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Szintillationseigenschaften von Anthracen- und Naphthalinkristallen
beim Beschul! mit energiereichen a-Teilchen,
Deuteronen und Elektronen bei tiefen Temperaturen*
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(Z. Naturforschg. 19 a, 756—767 [1961] ; eingegangen am 6. Marz 1964)

The scintillation response of anthracene crystals has been investigated with 7.0 MeV a particles
within the temperature range 1.5 °K << 7' << 300 “°K and with 46 MeV a particles and 24 MeV
deuterons within the temperature range 11 °K << T << 300 “K. With decreasing crystal temperature
the scintillation light yield increases towards a temperature independent but still angularly de-
pendent limiting value reached at about 4 “K.

The angular dependence of the scintillation light yield shows a so far unknown sharp peak at
particle impact directions nearly paralel to the (a, b)plane. The peak changes with crystal tempera-
ture and ionization density in a complicated manner and disappears below 10 “K.

For 0.6 MeV f particles the scintillation light yield has been investigated within the temperature
range 11 °K < 7 < 300 °K. It increases with decreasing temperature less steeply than the a-light
yield, i. e. the a/f yield ratio increases as the crystal temperature decreases. From this it is con-
cluded that the quenching of excitations within an ionization column is a function of the crystal
temperature. Similar results have been obtained with single crystals of naphthalene.

A possible relation between the scintillation anisotropy and the anisotropy of the lattice thermal

conductivity has been examined.

Im Jahre 1959 fand Heckmann! beim Beschuf}
eines Anthracen-Einkristalls mit a-Teilchen der Ener-
gie Ea=5.3 MeV, dal} die Intensitdt der einzelnen
von den a-Teilchen hervorgerufenen Szintillations-
lichtblitze stark von der Flugrichtung der a-Teilchen
relativ zum Kristallgitter abhéngt. Diese als ,,Szintil-
lationsanisotropie® bezeichnete Erscheinung wurde
kurze Zeit spater auch beim trans-Stilben (HEckmany,
Haxsex und Frammersrerp 2 1960) und schlieB3lich
an insgesamt 13 verschiedenen organischen Molekiil-
kristallen beobachtet (KienzLe und FLaMMERSFELD *
1961). Es wurde daher angenommen. dal} die Szin-
tillationsanisotropie bei einkristallinen organischen
Szintillatoren eine Erscheinung allgemeiner Natur
ist. Sie fand sich am deutlichsten ausgeprdgt beim
Naphthalin, bei dem sich z. B. fiir 7 MeV-a-Teilchen
bei Zimmertemperatur die beiden Extremwerte der
Lichtausbeute um nahezu den Faktor 2 unterschei-
den.

Es wurde vermutet, daf} die Szintillationsanisotro-
pie auf einer anisotropen Wanderung der Molekiil-
anregungsenergie im Kristall beruht?!; die Energie-
wanderung sollte vom Schwingungszustand des Kri-

* D7, Auszug.
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stallgitters und damit von der Kristalltemperatur ab-
hiangen. Daher befafiten sich Heckmany, SANDER und
Framversrerp 1961 45 mit der Temperaturabhin-
gigkeit der Szintillationsanisotropie. Sie wihlten als
Modellsubstanz wiederum Anthracen, da dessen Kri-
stallstruktur und Szintillationseigenschaften am be-
sten bekannt waren. Die Messungen erstreckten sich
bis ins Temperaturgebiet des fliissigen Heliums und
ergaben Resultate, die weitere Untersuchungen wiin-
schenswert machten.

Es war die Aufgabe der vorliegenden Arbeit, ge-
nauer den Temperaturverlauf der Szintillations-
anisotropie des Anthracens und Naphthalins sowie
die Temperaturabhdngigkeit der Lichtausbeute, be-
sonders unterhalb 30 °K und bei Anregung mit a-
Teilchen, zu untersuchen.

1. Apparatur

a) Herstellung der Kristalle

Die Messungen wurden ausgefithrt an Einkristallen
der aromatischen Kohlenwasserstoffe Anthracen und
Naphthalin. Es wurden zwei Gruppen von Kristallen
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169, 17 [1962].
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untersucht: 1. Diinne Kristallnadeln fiir Messungen mit
a-Teilchen geringer Reichweite und 2. dicke Kristalle
von mehreren Millimetern Durchmesser fiir Messungen
mit Deuteronen und a-Teilchen hoher Energie.

1. Kristalle fiir Messungen mit ThB-a-Teilchen

Die maximale Reichweite der a-Teilchen des ThB
mit einer Energie E,=8,8 MeV betriagt in organischen
Szintillationskristallen 50 —60 u; es ist daher zweck-
malig fiir Messungen mit diesen a-Teilchen, die Kri-
stalle nur etwa 100 w dick zu wéhlen; sie besitzen dann
einerseits noch eine fiir die Montage hinreichende me-
chanische Festigkeit und sind andererseits frei von
Selbstabsorption. Aullerdem war es bei Untersuchungen
mit a-Teilchen von E,=4—8 MeV noétig, die Kristalle
als Lichtquelle moglichst ,,punktformig™ zu machen, da
wegen des groBen Abstandes zwischen Szintillations-
kammer und Photomultiplier das Licht nicht wie ge-
wohnlich iiber einen Plexiglaslichtleiter, sondern durch
optische Abbildung mit Hilfe eines Parabolspiegels dem
Photomultiplier zugefiihrt wurde.

Aus kiuflichen 1 cm®-Wiirfeln von Anthracen ® und
aus einem selbstgeziichteten Naphthalin-Kristall 7 wur-
den mit Hilfe einer Kristallschneidemaschine 0,5 mm
dicke rechteckige Platten von 5 mm Kantenldnge herge-
stellt, deren Ebenen entweder parallel zur kristallo-
graphischen (a,b)-Ebene oder parallel zur (a,c’)-Ebene
lagen; daraus wurden prismatische Stdbchen von
0,5 x 0,5 mm? Querschnitt und 5 mm Linge geschnitten,
deren Langsachsen mit den kristallographischen Haupt-
achsen a oder b oder ¢’ zusammenfielen, d. h. ein aus
3 verschiedenen Stibchen bestehender Satz umfalite ge-
rade die drei aufeinander senkrecht stehenden Haupt-
richtungen der betreffenden Kristallart. Die Kristalle
wurden zur Beseitigung eventueller Oberflachenschdden
kurze Zeit in reinem Xylol gebadet und anschliefend
in einem evakuierten Glasgefdll in fliissiger Luft unter
Lichtabschlul aufbewahrt. Alle Kristalle fiir Messungen
mit a-Teilchen niedriger Energie wurden aus diesem
Vorrat entnommen. Die kristallographische Orientierung
aller untersuchten Kristalle geschah mit einem Polarisa-
tionsmikroskop.

