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Anomale inkoh/irente Streuung thermiseher Neutronen bei Bildung stehender Neutronenwellen 
in nahezu idealen Kristallen yon Kaliumdihydrogenphosphat (KDP) 
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In nearly perfect crystals of KDP standing waves of thermal neutrons are produced, causing an anom- 
alous weak or strong incoherent scattering by hydrogen nuclei in the 004 reflexion. At the double 
crystal diffractometer in Rossendorf for the observation of anomalous incoherent scattering rocking 
curves in the Laue-case were measured in the reflexion- and transmission directions. The observed 
effect is interpreted and computed by the dynamic interference theory. The results of the experiments 
show that the incoherent scattering gives a contribution to the imaginary part of the scattering amplitude; 
its value is a function of the chemical bonding of the H atoms. 

Vorbemerkung 
Bei Neutronenbeugung an nahezu idealen Einkristallen 
ohne Mosaikstruktur und mit nur geringer Verset- 
zungsdichte kommt es durch Bildung stehender Neu- 
tronenwellen zu speziellen Interferenzerscheinungen 
wie z.B. der anomalen Absorption und dem Pendel- 
1/Ssungseffekt, die auf der Grundlage der von Ewald 
(1917) vorgelegten dynamischen Interferenztheorie er- 
kl/irt und berechnet werden k6nnen. Die anomale Ab- 
sorption, die yon Borrmann ( 1941) mit R~Sntgenstrahlen 
entdeckt wurde, und der Pendell6sungseffekt (Ewald, 
1917; Kato & Lang, 1959) wurden von Sippel, Klein- 
stiick & Schulze (1962, 1964, 1965) bereits in friiheren 
Arbeiten auch mit Neutronen untersucht. W~ihrend 
diese Interferenzerscheinungen leichter mit R/Sntgen- 
strahlen zu beobachten sind, ist der in vorliegender 
Arbeit gefundene Effekt vor allem mit Neutronen gut 
zu finden, da sie an Atomkernen mit Spin fiir parallele 
und antiparallele Streuung erheblich unterschiedliche 
Streuamplituden und dadurch eine starke inkoh/irente 
Streuung aufweisen k/Snnen. Bei Wasserstoffkernen 

unterscheiden sich die beiden Streuamplituden fiir pa- 
rallele und antiparallele Streuung auch in ihrem Vor- 
zeichen. Deshalb ist die Streuung der H-Kerne im 
Kristall bis zu 97Yo inkoh/~rent. 

Die anomale inkoh~trente Streuung 1/isst sich analog 
zum Effekt der anomalen Absorption interpretieren. 
Die stehenden Neutronenwellenfelder werden dabei 
nicht durch die Absorption der Atome, sondern durch 
die inkoh~irente Streuung im Kristall anomal ge- 
schw/icht. Die anomale inkoh/irente Streuung liefert 
einen erneuten Nachweis der stehenden Neutronen- 
wellenfelder in Kristallen unabh~mgig vonder  Absorp- 
tion und zeigt den Einfluss der stehenden Neutronen- 
wellen auch auf die inkoharente Streuung. 

ExperimenteHes 
Bei Versuchen mit einem 14,7 mm dicken KDP-Kri- 
stall als zweiten Kristall auf dem in Fig. 1 schema- 
tisch gezeigten Neutronen-Doppelkristall-Diffrakto- 
meter wurden in symmetrischer Laue-Stellung bei 004- 
Reflexion die Rockingkurven in Fig. 2 erhalten. In der 
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Versuchsanordnung wird der zweite Kristall sehr lang- 
sam in dem vom ersten Kristall monochromatisch re- 
flektierten Neutronenstrahl gedreht und die Neutronen- 
intensitat in Abh/ingigkeit vom Drehwinkel fl des zwei- 
ten Kristalls mit BF3-Zfihlrohren in Reflexions- und 
Transmissions-Richtung gemessen. 

