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den der 2. positiven Gruppe. Hier findet eine Ener-
gieiibertragung aus hoch angeregten Zustinden des
Ne statt. Die metastabilen Zustinde des Ne liegen
fiir eine solche Anregung zu tief. Dementsprechend
werden auch in dem Ne-Leuchten die hohen Uber-
ginge sehr stark unterdriickt, wihrend die niedrigen
Multiplettiibergange praktisch ungeschwicht erschei-
nen.

Mit steigendem N,-Zusatz tritt wie bei reinem
N, schliefllich auch die 2. positive Gruppe stark in

F. GLASER

Emission auf. Die Anregung kann auf die gleiche
Weise wie bei reinem N, erklart werden.

Mein besonderer Dank gilt Herrn Prof. Dr. W. Haxre
fiir die Anregung und stetige Forderung dieser Arbeit,
Herrn Dr. Scuarmany und Dr. ScumiLLen fiir zahlreiche
anregende Diskussionen, der Deutschen For-
schungsgemeinschaft und der Firma Pfeif-
fer, Wetzlar, fiir Uberlassung von Apparaten sowie
den Firmen Badische Anilin- und Soda-
Fabrik und Linde fiir die zur Verfiigung gestell-
ten Gase.
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(Z. Naturforschg. 11 a, 1030—1036 [1956] ; eingegangen am 8. Oktober 1956)

Zwei neue Verfahren zur Messung von Abklingzeiten bis 10~? sec werden beschrieben. Das eine
benutzt Anregung durch Kathodenstrahlen und steht in Analogie zu den stroboskopischen Methoden.
Der Kurvenverlauf wird durch Abtasten punktweise aufgenommen oder zeitlich gedehnt dargestellt.
Eine Anordnung wird beschrieben, deren Mefteil eine obere Frequenzgrenze von 100 MHz besitzt.
Mit diesem Verfahren ist es moglich, den Abklingverlauf ohne Voraussetzung exponentieller Abklin-

gung zu untersuchen.

Bei der zweiten Methode wird statt des zeitlichen Verlaufs des Abklingens das Amplitudenspek-
trum der Abklingkurven gemessen. Dieses Verfahren gestattet die Messung von Abklingzeiten bei
Anregung durch schnelle Teilchen oder energiereiche Quanten.

Einige neuere Arbeiten iiber das Abklingen der
Lumineszenz organischer Substanzen geben Hinweise
darauf, daf} das Abklingen nicht immer exponentiell
verlduft. Am System Naphthalin — Anthracen wurde
von Hanre und Jansen?! experimentell gezeigt, dafl
ein komplizierterer Abklingprozel} vorliegt. Auch bei
der Anregung durch schwere ionisierende Teilchen
soll nach den Vorstellungen von Wricnt ? kein rein
exponentielles Abklingen vorliegen. Da die meisten
der Verfahren zur Messung von Abklingzeiten um
1078 sec exponentielles Abklingen voraussetzen,
schien es wiinschenswert, die Moglichkeiten zu un-
tersuchen, die eine Bestimmung des Abklingverlaufes
ohne weitere Voraussetzungen gestatten.

Der direkteste Weg hierzu ist die Untersuchung
mit Photosekundirelektronenvervielfacher (PSEV)
und einem geeigneten Kathodenstrahloszillographen.
Hierbei nehmen die Schwierigkeiten mit wachsender
Bandbreite rasch zu, da Verstirkungsfaktor und
Ausgangsamplitude beim Verstarker sowie Ablenk-
empfindlichkeit und Schreibgeschwindigkeit bei der
1 W. Hante u. H. G. Jansex, Z. Naturforschg. 9 a, 791 [1954].
2 G. T. Wricnr, Phys. Rev. 91, 1282 [1953].

3 I.A.D.Lewis und F.H.WszLLs, Millimicrosecond Pulse

Techniques, Pergamon Press, London 1954.
4 R.F.Post, Nucleonics 10, 5, 45 [1952].

Kathodenstrahlrohre immer groflere Schwierigkei-
ten bereiten. (Vgl. Lewis-WeLLs 3.) Anordnungen
wurden von Post* sowie Puirips und Swank ®
angegeben. Hierbei wird auf einen Verstirker ver-
zichtet. Post erzielt die erforderliche Verstirkung
durch Betrieb des Multiplier mit hoher Spannung,
PuiLrips und Swank benutzen dazu einen PSEV mit
groBer Dynodenzahl.

Eine weitere Moglichkeit der Messung von Ab-
klingzeiten stellt die Verwendung eines Abtastver-
fahrens dar, in Analogie zur stroboskopischen Be-
obachtung, wie es fiir langsames Abklingen bereits
von BeQuEReLL® benutzt und fiir allgemeine Hoch-
frequenzmessungen von Jannsen? vorgeschlagen
wurde. Eine solche Anordnung wird im ersten Teil
dieser Arbeit beschrieben.

Eine dritte Moglichkeit der Untersuchung des Ab-
klingens besteht darin, statt des zeitlichen Verlaufes
des Vorganges sein Fourier-Spektrum zu unter-
suchen. Dies wird im zweiten Teil der Arbeit disku-
tiert.

