KERNRESONANZFLUORESZENZ-AUSBEUTE AN Si*

283

Anisotropie der Kernresonanzfluoreszenzausbeute an Si%8
mit Aluminium-Einkristallquellen
J. Karus und H.J. Teater
Physik-Department der Technischen Hochschule Miinchen

(Z. Naturforsch. 23 a, 283—287 [1968] ; eingegangen am 16. November 1967)

Unter Ausnutzung einer §—y-Zerfallskaskade kann an dem 1,772 MeV-Niveau von Si®® Kern-
resonanzfluoreszenz (KRF) beobachtet werden. Die Anisotropie der KRF-Ausbeute, die infolge der
richtungsabhidngigen Abbremsung der zerfallenden Siliciumkerne (Energie bis 215 eV) in einem
Aluminium-Einkristall zu erwarten ist, wurde experimentell gefunden. In einem Richtdiagramm fiir
die (110)-Ebene ergaben sich Schwankungen der KRF-Ausbeute bis zu 13%. Der mit einem ver-
besserten Hartkugelmodell unter qualitativer Beriicksichtigung der Abbremsung berechnete Verlauf
der KRF-Ausbeute stimmt mit dem gemessenen Verlauf befriedigend iiberein.

Grundlagen
Kernresonanzfluoreszenz ist nur dann moglich,
wenn der RiickstoBenergieverlust, der bei der Ab-
sorption bzw. Emission von y-Quanten auftritt, durch
eine Doppler-Verschiebung der y-Energie kompen-
siert wird 1. Der Riickstoenergieverlust bei y-Zerfall
ist gegeben durch:

ER=EO2/2M02 (l)

(E, = Zerfallsenergie, M = Kernmasse, ¢ = Licht-
geschwindigkeit) .

Im allgemeinen ist er wesentlich grofler als die
Absorptionslinienbreite 4, die durch die thermische
Bewegung der Absorberkerne bestimmt ist.

Eine Kompensation durch Doppler-Effekt erhalt
man, wenn die zerfallenden Kerne mit der Geschwin-
digkeit Vs auf den Absorber zufliegen:

V ros = ¢(2 Ex/Ey). 2)

Kernriicksto3geschwindigkeiten in der Grofenord-
nung von Ve treten auf, wenn das angeregte Kern-
niveau durch eine Kernreaktion oder einen Zerfall
bevolkert wird. Ist die Lebensdauer = der zerfallen-
den Kerne ausreichend kurz, so ist die Intensitat der
durch Doppler-Effekt stark verbreiterten Emissions-
linie im Bereich der Absorptionslinie geniigend hoch,
um KRF-Experimente zu erméglichen.

In dieser Arbeit wird iiber KRF-Untersuchungen
an dem 1,772 MeV-Niveau von Si2® berichtet, das
durch f-Zerfall von Al?® bevolkert wird. Die Abb. 1
zeigt das Niveauschema mit den wichtigsten Daten.
Wegen des kontinuierlichen S-Spektrums ist auch
das Geschwindigkeitsspektrum der zerfallenden SiZ®-
Kerne in der Quelle kontinuierlich. Die maximale

1 F. R. Merzcer, Progr. Nucl. Phys. 7, 53 [1959].

RiickstoBgeschwindigkeit betrigt 3,810 cm/s (Riick-
stoenergie 215 eV), das entspricht einer maxima-
len Doppler-Verschiebung der y-Energie von 228 eV.
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Abb. 1. Niveauschema.

Die KRF-Ausbeute, d. h. die Zahl N der in einem
Streuexperiment nachgewiesenen resonant gestreuten
Photonen, ist bis auf Proportionalitatsfaktoren gege-
ben durch:

N= [ N(E)o(E) dE. (3)

N (E) ist die Emissionswahrscheinlichkeit fiir y-Quan-
ten mit der Energie E, o(E) der energieabhingige
Wirkungsquerschnitt fiir Kernresonanzfluoreszenz-
strenung. Da sich NV (E) wesentlich langsamer mit E
andert als o (E), gilt:

N=N(E,) [ o(E) dE=const‘N(E;)  (4)

mit E,=E,+ Eg. N(E,) ist proportional zur Zahl
der Kerne, deren Geschwindigkeitskomponente in
Richtung Streuer beim Zerfall gleich V. ist. Allge-
mein gilt:

N(E,) ~[|H(V,) [exp(—t/t) (5)
S(t—1 (Ves, Vo))
P TR F U

dt | t=t'(Vres, Vo)
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Die Lebensdauer 7 des angeregten Niveaus betragt
710713 sec 2.

