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Sekundire Regenbogen und Interferenzen
bei der elastischen Streuung von H* an Ar

H.P.Wersg, H. U. MiTTMANN, A.DING und A. HENGLEIN

Hahn-Meitner-Institut fiir Kernforschung Berlin,
Sektor Strahlenchemie, Berlin-Wannsee

(Z. Naturforsch, 25 a, 1154—1155 [1970] ; eingegangen am 19. Juni 1970)

Bei der elastischen Streuung von Ionen an Atomen
sind primire Regenbogenmaxima bisher an den Syste-
men He®—He!, Cs*—Ar(Kr,N,) 2 und H* — Ar ® be-
obachtet worden. Im letzteren Fall wurden schwache
zusitzliche Ondulationen auf der Intensitiits-Streuwin-
kel-Kurve als sekunddre Regenbdgen gedeutet3. Bei
der Streuung von neutralen Atomen an Atomen hat
man sowohl die sekunddren Regenbogen als auch die
iiberlagerten Interferenzen kleiner Periode auflsen
koénnen * 5,
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Abb. 1. Intensitit der gestreuten H*-Ionen in Abhdngigkeit

vom Streuwinkel bei 10 und 25 eV im Laborsystem (Intensi-

titsskala logarithmisch bzw. linear. Max 1: primdrer Regen-

bogen; hohere Maxima: sekundidre Regenbogen. Pfeile: iiber-
lagerte Interferenzen).

Abb. 1 zeigt die Ergebnise von Versuchen zur elasti-
schen Streuung von H*-Ionen an Argon. Die Intensitit
ist gegen den Streuwinkel im Laborsystem fiir zwei
Energien der einfallenden Ionen aufgetragen (10eV:
logarithmische Intensitdtsskala; 25 eV: lineare Skala).
Diese Ergebnisse wurden mit einem H*-Strahl von we-
niger als 1° Divergenz erhalten, der einen Ar-Atomstrahl

D. C. LorenTs u. W. ABERTH, Phys. Rev. 139, 1017 [1965].
M. G. MenenDEZ u. S. Datz, Proc. Intern. Conf. Phys.
Electron. At. Collisions, 4th Quebec 1965 [1965].

1
2

unter 90° durchsetzte; die Winkelauflsung des Detek-
tors betrug 0,5°. Man erkennt jeweils neben dem pri-
miren Regenbogen (Max. 1) beim Streuwinkel ©; die
sekundidren Regenbogen (Max. 2, 3 usw.). Bei der
Kurve mit der linearen Intensitidtsskala sind ferner die
iiberlagerten Interferenzen kurzer Periode 460 (Ab-
stand zwischen zwei Pfeilen) zu erkennen. Diese Inter-
ferenzen waren reproduzierbar, Versuche dieser Art
wurden bei verschiedenen Energien des einfallenden

Prim Regenbogen -Max =Max1 «
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Abb. 2. Abhiéngigkeit des Winkels im Laborsystem, bei dem
die Maxima des primdren und des sekundidren Regenbogens
und die Minima zwischen benachbarten Regenbigen erschei-
nen, von der Energie der einfallenden H*-Ionen (Laborsystem).

H*-Tons durchgefiihrt. Wie Abb. 2 erkennen ldfit, nimmt
erwartungsgemill der Winkel, bei dem jeweils das Ma-
ximum eines Regenbogens liegt, mit abnehmender Ener-
gie zu. Ferner losten sich mit abnehmender Energie
mehr zusitzliche sekunddre Regenbégen aus dem star-
ken Maximum der nicht-gestreuten Ionen in Vorwirts-
richtung ab.

Die Tiefe ¢ des Potentials zwischen H* und Ar wurde
aus dem Winkel ©; des Maximums des primiren Re-
genbogens errechnet, wobei man Gebrauch von Tabel-
len fiir die Funktion @, (E,/¢) machte (E,=relative ki-
netische Energie), die unter der Annahme eines Poten-
tials der Form

3 F. A. Herrero, E. M. NEMETH u. T. L. BaiLey, J. Chem.
Phys. 50, 4591 [1969].

4 E. HUNDHAUSEN u. H. Paury, Z. Phys, 187, 305 [1965].

5 U. Buck u. H. Paury, Z. Phys. 208, 390 [1968].
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Vo= [a+n(2) - (7 -s0-2(7)] @

errechnet waren ® 7 (rp, = Ar — H*-Abstand beim Poten-
tialminimum; y = Parameter fiir den Anteil des r—%-An-
ziehungspotentials) . Die Abhidngigkeit von ©;(E;) nach
Abb. 2 spricht dafiir, daB y << 0,5. Man erhielt £¢=2,48
eV in guter Ubereinstimmung mit dem von HERRERO
et al. ® angegebenen Wert. Er diirfte freilich mit einem
systematischen Fehler von etwa 10% behaftet sein,
weil die Bestimmung von & aus der Winkellage des
Maximums des klassischen primiren Regenbogens einen
zu geringen &-Wert liefert 4.

