BAYERISCHE AKADEMIE DER WISSENSCHAFTEN
MATHEMATISCH-NATURWISSENSCHAFTLICHE KLASSE

SITZUNGSBERICHTE

JAHRGANG
1966

MUNCHEN 1967

VERLAG DER BAYERISCHEN AKADEMIE DER WISSENSCHAFTEN
In Kommission bei der C. H. Beck’schen Verlagsbuchhandlung Miinchen



Riickstreuversuche hoher Auflésung mit Neutronen
Von Berthold Alefeld in Miinchen

Vorgelegt von Herrn Heinz Maier-Leibnitz am 4. Juni 1966

Am Minchener Forschungsreaktor wird mit Hilfe von Neu-
tronenleitern und Bragg-Riickstreuung ein Neutronenstrahl mit
schr hoher Monochromasie hergestellt und mit Hilfe einer zwei-
ten Rickstreuung an einem Kristall variabler Gitterkonstante
analysiert. Damit ergeben sich die Moglichkeiten, sowohl An-
derungen von Gitterkonstanten wie kleine Energiedinderungen
bei der Streuung von Neutronen mit hoéherer Genauigkeit zu
messen, als das bisher moglich ist.

1. Einleitung: Die MeBtechnik der Neutronenbeugung ist im
Begriff, sich zu veridndern. Noch vor kurzem [1] dominierten
ganz die ersten von Shull und Wollan angegebenen Beugungs-
spektrometer; bei ihnen wird durch einen Monochromatorkri-
stall ein enger Wellenldngenbereich selektiert, und damit werden
wie mit Rontgenstrahlen Beugungsspektren durch Variation des
Streuwinkels an der Probe gemessen. Nun bestehen aber grofle
Unterschiede zwischen Rontgen- und Neutronenquellen; eine
Réntgenrohre emittiert etwa 10f mal mehr Quanten pro cm? und
Wellenlingenbereich als ein schr groBer Reaktor [2], allerdings
nur tiher eine Fliche von 0,1 cm? in einem Bereich von etwa 1073
der Wellenldnge A, wihrend bei Neutronen leicht 100 cm? Fliche
mdéglich sind und ein kontinuierliches Spektrum entsprechend
einer Maxwellverteilung vorliegt. Eine optimale Anordnung fiir
Neutronen wird deshalb sehr verschieden von einer Réntgen-

methode sein. So haben Buras u.a. 3] [4] gezeigt, daB es giinstig
sein kann, in der Bragg’schen Gleichung

T = 2/ sind (1)
(? == Vektor im reziproken Gitter -’;—ﬂ-

/; . 2.-1/;.’ 9 = Braggwink(‘l)

£ statt ¢ zu varileren.
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In diesem Zusammenhang scheint uns die Rickstreumethode
(¢ nahe 90%) besonderes Interesse zu verdienen. Sie kann mit
Neutronen auf alle Werte bei fester Winkeleinstellung angewen-
det werden und ist geeignet, hohe Auflosung bei guter Intensitit
zu erreichen, weil bei § = go° die Winkelausdehnungen des ein-
tretenden Strahls und die Dimensionen der Streusubstanz nur in
der zweiten Ordnung in die Auflésung eingehen. Die Schwierig-
keit der Riickstreumessung bei dem sehr hohen Strahlungsunter-
grund eines Reaktors kann heute durch die Anwendung von
Neutronenleitern [5] [6] vermieden werden.