2. Kristalle fiir Messungen mit Deuteronen
und a-Teilchen hoher Energie

Deuteronen der Energie Eq=25MeV, wie sie das
Gottinger Synchrozyklotron liefert, dringen in organi-
sche Kristalle etwa 3 mm tief ein® Es wurden daher
aus einem groleren Anthracen- bzw. Naphthalin-Kristall
mit der Kristallsige je ein prismatischer Einkristall von
4 x 4 mm? Querschnitt und 6 mm Hohe derart geschnit-
ten, daf} die Langsachse parallel zur Kristallachse b lag;
um diese Achse wurden die Kristalle spéter im Teilchen-
strahl des Zyklotrons gedreht. Beide Kristalle wurden
unmittelbar vor der zugehorigen Bestrahlung angefer-
tigt, kurze Zeit in reinem Xylol gebadet und anschlie-

% Firma Harshaw, USA.
7 Firma Schuchardt, Miinchen; Reinheit: ,,Fiir Szin-
tillationszwecke®.
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end am Kristallhalter im Kryostaten befestigt; um
auch hier Einfliisse des Luftsauerstoffs auf die Szintil-
lationseigenschaften auszuschalten, wurde die Szintilla-
tionskammer gleich nach der Montage des Kristalls
evakuiert, mit 20 Torr Heliumgas gefiillt und im Laufe
der Messung etwa eine Stunde spéter auf die Tempera-
tur der fliissigen Luft abgekiihlt.

b) Der Kryostat

Zur Untersuchung organischer Szintillationskristalle
im Temperaturbereich des fliissigen Wasserstoffs und
Heliums wurde ein Metallkryostat (Abb. 1) konstruiert,
der es gestattete, die Kristalltemperatur kontinuierlich
zwischen 300 °K und 1,5 °K zu variieren und die Kri-
stalle im Teilchenstrahl eines radioaktiven Prédparates
oder eines Teilchenbeschleunigers um beliebige Winkel
zu drehen, so daB die Szintillationslichtausbeute als
Funktion der absoluten Temperatur und des Einschuf3-
winkels der Teilchen relativ zum Kristallgitter gemessen
werden konnte.

Abb.1 zeigt den inneren Aufbau des Kryostaten.
Nicht mitgezeichnet wurden aus Griinden der Ubersicht-
lichkeit das duBere Vakuumgehiuse mitsamt den Pum-
pen und Manometern sowie die elektrische Kristalldreh-
und Winkelanzeigevorrichtung. Der innere Kupfertank
(B) dient zur Aufnahme von 350 cm H, oder He. Er
wird umgeben von dem ,riickgekoppelten® Wairme-
schild (C), den die aus (B) abstreichenden kalten
Déampfe kiihlen. Der dullere Ringtank (A) befindet sich
mitsamt den Warmeschilden (A3) und (A4) auf der
Temperatur der fliisssigen Luft; dadurch wird der Innen-
tank (B) gegen die Warmestrahlung des dufleren Va-
kuumgehiuses abgeschirmt. Die Kupferteile des Kryo-
staten wurden vernickelt. Als Warmeisolatoren dienen
diinnwandige Edelstahlrohrchen, z. B. (A1) und (B1)
und Pertinaxscheiben (A6) und (C5). Das Fiillen des
Innentanks (B) geschieht mit einem nicht gezeichneten
Vakuummantelheber, der durch (Bl) bis zum Boden
von (B) reicht.

In der kupfernen Szintillationskammer (F) hdngt an
dem Kristallhalter (G) (Duralzylinder), der mit Hilfe
des Rohrchens (E) von auflen automatisch gedreht wird,
der zu untersuchende Kristall (J); (G) bestand bei
adiabatischen Entmagnetisierungen aus einer para-
magnetischen ,,Pille“ aus Eisenammon-Einkristallen.
Das zur Kithlung durch adiabatische Entmagnetisierung
notige Magnetfeld verlief zwischen den Polstiicken (L)
eines in Abb. 1. nicht gezeichneten groen Elektro-
magneten.

Ein a-Teilchen- oder Deuteronenstrahl trifft durch
den Kanal (F3) nach dem Passieren eines nicht gezeich-
neten Al-Fensters auf den Kristall (J). Das Szintilla-
tionslicht wird von dem Al-Reflektor (F1) durch drei
Kristallquarz-Fenster (F2), (C3) und (A5) auf den
Photomultiplier (K) geworfen.

8 Herr Dr. W. Scuérr stellte freundlicherweise Energie-Reich-
weite-Kurven zur Verfiigung, ebenso ein justiertes Strahl-
rohr am Zyklotron.
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Abb. 1. Kryostat. Das duBlere Vakuumgehiuse wurde aus
Griinden der Ubersichtlichkeit nicht mitgezeichnet. Beschrei-
bung siehe Text.

Ein Kohlewiderstand ® fiir die Temperaturmessung
unter 80 °K ist in den unteren Teil der Szintillations-
kammer (F) neben dem Parabolspiegel (F1) eingelas-
sen (nicht gezeichnet) ; er wird von demselben He-Kon-
taktgas (F14) umspiilt, das auch den Kristall (J) ther-
misch mit den Wanden der Szintillationskammer (F)
verbindet.

Die Abweichung der von dem Kohlethermometer an-
gezeigten Temperatur von derjenigen des Kristalls (J)
betrigt weniger als 0,5°, wie in einem hier nicht niher
beschriebenen Experiment festgestellt wurde. Ein nicht
eingezeichnetes Thermoelement zur Messung der Tem-
peraturen iiber 80 °K befindet sich im unteren Ende
des Kristalldrehrohres (E).

Das Auswechseln der Kristalle erfordert ein volliges
Zerlegen des Kryostaten und nimmt mitsamt dem Wie-
derzusammensetzen etwa eine Stunde in Anspruch. Die

9 Allen-Bradley, 130 Ohm, 1 Watt.
10 General Electric, GE-7031.
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Befestigung der Kristalle (J) an dem Kristallhalter (G)
geschah mit einem speziellen Tieftemperaturklebstoff 10,
Die diinnen Kristalle bei Messungen mit a-Teilchen
niedriger Energie saBlen ein wenig unterhalb des Brenn-
punktes des Paraboloids (F1), so dal das Licht auf die
Kathode des 60 cm entfernten Photomultipliers fokus-
siert wurde; bei Messungen am Zyklotron mit dicken
Kristallen war wegen der GroBe der Kristalle eine opti-
sche Abbildung nicht mehr moglich, aber andererseits
auch nicht nétig, da erstens viel Licht zur Verfiigung
stand und da zweitens bei diesen Messungen der Ab-
stand der Szintillationskammer vom Photomultiplier
(K) kleiner gewahlt wurde (8 cm).

Die Verdampfungsrate des Kryostaten betrug 3 cm?®
H,-Gas pro Sekunde oder 5 cm?® He-Gas pro Sekunde.
Das Aufwidrmen der Szintillationskammer (F) erfolgte
von 4 "K bis 10 “K innerhalb etwa einer Stunde, von
20 “K bis 80 “K in 6 —8 Stunden; um die Messungen
nicht zu lange hinzuziehen, wurde zur Uberwindung
des H,-Tripelpunktes und bei Temperaturen iiber 50 “°K
warmes He- oder H,-Gas in den Innentank (B) einge-
lassen.