Der Winkelabstand 49 (Schwerpunktsystem) zwi-
schen zwei benachbarten Maxima der iiberlagerten In-
terferenzen betrug in Abb. 2 1,14°. Der Gleichgewichts-
abstand rp ergibt sich in guter Ndherung zu*

rm~= A2 A9, (2)

wobei A die De Broglie-Wellenlinge des einfallenden
Protons ist. Mit A=0,58-107? ¢cm bei 25 eV Protonen-
energie errechnete man ry zu 1,46 A. Aus Messungen

¢ E. A. MasoN u. J. T. VANDERSLICE, J. Chem. Phys. 31, 594
[1959].

Nuclear Quadrupole Resonance of 14N
in Ethylenimine

Tae-Kyu Ha

Physikalisch-Chemisches Institut der Universitit Ziirich
Switzerland

and CHESTER T. O’Konsk1

Department of Chemistry, University of California, Berkeley
Berkeley, California, 94720

(Z. Naturforsch, 25 a, 1155—1156 [1970] ; received May 23 1970)

The nuclear quadrupole resonance (NQR) spectra of 1N
in ethylenimine have been detected at 77 °K. Comparing to
the reported microwave experiment on the gaseous state, it is
found that the solid state shift in the quadrupole coupling
constant is much smaller than that of ammonia.

We would like to report the NQR frequencies and
the quadrupole coupling constant of N in polyecrys-
talline ethylenimine, measured at 77 °K. This is a first
pure NQR studies for *N in any three-membered he-
terocyclic compound. Ethylenimine used in this work
was obtained from Dow Chemical Company. The sam-
ple, which is very flammable, is very slowly cooled in

Sonderdruckanforderungen an Dr. TAe-Kyu Ha, Physika-
lisch-Chemisches Institut der Universitidt Ziirich, CH-8001
Ziirich, Rémistrasse 76.
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der iiberlagerten Interferenzen bei verschiedenen Ener-
gien ergab sich als Mittelwert:

rm:1,4gﬁ.

Dieser Abstand ist demnach etwas grofer als der
Gleichgewichtsabstand von 1,27 A in der isoelektroni-
schen HCl-Molekel.

Der Koeffizient des r~4-Gliedes in Gl. (1) ist, falls
die Anziehung zwischen dem H*-Ion und dem Ar-Atom
durch die Ion-induzierte Dipolkraft zustande kommt,
gleich

e? Gt,"2= _;' 3{1 —}’) rm?. (2)

Mit y=0 und 0,5 errechnen sich fiir ¢=2,48 eV und
eine Polarisierbarkeit des Ar von 1,645-1072% cm3
Werte fiir rm von 1,34 und 1,59 A.

Herrn Dipl.-Ing. T. Friese danken wir fiir die wertvolle
Unterstiitzung beim Aufbau der Mefelektronik. Der Deut-
schen Forschungsgemeinschaft sind wir fiir finanzielle und
personelle Unterstiitzung zu Dank verbunden.

7 G.E.Iour u. B. S. THOMAS, J. Chem. Phys. 50, 5009 [1969].

a sealed NQR sample tube to 77 °K. The NQR ab-
sorption spectra are detected with a marginal Pound-
Knight-Watkins type spectrometer, which is described
elsewhere 1. Sine-wave frequency modulation with 500
Hz and a frequency counter were employed along with
a tank coil of large diameter (~ 8 cm), through which
the saturation effect can be avoided. This is one of the
crucial factors in N-spectroscopy for obtaining a bet-
ter signal to noise ratio with a relatively high oscilla-
tion level of the marginal spectrometer. We observed
NOQR signals at 3.1610 MHz, 3.1600 MHz, 3.1562 MHz,
2.2185 MHz and 2.2070 MHz. The linewidth (distance
of the extrema of the derivative) was ~ 1 kHz. We
were also able to detect the difference frequencies at
0.942 MHz and 0.938 MHz and they can be assigned
as different frequencies of 3.160 — 2.218 MHz and
3.156 — 2.218 MHz. The upper lines (3.161 MHz and
3.160 MHz) were verified further with various phase
adjustions of the detection system because of the pos-
sibility that these lines migth be due to a single broad
line. The doublet lines persisted with change of phase
of the detection system.