5 H.B. Puriues u. R. K. Swaxk, Rev. Sci. Instrum. 24, 611

[1953].

6 E.Bequererr, Ann. Chim. Phys. 55, 5; 57, 40 [1859];:
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[1950].

@NOIS)

Lizenz.

Zum 01.01.2015 ist eine Anpassung der Lizenzbedingungen (Entfall der
Creative Commons Lizenzbedingung ,Keine Bearbeitung“) beabsichtigt,
um eine Nachnutzung auch im Rahmen zukiinftiger wissenschaftlicher

Nutzungsformen zu erméglichen.

Dieses Werk wurde im Jahr 2013 vom Verlag Zeitschrift fir Naturforschung
in Zusammenarbeit mit der Max-Planck-Gesellschaft zur Férderung der

) Wissenschaften e.V. digitalisiert und unter folgender Lizenz veréffentlicht:
Creative Commons Namensnennung-Keine Bearbeitung 3.0 Deutschland

This work has been digitalized and published in 2013 by Verlag Zeitschrift
fir Naturforschung in cooperation with the Max Planck Society for the
Advancement of Science under a Creative Commons Attribution-NoDerivs
3.0 Germany License.

On 01.01.2015 it is planned to change the License Conditions (the removal
of the Creative Commons License condition “no derivative works”). This is
to allow reuse in the area of future scientific usage.



UNTERSUCHUNG VON FLUORESZENZABKLINGVORGANGEN

Das Abtastverfahren

Prinzip

Das allgemeine Prinzip dieses Verfahrens kann
wie folgt beschrieben werden. Der Ablauf des zu
untersuchenden Vorgangs wird, fast immer perio-
disch, wiederholt. Aus jeder Wiederholung wird
durch eine geeignete Anordnung ein Zeitintervall
so herausgegriffen, daf} sich in ihm die zu unter-
suchende Grofle praktisch nicht &ndert. Der Wert
der GroBle wird gemessen, wobei sich die Messung
iiber eine groflere Zahl von Wiederholungen des
Vorgangs erstrecken kann. Sorgt man dafiir, daf} bei
weiteren Wiederholungen an anderen Zeitpunkten
das Herausgreifen erfolgt, so kann der Vorgang
punktweise abgetastet werden.

Die Vorteile des Verfahrens liegen in folgendem:
Zur ,,Verarbeitung® des MeBwertes in der Apparatur
steht die Zeit zwischen zwei Wiederholungen zur
Verfiigung, wenn auch der MeBwert nur wihrend
des kurzen Abtastintervalls aufgenommen werden
kann. Die Anordnung ist vor und nach dem Abtast-
intervall von der Mefigrole unbeeinfluflit. Es lassen
sich ferner Mittelwertsbildungen vornehmen und
statistische Schwankungen unterdriicken. Die Nach-
teile des Verfahrens liegen darin, daB} nur wieder-
holbare Vorgidnge untersucht werden konnen und
die Dauer der Messung wesentlich vergrofert wird.

Das Blockschema einer nach diesem Prinzip arbei-
tenden Anordnung zeigt Abb. 1. Es wird periodisch
mit Kathodenstrahlen angeregt. Die Anregungs-
impulse werden dadurch erzeugt, daf} ein Elektro-
nenstrahl iiber eine Schlitzblende gefithrt wird. Um
die erforderlichen Werte von Flankensteilheit und

Abb. 1. Blockschema einer Anordnung fiir das Abtastverfahren.

1 Oszillator, 2 Vervielfacher, 3 Schlitzblende, 4 Leuchtstoff,

5 PSEV, 6 Arbeitswiderstand, 7 Anzeigerohre, 8 Phasenschie-

ber, 9 Verstirker, 10 Vervielfacher, 11 Blende, 12 PSEV,
13 Galvanometer.
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Periodendauer zu erreichen, erfolgt die Ablenkung
mit zwei Frequenzen in zwei aufeinander senkrech-
ten Richtungen. Nach der Ausblendung werden die
Elektronen nachbeschleunigt und durch ein LExarD-
Fenster auf das Priparat geschossen. Das emittierte
Licht fallt auf einen PSEV, an dessen Arbeitswider-
stand ein Spannungsimpuls auftritt, mit dem direkt
oder nach Verstirkung der Strom einer Oszillo-
graphenrohre gesteuert wird. An das eine Platten-
paar wird eine Sinusspannung mit einer Frequenz
gleich der Folgefrequenz der Impulse gelegt, an das
zweite Plattenpaar eine Harmonische dieser Span-
nung. Auf dem Schirm der Kathodenstrahlréhre er-
zeugen diese Spannungen eine intensitdtsmodulierte
Lissasous-Figur, deren Modulation den zeitlichen
Verlauf des Abklingens wiedergibt. Blendet man
einen Teil dieser Figur aus und bildet ihn auf einem
zweiten PSEV ab, so ist die Differenz der Photo-
stréme mit bzw. ohne Modulation an der Oszillo-
graphenrohre ein Ma@ fiir die Lumineszenzintensitét
zu einer Zeit, die dem gerade ausgeblendeten Punkt
der Lissasous-Figur entspricht. Andert man die
Phasenbeziehung zwischen Impulsfolge und der Ab-
lenkspannung, die die Lissasous-Figur erzeugt, so
schiebt sich ein anderer Punkt der Intensititsmodu-
lation vor die Blende, und es konnen weitere Punkte
der Abklingkurve abgetastet werden.

