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Es wird ein kombiniertes Streu-Absorptionsexperiment beschrieben, wobei am 77,4 keV-Grund-
zustandsiibergang des Au'?’ der EinfluB des Lams—MossBaver-Faktors f* auf die Resonanzstreuung
untersucht wurde. In einer theoretischen Betrachtung wird der Einfluf der mittleren Gitterschwin-
gungszeit Tm im Vergleich zur reziproken Niveaubreite 1/I" des angeregten Niveaus, an dem ge-
streut wird, abgeschitzt, wobei die beiden Grenzfille 7y > 1/I" und Ty < 1/I" betrachtet werden.
Der erste Fall tritt z. B. bei der Ravieien-Streuung von Ronteen-Strahlen auf und wird als schnel-
ler ProzeB bezeichnet, wihrend man fiir die hier untersuchte Kernresonanzstreuung den zweiten
Fall als sogenannten langsamen ProzeB erwartet. Fiir den schnellen ProzeB ist der Beitrag von f’
linear, wihrend er fiir den langsamen ProzeB proportional zu f2 ist.

Benutzt man die resonant gestreute Komponente als sekundidre Quelle fiir ein Absorptions-
experiment, so lat sich fiir einen linearen Beitrag von f eine 84,5-proz. Absorption erwarten,
wihrend man fiir einen quadratischen Beitrag nur 14% erhalten wird.

Unsere Messungen ergaben eine Absorption von (15,8+4,2)%, was mit ausreichendem Fehler-
abstand bestatigt, da8 der zu erwartende langsame StreuprozeB stattfindet.

Bei der Streuung von y-Strahlung an festen Stof-
fen unterscheidet man mehrere Streuprozesse, die
man zundchst grob in elastische und nichtelastische
Vorginge unterteilt. Sieht man von Interferenzeffek-
ten ab, die noch zusitzliche Kohérenzbetrachtungen
erfordern, deren EinfluB man aber durch die Ver-
wendung von polykristallinen Substanzen und ge-
niigend groBen Raumwinkeln ausmitteln kann, so ist
es moglich, durch ein kombiniertes Streu-Absorp-
tions-Experiment die elastisch gestreute Komponente
auf ihre riickstoBfreien und nichtriickstoffreien An-
teile hin zu analysieren.

Bei Neutronen- und normaler RGNTGEN-Streuung
braucht man die Lebensdauer der angeregten Zu-
stande nicht zu beriicksichtigen, da sie kurz sind im
Vergleich zu den typischen GroBenordnungen, die
bei Wechselwirkungen im Gitter maBigebend sind.
Dies gilt jedoch im Fall der MossBAUuER-Streuung
nicht mehr, da die Zeit zwischen Absorption und
nachfolgender Emission lang ist gegeniiber den Git-
terzeiten. Man kann sich deshalb die Streuung nach
LipkiN und Maier-LeBNiTz ! aus zwei selbstandigen
Prozessen zusammengesetzt denken, wobei jedesmal
eine Impulsiibertragung an das Gitter stattfinden
kann. Aus diesem Grunde geht der DeBYE-WALLER-
Faktor im Gegensatz zu der normalen RavLEIGH-

* Jetzt Max-Planck-Institut fiir Physik und Astrophysik,
Miinchen.

1 H.J.Lipxiy u. H. Maier-Leisnitz, Proc. Second Intern. Conf.
on the Mésssaver Effekt, Saclay 1961, S. 21.

Streuung quadratisch ein. MossBaUER und SHarp 2
unterscheiden zwischen ,,schneller* und ,,langsamer*
Streuung, indem sie die Lebensdauer des Zwischen-
zustandes beim Streuvorgang mit den Gitterschwin-
gungszeiten vergleichen.

Als schnelle Streuung wird der Grenzfall bezeich-
net, dal sich wahrend des Streuprozesses die Orts-
koordinate r,,(t) =r,,(0) des Gitteratoms nicht ver-
andert. Dies ist z.B. bei der RéNTGEN-Streuung an
den Hiillenelektronen der Fall.

Ist dagegen die Lebensdauer des Zwischenzustan-
des lang gegen eine mittlere Gitterschwingungszeit
Tm, so verdndert sich r,(¢) wihrend des Streupro-
zesses und ist schlieflich in keiner korrelierten Be-
ziehung zum Anfangszustand.