Adiabatische Entmagnetisierungen einer hier nicht
nidher  beschriebenen  einkristallinen  Pille  aus
NH, Fe(SO,)5-12 H,0 wurden von einer durch Ab-
pumpen von He erreichten Anfangstemperatur von
1.5 “°K und von einem Anfangsfeld von 10 Kilogaufl
nach den Angaben von Kurtt und Sivon ! ausgefiihrt.
Eine Messung der Suszeptibilitdt der Pille zur Bestim-
mung der Endtemperatur bei abgeschaltetem Magnet-
feld war wegen der nicht entfernbaren eisernen Pol-
stiicke leider nicht moglich. Es wird angenommen, dal}
die erreichte tiefste Kristalltemperatur jedenfalls unter
1 °K lag. Der genaue Wert der Endtemperatur ist je-
doch insofern ohne grofle Bedeutung, als die Lichtaus-
beute und die Anisotropie der untersuchten Kristall-
proben schon bei 4 “°K einen konstanten Grenzwert er-
reichten.

c) Elektronik

Die von einzelnen energiereichen Teilchen in einem
Szintillator hervorgerufenen Lichtblitze wurden mit
Hilfe eines Photomultipliers in elektrische Impulse ver-
wandelt; die Elektronensammelzeit 7 am Ausgang des
Photomultipliers betrug =5 wusec und war also grofl
gegen die Leuchtdauer der einzelnen Szintillationen, so
daBl praktisch alle Photoelektronen eines Lichtblitzes
gesammelt wurden und daher die Héhe der einzelnen
elektrischen Impulse proportional zur Photonenzahl der
einzelnen Lichtblitze war. Einzelne Teilchen einheitlicher
Energie erzeugen elektrische Impulse, deren Héhe, ge-
messen z. B. in Volt, nach einer Gauss-Verteilung sta-
tistisch um einen Mittelwert streut, der proportional zur
mittleren Helligkeit der einzelnen Szintillationen ist,
und der als Lichtausbeute S bezeichnet wird. Die so de-
finierte Lichtausbeute S war in Abhingigkeit von der
Kristalltemperatur 7 und dem Einschulwinkel ¢ zu

11 N, Kvrtt u. F.Smvon, Proc. Phys. Soc., Lond. A 149, 152
[1935].
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untersuchen. Dazu wurden gleichzeitig zwei elektroni-
sche Apparaturen benutzt:

1. Apparatur I:

Das ganze Impulsspektrum einzelner Teilchen ein-
heitlicher Energie wurde mit einem 256-Kanaldiskrimi-
nator aufgenommen und daraus die Lichtausbeute S
bestimmt als die zum Haufigkeitsmaximum der Gauss-
Verteilung der Einzelimpulse gehdrige mittlere Impuls-
hohe.

2. Apparatur II:

Die Hohe der einzelnen elektrischen Impulse wurde
mit Hilfe einer bei Berkuax 12 beschriebenen Apparatur
elektronisch gemittelt und der Mittelwert = Lichtaus-
beute S automatisch aufgezeichnet.

Mit Apparatur II wurden besonders die Anisotropie-
kurven S=S(¢) fiir feste Temperatur T aufgenom-
men, wahrend mit Apparatur I besonders der Tempera-
turverlauf der Lichtausbeute S=S(T) gemessen wurde.
Zur Gewinnung genauer Temperaturabhingigkeiten der
Lichtausbeute S(T) wurde immer nach einer passenden
Anderung AT der Kristalltemperatur T ein Teilchen-
Szintillationsspektrum in Verbindung mit einem Elek-
tronen-Eichspektrum mit Apparatur I aufgenommen;
zur Gewinnung von Elektronen-Eichspektren diente eine
Eichlichtquelle. Sie bestand aus einer iiber die Photo-
kathode des Multipliers schwenkbaren Ursricurschen
Halbkugel, in der ein Cs!37 enthaltender Plastikszintil-
lator hing. Die von den Konversionselektronen des Cs37
in Plastik erzeugten einzelnen Lichtblitze liefern am
Multiplierausgang wiederum ein Impulsspektrum von
Gauss-Form, dessen mittlere Impulshohe als Eichlicht-
ausbeute benutzt wurde.

Dadurch, dal alle gemessenen Teilchen-Lichtausbeu-
ten S(7T) auf die Elektronen -Eichlichtausbeute bezogen
wurden, war es moglich, den zeitlichen Gang der Ge-
samtverstirkung, der etwa 2% pro Tag betrug, zu eli-
minieren.

Die Linearitét der Verstarkung wurde in tiblicher Weise
mit y-Praparaten verschiedener Energie iiberpriift. Zu-
sdtzlich wurde mit den Apparaturen I und II getrennt je
eine gleiche Kurve S(T) und eine Kurve S(¢) gemessen
und Ubereinstimmung innerhalb der MeBgenauigkeit ge-
funden. Diese betrug fiir a-Teilchen und Elektronen nied-
riger Energie 1S = £ 2% und fiir a-Teilchen und Deutero-
nen hoher Energie 4S = * 7%, da bei den Messungen am
Zyklotron keine geeignete Eichlichtquelle zur Verfiigung
stand.

Die optische Isotropie der Szintillationskammer wurde
mit einem Plastikszintillator iiberpriift.

Die Drehung der Kristalle im Teilchenstrahl geschah
automatisch durch einen Synchronmotor, wobei die Win-
kelgeschwindigkeit der Kristalle 360° pro 15 Minuten
betrug. Eine stdndige Anzeige der augenblicklichen Win-
kelstellung der Kristalle zur Richtung des Teilchen-
strahls lieferte ein Wechselstromdrehmelder, dessen Ge-
ber auf der Kristalldrehachse saf3.

12 E. Berknay, Dissertation, Gottingen 1963.
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Bei Messungen am Zyklotron wurde die Apparatur
wegen der Radioaktivitit am Ort der Bestrahlung von
einem Mefiraum aus ferngesteuert; dabei wurden die
Mel3gerdte des Kryostaten mit einer Fernsehanlage
tiberwacht.

2. Messungen mit a-Teilchen und Elektronen
niedriger Energie

a) Lichtausbeute S=S(T) von Anthracen
Die Szintillationslichtausbeute S=S(7) von An-

thracen beim Beschufl mit a-Teilchen der Energie
E.=7.0 MeV und mit Elektronen der Energie
Es=0,6 MeV wurde in Abhéangigkeit von der Kri-
stalltemperatur 7 im Bereich 300 °K>T7>12 °K
untersucht; auBerdem wurde im Bereich 12 °K>T
>1,5 °K die a-Lichtausbeute fiir E.= 7.0 MeV ge-
messen. Dabei geschah die Einstellung der Kristall-
temperatur 7 mit dem oben beschriebenen Kryosta-
ten und die Registrierung der in Abschnitt 1 ¢) de-
finierten Lichtausbeute S mit der Apparatur I. Die
a-Teilchen entstammten einem ThB-Praparat und die
Elektronen einem Cs!37-Priparat.

Das Ergebnis der Messungen, die an mehreren
verschiedenen Kristallen reproduziert wurden, zeigt
Abb. 2. Fiir verschiedene Einschufirichtungen erge-
ben sich verschiedene Temperaturabhingigkeiten
S(T) der Lichtausbeute S. Die Kurven B, D und E
wurden bei T =290 K auf die Kurve C" normiert,
damit ein Vergleich der relativen Anderung der Licht-
ausbeute S mit der Temperautr T zwischen den ver-
schiedenen Kurven moglich ist. Am stiarksten nimmt
die Lichtausbeute S fir die b-Richtung zu, fir die
S bei 300 °K am kleinsten ist.