Das im vorgehenden beschriebene Verfahren soll
»diskontinuierliches* Abtasten genannt werden. Die
Phasenverschiebung kann jedoch durch geeignete
Schaltungen kontinuierlich und periodisch durchge-
fiihrt werden. Man erhélt bei geeigneter Perioden-
dauer und geeigneter Zeitkonstante am PSEV eine
Wechselspannung, aus deren Verlauf man bei be-
kannter Kennlinie des Phasenschiebers den zeitlichen
Verlauf der Lichtintensitdt bestimmen kann. Die
Phasenverschiebung kann dadurch erreicht werden,
dal man die Lissasous-Figur mit einer Frequenz er-
zeugt, die etwas von der Signalfrequenz abweicht.
Man erhilt dann in der Ausgangsspannung ein Bild
der urspriinglichen Kurve, jedoch zeitlich stark ge-
dehnt, so dal} es leicht registriert werden kann
(,,Kontinuierliches“ Abtasten).

Dimensionierungsprobleme und Empfindlichkeit

Die Zeitdauer zwischen zwei Impulsen, die so zu
wihlen ist, dal die Lumineszenz in ihr praktisch
abgeklungen ist, wird durch die niedrigere der bei-
den Ablenkfrequenzen bestimmt, wenn die Phasen-
beziehungen zwischen den Ablenkspannungen, ihre
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Amplituden und die Geometrie der Blende geeignet
gewihlt werden. Die hohere bestimmt dann im we-
sentlichen die Flankensteilheit (gegeben durch die
Zeit, die der Durchmesser des Elektronenstrahls
braucht, um die Blendenkante zu iiberschreiten),
d.h. die kiirzeste meBbare Abklingzeit. Ahnliche
Uberlegungen gelten auch bei der Anzeigerdhre fiir
den Zusammenhang zwischen zeitlicher Auflosung
und Betriebsfrequenz.

An der Anode des PSEV vor dieser Rohre tritt
eine Folge von Stromimpulsen auf. Beim diskon-
tinuierlichen Abtasten haben sie alle die gleiche
Amplitude entsprechend der Intensitdt des ausge-
blendeten Punktes der Lissasous-Figur. Beim kon-
tinuierlichen Abtasten ist die Frequenz dieser Im-
pulsfolge gleich der Frequenz f, der Hilfsspannung,
die die Lissasous-Figur erzeugt, und die Impulsfolge
ist amplitudenmoduliert. Die Modulationsfrequenz
ist gleich der Differenz Af zwischen Signalfrequenz
und Hilfsfrequenz. Ferner treten noch Oberschwin-
gungen von Af auf.

Aus der Theorie der Impulsmodulation folgt, daf}
einwandfreie Demodulation nur maglich ist, wenn
die hochste Modulationsfrequenz (sie sei k Af) klei-
ner als die halbe Tragerfrequenz ist. Es muf} also
sein

k4f< %fh .

Ferner muf} die Differenzfrequenz so gewahlt wer-
den, dafl die Verschiebung des Abtastintervalles in
zwei aufeinanderfolgenden Perioden gentigend klein
ist. Sie soll etwa den p-ten Teil der k-ten Ober-
schwingung der Betriebsfrequenz ausmachen. Dann
muf} weiter gelten

pk‘T\—Th‘ < Tss

wobei T's bzw. T, die Periodenauer von Signal- bzw.
Hilfsspannung bedeuten.

Die Abklingzeit des Schirmes hat bei Verwendung
von Spitzengleichrichtung keinen EinfluB}, wenn sie
klein gegen die Periodendauer der Hilfsspannung
ist. Ist sie langer, wirkt der Phosphor integrierend.
Eine Messung ist jedoch so lange moglich, als da-
durch die hochsten Harmonischen der Modulations-
frequenz nicht unterdriickt werden. Bei exponentiel-
lem Abklingen folgt, dal 27k Af7 <1 sein muf.
Dabei ist v die Abklingzeit des Leuchtschirmes.