Brack und Mitarbeiter 3 berichten iiber Inter-
ferenzeffekte zwischen RayreicH- und Kernresonanz-
streuung bei verschiedenen Temperaturen an Fe%7,
wobei sie experimentell bestdtigen, dal sich der
DeByE-WaLLEr-Faktor fiir Kernresonanzstreuung
von dem fiir die RayLEIGH-Streuung unterscheidet.

Unsere Untersuchungen sollen eine Bestitigung
liefern, daB bei den fiir MossBauer-Effekt verwend-
baren Isotopen der langsame Streumechanismus giil-
tig ist. Als typisches Beispiel wurde Au'®? unter-
sucht.

2 R. L. Mésssaver u. D. H. Suare, Rev. Mod. Phys. 36, 410
[1964].

3 P. J. Brack, D. A. O’Convor u. G. LonewortH, Nucl. Instr.
Methods 21, 318 [1963].
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Theorie

Bei der Behandlung der Kernresonanzstreuung
ist zu bedenken, da} der Streuprozef} gleichzeitig an
mehreren regelmiflig angeordneten Kernen stattfin-
den kann. Um Interferenzeffekte zu berticksichtigen,
hat man alle Prozesse zu betrachten, bei denen ein
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Kern vom angeregten in den Grundzustand iiber-
geht, indem man iiber die Ubergangsamplituden
aller Kerne summiert. Nach BoyLe und Harv* gilt
fiir den differentiellen Wirkungsquerschnitt fiir einen
Vorgang, bei dem ein y-Quant der Energie E absor-
biert und mit der Energie E’ wieder emittiert wird,

der folgende Ausdruck:
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Niveaubreite des Grundzustandes und des angeregten Zustandes im Kern,
Besetzungszahl des | /)-Zustandes im thermischen Gleichgewicht,
Wellenzahl des absorbierten und des emittierten y-Quants,

sind die Koordinaten der Atome im Kristall,

sind Anfangszustand, Endzustand und die Zwischenzustinde des Gitters,
sind die dazugehorenden Gitterenergien.

Fir die weitere Betrachtung ist es vorteilhaft, eine Integraldarstellung fiir den Nenner einzufiihren, da es
so moglich wird, iiber die Zustinde F, M und M’ zu summieren.
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Bisher waren r, und r,, zeitunabhédngige Operatoren im SceHrGDINGER-Bild. Nun wollen wir sie als zeitab-
héngig, also im Hersexsere-Bild, betrachten. Durch eine unitdre Transformation werden sie vom Zustand
zur Zeit t=0 in einen Zustand zur Zeit ¢ iibergefithrt. Man kann jetzst iiber die Zustinde M, M und F

summieren, wobei man folgenden Ausdruck erhalt:

(o] o0 (o] oo
&g y M2I? ;‘ d j‘ , J‘ ’” j‘ 127
- =1 - ¢t |\de | de” | de
dQ dE dE’ 8 m ht q%h.

0 0 0 0

cexp{[— 7" +10) +i(E'—E) ("—t) = § T (" =¢) +i(E'—Ey) ('—¢)1(1/h)}
(explikr,(t)] exp[—ik'rm(t—}—t')] exp[ik'rn(t"+tm)] exp[—ikr,,(tw)])vp.

Das Zeichen () bedeutet hier den quantenmecha-
nischen und thermischen Mittelwert, von dem nun
gezeigt werden kann, daf} er zeitunabhéngig ist und
deshalb vor das Integral gezogen werden kann.

Beim vorliegenden Experiment spielen Inter-
ferenzeffekte keine Rolle, da einmal der Streuer aus
polykristallinem Material bestand und zum anderen