Wie aus Abb. 2 ersichtlich, steigt die a-Lichtaus-
beute des Anthracens (Kurven B, b” und C) unter-
halb von etwa 120 °K stirker mit fallender Tempera-
tur an als die Elektronenlichtausbeute (Kurve E), d. h.
das a/f-Lichtausbeuteverhiltnis wichst mit sinken-
der Kristalltemperatur, und zwar am starksten fiir
die Kristallrichtung b, fiir die es an und fiir sich bei
300 “K den kleinsten Wert hat. Wenn der niedrige
Wert des a/f-Lichtausbeuteverhiltnisses bei Zimmer-
temperatur (etwa 0,15 fiir Anthracen und ¢-Rich-
tung) durch eine Léschung der Anregungsenergie
im Jonisationskanal der a-Teilchen bedingt ist, muf}
aus der Abweichung der Kurven B und C’ von E
in Abb. 2 geschlossen werden. da8 die Loschvorgdnge
im Anregungskanal temperaturabhingig sind, und
zwar in verschiedenem Malle, je nach der Lage der
Ionisationsspur relativ zum Kristallgitter.
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Abb. 2. Anthracen. Lichtausbeute S(7') fir
a-Teilchen (E,=7,0 MeV) und Elektronen

(E4=0.6 MeV). Kurve B: a-Teilchen par-
allel zur b-Achse (Nebenmaximum). Kurve

B’: a-Teilchen parallel zur Richtung der tat-
sdchlichen Minima der Lichtausbeute (Spin).

Kurve C’: a-Teilchen parallel zur ¢’Achse.

Kurve E: Elektronen. Die Kurven B, B” und

E wurden bei 290 °K auf die Kurve C’ nor-
miert.

Lichtausbeute S (willkiirliche Einheiten)

4 Anthracen
Fq=7MeV Ea= 06 MeV
\
A
2 | —
| .
‘ \
! absolute Temperatur T i
& 3° 10° 30° 100° 30 '
0. .

Die in der Abb. 2 bei 1 °K eingezeichneten MeD-
punkte entstammen adiabatischen Entmagnetisierun-
gen. Wie ersichtlich, weichen die zugehorigen Licht-
ausbeuten S(1 °K) nicht von den schon bei etwa
4 °K erreichten Grenzwerten der Lichtausbeute S fiir
tiefe Temperaturen ab; dadurch eriibrigt sich, wie
schon an anderer Stelle erwihnt, eine Diskussion
der genauen Endtemperatur der adiabatischen Ent-
magnetisierungen.

Es ist bemerkenswert, daf} die Szintillationsaniso-
tropie des Anthracens auch bei den tiefsten hier er-
reichten Temperaturen nicht verschwindet.

b) Lichtausbeute S=S(T) von Naphthalin
Die Lichtausbeute S=S(7T) von Naphthalin-Kri-

stallen wurde unter denselben Bedingungen wie beim
Anthracen (siehe vorigen Abschnitt) untersucht.
Auch hier wéachst die Lichtausbeute S mit fallen-
der Temperatur an. und zwar stirker als beim
Anthracen; die Zunahme betrdgt beim Naphthalin
S(12 °K)/S(300 °K) ~8 fiir EinschuBrichtung der
a-Teilchen von E.=7.0 MeV parallel ¢’. Bei 12 °K
geht die a-Lichtausbeute des Naphthalins tiber ein
Maximum und erreicht bei 4 “K einen konstanten
Grenzwert. Auch beim Naphthalin nimmt die Licht-
ausbeute S mit fallender Temperatur 7' fiir verschie-
dene Kristallrichtungen in verschiedenem Mafle zu.
und zwar auch hier am stirksten fiur die Einschuf-
richtung, fir die sie an und fiir sich bei Zimmer-
temperatur am kleinsten ist (parallel a-Achse). Auch
die o/p-Lichtausbeuteverhiltnisse des Naphthalins
steigen mit fallender Kristalltemperatur 7 und eben-
falls wie beim Anthracen verschieden fiir verschie-

dene Achsenrichtungen, so dal} auch hier auf eine
Temperaturabhéngigkeit des Loschmechanismus ge-
schlossen werden muf. Auch beim Naphthalin bleibt
bei den tiefsten hier erreichten Temperaturen die
Lichtausbeute S von der Einschufirichtung ¢ der
a-Teilchen abhangig (s. u.).

¢) Das Minimum im Temperaturverlauf der Szintil-
lationsanisotropie S./S), des Anthracens

Heckmany, Sanper und Frammersrerp 45 haben
erstmals den Temperaturverlauf der Szintillations-
anisotropie des Anthracens untersucht. Sie arbeiteten
mit einer wesentlich einfacheren Anordnung und be-
schossen einen Anthracen-Kristall gleichzeitig mit
zwei gleichen a-Strahlen der Energie E.=8.78 MeV
derart, dal} der eine a-Strahl in Richtung der Kri-
stallachse ¢’ und der andere in Richtung der b-Achse
auf den Kristall traf. Sie trugen tiber der absoluten
Temperatur das Verhiltnis S.//Sy, der Lichtausbeute
S. zur Lichtausbeute S), auf; dabei ergab sich kon-
stante Anisotropie S./S, = 1.35 im Bereich von 2 °K
bis 12 °K in Ubereinstimmung mit den hier ausge-
fihrten Messungen (siehe unten), dann mit steigen-
der Temperatur ein Absinken und ab 26 “K ein An-
steigen der Anisotropie S./S, bis zum bekannten
Wert von etwa 1,5 bei Zimmertemperatur. Die Deu-
tung des Minimums bei 26 °K war dadurch er-
schwert, daB die benutzte Versuchsanordnung? ®
nicht gestattete. vollstindige Anisotropiekurven auf-
zunehmen. Deshalb wurde hier mit dem in Ab-
schnitt 1 beschriebenen Kryostaten die Richtungsab-
hangigkeit der Lichtausbeute bei tiefen Temperatu-
ren genau untersucht.
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Abb. 3. Anthracen, Drehachse a. Szintillationslichtausbeute
S(T,®) von Anthracen beim Beschufl mit a-Teilchen der
Energie E,=7,0 MeV. Ein Einkristall von 0,3 X 0,3 mm? Quer-
schnitt und 3 mm Lénge, geschnitten parallel zur a-Achse,
wurde um diese Achse in einem a-Strahl fester Richtung ge-
dreht. Der Einfallswinkel ¢ der a-Teilchen wurde von der
Kristallrichtung ¢” aus gewihlt.
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Ein Anthracen-Prisma von 0,3 % 0,3 mm? Quer-
schnitt und 3 mm Lénge, geschnitten parallel zur
Kristallachse a. wurde um diese Achse in einem
a-Strahl der Energie E.=7,0 MeV gedreht und die
Lichtausbeute S als Funktion des Drehwinkels ¢ und
der Kristalltemperatur 7' gemessen. Abb. 3 zeigt das
Ergebnis: In demselben Temperaturbereich, in dem
das von Heckmany und Mitarb. beobachtete Mini-
mum auftritt, enthalten die Anisotropiekurven des
Anthracens fir Drehachse a ein Nebenmaximum in
Richtung der b-Achse, dessen Winkelhalbwertsbreite
B= 178" um die b-Achse betriigt (siche Abb. 4).
Das Nebenmaximum verschwindet sowohl fiir Kri-
stalltemperaturen iiber 70 K als auch unter 10 °K;
seine relative Hohe AH = (Syepenmax — Smin) /Smin
(Abb. 4) erreicht ‘als Funktion der Temperatur T
zwischen 20 °K und 30 °K ein Maximum (s. auch
Abb. 10). Tragt man tuber der Temperatur T als die
Szintillationsanisotropie das Verhiltnis

Smax/snebenmax = Sc'/Sb = Kurve A’

in Abb. 5 auf, so ergibt sich tatsachlich ein Minimum
bei 26 °K; triagt man dagegen das Verhiltnis

Smax/Smin = Kurve A

in Abb. 5 auf, so verlauft dieses monoton mit der
Temperatur T. Das Nebenmaximum in den Aniso-
tropiekurven des Anthracens liefert also eine zwangs-
lose Erklarung des von Heckmany und Mitarb. ® ge-
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Abb. 5. Anthracen, Szintillationsanisotropie SA(T) f{fiir a-Teilchen (E, = 7 MeV).