Man wird die Differenzfrequenz so wihlen, dal}
die benétigte niederfrequente Bandbreite moglichst
klein ist, um ein gutes Signal — Rausch-Verhiltnis zu
erreichen. Dies 1afit sich besonders beim diskontinu-
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ierlichen Abtasten (4f=0) gut durchfithren. In die-
sem Falle wird auch beziiglich des hochfrequenten
Signales ein Scharmittel gebildet. Dadurch liegt die
prinzipiell erreichbare Empfindlichkeit sehr hoch
und wird praktisch durch die Konstanz der Appara-
tur bestimmt, da die Verringerung der Bandbreite
mit einer Verlingerung der Dauer der Messung ver-
kniipft ist. Beim kontinuierlichen Abtasten 1Bt sich
die Bandbreite nicht so stark einschrinken (Inkon-
stanz der Oszillatoren), es sei denn, man leitet die
Hilfsfrequenz aus der Signalfrequenz durch Addition
einer konstanten Frequenz ab (vgl. ScumirLexS$).
Beim kontinuierlichen Abtasten hingt die Verbesse-
rung des Signal — Rausch-Verhiltnisses beim MeB-
PSEV von der Wahl der Zwischenfrequenz ab. Die
Amplitude der Tastimpulse entsprechen den Momen-
tanamplituden der Eingangsspannung. (Nutzsignal
und Rauschen.) Je mehr solcher Impulse in einer
Periode der Modulationsfrequenz zur Verfiigung
stehen, desto besser wird die mittelnde Wirkung
der Spitzengleichrichtung.

Praktischer Aufbau

Die Lissasous-Figur auf der Schlitzblende der An-
regungsrohre wird mit Hilfe des Systems einer kom-
merziellen Kathodenstrahlréhre (Telefunken) erzeugt.
Der Elektronenstrahl ist durch einen Metallzylinder ab-
geschirmt. Durch eine Rohrlinse, die durch geeignete
Ausbildung dieser Abschirmung und der geerdeten
Anode entsteht, werden die Elektronen auf das Lexarp-
Fenster fokussiert. (Nachbeschleunigung bis zu 75 kV,
Impulsstrom etwa 100 u#A.) Ein quarzstabilisierter elek-
tronengekoppelter Oszillator erzeugt eine der Ablenk-
spannungen (f=1 MHz). Mit ihr wird auch eine im
C-Betrieb arbeitende Verstirkerstufe ausgesteuert, an
deren Anode die 10 MHz-Komponente herausgesiebt
und nach Verstirkung zur Ablenkung in der zweiten
Richtung benutzt wird. Uber einen spannungsfesten
Kondensator kann fiir das diskontinuierliche Verfahren
eine Vergleichsspannung abgegriffen werden.

Das Priparat liegt direkt vor dem Mel3-PSEV (Fern-
seh FS-9A). Dessen Arbeitswiderstand betrdgt 150 Q.
Daran angelotet ist ein koaxiales Kabel, welches ent-
weder zu einem Kettenverstarker (Ruope und Scuwarz)
oder zur Anzeigerchre (DZ-10-14) fiihrt. Bei letzterer
ist die Kathode geerdet (von der WenxeLT-Vorspannung
abgesehen). Die Anodenspannung betrigt 1kV, die
Nachbeschleunigung 3 kV. Beide Spannungen sind
rohrenstabilisiert.

Beim diskontinuierlichen Abtasten wird das Ver-
gleichssignal auf einen Phasenschieber gegeben, der
aus zwei Laufzeitketten und einem fein verstimmbaren
Schwingkreis besteht. Danach folgt eine Begrenzung
zum Ausgleich des Amplitudengangs des Phasenschiebers

8 A. Scumirrey, Z. Phys. 135, 294 [1953].
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sowie eine Verstirkung bzw. Frequenzvervielfachung zur
Erzeugung der Lissasous-Figur. Ein Punkt dieser Figur
wird ausgeblendet und die Stromdnderungen am An-
zeiger-PSEV  (Fernseh G.m.b.H. FS 9-A) mit einem
Lichtmarkengalvanometer im Kompensationsverfahren
gemessen.

Beim kontinuierlichen Abtasten entfdllt der Phasen-
schieber. Die Lissasous-Figur an der Anzeigeréhre wird
wie bei der Anregung erzeugt (Af ist 50 bis 100 Hz).
Das am Arbeitswiderstand des Anzeige-PSEV auftre-
tende Signal wird auf einen gewohnlichen Oszillogra-
phen gegeben, dessen Schirmbild photographiert wird.

Die Linearitit zwischen Steuerspannung am WEHNELT-
Zylinder, der Anzeigerohre und dem Strom des Anzeige-
PSEV wurde statisch kontrolliert. Bis zu etwa 1 V war
sie bei geeignetem Arbeitspunkt zufriedenstellend.

Die Zeiteichung wurde beim diskontinuierlichen Ver-
fahren so vorgenommen, dafl der Phasenschieber mit
einer bekannten Oberwelle der Betriebsspannung als
Signal geeicht wurde. Beim kontinuierlichen Abtasten
entspricht die Periodendauer der Bildfrequenz der der
Signalfrequenz. Bei geringer Zeitdehnung kann dieser
Zusammenhang zur Zeiteichung verwendet werden. Ver-
gleicht man das Signal mit einem geeigneten nieder-
frequenten Hilfssignal, so kann man mit dieser Hilfs-
frequenz auch eine Zeiteichung fiir Bilder gewinnen,
die weniger als eine Signalperiode darstellen.