4 A.L F. Boyie u. H. E. HaLt, Rep. Progr. Phys. 2 [1962].

der Offnungswinkel zwischen Streuer und Absorber
so grof} gewahlt wurde, daB8 auch noch die hoheren
Ordnungen der Streustrahlung in den Absorber ein-
treten konnen, so daf} stets die gesamte Intensitit
gemessen wurde. Diese Vernachldssigung der Inter-
ferenz bedeutet aber, dal man r, und r,, als von-
einander statistisch unabhéngig betrachten darf, so
dafl der obige Erwartungswert in ein Produkt der
Erwartungswerte der Operatoren aufspaltet.
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Eine weitere Vereinfachung ergibt sich, wenn man
die Zeitabhingigkeit der Ortsoperatoren betrachtet.
rn(t) ist der Ortsvektor im Zeitpunkt der Anregung
des Kerns, wihrend r,(t+¢) der Ortsvektor im
Zeitpunkt der Emission des y-Quants ist. Das ent-
sprechende gilt fiir r,, . Die hier zu betrachtende Zeit-
differenz ist also von der Grofenordnung der mittle-
ren Lebensdauer des angeregten Kernniveaus. Diese
Zeit ist im Fall der Kernresonanzstreuung sehr viel
grofler als eine mittlere Gitterschwingungszeit, es be-
steht also zwischen r,,(¢) und r,,(¢+1¢") keine Kor-
relation mehr. Damit spaltet der Erwartungswert in
das Produkt der Erwartungswerte der vier einzel-
nen Operatoren auf und ist somit zeitunabhingig.

Bei Au'%’ ist diese Bedingung ausgezeichnet er-
fiillt, denn

Teiter =R 27/ (kO) =2,8 107135
(O Desye-Temperatur)

TNiveau=h/F =3,221079s.
Mit der in der Literatur iiblichen Abkiirzung
(exp[ikr])r=e7"
ergibt sich nach der jetzt einfach durchzufiihrenden
Zeitintegration und nach der Integration iber die
Energie E’
a2 _ M*I'(y+1) |
dQdE 4

e—4W
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Der andere Extremfall, dal die Gitterschwingungs-
zeit sehr viel grofer als die Wechselwirkungszeit bei
der Streuung ist, erlaubt es, r,(t) =r,(t+¢) zu
setzen. Die entsprechende Rechnung ergibt hier
einen temperatur- und winkelabhédngigen Faktor

f=exp(—2W) = (expli(k—Kk)r])r.

Dieser Fall ist bei der Streuung an der Hiille erfiillt,
f ist hier der ibliche DeBye-WaLrer-Faktor fiir
y-Strahlung.

Der zum DeBve-WarLer-Faktor analoge Lawms-
Méosssaver-Faktor der Kernresonanzfluoreszenz
geht nach dieser Betrachtung bei der hier zu unter-
suchenden Kernresonanzstreuung an Au!¥? quadra-
tisch ein. Der Unterschied zur RayLEIGH-Streuung
wird durch die verschiedene Geschwindigkeit be-
griindet, mit der diese beiden Vorgiénge ablaufen.

Fiir Gold wiirde man bei 20 °K und unter An-
nahme eines linearen Beitrages einen riickstoBfreien
Anteil von 85% erwarten, wiahrend dieser fiir einen
quadratischen Beitrag nur 147 betrigt.
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Experimentelles

Die radioaktiven Quellen wurden durch Bestrahlung
von natiirlichem Platin am Forschungsreaktor Miinchen
(FRM) des Institutes hergestellt. Bei der zur Verfii-
gung stehenden NeutronenfluBdichte konnten mit den
1 mm dicken Scheibchen von 6 mm Durchmesser nach
eintagiger Bestrahlung folgende Aktivitdten erreicht
werden: Pt!%: 1,5mC; Pt!1%: 5mC; Pt1%m: 40 mC;
Pt1%7: 100 mC und Pt!?® 150 mC.

Das hier interessierende Isotop Pt!'%7 geht durch Aus-
sendung eines Elektrons in Au'®? iiber. Abb.1 zeigt
das Zerfallsschema. Die Messungen wurden mittels
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268 kel
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]
I
IV J0. A —)

Abb. 1. Zerfallschema des Pt!??. Die Halbwertszeit der durch

Neutronenbestrahlung erzeugten Prédparate ist 18 Std. Die

hier benutzte Resonanzanregung des 77,4 keV-Niveaus ist ge-
strichelt eingezeichnet.