KeMP and FLYGARE? have recently reported the
high-resolution microwave spectra of ethylenimine and
obtained the diagonal elements of **N nuclear quadru-

! C.T. O’KonskI et al., to be published.
2 M. K. Kemp and W. H. FLYGARE, J. Amer. Chem. Soc. 90,
6267 [1968].
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pole coupling constant tensors in ¥N principal axis
system as well as inertial axis system. Table 1 sum-
marizes our NQR values at 77 °K compared with the
microwave data. Difference between both data is 100
kHz in quadrupole coupling constant and 10% in the
asymmetry parameter. A quantitative solid state shift,
of course, can be evaluated from a temperature depen-
dence studies of the NQR lines and by an extrapolation
to the 0 °K. The solid state shift might be then smaller
than 100 kHz due to the general trend of the tempera-
ture dependency of NQR lines. Considering that the
solid state shift for ¥N in ammonia (0.61 MHz shift 3:
gaseous, —4.04 MHz, solid, —3.47 MHz) the shift in
ethylenimine is very small. The solid state shift gener-
ally can be attributed to both direct and indirect ef-
fects of the crystal lattice on the field gradient. The
direct effect involves a contribution at the N of the
reference molecule from the charge distributions of the
surrounding molecules, while the indirect effect involves
a redistribution of electrons by the crystal field due to
the hydrogen bond in the solid state. The most of shift

3 8, S. Lenrer and C. T. O'’Konskr, J. Chem. Phys. 43, 1941
[1965].

Fallout der chinesischen Kernwaffenexplosion

vom 29. September 1969

R. WeINREICH, E. KREBS und K. WACHNER

Institut fiir Anorganische Chemie und Kernchemie
der Universitdt Mainz

(Z. Naturforsch. 25 a, 1156—1158 [1970] ; eingegangen am 23. Juni 1970)

The analysis of fallout from the Chinese nuclear test of
September 29th, 1969, showed the typical features of a hydro-
gen bomb explosion. The fissionable material was probably
239Py combined with 238U, However, the use of a combination
of 235U and 238U employed in all earlier Chinese experiments
cannot be excluded.

Am 29. September 1969 unternahm die Volksrepu-
blik China ihren 9. Kernwaffenversuch im Gebiet Lop
Nor, Provinz Sinkiang. Die Tagespresse gab eine
Sprengkraft von 3 Mt TNT an und charakterisierte den
Veruch als Wasserstoffbombenexplosion.

Mittels Wischproben von den Rotoren zweier Linien-
maschinen der Lufthansa wurde stratosphirischer Fall-
out entnommen. Die Maschinen flogen zwischen dem 4.
und 7. Oktober die Polarroute Frankfurt/Main — Tokio
— Frankfurt/Main. Der Fallout wurde radiochemischen
Standardanalysen unterworfen; die MeBergebnisse wur-
den nach einem von FAHLAND ! beschriebenen Analysen-

J. FAHLAND, Z. Naturforsch. 24 a, 653 [1969].
J. FaHLAND, Z. Naturforsch. 24 a, 1832 [1969].
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Microwave (gas) NQR (solid)

eQqz: —3.689+0.09 MHz —3.581 MHz
eQqzz 3.004+0.09 MHz 2.736 MHz
e Qqyy 0.685 £ 0.005 MHz 0.845 MHz
e 63% 53%

& Asymmetry parameter.

Table 1. N nuclear quadrupole coupling constants in the
principal axis system for ethylenimine.

is due to the indirect effect as we have shown earlier 4
by the molecular Hartree-Fock-Roothaan SCF calcula-
tions on ammonia. A similar N NQR line shift due to
the hydrogen bond formation in molecular complexes
(pyridine — pyrrole system etc.) will be reported else-
where 5.

This research was supported by a Grant-In-Aid from the
U.S. Public Health Service, Research Grant GM 12082-05,
from the National Institute of General Medical Sciences.

4 T.K. HA and C. T. O’Konski, J. Chem. Phys. 51, 460
[1969].
5 T.-K. Ha and C. T. O’KonskI, to be published.

verfahren ausgewertet, das Riickschliisse auf die haufig-
ste Neutronenenergie, die Neutronenfluenz und das
Spaltmaterial des Kernwaffenversuchs gestattet. Dieses
Verfahren wurde bereits anldBlich des 8. chinesischen
Kernwaffenversuchs vom 27. Dezember 1968 ange-
wandt 2; es waren also Vergleiche zwischen dem 8. und
9. Versuch, die beide als Wasserstoffbombenexplosio-
nen deklariert waren, méglich.