Kurve A: Smax/Smin fiir Drehachse=a.
Kurve B: Smax/Smin fiir Drehachse=b.

Kurve A’: Smax/Snebenmax fiir Drehachse=a.
Kurve B": Smax/Snebenmax fiir Drehachse=Db.
Kurve C’: Smax/Smin fiir Drehachse=c’.

Die untersuchten Kristalle besalen 0,3 x 0,3 mm? Querschnitt und 3 mm Lange. Die

13 H. Hansev, Z. Phys. 174, 231 [1963].

MeBpunkte fiir Temperaturen iiber 300 °K wurden entnommen aus Hansex 13,
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fundenen Minimums der Szintillationsanisotropie des
Anthracens bei tiefen Temperaturen. Ungelost ist je-
doch noch die interessante Frage nach dem Zustande-
kommen der Nebenmaxima.

In Abb. 2 bedeuten die Kurven B und B” den Tem-

peraturverlauf der Lichtausbeute
Snevenmax = Si, = Kurve B und  S,,;, = Kurve B'.

Auch bei Drehung eines Anthracen-Kristalls um die
kristallographische b-Achse tritt bei tiefen Tempera-
turen fiir a-Teilchen der Energie E.=7 MeV ein
Nebenmaximum in der Nihe des Minimums der
Lichtausbeute S, d. h. hier etwa in Richtung der a-
Achse auf (Abb. 6). Diese Nebenmaxima sind stir-
ker ausgeprigt und erstrecken sich iiber einen gro-
Beren Temperaturbereich als bei Drehung um a.
AuBerdem hédngt die Winkellage der Nebenmaxima
relativ zum Kristallgitter fiir Drehachse b von der
Temperatur T ab. Der Temperaturverlauf der An-
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Abb. 6. Anthracen, Drehachse b. Szintillationslichtausbeute

S(T, ¢) von Anthracen beim BeschuBl mit a-Teilchen der

Energie E,=7,0 MeV. Ein Einkristall von 0,3 x 0,3 mm? Quer-

schnitt und 3 mm Linge, geschnitten parallel zur Kristall-

achse b, wurde um diese Achse in einem a-Strahl fester Rich-

tung gedreht. Der Einfallswinkel ¢ der a-Teilchen wurde von
der Kristallrichtung a aus gewéhlt.
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iSOtrOPie szlx/sminzl\—urveB und Smux/snoh(-mnzlx
=Kurve B’ fiir Drehachse b ist in Abb. 5 wieder-
gegeben. S, ist dabei die gemessene Minimallicht-
ausbeute der Anisotropiekurven in Abb. 6; es ist
hier zu beachten, daBl weder S, . cnmax n0ch Spin mit
S. zusammenfallen. Auch in diesem Fall lauft die
Anisotropie Spux/Snebenmax = Kurve B’ als Funktion
der Temperatur T durch ein Minimum, wogegen die
entsprechende Kurve B fiir die Anisotropie S,../Suin
einen monotonen Verlauf zeigt.

Es ist bemerkenswert. dal in Abb. 5 die beiden
Kurven A und B unterhalb von etwa 12 °K ineinan-
der einmiinden; das bedeutet. daf} beim Anthracen
die Szintillationsanisotropie fiir ¢’ als Drehachse
und fiir E«=7 MeV unter 12 °K verschwindet. Dies
wurde in einer besonderen Messung direkt nachge-
prift. Ein Anthracen-Kristall von 0.4 0,4 mm?
Querschnitt und 3 mm Linge, geschnitten parallel
zur Kristallachse ¢’. wurde um diese Achse in einem
a-Strahl der Energie E.=7 MeV gedreht und die
Lichtausbeute S als Funktion des Drehwinkels ¢ und
der Kristalltemperatur 7' gemessen. Die aus dieser
Messung gewonnene Anisotropie S,/S), ist als Kurve
C’ in Abb. 5 eingezeichnet. Es zeigt sich, daB fiir die
Drehachse ¢’ des Anthracens bei hinreichend tiefen
Kristalltemperaturen tatsdchlich nahezu Isotropie
auftritt.

Fiir Drehachse ¢’ zeigen die Anisotropiekurven
keine Struktur von der Art der Nebenmaxima. Dar-
aus folgt fir die rdumliche Szintillationsanisotropie
des Anthracens (dreidimensionales Polardiagramm
der Lichtausbeute wie z. B. in 3). daB die Neben-
maxima nicht nur in Richtung der a- und b-Achse
auftreten, sondern in einer ganzen Einschuflebene,
die etwa mit der kristallographischen (a.b)-Ebene
zusammenfallt. Diese Ebene der Nebenmaxima neigt
sich aber, genau genommen. mit fallender Kristall-
temperatur 7 um die Kristallachse b im Uhrzeiger-
sinn, wobei zwischen dem Mal} der Neigung und
dem spezifischen Energieverlust der anregenden Teil-
chen ein Zusammenhang zu bestehen scheint, derart,
daB die Anderung A¢ der Neigung pro Temperatur-
anderung AT mit zunehmendem spezifischen Ener-
gieverlust wachst.

Die relative Hohe A4H der Nebenmaxima des An-
thracens ist in Abhéngigkeit von der Temperatur T
fiir a-Teilchen verschiedener Energie und fiir energie-
reiche Deuteronen in Abb. 10 (s. u.) zusammenfas-
send dargestellt.
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d) Szintillationsanisotropie von Naphthalin
fir E«=7 MeV

Nach dem Auffinden des Nebenmaximums in den
Anisotropiekurven des Anthracens wurde sogleich
das in kristallographischer Hinsicht nahe verwandte
Naphthalin auf diese Erscheinung hin untersucht.
Dazu wurde ein diinner nadelférmiger Naphthalin-
Einkristall, geschnitten parallel zur Kristallachse b,
um diese Achse in einem a-Strahl der Energie E.
=7.0 MeV gedreht und die Richtungsabhéngigkeit
der Lichtausbeute S fiir verschiedene Kristalltempe-
raturen 7 im Bereich zwischen 300 °K und 1.5 °K
gemessen. Abb. 7 zeigt das Ergebnis; zwar ist die
a-Lichtausbeute S des Naphthalins sehr viel starker
temperaturabhéngig als die a-Lichtausbeute des An-
thracens, jedoch zeigen die Anisotropiekurven des
Naphthalins fiir E.=7 MeV keine Nebenmaxima
oder andere Unregelmiafligkeiten, wenn man von
kleinen Einbuchtungen beiderseits der Maxima bei
tiefen Temperaturen absieht. Fiir Kristallachse b als
Drehachse waren die Anisotropiekurven nicht wesent-
lich von denen fiir Drehachse a verschieden.

Die Anisotropie S.//S, des Naphthalins fiir E.=
7 MeV geht mit fallender Kristalltemperatur T bei
etwa 120 “K iiber ein ausgeprigtes Maximum, bei
dem S./S, einen Wert von 3,5 erreicht!%, nimmt
dann monoton ab und erreicht bei etwa 4 °K einen
konstanten Grenzwert von S./S,=1,53.