der 77,4 keV-Strahlung des Grundzustandsiiberganges
durchgefiihrt. Das in Abb. 2 gezeigte y-Spektrum wurde
nach Abklingen der Pt!?-Aktivitit aufgenommen. Die
Grenzen, die durch das bei der Messung verwendete
Szintillationsspektrometer als Mefkanal gesetzt wur-
den, sind eingezeichnet.
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Abb. 2. y-Spektrum des radioaktiven Préparates nach dem
Abklingen der Pt!%°-Aktivitdt. Mit dem verwendeten Szintilla-
tionsspektrometer konnte die Rontcen-K-Strahlung nicht von
der 77,4 keV-y-Linie getrennt werden. Der mit dem Einkanal-
diskriminator ausgewihlte Energiebereich ist eingezeichnet.
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Da sich die mit groBer Intensitdt auftretende Ront-
Gen-K-Strahlung von der 77,4 keV-Linie mit dem ver-
wendeten Spektrometer nicht trennen ldft, wurde das
Verhiltnis der Intensitit der Gesamtstrahlung zur
77,4 keV-y-Komponente zu 3,31 0,3 aus friiheren Mes-
sungen iibernommen . Fiir die pro neubestrahlte Quelle
ausgenutzte MeBzeit liegt die Verdnderung dieses Ver-
hiltnisses infolge der verschiedenen Komponenten, die
zur K-Strahlung beitragen, noch innerhalb des Mel-
fehlers. Es wurde jeden Tag eine neue Quelle bestrahlt.
Die aktiven Quellen wurden auf einen Messingtréger
gelotet, wobei sich fiir etwa 1 min eine Erwdarmung auf
300 °C ergab.

Als Streuer und Absorber wurde gewalztes Gold-
blech verwendet. Der zylindrische Streuer ist 400 mg
pro cm? stark, als Absorber wurde eine Scheibe mit
965 mg/cm? verwendet.

Die Geometrie des experimentellen Aufbaues zeigt
Abb. 3. Die Anordnung der maligebenden Teile des
Aufbaues wird durch einen axialen Schnitt dargestellt.
Die Quelle kann mit der Schubstange S; axial hin und
her bewegt werden. Der als Zylinder ausgebildete
Streuer aus Goldblech ist fest montiert. Der Absorber
ist in einer aus 4 Blattfedern bestehenden Parallelo-
grammaufhéngung eingespannt und kann mit der
Schubstange S, bewegt werden. Zur Kollimation wur-
den 3 verschiedene Formstiicke aus Blei gedreht. Der
mittlere Doppelkegelstumpf wird durch einen Tréger
aus Teflon gehalten. Er lifit die primére y-Strahlung
der Quelle fast ungeschwicht durch. Fiir die Vorver-
suche in Absorption wurde der innere Bleikollimator
durch einen groflen Hohlkonus ersetzt.

Die ganze Anordnung hiéngt an einem Kiihlmittel-
behilter eines Metallkryostaten in einer zylindrischen
MeBkammer, die mit Warmekontaktgas (He) gefiillt
ist. Die beiden Schubstangen sind mittels Metallbdlgen
nach auBlen hin abgedichtet, wodurch die beiden An-
triebe von auflen her angeschlossen werden konnen.
Zur Kiihlung wurde fliissiger Wasserstoff bei Normal-
druck verwendet.

Der Absorber wird mittels einer Lautsprecher-
spule zur Ausschaltung der Kernresonanzabsorption in
schnelle Schwingungen kleiner Amplitude versetzt. Die
Verwendung der Lautsprecherspule ermdglicht einen
besonders einfachen Anschlufl an die elektronische Pro-
grammsteuerung.

Die Bewegung der Quelle erfolgt mittels einer Kur-
venscheibe, die von einem Synchronmotor betrieben
wird, welcher aus einem Leistungsgenerator variabler
Frequenz gespeist wird. Die Bewegung wird hydrau-
lisch zum Kryostaten iibertragen.

Wie vorausgegangene Messungen zeigen®, hat die
Absorptionsverteilung von Gold in Platin eingelagert
als Quelle gegen reines Gold als Absorber eine Iso-
merieverschiebung von der GroBlenordnung der halben
Linienbreite. Diese Tatsache 1af3t sich leicht ausnutzen
fiir ein sehr giinstiges Differenzmeflverfahren von

5 H. J. Axpri, C. M. H. Hasumi, P. Kiexte u. F. W. Staxek,
Z. Naturforschg. 18 a, 687 [1963].
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Abb. 3. Schematische Darstellung des experimentellen Auf-
baues in einer abkiihlbaren Kammer eines Fliissigkeitskryo-
staten.