In Tab.1 sind die untersuchten Nuklide mit ihren
gemessenen Anfangsaktivititen und Atomzahlen zusam-
mengestellt. Zum Vergleich sind die entsprechenden
Daten des 8. Versuchs?® angegeben. ®*Zr wurde nicht
direkt gemessen, da infolge seiner langen Halbwerts-
zeit die MeBergebnisse durch alten Fallout unkontrol-
lierbar verfilscht wiirden. Unter Beriicksichtigung der
Fraktionierung® wurde die Menge an %Zr aus den
Mengen von %9Ba, 7"Nd und '%¥Sm berechnet.

Die Zusammensetzung des Fallout war auch diesmal,
dhnlich wie beim vorhergegangenen chinesischen Was-
serstoffbombenversuch, infolge Fraktionierung wihrend
der Explosion im Sinne einer Abreicherung des '1Ag
gegeniiber ®Zr stark verschoben. Der Fraktionierungs-
korrekturfaktor fi, der als Mall dieser Verinderung
angesehen werden kann, lag bei fi=3,6 (Kernwaffen-
versuch vom 27.12.1968: f;=6,8). Dieser hohe Wert
kann durch Explosion in Bodennihe gedeutet werden,
bei der der Feuerball einerseits einer relativ schnellen
Abkiihlung unterworfen und andererseits das Boden-

3 E. C. FrReiLiNng u. M. A. Kay, Nature London 209, 236
[1966].
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plosion Nr. 8 9
tum 27.12.1968 29.9. 1969
che [g] 3,0 2,0

Halb-

werts-
aklid zeit  Imp/min  Atome Imp/min  Atome
rkon-95 65,0 d 4,38-10% 5,92-10° 1,03-10* 1,39-10°
'ber-111 75 d 482-10% 7,51-107 4,00-10% 6,23-107
«dmium-115 22 d 497-10* 2,30-107 — —
rium-140 128 d 4,67-10* 1,24-10° 1,85-10* 4,92-108
odym147  1L1 d 6,33-104 1,46-10° 1,57-10* 3.62-10°
marium-153 46,7 h 3,45-10* 1,40-10° 1,60-10* 6,50-107
iropium-156 15,2 d 4,62-10* 1,46-107 - —
-an-237 6.75d 3.39-10° 4.76-10° 7,83-10° 1,10-10°
ptunium-239 235d 1,95-10° 0,95-10° 5,04-10° 2.46-10°

Tab. 1. Anfangsaktivititen und Atomzahlen des Fallout.

material in die Reaktion einbezogen war. Der Unter-
schied zum vorigen Versuch hat dabei nur graduellen
Charakter, denn als Fehlerspanne bei der Ermittlung
des Fraktionierungsfaktors muBl man den Faktor 2 an-
nehmen.

Die gemessenen Ausbeuten wurden auf **Zr bezogen,
mittels des Faktors f; hinsichtlich Fraktionierung kor-
rigiert und mit nach einer gegebenen Vorschrift?! be-
rechneten Quotienten verglichen. Die Wurzel aus der
Quadratsumme der Differenzen zwischen gemessenen
und berechneten Ausbeutequotienten wurde gegen die
hdufigste Neutronenenergie E; einer Maxwellschen
Energieverteilung fiir den abgebremsten Anteil der
Neutronen aufgetragen. Diese Fehlerkurve wurde so-
wohl fiir 33U als auch fiir ***Pu als Spaltmaterial — je-
weils mit einem Neutronenreflektor aus Natururan um-
geben — berechnet. Abb.1a zeigt die Fehlerkurven
dieses 9. chinesischen Kernwaffenversuchs, Abb. 1b die
des vorhergehenden. Aus dem Fehlerminimum wird
entnommen, welche Bedingungen bei der Explosion
wahrscheinlich vorgelegen haben 1.

Gemal Abb.1b kann man fiir den 8. Versuch deut-
lich 235U als Spaltmaterial festlegen?; denn die fiir

m T T Ll T T
a Abb. 1a J [
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Abb. 1 a. Fehlerkurve des 9. chinesischen Kernwaffenversuchs.
Kombination #3U/#8U (durchgezogene Kurve), Kombination
9Py /B8 (gestrichelte Kurve).
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Abb. 1 b. Fehlerkurve des 8. chinesischen Kernwaffen-
versuchs 2,

diesen Fall geltende ausgezogene Kurve zeigt iiber den
gesamten Energiebereich einen wesentlich geringeren
Fehler auf als die fiir 2%°Pu geltende gestrichelte Kurve.
Abb. 1 a zeigt jedoch, daB fiir den 9. Versuch eine Un-
terscheidung zwischen *%U und 2%Pu nach dem ver-
wendeten Modell vorerst nicht moglich ist; die Kurven
unterscheiden sich nicht wesentlich. In der nachfolgen-
den Diskussion miissen somit beide Mbglichkeiten in
Betracht gezogen werden.