Weitere Untersudrungen am Naphthalin mit ener-
giereichen Deuteronen werden im folgenden Ab-
schnitt beschrieben. Auch in den Anisotropiekurven
des para-Terphenyl fir Drehachse b waren zwischen
300 °K und 11 °K fiir Eo=7 MeV keine Neben-
maxima zu finden. so daf} nach den bisher gewonne-
nen Ergebnissen die Nebenmaxima eine spezielle
Eigenschaft der Anthracen-Kristalle zu sein scheinen.

3. Untersuchungen mit a-Teilchen und
Deuteronen hoher Energie

a) Messungen am Anthracen

Um eine bessere Kenntnis des Nebenmaximums
in der Szintillationsanisotropie des Anthracens zu
gewinnen, wurde ein Anthracen-Kristall von 4.5 x
4.5 mm? Querschnitt und 5 mm Hohe mit a-Teilchen

14 Dieser Wert gilt fiir Kristalle, die aus einer Schmelze ge-
wonnen worden waren; fiir aus der Dampfphase konden-
sierte Kristalle war S¢//Sa am Maximum der Anisotropie
etwa gleich 3,0.
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Abb. 7. Naphthalin, Drehachse b. Szintillationslichtausbeute
S(T, ¢) von Naphthalin beim Beschuf§ mit a-Teilchen der
Energie E,=7,0 MeV. Ein Einkristall von 0,5x 0,5 mm? Quer-
schnitt und 4 mm Linge, geschnitten parallel zur Kristall-
achse b, wurde um diese Achse in einem a-Strahl fester Rich-
tung gedreht. Der Einfallswinkel ¢ der a-Teilchen wurde von
der Kristallrichtung a aus gezdhlt. Wegen des Abfalls der
Lichtausbeute S bei 8 °K liegt die Anisotropiekurve fiir He-
liumtemperatur tiefer als die Kurve fiir 11,5 °K.

der Energie E.=45.7 MeV und mit Deuteronen der
Energie Eq=24.5 MeV aus dem Gottinger 180 cm-
Synchrozyklotron 13 bestrahlt und die Lichtausbeute
S in Abhingigkeit vom Einfallswinkel ¢ der Teil-
chen relativ zum Kristallgitter und von der Kristall-
temperatur 7 zwischen 300 °K und 11 °K gemessen.
Die Liangsachse des Kristalls fiel mit der kristallo-
graphischen b-Achse zusammen; um diese Achse
wurde der Kristall im Teilchenstrahl mit Hilfe eines
Synchronmotors gedreht, wobei die Lichtausbeute S
als Funktion des Drehwinkels ¢ automatisch aufge-
zeichnet wurde. Die Feinjustierung des Kryostaten
im Teilchenstrahl geschah durch Schwenken um eine
vertikale und eine horizontale Achse mittels fern-

15 Herrn Privatdozent Dr. Scumipt-Otr mochte ich fiir die Uber-
wachung des Zyklotrons bei einigen Nachtmessungen dan-
ken.



764

gesteuerter Servomotore. Wahrend der Messung tra-
fen pro Sekunde 200 — 300 Teilchen auf den Kri-
stall; diese Strahlintensitat gewahrleistet ein sicheres
Funktionieren der Registrierautomatik und verhin-
dert mit Sicherheit eine Aufheizung des Kristalls.
Abb. 8 zeigt die mit dem oben beschriebenen An-
thracen-Kristall gemessenen Anisotropiekurven fiir
Eo—45.7 MeV. Wie ersichtlich, ist schon bei 300 K

ein Nebenmaximum vorhanden. das mit fallender

Lichtausbeute S (willkirliche Einheiten)
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Abb. 8. Anthracen, Drehachse b. Szintillationslichtausbeute
S(T, ) von Anthracen beim Beschuf} mit a-Teilchen der Ener-
gie E,=45,7 MeV. Ein Einkristall von 4 x 4 mm? Querschnitt
und 6 mm Hohe, dessen Lingsachse parallel zur Kristall-
achse b lag, wurde um diese Achse in einem a-Strahl fester
Richtung gedreht. Der Einfallswinkel der a-Teilchen wurde
von der Kristallrichtung a aus geziahlt. Der Ordinatenmalistab
wurde mehrfach unterbrochen, da sich die Lichtausbeute S
zwischen 80 °K und 20 °K nur geringfiigig dndert.

Temperatur T auf die Richtung der a-Achse zuwan-
dert und bei 20 K mit der a-Richtung zusammen-
fallt. Die relative Hohe

AHU (T) = (Snohenmax - Smin) /Smin

des a-Nebenmaximums geht mit fallender Tempera-
tur T bei etwa 30 °K iiber einen Maximalwert
AH.(max) und scheint bei hinreichend niedrigen
Temperaturen 7 wieder zu verschwinden. Man méochte

W. F. KIENZLE

annehmen, daf} es sich bei den fiir hohe a-Energien
beobachteten Nebenmaxima um dieselbe Erscheinung
handelt wie bei den Nebenmaxima fiir a-Teilchen der

Energie E.=7 MeV.

55 lla e’ lla —
| | 12°K |
53
| e |
= S A ~ il
S5 N N
£ S T -
<49 ~. -7 WK R |
S A o Ol
Sé7+ - I
S50t —— :
= Jex A i
7T //'\\ T N
“ W N o e
§45 s -
> g |
3557 Al
g/ wr VT
S / A\ ad / A\ ,
L9 O \ //4— as TR \ //
1 N | N
47—
1 A | A
ol —A— e —)
| | I\
U e \ /“"‘*\/ \\\ e
481 \v/ i "//‘
&} | ’(m (B Ea-2L5MeV |
| L
L+ = T
| % 300°K
0 f 5 ‘
lla le! lla
0 90° 180° 270°
DOrehwinkel P

Abb. 9. Anthracen, Drehachse b. Szintillationslichtausbeute
S(T, ) von Anthracen beim Beschull mit Deuteronen der
Energie Eq=24,5 MeV. Ein Einkristall von 4 x 4 mm? Quer-
schnitt und 6 mm Hohe, dessen Lédngsachse parallel zur Kri-
stallachse b lag, wurde um diese Achse in einem Deuteronen-
strahl fester Richtung gedreht und die Lichtausbeute S in
Abhiéngigkeit vom Drehwinkel @ und von der Kristalltempe-
ratur T aufgezeichnet. Der Einfallswinkel ¢ der Deuteronen
wurde von der Kristallrichtung ¢” aus gezidhlt. Der Ordinaten-
malstab wurde mehrfach unterbrochen, da sich die Lichtaus-
beute S unterhalb 80 °K nur geringfiigig @ndert.

Beschiel3t man denselben Kristall mit Deuteronen
der Energie Eq=24.5 MeV, so ergeben sich die in
Abb. 9 dargestellten Anisotropiekurven. Die ,,Neben-
maxima®“ der Deuteronenkurven iibertreffen die tib-
rige Anisotropie an Amplitude erheblich und errei-
chen ihren Hochstwert AH g (max) schon bei einer
relativ hohen Kristalltemperatur 7 von etwa 60 °K.
Auch die Deuteronen-,,Nebenmaxima*“ wandern mit
fallender Temperatur T in Richtung der a-Achse; sie
erreichen die a-Richtung jedoch im Gegensatz zu den
a-Nebenmaxima fir Eo=45,7 MeV nicht; zum Ver-
gleich sei daran erinnert, dafl die Nebenmaxima fur
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E«=7 MeV (Abb. 6) sogar iiber die a-Richtung hin-
wegwandern. Es scheint also ein Zusammenhang
zwischen dem spezifischen Energieverlust der Teil-
chen und der Lage der zugehorigen Nebenmaxima
im Kristallgitter zu bestehen. Bei 12 °K sind die
Deuteronen-,,Nebenmaxima*“
verschwunden.