H(V,) ist die Verteilung der Anfangsgeschwin-
digkeiten (RiickstoBspektrum aus dem p-Zerfall).
t' (Vies, V) ist die Zeit, in der ein Kern mit der An-
fangsgeschwindigkeit V', soweit abgebremst wird,
daf} seine Geschwindigkeitskomponente in Richtung
Streuer den Wert V,.s hat. Bei den vorliegenden
kleinen RiickstoBBenergien hiangt die Abbremsung und
damit die KRF-Ausbeute der Atome sehr stark von
der Struktur der mikroskopischen Umgebung ab, in
der die RiickstoRkerne abgebremst werden 3.

Experiment

Die prinzipielle Anordnung zur Messung der KRF-
Ausbeute in einem Streuexperiment wurde bereits in
einer friiheren Arbeit behandelt®. Abb.2 zeigt einen
Querschnitt durch die Versuchsanordnung.

Als Quellen wurden zylindrische Aluminium-Einkri-
stalle von etwa 20 mm Durchmesser und 16 mm Hohe
verwendet; die Zylinderachse fiel mit einer [110]-Rich-
tung zusammen. Zur Aktivierung in der Rohrpostbestrah-
lungsanlage des FRM wurden die Proben in Rohrpost-
kapseln aus Polyéthylen eingebaut. Nach einer Bestrah-
lungszeit von 3 bis 4 Minuten (Nennaktivitdt 6 Curie)
konnten sie durch eine Rohrpostleitung direkt zur MeB-
anordnung befordert werden, wo sie aufgefangen, zen-
triert und orientiert wurden.

Der Resonanzstreuer bestand aus einer ausgehirte-
ten Mischung von Siliciumpulver und Araldit. Er war
20 x 20 cm? gro und hatte eine Massenbelegung von
(4,9%0,1) g Silicium/cm2.
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Abb. 2. Querschnitt durch die Versuchsanordnung.

Die resonant gestreuten y-Quanten wurden mit einem
5" x4”-Nal (T1) -Szintillationsdetektor nachgewiesen, der
an eine konventionelle Elektronik angeschlossen war. In
Abb. 3 sind die mit einem Vielkanalanalysator erhalte-
nen Impulshohenspektren dargestellt.

Zur Messung der Anisotropie der KRF-Ausbeute
wurden die Einkristallproben mit einer Drehvorrichtung
kontinuierlich um ihre Achse gedreht (Drehachse =[110]-
Richtung, Umlaufszeit 5 Sekunden). Eine Schlitzscheibe,
die sich synchron mit der Quelle drehte und von einer
Lichtschranke abgetastet wurde, teilte den Vollwinkel
in 100 etwa gleich groBe Winkelintervalle (mittlere
Linge = 3,6°, Teilfehler << 2%).

Die Streuraten bei Verwendung des Resonanzstreuers
wurden fiir die einzelnen Winkelintervalle getrennt in
100 Speicherkanilen eines als Multiscalers betriebenen
Vielkanalanalysators registriert. Eine Einzelmessung
umfafite 40 Umldufe, das entspricht etwa einer mittle-
ren Lebensdauer der Al*®-Kerne in der Quelle.

Abb. 3. Spektren mit verschiedenen Streuern
in je 3 Minuten; [] mit Resonanzstreuer,
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2 S, J. Skorka u. T. W. Rerz-Scamipt, Nucl. Phys. 46, 225
[1963].
3 F. Jinnic u. J. Kavus, Z. Naturforschg. 20 a, 387 [1965].

L .
160 O mit Vergleichsstreuer, /\ ohne Streuer,
® Untergrund.

4 J. Kavvus, J. Nevnauser u. E. Pickert, Z. Naturforsch. 22 a,
788 [1967].
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Die Ermittlung der nichtresonanten Streurate er-
folgte mittels eines auf gleiche Compton-Streuung
angepafliten Vergleichsstreuers aus Reinaluminium
in einer getrennten Messung. Durch Subtraktion der
nichtresonanten Streurate von der Gesamtstreurate
(bei Verwendung des Resonanzstreuers) erhilt man
die KRF-Ausbeute. Bei jeder Einzelmessung ergibt
sich ein vollstindiges Richtdiagramm der KRF-Aus-
beute fiir alle Orientierungen in der (110)-Ebene, in
der die drei Hauptrichtungen [100], [110] und
[111] liegen.