Tabelle 2 gibt die Ergebnisse des Vergleichs der ge-
messenen, fraktionierungskorrigierten und berechneten
Ausbeutequotienten von 'Ag, 237U und **Np an, je-
weils bezogen auf %3Zr.

Betrachtet man zunichst die Moglichkeit der Ver-
wendung von 23*Pu als Spaltmaterial, so stellt man
gemiB Tab. 2 eine gute Ubereinstimmung von berech-
neten und korrigierten Ausbeutequotienten fest. Das
Neutronenspektrum ist auf 2—3 keV moderiert, was
mit den bisherigen Ergebnissen an anderen Ex-
plosionen durchaus vereinbar ist. Die Fluenzen lie-
gen ebenfalls in der GroBenordnung fritherer Tests,
wobei der hohe Anteil der 14-MeV-Fluenz, kenntlich an
@t/(ptr+Dt), bemerkenswert ist. Dieser weist den
Versuch eindeutig als Waserstoffbombenexplosion aus.
Der Beitrag des ***Pu zum insgesamt in die Reaktion
eingegangenen Spaltmaterial einschlieflich des Neutro-
nenreflektors aus 23U betrigt 40%. Auch dieser Wert
entspricht friiheren Ergebnissen  an 235U,

Die zweite Maglichkeit — 235U als Spaltmaterial —
kann indes nicht ausgeschlossen werden. Die Uberein-
stimmung zwischen berechneten und korrigierten Aus-
beutequotienten ist befriedigend, wenn auch nicht so
gut wie im voraufgegangenen 8. chinesischen Kernwaf-
fenversuch. Das Neutronenspektrum ist hier auf 10 keV
moderiert. Bemerkenswert sind die sehr hohen Fluen-
zen, die bisher bei chinesischen Kernwaffentests noch
nie beobachtet wurden, wohl aber bei einigen amerika-
nischen Versuchen, die speziell auf die Produktion
schwerer Transurane abzielten 5.

Der hohe Anteil der 14-MeV-Neutronen beweist auch
unter der Voraussetzung von 23U als Spaltmaterial,

4 G.I. BELL, Phys. Rev. 139 A, 1207 [1965].
5 G.I. BELL, Rev. Mod. Phys. 39, 59 [1967].
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Explosion Nr. 8 9 9
Spaltmaterial Uran-235/Uran-238 Pluton.-239/Uran-238 Uran-235/Uran-238
Ausbeutequotient gem. korr. ber. gem. korr. ber. gem. korr. ber.
Yag-111/Yzr05 0,013 0,087 0,093 0,045 0,161 0163 0,045 0161 0,180
Yu.237/Yzr.95 080 55 53 0,79 28t 275 079 284 241
Yxp-230/Yzro05 1,6 11 10 1,77 6,35 528 1,77 6,35 6,17
Neutronenenergie Ep 5 keV 2—3 keV 10 keV
Maxwell-Fluenz @ ¢ 3:10% n/cm?® 3:10% n/em? 3-10% n/ecm?
14-MeV-Fluenz ¢ 7 1:10% n/cm? 3-10% nfcm?® 1:10% n/cm?
P -
= 9 % 25%
T 7 5% 50 5
N:SI N:SGI
bzw. ——— 15% 40% 1%
Nise +Niss " Niss -+ Nisg

Tab. 2. Gemessene, korrigierte und berechnete Ausbeutequotienten sowie zugehirige Lésungen
der Rechnungsparameter.

daB der 9. chinesische Kernwaffentest eine Wasserstoff-
bombenexplosion war. Auffallend ist jedoch der extrem
geringe Beitrag des 2¥U zur Spaltungsreaktion, der
weit unter dem in vorangegangenen Versuchen regi-
strierten Beitrag liegt.