Eine zusammenfassende Darstellung der relativen
Hohe AH = (Snebenmax_smin)/smin . wobei Sy, im-
mer die gemessene Minimallichtausbeute links oder
rechts vom Nebenmaximum ist, wird als Funktion
AH(T) fiir o-Teilchen verschiedener Energie und
fiir energiereiche Deuteronen in Abb. 10 wieder-
gegeben.
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Abb. 10. Relative Hohe AH der Nebenmaxima des Anthracens
in Abhingigkeit von derTeilchenart und von der Temperatur 7.
Kurve —0—0—0— : Beschuf} mit a-Teilchen (E,=7,0 MeV).
Kurve : Beschufl mit a-Teilchen (E,=45,7 MeV).
Kurve— A — /A — : Beschu3 mit Deuteronen (E3=24,5 MeV).
Die in Klammern angegebenen Werte fiir den spezifischen
Energieverlust pro Molekiil stellen den Quotienten aus Ge-
samtenergie und Reichweite der betreffenden Teilchen dar.

b) Messungen am Naphthalin

Es wurde untersucht, ob beim Beschufl von Naph-
thalin-Kristallen mit Deuteronen der Energie E4=
24,5 MeV bei tiefen Temperaturen ein Nebenmaxi-
mum in der Szintillationsanisotropie auftritt. Ein
Naphthalin-Einkristall von 4 x4 mm? Querschnitt
und 6 mm Héhe, dessen Langsachse mit der Kristall-
achse b zusammenfiel, wurde um diese Achse im
Deuteronenstrahl gedreht und die Lichtausbeute S
als Funktion des Drehwinkels ¢ und der Kristall-
temperatur 7 im Bereich 300 °K bis 12 °K gemes-
sen. Abb. 11 zeigt das Ergebnis. Die Lichtausbeute S
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steigt mit fallender Temperatur T etwas weniger
stark an als fir a-Teilchen von E.=7 MeV; bei
12 °K enthilt die Anisotropiekurve fir Eq=24.,5
MeV ein schwach ausgepragtes Nebenmaximum. Eine
Fortsetzung der Untersuchung des Deuteronenneben-
maximums des Naphthalins bis zum Temperatur-
bereich des fliissigen Heliums ist geplant.
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Abb. 11. Naphthalin, Drehachse b. Szintillationslichtausbeute
S(T, ¢) von Naphthalin beim Beschul mit Deuteronen der
Energie Eq=24,5 MeV. Ein Einkristall von 4 x 4 mm? Quer-
schnitt und 6 mm Linge, dessen Léngsachse parallel zur Kri-
stallrichtung b lag, wurde um diese Liangsachse in einem
Deuteronenstrahl fester Richtung gedreht und die Lichtaus-
beute S in Abhidngigkeit vom Drehwinkel ¢ und von der
Kristalltemperatur 7 aufgezeichnet. Der Einfallswinkel ¢
der Deuteronen wurde von der Kristallrichtung ¢’ aus gezihlt.

Es sei schliellich erwéhnt, dafi Messungen am p-
Terphenyl mit Deuteronen von E;=24,5MeV im
Temperaturbereich zwischen 300 °K und 11 °K
keine Andeutung eines Nebenmaximums in den An-
isotropiekurven fiir Drehachse b ergaben.

4. Diskussion der MeBergebnisse

a) Szintillationsanisotropie ohne Nebenmaximum

Heckmany ! unternahm den Versuch, die Szintilla-
tionsanisotropie des Anthracens auf eine anisotrope
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Diffusion der Molekiilanregungsenergie im Kristall-
gitter zuriickzufihren. Er konnte am Anthracen ge-
messene Anisotropiekurven unter Zuhilfnahme von
drei angepaliten Konstanten rechnerisch wiedergeben.

Hier soll ein moglicher Zusammenhang zwischen
der anisotropen Warmeleitfahigkeit organischer Mo-
lekiilkristalle und der Szintillationsanisotropie disku-
tiert werden.

Zuerst wies WriGnHT 16 darauf hin. daf} die geringe
spezifische Lichtausbeute dS/dx organischer Szintilla-
toren fir Teilchen mit hohem spezifischem Energie-
verlust dE/dx ., wie z. B. a-Teilchen von einigen MeV
Energie in Anthracen, auf der geringen Wirmeleit-
fahigkeit organischer Kristalle beruhen konnte. der-
art, daf} die angeregten Molekiile im lonisations-
kanal eine Zeitlang hohen Temperaturen (siehe z. B.
»thermal spike“ bei Serrz und Koexrer '7) und da-
mit einer ,, Warmeloschung® ausgesetzt waren. Gavra-
NN 18 hat diese Vorstellung weiter ausgearbeitet.
Wenn der Warmeloschung eine wirkliche Bedeutung
fur Loschvorgidnge im Anregungskanal zukommt. ist
der Gedanke naheliegend, die Richtungsabhangigkeit
der Lichtausbeute (= Richtungsabhingigkeit der Lo-
schung) mit der Richtungsabhingigkeit der Warme-
leitfahigkeit in Verbindung zu bringen: dies soll in
dem folgenden versucht werden.

1. Nahezu die gesamte Energie dicht ionisieren-
der Teilchen wird in Gitterwarme konvertiert; weni-
ger als 1% der Teilchenenergie kommt als Szintilla-
tionslicht wieder zum Vorschein. Es sei angenom-
men, dal} wihrend einer Zeit t nach dem Durchgang
des Teilchens ein zur Teilchenbahn koaxialer zylind-
rischer Bereich von einigen Gitterkonstanten Durch-
messer zum Schmelzen '% gebracht wird.

2. Schmelzen organischer Szintillatoren fluoreszie-
ren praktisch nicht, d. h. die Zeitkonstante 7, fiir
Desaktivierung eines Molekiils in einer Schmelze ist
wesentlich kleiner als die Zeitkonstante fur Licht-
abstrahlung. Abschédtzungen liefern fir 7, etwa
7y=1071" Sekunden; dieselbe Groflenordnung er-
hilt man fir die Lebensdauer 7 eines heillen An-
regungskanals z. B. in Naphthalin oder Anthracen.

3. Kristalle, wie Anthracen oder Naphthalin, be-
sitzen parallel zu den monoklinen Basisfldchen (a, b-

16 G. T. Wricur, Proc. Phys. Soc., Lond. B 68, 929 [1955].

17 F. Sgrrz u. J. S. KoenLer, Solid State Phys. 2, 307 [1956].

8 M. D. Gavraniy, Opt. i Spektroskopiya 4, 758 [1958].

19 Die Bezeichnung ,,Schmelze® ist in diesem Zusammenhang
moglicherweise unzuldssig, da die sterische Behinderung
der Molekiile ein wirkliches Schmelzen des Anregungs-
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Ebene) eine grofere Wirmeleitfahigkeit als senk-
recht dazu. d. h. eine linienhafte heifle Zone, z. B.
eine durch ein a-Teilchen erzeugte. lange zylindrische
Schmelze, kiihlt schneller ab, wenn sie senkrecht zur
Basisflache liegt. als wenn sie parallel dazu verlduft;
die Lebensdauer 7 hingt also von der Einschulirich-
tung ¢ des anregenden Teilchens ab: 7 =1(¢).