Nach der Korrektur der unterschiedlichen Inter-
vallingen und des Aktivititsabfalls wihrend einer
Umdrehung ergeben sich Impulszahlen R, , die pro-
portional sind zu den Mittelwerten der KRF-Aus-
beuten in den durch n gekennzeichneten Winkelinter-
vallen, gemittelt iiber den endlichen Streuerraum-
winkel. Die zusammengefaliten Ergebnisse aus ins-
gesamt 46 Einzelmessungen mit den mittleren Feh-
lern sind aus Abb. 4 zu entnehmen. Bei den vorlie-
genden Impulszahlen sind die Fehler ausschlielich
durch die Zghlratenstatistik gegeben.

Durch Entfaltung (in einer Dimension) kann aus
den MeBwerten R, die relative Emissionswahrschein-
lichkeit N(E,, a) als Funktion der durch den Polar-
winkel a gekennzeichneten Orientierung in der (110)-
Ebene ermittelt werden (die Richtung a = 0 entspricht
einer [110]-Richtung).

Zur Entfaltung stellt man N(E;,a) durch eine
trigonometrische Reihe dar:
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N(E;,a) = 3 an-cos(2ma).

m=0

(6)

Aus Symmetriegriinden treten nur Glieder mit
cos(2ma) auf. Die a,, sind Entwicklungskoeffizien-
ten. Durch Faltung mit der experimentell ermittelten
normierten Nachweiswahrscheinlichkeit ¥ W (a) am
Streuer und Detektor ergibt sich die gemittelte Emis-
sionswahrscheinlichkeit N (E;, a) :

N(E;,a) = [NW(a') N(E;,a+a') do’ (7)

=ag+Dlcpcos(2ma) +s,sin(2ma)]
m=1
mit
cm=ay,[cos(2ma’) NW (o) da’;
Sp= —ap [sin(2ma’) NW(a') da’.
Die Meflwerte R, sind gegeben durch:

R,= | N(E.,a) da.

2n

(8)

In einer linearen Ausgleichsrechnung (Least-Square-
Fit) wurden die Koeffizienten a,, so bestimmt, daf3
die berechneten R, moglichst gut mit den gemessenen
tibereinstimmen. Es zeigt sich, daB fiir eine Fit-Reihe
nach Formel (6) mit 7 Gliedern die Schwankungen
der beim Fit berechneten R, minimal werden. Es ist
deshalb sinnvoll, die Fit-Reihe nach 7 Gliedern abzu-
brechen. Der mittlere Fehler der Fit-Reihe, in dem
die Fehler der MeBgroBen voll erfafit sind, ist dann
kleiner als 1,1%. In Abb. 4 ist der Verlauf von
N(E,,a) und N(E,,a), der durch Anpassung er-

halten wurde, bereits eingezeichnet.
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Abbremsmodelle

Zur exakten Bestimmung von N (E;, a) nach For-
mel (5) muf} der Geschwindigkeitsverlauf der Riick-
stoBkerne fiir alle moglichen Anfangsgeschwindig-
keiten 7, bekannt sein. lhre Berechnung erfordert
die Losung eines Vielteilchenproblems, die exakt
nicht durchfithrbar ist. Von numerischen Losungs-
versuchen nach dem Verfahren von ViNEYARD und
Ercinsoy ® wurde abgesehen, da diese Methode im
vorliegenden Fall zu aufwendig ist. Statt dessen
wurde versucht, N(E,, a) mit Hilfe eines einfachen
Abbremsmodells zu berechnen .

Beziiglich der Einzelheiten der Rechnung sei auf

eine frithere Arbeit verwiesen 4.

Das einfache Abbremsmodell beriicksichtigt, daf3
Riickstofteilchen, die keine Hartkugelstofe machen,
beim Durchfliegen von Schalen néchster Nachbarn
abgebremst werden. Machen die RiickstoBatome
Hartkugelstofle, so soll ihre Geschwindigkeit auf
Null abnehmen. Mit diesem verbesserten Hartkugel-
modell wurde der Verlauf von N (E,, o) fiir verschie-
dene Stofiradien RA (RA = Summe der Hartkugel-
radien von RiickstoBteilchen und Gitterteilchen) be-
rechnet. Die Abb. 5 zeigt die Ergebnisse fir das
Grundgebiet 0°<a<90°. Es wurden dabei der
Energieverlust beim Durchfliegen der Schalen von
néchsten und drittndchsten Nachbarn variiert. Richt-
werte fir diesen Energieverlust lassen sich einer
Arbeit von AnpErseN und SicMUND entnehmen .