Interferenzen in photographischen Schichten

D. HoescHEN und G. VIETH

Mitteilung aus der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt
Braunschweig

(Z. Natrforsch. 25 a, 1158—1159 [1970] ; eingegangen am 12. Juni 1970)

Die von KiriLLOw! im Absorptionsspektrum diin-
ner, Silberhalogenid enthaltender Schichten beobachtete
Feinstruktur konnte von MOSER * nicht nachgewiesen
werden. Zur weiteren Untersuchung des Effektes fiihrte
SEARLE 3 Transmissionsmessungen an photographischen
Platten aus. Er verglich die von ihm gefundene Fein-
struktur mit den Banden Kirillows und kam zu dem
Schlufl, daB beide Erscheinungen auf Interferenzen in
diinnen Schichten zuriickzufiihren seien. Dieser Ansicht
widersprachen kiirzlich GOLDENBERG, LATYSHEV, NE-
STEROVSKAYA und CHiIBISOV* in einer ausfiihrlichen
Darstellung der bisherigen Ergebnisse.

Wenn die Feinstruktur im Spektrum des Transmis-
sionsgrades durch Interferenzen verursacht wird, so
mul sie auch im Spektrum des Reflexionsgrades zu be-
obachten sein. Auflerdem sollte sie unter sonst kon-
stanten Untersuchungsbedingungen (z. B. spektrale
Spaltbreite) mit wachsender Dicke der untersuchten
Schicht zunehmend schlechter oder gar nicht aufzulésen
sein und in stark streuenden oder absorbierenden
Schichten nicht auftreten,

1 E. A. KiriLLow, Z. wiss. Photogr. 50, 253 [1955].
2 F. MoskR, J. Opt. Soc. Amer. 51, 603 [1961].
3 R.V.G. SEARLE, J. Photogr. Sci. 12, 168 [1964].

Herrn Dr. J. FAHLAND danken wir fiir Anregungen und
niitzliche Diskussionen hinsichtlich dieser Arbeit. Der Fraun-
hofer-Gesellschaft zur Forderung der angewandten Forschung
e.V., Miinchen, danken wir fiir die Finanzierung dieser Arbeit
und der Lufthansa, Frankfurt/Main, fiir die Moglichkeit der
Probeentnahme des Fallout an ihren Linienmaschinen.

Zur Priifung dieser Zusammenhinge wurden an photo-
graphischen Platten, deren Lichthofschutzschicht ent-
fernt worden war, die spektrale Reflexion und die
spektrale Transmission mit einem registrierenden
Spektralphotometer (Beckman, DK 2) gemessen. Die
spektrale Spaltbreite des Gerdtes variierte dabei im
Bereich von 425 nm bis 600 nm zwischen 2,2 nm und
1,2 nm. Den spektralen Reflexionsgrad einer unbelich-
teten Kodak High-Resolution-Platte zeigt als Beispiel
die Abb. 1. In Abb. 2 sind der spektrale Reflexionsgrad
und der spektrale Transmissionsgrad einer unbelichte-
ten, ausfixierten Kodak HR-Platte aufgezeichnet. Den
Abbildungen 1dBt sich folgendes entnehmen:

1. Der spektrale Reflexionsgrad von photographischen
Schichten weist unter bestimmten Bedingungen eine
Feinstruktur auf, &hnlich der, die von Kirillow und
Searle bei Transmissionsmessungen beobachtet wurde.

2. Ein Minimum der Transmission tritt bei der Wel-
lenldnge eines Maximums der Reflexion und ein Mini-
mum der Reflexion tritt bei der Wellenlinge eines Ma-
ximums der Transmission auf. Dieser experimentelle
Befund wird von der Theorie der Optik diinner Schich-
ten® fiir Interferenzen in diinnen Schichten vorausge-
sagt.

3. Die Feinstruktur ist nicht an das Vorhandensein
des Silberhalogenids gebunden.

4. Die Lage der Minima der Reflexion bzw. der Ma-
xima der Transmission 1dBt sich entsprechend der Theo-

4 A.B.GOLDENBERG, A.N.LATYSHEV, E. A. NESTEROVSKAYA,
and K. V. Cuisisov, J. Photogr. Sci. 16, 89 [1968].



NOTIZEN

| N\[\}\ﬂ\ ﬂ. % :

| 'ﬂ" 'IJA\ f \ /

vV |/ U Y

Reflexionsgrod ——
gggegge

T T T T
450 00 550 nm 600

Wellenlange
Abb. 1. Reflexionsgrad einer unbelichteten Kodak HR-Platte.
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Abb. 2. Reflexionsgrad (Kurve 1) und Transmissionsgrad
(Kurve 2) einer unbelichteten, ausfixierten Kodak HR-Platte.