Die Bandbreite der Anordnung wurde wegen der
mefBtechnischen Schwierigkeiten nicht direkt bestimmt,
sondern aus Messungen der Anstiegszeit abgeschitzt.
Die kiirzeste gemessene Anstiegszeit (10% bis 90% der
Maximalamplitude) betrug 4,5 nsec. Darin sind die
Einfliisse des Prdparats und des Anregungsteils mit
enthalten. Die GroBe der Anstiegszeit ist verstdndlich,
wie aus einer Abschdtzung der Zeitkonstanten und der
Anregungsdauer folgt. Es ergibt sich fiir den MeBteil
eine Anstiegszeit von etwa 3,5 nsec und daraus eine
obere Frequenzgrenze von 100 MHz. Die untere Fre-
quenzgrenze betrdgt 1 MHz.

Die Empfindlichkeit wurde statisch gemessen (beim
diskontinuierlichen Abtasten). Der Storpegel lag bei
etwa 3 mV, so da} Signale von 10 mV noch erkennbar
waren. Beim kontinuierlichen Abtasten liegt der Stor-
pegel etwas hoher.

Es kénnen Abklingzeiten zwischen 10 nsec und etwa

200 nsec gemessen werden. Der Fehler betrigt etwa
10%.

Messungen

Abb. 2 * zeigt die Abklingkurve eines etwas zer-
storten Anthracenkristalls (chromatographisch gerei-
nigt). Bei diesen Messungen zeigte es sich (Abb. 3),
dal sich die Abklingkurven im allgemeinen in
der Form J (1) =C(e %11 —e *:t) darstellen lassen
(C = const). Dabei ist k, die reziproke Abklingzeit,
ky gibt die Anklingung. Da die Anklingkonstante
von Priparat zu Priparat schwankt (ihr Gang ent-

* Abb. 2 auf Tafel S.1034 a.

1033

spricht dem der Abklingzeit), ist es unwahrschein-
lich, dafl es sich um einen Apparateeffekt handelt.
Abb. 4 zeigt dies an der halblogarithmischen Dar-
stellung dreier Abklingkurven. Die Abklingzeit bei

st

80

—=t[n sec]

Abb. 3. Halblogarithmische Darstellung des Abklingens von
Anthracen (kleinkristallin) (=26 nsec). X MeBwerte;

@ Verlauf des Betrages der Anklingung; Zeitnullpunkt will-
kiirlich.

Abb. 4. Halblogarithmische Darstellung des Abklingens von

kleinkristallinem Chrysen (a) sowie zweier etwas zerstorter

Anthracenkristalle (b und c¢). Zeitnullpunkt willkiirlich und
fiir alle Kurven praktisch gleich.

Anthracen héngt von der KristallgroBe ab. Dieser
zuerst von Birks und LittLe® angegebene Effekt
konnte auch hier beobachtet werden. (t ist beim
Kristall 32 nsec, bei kleinkristallinem Material
26 nsec.) Ferner nimmt die Abklingzeit infolge
Zerstorung ab. Dabei wurden Anzeichen von An-
derungen der Kurvenform festgestellt.

Das Abklingspektrometer
Bei dieser Methode wird nicht der zeitliche Ver-

lauf eines einzelnen Abklingvorgangs verfolgt, wie
er etwa durch ein einzelnes Teilchen oder Quant

9 J.B.Birgs u. W. A. LirtLE, Proc. Phys. Soc., Lond. A 66,
921 [1953].
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einer radioaktiven Strahlung ausgelost wird, son-
dern es wird die mittlere Amplitudendichte in Ab-
hingigkeit von der Frequenz bestimmt. Ist der zeit-
liche Verlauf eines einzelnen Abklingvorgangs be-
kannt, so kann man den Verlauf der Amplituden-
dichte iiber die Fourier-Transformation bestimmen.
Fiir ein exponentielles Abklingen

() = {0 t<0,
Joe ™t =0
ergibt sich fiir die Amplitudendichte (vgl. Abb. 5)
A(w) = ;,f:kz
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Abb. 5. Verlauf der Zeitfunktion und der spektralen Ampli-
tudendichte bei exponentiellem Abklingen fiir 7=20 nsec.
(Beide Funktionen am Abszissennullpunkt auf 1 normiert.)
a) Abklingkurve J(t)=J, et/
b) Fourier-Spektrum A2(f) =J /[ (2 7 f)2+ (1/7)2].

Dieses Spektrum kann gemessen und aus ihm % be-
stimmt werden. Ist die Zeitfunktion nicht bekannt,
so kann sie aus den gemessenen Werten mit Hilfe
der Fourier-Transformation im allgemeinen nicht
bestimmt werden, da nur der Amplitudengang, nicht
aber der Phasengang bekannt ist, der zur vollstan-
digen Bestimmung der Fourier-Transformierten
notig ist. Eine Anwendung der Fourier-Transfor-
mation auf die Amplitudendichte fithrt vielmehr auf
die Autokorrelationsfunktion, die durch
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+ oo
[ f(e—T) de

definiert ist, wenn f(z) den zeitlichen Verlauf des
Abklingvorganges bedeutet.