4. Es sei weiter angenommen, dal} alle angeregten
Molekiile im Innern der Schmelze liegen.

5. Der zeitliche Abfall der Zahl NV der angeregten
Molekiile erfolge nach einem Exponentialgesetz
(monomolekulare Reaktion): N ~exp{ —1(¢)/7,} .

6. Die gemessene differentielle Lichtausbeute d.S/dx
sei proportional der Zahl N der nach der Zeit 7, d. h.
nach dem Abklingen der Erwarmung tbriggebliebe-
nen. nicht geloschten angeregten Molekiile.

Eine rechnerische Durchfihrung der beschriebe-
nen Vorginge liefert fiir die Richtungsabhangigkeit
der Szintillationslichtausbeute folgenden Ausdruck:

s A (dE/dx) 7 (a)
dr ~ exp {B'(dE/dz)/(1+C cos® @) '/e} *

Darin bedeuten:

dE/dx: spezifischer Energieverlust;

¢: Einschufiwinkel, gezdhlt vom Maximum einer
Anisotropiekurve aus;

A: die Konstante 4 der bekannten Birksschen For-
mel 20 fiir dS/dz(dE/dx) ;
B'/(1+C cos?¢)": Konstante kB der Birksschen
Formel 2°;
B’: eine temperaturabhiingige Konstante;
C +1 = Verhiltnis der maximalen zur minimalen
Warmeleitfahigkeit in der Einschullebene.

Vergleich des Ausdrucks (a) mit den Experimen-
ten:

1. Der Ausdruck (a) gibt die gemessenen Aniso-
tropiekurven (ohne Nebenmaxima!) richtig wieder,
wenn die Konstanten 4, B" und C angepalt werden.

2. (a) liefert fiir kleine dE/dx die Birkssche For-
mel (Entwicklung 1. Ordnung); fiir groBe dE/dx
gibt (a) jedoch auflerdem den Abfall von dS/dz mit
wachsendem dE/dx?! richtig wieder, was die Birks-
sche Formel 20 nicht leistet.

kanals verhindern konnte: man hitte dann statt dessen
einen ,iiberhitzten Kristall®.

20 Sjehe z. B. J. B. Birks, Scintillation Counters, Pergamon
Press, London 1953, S. 93.

21 W. Scuérr, Dissertation, Gottingen 1963.
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b) Die Nebenmaxima

Der Temperaturverlauf der Hohe AH der Neben-
maxima des Anthracens ist in Abb. 10 zusammen-
fassend dargestellt.

Auffallend ist die Ahnlichkeit dieser Kurven mit
dem Temperaturverlauf der Gitterwarmeleitfahigkeit
dielektrischer Kristalle. Im Zusammenhang damit
konnte auch die Tatsache gesehen werden. daf} die
Temperaturabhingigkeit der Hohe AH und der
Winkelabweichung A¢ der Nebenmaxima von der
a-Achse um so starker ausgeprigt ist, je groBer der
spezifische Energieverlust der anregenden Teilchen
ist, d.h. je hoher der Anregungskanal aufgeheizt
wird. Der bemerkenswert scharfe Einsatz der Ne-
benmaxima bei etwa 10 “K mit steigender Kristall-
temperatur deutet darauf hin, dal} die quantenhafte
Anregung von Gitterschwingungen bei ihrem Zu-
standekommen eine wesenliche Rolle spielt; dazu
wirde auch passen, daf die Richtung, unter der die
Nebenmaxima relativ zum Kristallgitter auftreten,
niherungsweise mit einer gittermechanisch sehr aus-

gepréagten Vorzugsrichtung (a, b-Ebene) zusammen-
fallt, und nicht etwa mit einer kristalloptischen
Vorzugsrichtung. Schwer verstindlich sind jedoch
1. der schmale Winkelbereich B der Nebenmaxima
von nur B=15° sowie 2. die Verschiedenheit der
Temperaturen T.,.. bei denen die Kurven der
Abb. 10 ihre Maxima erreichen. Es erhebt sich die
Frage. ob die Nebenmaxima auf einer weiter ver-
ringerten Losung oder auf einer zusétzlichen Licht-
erzeugung nach einem bis jetzt nicht bekannten Me-
chanismus beruhen. Dazu wire es von Interesse,
einen eventuellen Einflul der Gitterfehlordnung auf
die Eigenschaften der Nebenmaxima zu kennen.

Herrn Professor Dr. A. FramversreLp danke ich fiir
die Anregung zu diesen Untersuchungen und fiir zahl-
reiche wertvolle Ratschlige. Herrn Professor Dr. R.
Hiuscu (I. Physikalisches Institut der Universitdt Got-
tingen) bin ich fiir die Uberlassung des fliissigen He-
liums und Wasserstoffs, Herrn Privatdozent Dr. W. San-
per fiir stindige Unterstiitzung in Fragen der Tiefen-
temperaturtechnik sehr zu Dank verpflichtet. Der Aka-
demie der Wissenschaften in Gottingen sei fiir finan-
zielle Unterstiitzung Dank gesagt.

Zur kinetischen Analyse komplizierterer photochemischer Reaktionen

Von Heinz MAUSER

Institut fiir Physikalische Chemie der Universitdt Tiibingen

(Z. Naturforschg. 19 a, 767—770 [1964] ; eingegangen am 19. Mirz 1964)

Herrn Professor Dr. G. Kortitm zum 60. Geburtstag gewidmet

Das Prinzip einer Methode zur kinetischen Analyse photochemischer Reaktionen wird dargestellt.
Zur Auswertung miissen weder aus den Mel3daten Differentialquotienten gebildet werden, noch ist
es notwendig, die kinetischen Differentialgleichungen explizit zu 16sen. Dennoch kann die Methode
auch auf komplizierte Reaktionen (Folgereaktionen, Parallelreaktionen usw.) angewandt werden.

1. Problemstellung

Man miBt den zeitlichen Ablauf photochemischer
Reaktionen, um zu entscheiden, ob eine Reaktion
nach einem bestimmten Mechanismus ablaufen kann
oder nicht. Fir die moglichen Mechanismen erhalt
man dann gleichzeitig Relationen zwischen kineti-
schen Konstanten. In der neueren Literatur wurden
fiir einige spezielle Reaktionstypen Methoden zur
Auswertung der MeBergebnise angegeben! 2. Die
folgenden Uberlegungen sollen zeigen, wie kompli-

1 G. Zmmermayn, Lue-Yune, Coow u. Un-Jim Parx, J. Amer.
Chem. Soc. 80, 3528 [1958].

ziertere Reaktionen untersucht werden konnen. Es
wird angenommen:

a) Dall die Photoreaktion in einer Kiivette mit
parallelen Fenstern ablduft und dafl das parallele
und monochromatische Erregerlicht senkrecht auf
das Eintrittsfenster fallt.

b) Daf} die Konzentrationen der Ausgangs- und
Endprodukte und der langlebenden Zwischenpro-
dukte wie auch die Transmission der Losung bei
der Wellenlange des erregenden Lichtes als Funktio-
nen der Zeit bekannt sind.

2 0. Kuivg, E. Nixorarskr u. H. L. Scurirer, Ber. Bunsenges.
phys. Chem. 67, 883 [1963].