rie der Interferenzen in diinnen Schichten durch die
Gleichung 2nd=ki, k=1,2,3,... (1)
beschreiben, wobei n die Brechzahl der photographi-
schen Schicht, d die Dicke der Schicht und 4 die Wellen-

linge ist. Die Schichtdicke wurde mit einem DiisenmeB-
biigel fiir die unbelichtete Schicht zu 6,0 um bestimmt.
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Die Brechzahl solcher Schichten ist direkt nur schwer
mit hinreichender Genauigkeit zu messen. Die graphi-
sche Auswertung nach Gl. (1) ergibt eine Brechzahl
von 1,73 fiir die unbelichtete Schicht der HR-Platte.
Unter der Annahme, daBl die Feinstruktur auf Inter-
ferenzen zuriickzufithren ist, kann man nach Formeln
von VASICEKS aus der Differenz des Reflexionsgrades
benachbarter Minima und Maxima eine untere Grenze
fiir die Brechzahl der Schicht errechnen. Sie betrigt
n=1,59; dieser Wert stimmt innerhalb der Fehler-
grenzen (Dickenmessung, Unsicherheit etwa 5%) mit
dem Wert iiberein, den man nach Gl. (1) erhilt.

Aus den Versuchen mull geschlossen werden, dafl die
von uns beobachtete Feinstruktur durch Interferenzen
entsteht.

Weiterhin konnte gezeigt werden, daBl mit wachsen-
der Schichtdicke (Kodak MR-Platte, ausfixierte Agfa-
Scientia-Platte 44 A 56) der Abstand der Extremwerte
voneinander geringer und die Auflésung der Feinstruk-
tur schwieriger werden. Durch starke Streuung bzw.
Absorption in der Schicht (unbelichtete Agfa-Scientia-
Platte 44 A 56) verschwindet die Feinstruktur vollstin-
dig. Demnach sind geringe Schichtdicken und geringe
Absorption sowohl fiir die Beobachtung der Interferen-
zen als auch fiir die Beobachtung der KIRILLOWschen
Banden ! * unumgénglich.

Da die durch Interferenzen verursachte Feinstruktur
und die Kirrilowschen Banden dieselbe Erscheinung
bieten, beide sich durch GIl. (1) beschreiben lassen und
unter denselben Voraussetzungen zu beobachten sind,
muB man folgern, daB die Kirrilowschen Banden durch
Interferenzen verursacht worden sind.

5 A. VA31¢ek, Optics of Thin Films, North-Holland Publ. Co.,
Amsterdam 1960.

Zur sehr schnellen Nachwirkung
des Seignettesalzes

G.KLEIN * und G. LUTHER

Institut fiir Experimentalphysik IT der Universitit
Saarbriicken

(Z. Naturforsch. 25 a, 1159—1160 [1970] ; eingegangen am 5. Juni 1970)

An Seignettesalz wurden bisher sechs verschiedene
Dispersionen der Dielektrizititskonstante ¢* (DK) ge-
funden: die eigentliche ferroelektrische Relaxation?,
der Abfall der DK durch den Piezoeffekt ® und vier un-
terscheidbare Stérstellen-Relaxationen. Die Zeitkon-
stanten der durch Baufehler bedingten Nachwirkungen
liegen bei Zimmertemperatur ungefahr bei 2 min, 7 s,

Sonderdruckanforderungen an Dipl.-Phys. G. LuTHER, In-
stitut fiir Experimentalphysik II der Universitdt des Saar-
landes, D-6600 Saarbriicken, Universitit, Bau 4.

* Jetzt: Institut fiir Physikalische Chemie, II. Ordinariat, Uni-
versitit Mainz.

1 H. E. MUser u. J. PorTHARST, Phys. Stat. Sol. 24, 109
[1967].

0,5 ms® und 0,2 us*. Die ,schnelle” (0,5 ms) und die
»sehr schnelle Nachwirkung® (0,2 us) wurden kiirzlich
von UNRUH und SAILER ® eingehender untersucht. Wir
konnen ihre Ergebnisse bestitigen und teilen ergin-
zende Messungen zur sehr schnellen Nachwirkung
(SSNW) am freien und geklemmten Kristall im obe-
ren parelektrischen Bereich mit.

Im unteren parelektrischen Bereich 1aBt sich die bei
konstanter mechanischer Spannung auftretende SSNW
durch einen Debye-Formalismus %

®__ o s E5—Eo
=t —jt =t t+ T (1)
bzw. BB
* . __ ____qg: '8
B =1fe* = o~ L= P (@)

? W. P. MasoN, Piezoelectric Crystals and their Application
to Ultrasonics, van Nostrand, New York 1950.
-G. UNRUH, Z. Angew. Physik 16, 315 [1963].