Q radioaktives Prédparat, GZ zylindrischer Streuer aus Gold,
GA scheibenformiger Absorber aus Gold, S, Schubstange zur
Bewegung der Quelle, S, Schubstange zur Bewegung des Ab-
sorbers, Sz Szintillationsdetektor [Na](Tl)], Pl Parallelo-
grammaufhidngung, Pb Bleikollimatoren, W Behalter fiir fliis-
siges Kiihlmittel (H, oder N,), KT Kunststofftriger,
KF Kunststoffenster, AF Aluminiumfenster.

4 zyklisch ablaufenden Bewegungsmoden. Diese sollen
hier néher beschrieben werden:

Die Quelle wird durch die Kurvenscheibe mit kon-
stantem Betrag der Geschwindigkeit hin und her be-
wegt. Zu diesem Zweck ist die Scheibe als doppelte
Arcuimepessche Spirale (je 180° fiir positiven und ne-
gativen Winkel) ausgebildet worden. Bei negativer Ge-
schwindigkeit erreicht man zwischen Quelle und Streuer
Resonanz, wihrend man die Resonanz bei positiver
Geschwindigkeit weitgehend ausschaltet. Je nach dem
augenblicklichen Vorzeichen der Geschwindigkeit wird
an das Szintillationsspektrometer einer von zwei Zih-
lern angeschlossen. Man zihlt also einmal mit und
einmal ohne Kernresonanzstreuung. Dieser Beobach-
tungszyklus wird nach einer Dauer von etwa 2 Minuten,
unter Beriicksichtigung konstanter Zihlzeit in beiden
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Zihlern, gestoppt, und die Zahler werden ausgedruckt.
Beim nichsten Zyklus wird nun zusitzlich der Absor-
ber bewegt und wieder in beide Zihler die gleiche
Zeit eingezahlt, usw.

Man erhilt also je ein Paar von Zahlraten fiir ein-
und ausgeschaltete Kernresonanzstreuung, das eine
Mal bei zusitzlicher Resonanzabsorption und das an-
dere Mal ohne die Resonanzabsorption. Tab.1 zeigt
schematisch die 4 verschiedenen Bewegungsmoden und
die beim Experiment aufgesammelten gesamten Zihl-
raten.

1. Absorber in Ruhe } 2. Absorber bewegt

|
12.1 Quelle-Streuer
in Resonanz

| 13932144 Impulse

1.1 Quelle-Streuer
in Resonanz

13934971 Impulse

1.2 Quelle-Streuer 32.2 Quelle-Streuer
auler Resonanz | auBler Resonanz g .1, > 0

13785875 Impulse | 13755505 Impulse

vQuelle < 0

Tab. 1. Die 4 verschiedenen Bewegungsmoden und die dabei
aufgesammelten totalen Ausschlagszahlen.

Eine genaue Beschreibung der elektronischen Steue-
rung fiir vollautomatischen Betrieb® soll an dieser
Stelle nicht gegeben werden. Die Automation wurde so
weit vervollstindigt, daB nur die Kiihlmittel alle 6 Std.
von Hand nachgefiillt werden muf3ten. Eine Blockschal-
tung zeigt Abb. 4.

Ph
a1z}

[
L
_

Abb. 4. Blockschaltung der MefBelektronik und der Steue-
rungsautomatik.
Sz Szintillationsdetektor, ED Einkanaldiskriminator, Ph
Photozelle, Q Quarzuhr, T, T, Torschaltungen, ZP Perioden-
zdhler, W Impulsweiche, Z, , Z, Impulszahler, ZD Zéhlbetrags-
drucker, G RC-Generator, L Lautsprecherspule zur Bewegung
der Quelle.

Vor den eigentlichen Messungen wurden verschie-
dene Priifmessungen an der Apparatur durchgefiihrt.
Zunichst wurde die optimale Geschwindigkeit fiir die
Quellenbewegung ermittelt. Abb.5 zeigt die relative
Zidhlratendifferenz fiir verschiedene Geschwindigkeits-
betrdge bei positiven und negativen Geschwindigkeiten.
Mit einem mittleren Austrittswinkel von 42° gegen
die Achse stimmt diese Messung auch gut iiberein mit
der bekannten Isomerieverschiebung.

