke findet kaum elektronische- Streuung s ta t t .

Dank der größeren Kernstreulange bleibt die Resonanzstreuung in der

Größenordnung 25 '- Reine koh.jrente Kernstreuung wäre also real is ierbar,

aber es gelang nicht, die Eisencinkr is ta l le in der nötigen Perfektion her-

zustel len .

Totalreflexion bei streifendem L in fa l l an vergüteten Spiegeln.

Wegen der größeren Slrculjnge dominiert in der Nähe des krit ischen Win-

kels die resondiite Strahlung über die elektronische. Diese Dominanz kann

vergrößert werden, wenn nian mittels entsprechender Vergütung der Ober

flächen die elektronische RefleMivität unterdrückt. Für Ge-vergütete Eisen-
-4

Spiegel war im opt imalen Fdll eine elektronische Rcstref lekt iv i tä t um H • 10

zu erwarten. Gemessen wurde nur eine Reduktion der Ref lekl iv i tät um Fak-

toren der Größenordnung 5 auf Werte bei 10 . Diese Abweichung von der

theoretischen Vorhersage ist im wesentl ichen eine Folge der stark var i ie-

renden Dicke der Vergütung

Tro tz dieser Variation und trotz einer inhomogenen Verbrei terung der Re-

sonanzniveaus konnte an vergüteten 'Fe-Spieycln Kernstreuung nachge-

wiesen werden, die bis zu Faktoren 60 über der elektronischen lag. Mit

vier Reflexionen an derartigen Spiegeln is t zu erwarten, daß aus der

Synchrotronstrahlung ein l inkszirkular polar is iertes Mbßbauerband zu

selektieren is t , dessen nutzbare Intensität mit 0,6 Photonen/s dreifach

über dem nichtresonanten Untergrund hegt.
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