ALBERS, Diplomarbeit, Miinster 1965.
-G. UNRUH u. E. SAILER, Z. Physik 224, 65 [1969].
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beschreiben. Die beiden Zeitkonstanten 7, und 74 sind

mit den hoch- und niederfrequenten Grenzwerten der

Dispersion éx=1/fx und es=1/fs iiber die Relation
£oo

= T (3)

miteinander verkniipft, wobei nur die GrioBe 75 einer
Arrhenius-Beziehung

Tp="Too exp{AW/k T} (4)
geniigt. Die von uns aus Abb.1 berechnete Aktivie-
rungsenergie AW = (0,54 10,02) eV liegt am Rande
der Fehlergrenze des von UNRUH und SAILER ® ange-
gebenen Wertes von AW = (0,511 0,015) eV.

gl sec)

L
10’ reK)

40 42 44
23 S35 - 455
reec)

Abb. 1. Zeitkonstante 73 der sehr schnellen Nachwirkung in
Abhingigkeit von der Temperatur bei verschiedenen relativen
Feuchten ¢ und Wachstumsgebieten.

Extrapoliert man die am freien Kristall gefundenen
Zeitkonstanten 7z nach (4) in den oberen parelektri-
schen Bereich bis etwa 25 °C — im ferroelektrischen
Gebiet sind die Nachwirkungen von Dominenwand-
bewegungen iiberlagert —, so ist eine Relaxationsfre-
quenz von ungefdhr 0,5 MHz zu erwarten. Um Stérun-
gen durch die starken piezoelektrischen Resonanzen
zu vermeiden, miissen extrem kleine Proben verwendet
werden. Die Abb. 2 zeigt die SSNW eines Kristall-
splitters von ungeféhr 0,2 mm Kantenldnge, dessen
Vakuumkapazitit C, zwar nicht exakt zu bestimmen
ist, aber im weiteren auch nicht mehr bendtigt wird.
Mit wachsender Frequenz biegt die anfingliche Debye-
Kurve in zwei Vorresonanzen ab, bevor die eigentliche
piezoelektrische Grundresonanz bei etwa 3 MHz er-
reicht wird. Dennoch reicht der ungestérte Dispersions-
anteil aus, um die Zeitkonstante 73 aus den Debye-
Gleichungen zu ermitteln. Durch Division des Real- und
Imaginirteiles von (1) folgt:

&'l =1, (¢ — ). (5)
Aus der Darstellung von &’ Cy/w gegen &'-C, erhilt
man nach Gl. (5) 7. und &' Cy, mit Hilfe von (1) und
(3) ergibt sich der Wert 73=0,25 us. Dieser ist in
Abb. 1 eingetragen und liegt auf der zum oberen para-
elektrische Bereich fortgesetzten Aktivierungsgeraden.
Die SSNW existiert also auch im oberen paraelektri-
schen Gebiet.

NOTIZEN
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Abb. 2. Sehr schnelle Nachwirkung im oberen parelektrischen
Bereich mit zwei storenden Vorresonanzen.

Das Frequenzverhalten der geklemmten DK in die-
sem Temperaturbereich wurde an Scherschwingern von
etwa 2,2 cm Kantenlinge untersucht, deren piezoelek-
trische Resonanzen im interessierenden Frequenzgebiet
der SSNW bereits abgeklungen sind. Die Messung er-
folgte bei 24,6 °C an einem bei 12% Luftfeuchtigkeit
gelagerten Kristall. Extrapoliert man aus den am freien
Kristall ermittelten Werten, so wire die SSNW bei
0,5 MHz mit einer Dispersionsstufe (s. Abb. 9 von %)
Poc—Ps = 3-1074 zu erwarten, d.h. die DK miiBte
z.B. von 240 auf 225 abnehmen. Wie Abb.3 zeigt,
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Abb. 3. Real- und Imaginirteil der DK eines im Frequenz-
bereich der SSNW geklemmten Kristalls.

bleibt aber der Realteil der geklemmten DK konstant
und der Imaginirteil der DK deutet keine Absorption
an. Der Anstieg des Realteils und der Abfall des Ima-
ginirteils bei niedrigen Frequenzen sind von dem Aus-
liufer der piezoelektrischen Resonanzen verursacht.

Durch den quantitativen Nachweis der SSNW der
freien DK auch im oberen paraelektrischen Bereich und
das Ausbleiben der SSNW der geklemmten DK wird
bestitigt, dall die Scherung als phénomenologische Ur-
sache fiir die Einstellung eines eingeprigten relaxie-
renden Feldes® % der SSNW angesehen werden muB.

Unser herzlicher Dank gilt Herrn Prof. Dr. H. E. Miiser
fiir die Anregung zu dieser Arbeit und viele wertvolle Diskus-
slonen,
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