Das Amplitudenspektrum ist der Messung ein-
facher zuginglich, insbesondere ist die Verwendung
von schmalbandigen Resonanzverstirkern méglich,
und damit kann eine hohe Empfindlichkeit erreicht
werden. Nachteilig ist, dal die gesuchte Zeitfunktion
nicht direkt ermittelt werden kann.

Bei Anregung durch Teilchen bzw. Quanten der
Strahlung radioaktiver Praparate ist einerseits zu
beriicksichtigen, dafl die Amplituden der auftreten-
den Impulse nicht gleiche Hohe haben und daf} die
einzelnen Impulse nicht ,glatt sind, sondern infolge
der Statistik der Lichtquanten (ihre Zahl in einem
Impuls ist gering) ,zerkliiftet sind. Uber die Am-
plitudenschwankungen der Impulse wird bei genii-
gend hoher StoBzahl und hinreichend trager Anzeige
gemittelt. Da die ,,Zerkliiftung” einen rein statisti-
schen Vorgang darstellt, kann man folgende Uber-
legung anstellen. Man betrachtet einen glatten Im-
puls, dessen mittlere Amplitude gleich der des zer-
kliifteten Impulses ist und bestimmt zu jeder seiner
Fourier-Komponenten den zugehorigen mittleren
Rauschanteil. Man erhélt damit die Darstellung der
»zerkliifteten“ Impulse. Die Amplitudendichte des
Rauschens ist jedoch konstant, d. h. es tritt zu dem
frequenzabhingigen Spektrum des glatten Impulses
noch ein konstantes additives Glied.

Aufbau der Apparatur

Die vom radioaktiven Prdparat im Leuchtstoff er-
zeugten Lichtblitze werden von einem PSEV (Fernseh-
G.m.b.H. FS 9-A) in elektrische Impulse umgewandelt
(vgl. Abb. 6). Dabei liegt der Leuchtstoff direkt an der

lll'/;;-
leuchtst. o5&l

X
Praparat

Galvanometer

SEV Mischstufe ZF-Verstdrk. Anpassung Thermokreuz

Abb. 6. Blockschema des Abklingspektrometers.

Kathode des PSEV. Durch den HF- bzw. ZF-Teil eines
Rundfunkempfingers wird ein schmaler Bereich des
Spektrums herausgesiebt, wobei durch das Uberlage-
rungsprinzip erreicht wird, daB die Breite des heraus-
geschnittenen Intervalls von der MeBfrequenz unabhén-
gig wird. Eine Anpassungsstufe erzeugt die zum Be-
trieb des Thermokreuzes notwendigen groBeren Strome.



F. Guiser, Zwei MeBverfahren zur Untersuchung von Fluoreszenzabklingvorgingen (S. 1030).

Abb. 2. Abklingen eines etwas zerstorten Anthracenkristalls.

S. Hausstnt, Zur Untersuchung von Fourier-Koeffizienten aus dynamischen Elektronenbeugungseffekten an diinnen Einkristal-
len (S.1036).

Abb. 1.

Aufnahme an MoS,. Gemessen wurde in der unteren Hilfte des auBerhalb des (1120)-Bandes gelegenen Teiles der Reflex-
scheibe. Strahlspannung ca. 47,8 kV. Dicke ca. 674 A. Vergr. 1,5-mal.
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UNTERSUCHUNG VON FLUORESZENZABKLINGVORGANGEN

Da der Selektionsteil eine frequenzabhingige Ver-
stirkung besitzt, ist eine Eichung notwendig. Dazu
wurde das frequenzunabhiingige Rauschspektrum des
Kathodenstroms des mit Gleichlicht belichteten PSEV
verwendet. Diese Art der Eichung hat den Vorteil, daf
dabei keinerlei Verinderungen an dem Aufbau gegen-
iiber der MeBschaltung vorgenommen werden miissen.
Die Eichung ist zwar nur bis auf einen konstanten
Faktor ausfiihrbar, jedoch ist dieser nicht von Interesse.

Der einfache Aufbau der Apparatur brachte eine
groBe Betriebssicherheit und Konstanz mit sich. Die
Ergebnisse entsprachen den Erwartungen. Allerdings
gestattete die Verwendung eines nach anderen Gesichts-
punkten konstruierten Rundfunkempféngers nicht, eine
hohe Genauigkeit zu erreichen und die Messungen zu
hoheren Frequenzen auszudehnen. (MeBbereich etwa
7 nsec bis 100 nsec, Fehler etwa 10%.)

MeBergebnisse

Zur Anregung wurde benutzt: Ein Po — a-Préparat
in weniger als 1 cm Abstand vom Leuchtstoff sowie
ein Ag!!0-Priparat zur y-Anregung. Das Priparat
war in ein Glasrohr eingeschmolzen, welches die
p-Strahlen absorbierte. Tab. 1 gibt MeBergebnisse
bei Messungen an chromatographisch gereinigtem
Anthracen.

E Anrqgung
‘ e
Form | a ! y
rinnsec | 7innsec
- S ’ e

Kleinkristallin ‘ 18,3 | 16,3
Kristall 10X5X0,8 mm | 23,3 | 222
Diinne Schicht aus Benzol | 152 |

Tab. 1. Messungen an Anthracen.