6 J. Stewy, Diplomarbeit am Laboratorium fiir Technische
Physik, Techn. Hochschule Miinchen 1964.
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Abb. 5. Relative Differenz § der Zihlraten fiir positive und
negative Geschwindigkeiten gleichen Betrages aufgetragen
gegen verschiedene Betrige von v.

Die Giite der Quellenbewegung wurde durch ein
weiteres Vorexperiment gepriift, indem die Zdhlimpulse
aus dem Szintillationsspektrometer in einem als Sortier-
gerit geschalteten Vielkanalanalysator gespeichert wur-
den; die Adresse wurde dabei synchron zur Bewegung
der Kurvenscheibe fortgeschaltet. Abb. 6 zeigt das Er-
gebnis dieser Testmessung. Da die Variation der Zghl-
rate infolge der Quellenbewegung symmetrisch ver-
lduft, geniigt es, auf die Konstanz der fiir die Messung
benutzten und in der Abbildung eingezeichneten Be-
reichsgrenzen zu achten.

Da bei der Auswertung nur das Verhéltnis der Zihl-
raten bei bewegtem und ruhendem Absorber eingeht,
spielen die Langzeitschwankungen des y-Spektrometers
keine Rolle. Sie beeinflussen zwar den absoluten Streu-
effekt, aber das Verhiltnis bleibt wegen der Dauer von
2 Minuten des langen Zyklus konstant. Die ganze Mes-
sung dauerte etwa 10 Tage.

MeBergebnisse

Die in Tab. 1 angegebenen Zihlraten ergeben als
Differenz aus den Beobachtungen fiir die positive
und negative Quellenbewegung:

149096 und
fiir den bewegten Absorber 176 639 Impulse.
Daraus folgt: Die mit Resonanzabsorption beobach-
tete relative Zunahme durch Resonanzstreuung der
Zihlrate fiir den ausgewiahlten y-Kanal ist 1,081 =
0,028% und die ohne Resonanzabsorption gemes-
sene relative Zunahme betrigt 1,284 10,028%.
Der Unterschied zwischen diesen beiden Beob-
achtungen wiederum betrégt

15,8+ 4,2%.

fiir den ruhenden Absorber

Diskussion

Die Intensitit der weiterhin resonanzfihigen
Komponente der von einem Resonanzstreuer re-
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benutzter Bereich
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74000
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Abb. 6. Testmessung zur Priifung der Giite der Quellenbewegung. Die Differenz der mittleren Zdhlraten fiir positive und
negative Geschwindigkeit im Resonanzmaximum betrigt 1,25 +0,31% bei 80 °K. Es ist deutlich ein linearer Geometrieeffekt
zu beobachten, der aber bei richtiger Wahl der zur Messung benutzten Bereichsgrenzen nicht stort.

emittierten y-Strahlung stimmt mit der theoretischen
Erwartung innerhalb der MeBfehler gut iiberein.
Das bedeutet, dal der Absorptionsprozef und der
Emissionsprozel bei Kernresonanzstreuung der
77,4-keV-Strahlung an Gold!'®? als zwei nicht kor-
relierte Prozesse betrachtet werden miissen, was da-
durch erklart werden kann, daf die Streuzeiten lang
sind gegen die mittlere Schwingungsdauer 7,, der
Kristallgitteratome.

Diese Beobachtung stimmt auch iiberein mit den
Ergebnissen von Masor 7, der dhnliche Vorginge an
Fe57 untersucht hat.

Herrn Professor Maier-LeBniTz verdanken wir die
Gelegenheit zur Durchfilhrung dieser Untersuchungen.
Herrn Professor M6sssaver und Herrn Professor KienLE
danken wir fiir wertvolle Diskussionen und Anregungen.

Herrn Stein verdanken wir den Bau der elektroni-
schen Steuerung fiir den vollautomatischen Betrieb.
Herrn Dr. Wiepemany von der Kommission fiir Tief-
temperaturforchung der Bayerischen Akademie der
Wissenschaften danken wir fiir seine Hilfe und Be-
ratung bei den Kiihleinrichtungen.

7 1. K. Masor, Nucl. Phys. 33, 323 [1962].