Ergebnisse und Diskussion 

Bei der 004-Reflexion yon KHzPO4-Kristallen licgen 
alle H-Atome auf den reflekticrenden Netzebenen. Be- 
finden sich die Maxima des stehcnden Wcllenfeldes mit 
der Periode des Netzebenenabstandes zwischcn oder 
auf den Netzebenen, so wird das Wellenfeld anomal 
schwach oder stark durch inkohfirente Streuung beim 
Durchgang durch den Kristall geschwficht. 

Die positiven und negativen Abweichungen yore Mit- 
telwert der Neutronenintcnsit~t in Transmissionsrich- 
tung in Fig. 2 zeigen das Vorhandensein stehendcr Wel- 
lenfelder und die Lage ihrer Maxima zwischen oder 
auf den Netzebenen. 

Bei den Reflexionen 440 yon KDP und 440, 004, 044 
yon ADP (NH4H/PO4) wurden jedoch immer nur sym- 
metrische Transmissionskurven crhalten, da sich in 
diesen F~llen die H-Atome nicht nur auf den Netze- 
benen befinden. Die benutzten Kristalle waren fast 
ohne Versetzungen und enthielten meist nur Scgrega- 
tionen, wie durch RSntgenuntersuchungen nach der 
Lang-Methode festgestellt wurde. Die gemessenen 
Halbwertsbreiten Hexp der Reflexions-Rockingkurven 
sind, wie aus Tabelle 1 ersichtlich, durch die geringen 
GitterstSrungen alle etwas gr6sser als die nach der 
Theorie berechneten Hth. Da die Unterschiede zwi- 
schen Hexp und Hth gering sind, kSnnen die Kristalle 
ftir die Versuche als nahezu ideal betrachtet werden. 

Tabelle 1. Halbwertsbreiten der berechneten 
und gemessenen Rockingkurven 

e: Versetzungsdichte 
,~ H e x p  H t h  O 
(cm. 10-8) Reflex (sec) (sec) (cm -2) 
KDP 0"71 440 1.1+0.2 0"5 0 

0.97 004 1.5 + 0-2 0"3 0 
1.29 004 0"9 + 0.2 0.4 0 

ADP 0"745 440 1"5+0"2 10 
0.99 044 1"3 + 0"2 0"9 10 
0-97 004 1"5 + 0.2 0"3 10 

Zu den Berechnungen wurde eine Interferenztheorie 
ftir Neutronen und ideale Kristalle (Sippel, 1965) be- 
nutzt, die sich aufdie Ergebnisse der dynamischen Theo- 
rie ftir RSntgenstrahlen und Elektronen yon Ewald 
(1917), yon Laue (1948, 1960) und Zachariasen (1945) 
stiitzt. Bei Bestimmung der Hth fanden Strukturam- 
plituden aus Arbeiten von Bacon & Pease (1953) Ver- 
wendung. Ftir die 004-Reflexion wurde die Vermin- 
derung yon Htn durch anomale inkohfirente Streuung 
nicht be-riicksichtigt. 

Der Absorptionskoeffizient far KDP ist pa=0,03 
cm -1. Als Transmissionskoeffizient (Absorption und 

Streuung) wurde an KDP ohne Interferenz /2Tr = 1 
cm -1 gemessen. Aus 15 gemessenen Transmission 
Rockingkurven wurde als Mittelwert ein pTr = 0,8 cm 
ermittelt. Einige gemessene Kurven mit grSsseren p, 
ergeben jedoch fast Obereinstimmung mit den Tran 
missionsmessungen. 