Die Abklingzeit fiir a- und y-Anregung ist prak-
tisch gleich, wie auch von Karimany und Mitarb. 10
gefunden wurde. Diese Messungen stiitzen daher die
Erklarung der unterschiedlichen Energieausbeute bei
a- bzw. y-Anregung, wie sie von WricnHT 2 gegeben
wurde und widersprechen der Deutung von Birks 11,

AuBer der Ubereinstimmung von a- und y-Abkling-
zeit zeigen die Messungen auch noch die Abhingig-
keit der Abklingzeit von der KristallgroBe, die wahr-
scheinlich auf das Auftreten von Sekundirfluoreszenz
zuriickzufithren ist.

Messungen an chromatographisch gereinigtem
Chrysen ergaben 7= 22 nsec.

10 L. Brrrmann, M. Furst u. H. Karumany, Phys. Rev. 87, 83
[1952].
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Tab. 2 zeigt die Ergebnisse von Messungen am
System Anthracen — Tetracen.

Pri Filter | A=4300 A
rdparat
ohne BG 12 0G1 angeregt
7 in nsec 7 in nsec
A rein 15,0 — — —
AT-—-7 16,4 — — -
AT—6 14,0 13,5 — 14,0
AT-5 16,7 11,8 16,1 15,5
AT—4 | 171 12,7 17,0 16,5
AT-3 | 197 — 19,7 | 17,6
AT—2 | 159 — 16,0 | 17,4

Tab. 2. Messungen am System Anthracen — Tetracen.
AT-6 bedeutet 10— Mol Tetracen je Mol Anthracen.

Man erkennt, daB zwischen 107% und 1073 das
Schwergewicht der Emission vom Anthracen auf das
Tetracen tibergeht. Das stimmt mit Intensitdtsmes-
sungen von WricHT 12 {iberein.

Die Messungen bei hohen Tetracenkonzentratio-
nen lassen ndherungsweise den Schluf zu, daf} der
gemessene MeBwert die Abklingzeit der Tetracen-
emission ist. Dieser Wert entspricht den UV-Werten
bei Direktanregung des Tetracens nach unveroffent-
lichten Messungen von ScumiLLeN und DoLr.

Diskussion

Vergleicht man die Methoden der Abklingzeit-
messungen ohne Voraussetzungen iiber die Kurven-
form, so ergibt sich folgendes Bild.

Die Abtastmethode ist gegeniiber der direkten
oszillographischen Methode prinzipiell empfind-
licher, da zur Steuerung am WEeHNELT-Zylinder
weniger Spannung erforderlich ist als zur Ablen-
kung an den Platten. Ferner ist, infolge der Mittel-
wertbildung beim Abtastverfahren, das Signal —
Storsignal-Verhiltnis giinstiger. Nachteilig ist beim
Abtastverfahren die etwas groflere Eingangskapazi-
tat des WenNeLT-Zylinders gegeniiber den Platten-
kapazititen. Auch fallen die Laufzeiteffekte starker
ins Gewicht, so dall bei Frequenzen iiber etwa
250 MHz das direkte oszillographische Verfahren
vorzuziehen ist. Bei letzterem ist auch eine Periodizi-
tat des Abklingens nicht erforderlich. Das Abkling-
spektrometer gestattet empfindliche Messungen bei

11 J. B. Birks, Scintillation Counters, Pergamon Press, Lon-
don 1953.
12 G. T. Wrigur, Proc. Phys. Soc., Lond. A 66, 777 [1953].
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statistischer Anregung, jedoch ist die Theorie dieses
Verfahrens noch nicht so ausgebaut, dal} abzusehen
ist, welche Aussagen den Messungen bei komplizier-
teren Vorgédngen zu entnehmen sind.

Fir die Anregung zu dieser Arbeit, sowie fiir ihr
dauerndes forderndes Interesse an ihr bin ich meinen
verehrten Lehrern, Herrn Prof. Dr. W. HanLe und

NOTIZEN

Herrn Privatdozent Dr. A. ScuMILLEN, zu groBtem Dank
verpflichtet.

Die Durchfiihrung der Arbeit wurde durch finanzielle
Beihilfen und Sachspenden der Deutschen For-
schungsgemeinschaft, des Fonds der
Chemie; der Firmen Farbwerke Hochst,
Frankfurt a. M.-H6chst; Pfeiffer, Wetzlar; Tele -
funken, Ulm, AEG, Berlin, und eine groBherzige
Stiftung der Hessischen Elektrizitdtswerke ermoglicht.