Der Beitrag der abgebremsten Kerne zu N (E,, a)
laft sich damit nur zu einem Teil erfassen. Die
Ubereinstimmung mit den MeBwerten ist nicht sehr
gut. Eine qualitative Verbesserung ist durch Ein-
fithrung eines effektiven Riickstolspektrums mog-
lich, in dem Kerne mit kleineren Riickstolgeschwin-
digkeiten starker vertreten sind.

Eine einfache Moglichkeit, vom urspringlichen
RiickstoBspektrum zu einem solchen Effektivspek-
trum zu gelangen, stellt die Verschiebung des Aus-
gangsspektrums zu niedrigeren Energien dar. Mit
diesem Verfahren ergibt sich, wie Abb. 5 zeigt, eine
befriedigende Ubereinstimmung des berechneten mit
dem gemessenen Verlauf von N(E;,a). Die Grofle
der Spektrumsverschiebung wurde als Parameter be-
handelt, eine Variation derselben um +50% &ndert

5 J. B. Gisson, A. N. Goraxp, M. MiLram u. G. H. ViNevarp,
Phys. Rev. 120, 1229 [1960]. — C. Ercinsoy, G. H. ViNEYARD
u. A. ExcLert, Phys. Rev. 133, A 595 [1964].
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Abb. 5. keine Energieverluste; ® MeBBwerte (s. Abb.4);
— — — Energieverluste von 20 eV bei 0,7 GK, 30 eV bei 1,2
GK; ovv-- Energieverluste von 50 eV bei 0,7 GK, 30 eV bei
1,2GK; ——-— Spektrumsverschiebung um 30 eV, Energie-

verluste von 30 eV bei 0,7 GK, 20 eV bei 1,2 GK.

die Ubereinstimmung nicht wesentlich. Dagegen er-
halt man nur fiir einen Stofiradius RA von 0,25 bis
0,30 Gitterkonstanten gute Ubereinstimmung.

Die Interpretation des StoBradius als minimalen
Kollisionsabstand r.,; (Head-On-Radius) stellt eine
Moglichkeit dar, das Wechselwirkungspotential zwi-
schen dem RiickstoBteilchen und einem Gitterteilchen
(das praktisch mit dem zwischen zwei Gitterteilchen
identisch ist) zu testen. Es sollte gelten:

V(reon) =Ecy, (9)

wobei Ecy eine mittlere kinetische Energie des Riick-
stofteilchens im Schwerpunktsystem ist, fiir die man
etwa ein Drittel der maximalen Riickstoenergie an-
nehmen kann. Mit dem von ANDERSEN und SIGMUND
in 7 angegebenen Ansatz fiir ein universelles Born—

8 H. H. A~xpersen u. P. Siemunp, Kgl. Danske Videnskap. Sel-
skab., Mat.-Fys. Medd. 34, No. 15 [1955].

7 H. H. Axpersex u. P. Siemunp, Rise Report No. 103, May
1965.
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Mayer-Potential ergab sich fiir reo ein Zahlenwert,
der etwa um 50% kleiner ist als der experimentell
ermittelte Stofradius. Der Grund fiir diese Diskre-
panz ist noch nicht gekldrt. Es ist moglich, daf} das
dort angefiihrte Potential fiir kleine Abstande nicht
korrekt ist, da es auch fiir die Schwellenenergie fiir
Fehlstellenerzeugung einen viel zu kleinen Wert lie-

fert (3 eV statt 16 eV 8).

8 G. W. IseLEr, H. I. Dawson, A. S. Menner u. J. W. Kaurmany,
Phys. Rev. 146, 468 [1966].

Eine genauere Interpretation der vorliegenden
MefBergebnisse iiber die Anisotropie der KRF-Aus-
beute an Einkristallen erfordert eine ausfiihrliche
Theorie der Abbremsung von niederenergetischen
Atomen in einem Kristallgitter. Eine solche Theorie
existiert noch nicht, da die mathematischen Schwie-
rigkeiten zu grof sind.