Durch Vergleich der gemessenen Rockingkurven m~ 
berechneten erh/ilt man Werte ftir 2xA. Hier ist 

2xA=221Fhi l t /V  cos O=PTrte-W/cos O . (1~ 

Da sich alle inkoh/irent streuenden Atome auf den 
/iquidistanten Netzebenen befinden, ist 

22Fhl= Z asi . exp{2ni (bhrv) )e-w=pTrVe - w  . (2) 
V 

~) 1. Kristall 

i /  Monochromator 
~, 0,5 mm dick 

2. Kristall 
14,7 mm dick 

Prim~irstrahl 

BFa Zahlrohre 

Fig. 1. Aufbau des Neutronen-Doppelkristallversuches zur 
Messung der Rockingkurven. 
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Fig.2. Gemessene Doppelkristallrockingkurven am Kristall- 
paar KHzPO4 von 0,5 und 14,7 mm Dicke. fl: Drehwinkel 
des 2. Kristalls. 
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0dier bedeuten: 
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Parameter der Rockingkurve bei Zachariasen 
(1945) 
Neutronenwellenl~nge 
Volumen der Elementarzelle 
Imagin~irteil der Strukturamplitude 
Inkoh/irenter Streuquerschnitt des v-ten H- 
Atomkerns der Elementarzelle 
Bragg-Reflexionswinkel 
Dicke des Kristalls 
Reziproker Gittervektor 
Ortsvektor des v-ten Atoms der Elementarzelle 
Netzebenenabstand. 

Ffir die Bestimmung yon W nach W = (1/2d)2B wur- 
den die B-Werte nach Bacon & Pease (1953) benutzt. 
Da der Ausdehnungskoeffizient yon KDP sehr gross 
ist und die stehenden Neutronenwellenfelder wegen 
der geringen Breite des Winkelbereiches der Interferenz 
von nut 0.3 bis 0.5 sec sehr empfindlich gegen geringste 
3itterdeformationen sind, k6nnen die bei den Ver- 

~achen beobachteten Schwankungen der Parameter 
der Doppelkristall-Rockingkurven und der Unter- 
schied zu dem aus Transmissionsmessungen gewon- 
nenen Wert fiir /ZTr durch sehr geringe Temperatur- 
differenzen im Kristall verursacht sein. 

Bestimmt man aus den Transmissionsmessungen 
oder nach (1) und (2) den inkoh/irenten Streuquer- 
schnitt fiJr Wasserstoff as~, so erhNt man nur etwa 
60yo oder 48% des in Tabellen yon Bacon (1962) fiir 
starr gebundene H-Atome angegebenen Wertes. Dieser 
Unterschied liegt ausserhalb der Fehler des Versuches. 
Der bei Beugungsexperimenten wirksame inkoh~irente 
Streuquerschnitt der Wasserstoffkerne h/ingt v o n d e r  
chemischen Bindung der Wasserstoffatome im Kristall 
und demnach yon der M6glichkeit ab, thermische 
Schwingungen auszufiihren. Das ist aus zahlreichen 
Untersuchungen der inelastischen Neutronenstreuung 
bekannt und macht sich auch bei der Streuung des 
stehenden Wellenfeldes bemerkbar. Aus den Versuchs- 

ergebnissen folgt, dass der inkohiirente Streuquer- 
schnitt in den Imagin/irteil der Streuamplitude eingeht. 
Jedoch bedarf die Theorie hier fiir Neutronen spe- 
zieller Erg/inzungen, um den Zusammenhang zwischen 
inkohS.rentem Streuquerschnitt und Imagin/irteil quan- 
titativ zu erfassen. An der Erweiterung der dynami- 
schen Interferenztheorie fiir Besonderheiten der Neu- 
tronenstreuung arbeiten Kagan & Avanasjev (1965). 
Das Ziel der Versuche war zunftchst haupts/ichlich der 
Nachweis des Effektes. 

Wir danken Herrn Prof. Dr G.E.R.Schulze und 
Herrn Dr K.Kleinstiick far Unterstiitzung und Dis- 
kussion zu dieser Arbeit und Herrn Prof. Dr Briimmer 
ftir die Anfertigung einiger Lang-Aufnahmen. 
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