Zur Messung von Fourier-Koeffizienten
aus dynamischen Elektronenbeugungseffekten

an diinnen Einkristallen

Von S. HausstinL

Aus dem Mineralogischen Institut der Universitdt Tiibingen
(Z. Naturforschg. 11 a, 1036—1037 [1956] ; eingeg. am 27. Oktober 1956)

Bei der Durchstrahlung sehr diinner, planparalleler
Einkristallblattchen mit einem konvergenten Elektronen-
biindel kann man bekanntlich das Verhalten der Inter-
ferenzfunktion der primaren und der sekundidren Elek-
tronenwellen in einem grofleren Winkelbereich beson-
ders iibersichtlich beobachten. Messungen an den hier-
bei auftretenden KosseL-MoLLenstepTSChen Nebeninter-
ferenzstreifen durch Kosse. und MoLienstepr 12 an
Glimmer sowie durch Ackermann?® an Glimmer und
Bleijodid ergaben Abweichungen von den Werten, die
von der dynamischen Theorie des Zweistrahlfalles ge-
fordert werden.

Zur Aufkldrung dieser Abweichungen wurde nun un-
tersucht, ob die von MacGiLLavry ¢ erstmals benutzte
Naherungsformel der dynamischen Theorie des Zwei-
strahlfalles in Bereichen, die nur wenig von anderen
Reflexen gestort sind, die Lage der Minima der Neben-
streifen richtig beschreibt. Diese Messungen wurden an
dynamisch besonders starken Reflexen vorgenommen,
da dort diese Effekte am deutlichsten in Erscheinung
treten.

Fiir diesen Zweck wurde zunichst versucht, weitere
besonders stark streuende Materialien fiir das vorlie-
gende Verfahren des konvergenten Biindels zu prépa-
rieren. Es gelang, diinne brauchbare Einkristall-Lamel-
len von mehreren mm? Querschnitt curch Sublimation
aus CdJ,, CdBr, und HgBr,, durch Abspalten aus na-
tiirlichem MoS, und kiinstlichem NaCrS, herzustellen.
Fiir die Prizisionsmessungen erwiesen sich am besten
geeignet MoS,, CdJ, und das frither schon untersuchte
PbJ,, das man durch Eindunsten einer wisserigen Lo-
sung mit Zusatz von Patentblau V nach Prister ® oder

1 G. MérLenstept, Ann. Phys., Lpz. 40 (5), 39 [1941].
2 W. Kosser u. G. MéLLenstept, Ann. Phys., Lpz. 42 (5), 287
[1942].
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nach eigenen Versuchen auch mit Sulforhodamin G extra
bzw. Brillantwollblau G extra in mehreren cm? groflen
Kristallbldttern herstellen kann.

Zunichst wurden Serien von Priiparaten verschiedener
Dicke von 350 A bis 1800 A bei Strahlspannungen von
35 bis 85 kV durchstrahlt, um einen Uberblick iiber
den Einflul von Préparatdicke und Elektronenwellen-
linge auf das gesamte Interferenzbild zu gewinnen. Es
zeigte sich — wie man es auch aus der geometrischen
Interferenztheorie erwarten mufl — ein kontinuierlicher
Ubergang vom Beugungsphiinomen des Strichgitters bzw.
Kreuzgitters zum allméhlichen Einsetzen der 3. Laue-
Bedingung mit zunehmender Kristalldicke. Bei einer
Dicke von etwa 2000 A bleibt schlieBlich nur noch das
dullerst feingezeichnete System der Kikucai-Linien be-
stehen. Die bei einer Dicke von etwa 600 A noch voll-
stindigen Reflexscheiben versinken dagegen im allge-
meinen Streuuntergrund.

Neben einer Reihe von Ausfallserscheinungen, die
hier nicht niaher beschrieben werden konnen, wurde an
vielen Aufnahmen beobachtet, da} die Brace-Linien star-
ker Reflexe auch auBlerhalb der direkten Reflexscheiben
von Nebenstreifen begleitet werden. Das deutet darauf
hin, daB die auBerhalb der Reflexscheiben gelegene
Streuintensitit eine erhebliche kohdrente Komponente
bei diesen diinnen Kristallen besitzen muf.

Zur Priifung der Ndherungsformel des dynamischen
Zweistrahlfalles wurden aus einigen hundert Aufnah-
men besonders scharf gezeichnete ausgesucht, und die
Nebenstreifen am dynamisch starken Reflexband (1120)
in solchen Gebieten vermessen, die frei von starken
Storreflexen sind. (Eine derartige Aufnahme an MoS,
zeigt Abb. 1 *.) Die Messungen an den Minima dieser
Streifen bei Priparatdicken von 350 bis 1000 A und
bei Strahlspannungen von 35 bis 85 kV ergaben nun;
daB in nur schwach gestorten Bereichen der Zweistrahl-
fall der dynamischen Theorie sehr gut erfiillt ist. Die
aus den Messungen mit Hilfe der genannten Néherungs-
formel ermittelten Fourier-Koeffizienten stimmten un-
tereinander innerhalb einer Fehlerbreite von weniger
als 2% iiberein. Die zugehtrigen Dicken lieBen sich

I. Ackermany, Ann. Phys., Lpz. 2 (6), 41 [1948].
C. H. MacGiLravry, Physica 7 (Nr.4), 329 [1940].
H. Prister, Ann. Phys., Lpz. 11 (6), 240 [1953].
Abb. 1 auf Tafel S.1034 a.
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