Herrn Professor Maier-LeBNitz danken wir fiir die
Unterstiitzung bei der Arbeit. Unser Dank gilt auch der
Leitung und der Bestrahlungosgruppe des Forschungs-
reaktors Miinchen.

Messung der Energiebreiten von Rontgen-Niveaus
mit Hilfe der Auger-Elektronenspektroskopie
W. MenLuoRN, D. StaLaerm und H. VErBEEK *

Institut fiir Kernphysik der Universitat Miinster

(Z. Naturforsch. 23 a, 287—294 [1968] ; eingegangen am 5. November 1967)

From the Auger transitions KLg 3Ly s(*Dy) of neon and LsMz2Ms 3(!D,) of argon the level
widths I" (K) of neon and I'(Ls) and I"(L,) of argon have been determined by folding Lorentzian
distributions with the spectrometer function. The values found are: I"(K)=(0.15%0.03) eV,
I'(Ly) =I'(L,) = (0.16 £0.02) eV. From the level width I' (K) of neon and the relative intensities
of the KLL Auger lines of neon, determined very recently, absolute transition probabilities of the
KLL Auger transitions of neon have been calculated to be (in units of 103 e2/h ay=4.1-1013 sec—1):

KL,L,(1Sy) =0.35%0.07; KL;Lg3(*P,)=0.96+0.19;  KL;Ls,s(3P) =0.35+0.07;

KLs,sLo,3 (1S,) =0.55%0.11; KLg sLos('D,) =3.28+0.66; KL2 3Le 3(3Pg,2) =0.
Whereas the experimental total transition probability KLL is in good agreement with theoretical
values of the transition probability for Z=10, determined by extrapolation of Callan’s values for
Z > 12 and of Archard’s values for Z=11, 12, 15, 16, 17, 18, the experimental transition prob-
abilities of the fine structure components do not agree with Callan’s values and agree only in some

cases with Archard’s values.

Ist ein Atom in einer inneren Schale ionisiert, so
befindet es sich in einem Zustand m positiver Ener-
gie E, gegeniiber dem Grundzustand. Uber einen
Rontgen- oder Auger-Prozef zerfillt dieser Zustand
m in einen Zustand n mit der Energie E, . Die Ener-
giedifferenz E,,— E, wird mit einer Lorentz-Vertei-
lung

)
(E—Em+En)?+1 I'm,n
abgegeben!. Die natiirliche Halbwertsbreite der
Rontgen- oder Auger-Linie ist gegeben durch

Fm,n=Fm+Tna (2)

wobei I',, und I', die Energiebreiten der Zustinde
m und n sind. Ist I", bekannt, so kann aus der na-

I(E) ~

* Jetzt im Institut fiir Plasmaphysik, Garching bei Miinchen.

1 V. Weisskorr u. E. WienEr, Z. Phys. 63, 54 [1930].

2 L. G. Parrarr, Rev. Mod. Phys. 31, 616 [1959].

3 K. Siecanw u. K. Epvarson, Nucl. Phys. 1, 137 [1956]. —
R. L. Granam, G. T. Ewax u. J. S. Geicer, Nuclear Instr.

tirlichen Lininenbreite I', , die Energiebreite I,
und damit auch die mittlere Lebensdauer 7,,=#%/I",,
des Zustandes m bestimmt werden.

Energiebreiten von Ronten-Niveaus wurden bis-
her mit Hilfe der Rontgen-Spektroskopie 2 gemessen,
in einigen Fillen auch mittels der Elektronenspektro-
skopie bei der Konversion von Kern-y-Strahlung 3.
Fir Rontgen-Niveaus mit kleiner Energie E,,
(<1keV) ist aber die Fluoreszenzausbeute sehr
klein *. Hier ist es vorteilhafter, die Energiebreiten
aus den natiirlichen Linienbreiten geeigneter Auger-
Linien zu bestimmen.

In den Fillen, wo die Fluoreszenzausbeute gegen-
tiber der Auger-Ausbeute praktisch zu vernachléssi-

Methods 9, 245 [1960]. — J. H. Dukstra u. C. pE VriEs,
Nucl. Phys. 23, 524 [1961]. — J. S. Geicer, R. L. Granan
u. J. S. Merrrrt, Nucl. Phys. 48, 97 [1963].

4 R. W. Fing, R. C. Jopson, H. Mark u. C. D. Swirr, Rev.
Mod. Phys. 38, 513 [1966].