2. Ziel der Arbeit: Die vorliegende Arbeit beschiiftigt sich mit
einem Teilgebiet der Riickstreuung, nimlich mit dem Versuch,
eine sehr gute Monochromasie eines Neutronenstrahls bei end-
licher Fliche und Winkeldivergenz zu erreichen. Die Grenze der
Auflésung bei der Bragg-Streuung liegt darin, dall der eintre-
tende Neutronenstrahl durch die Erzeugung von Streuwellen ge-
schwiicht wird, so daf} er nur etwa 10* bis 10% Gitterebenen erfaf3t
und eine unscharfe Beugungsfigur erzeugt. In Gleichung (1)
kann man dies dadurch berticksichtigen, dal man = dem Betrage
nach um 4t unscharf macht, A7 hiingt nur von Kristallkonstan-
ten ab und kann zwischen 10 und 1078 (A1) liegen. Bei der
Rickstreuung an einem einigermalen idealen Einkristall ist dies
die einzige Begrenzung der Auflésung. Insbesondere wirkt sich
das Vorhandensein einer kleinen Mosaikbreite der Gitterebenen-
richtung nicht auf die Auflosung aus; es kommt nur darauf an,
die mdglichen Werte von ¢ so zu begrenzen, da3 kein grofierer
Fehler als der durch die Unschirfe von 1 verursachte entsteht.
Eine Auflésung von 107 bezichungsweise 1073 ist méglich, wenn
@ groBer als 89,2° bezichungsweise 87,5° bleibt.

3. Versuchsanordnung und Ergebnisse: Als Monochromatorkri-
stalle wurden Siliziumeinkristalle der Firma Wackerchemie
(Reinheit 99,9999) verwendet. Sic waren in Scheiben von 50 mm

Durchmesser und 20 mm Dicke parallel zur (111)-Ebene (Rczi—

. 2n .
proker Gitterebenenabstand = : 3_A_) geschnitten. Nach An-
y1
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dtzen 146t sich die Gitterebenenrichtung durch optische Reflexion
auf 0,1° genau justieren. In einem zweiten Versuch wurden Blei-

kristalle verwendet (Dimcnsionen: 5o 20 mm dick, parallel zur

(111)-Ebene, 7 = —2Z-Z—A—, Mosaikbreite ca. 1°). Die bei der Re-

flexion erzielte Monochromasie wurde dadurch untersucht, daf3
die Neutronen an einem zweiten Kristall derselben Art, aber mit
einer durch Temperaturinderung variablen Gitterkonstante ge-
streut wurden. Abb. 1 zeigt die experimentelle Anordnung. Die
Neutronen kommen von der Neutronenleiteranordnung am #RM
[5] mit einer Intensitit von 6,6 - 10* Neutronen iiber 4 A pro cm?
und sec. Sie werden vor und nach den
Reflexionen durch weitere Neutro-
nenleiterrohre  zusammengehalten.
Der mittlere Braggwinkel ist (go— 1°)
mit einer Streuung um 4 0,5°. Abb. 2
zeigt fur Si die Intensitit nach zwei-
maliger Reflexion als Funktion der
Temperaturdifferenz der  beiden
Kristalle. Die volle Halbwertbreite
der Kurve entspricht umgerechnet
1,7 10~ 8%eV bei einer Neutronenener-
gie von 2 + 1073 eV oder 2,66 - 1073 A
bei einer Wellenlinge von 6,27 A. Pro
Kristall ist also die Unschirfe 1/, -

Si-Kristall{1)

- NS Zdhlrohr

3,8m

P

mal kleiner, das heillt AE[E =
= 6 - 107" —Aki = 3 - 1074 Diese

Unschirfe ist praktisch ganz durch
die oben genannte Winkelunschirfe
verursacht. Bei einer VergréBerung
des mittleren Braggwinkels auf (go—
0,5°) darf man also noch eine er-
hebliche Verbesserung der Auflésung
erwarten.

Pohliertev Kupferrohre

Si-Kristall (2)

M2

Abb. 1. Experimentelle Anordnung zur Mes- Reaktor
sung der Braggriickstreuung
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Abb. 2. MebBkurve von Siliztum

165 + 10 CAE (V)
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Abb. 3. MeBkurve von Blei

Abb. 3 zeigt die MeBresultate fiir Blei, Die beobachtete Auf-

l6sung (—4;— = 7,4+ 107 fir einen Kristall} ist im wesentlichen
durch die Unvollkommenheit der Kristalle verursacht.

Die Maxima der MeBkurven in Abb. 2 und 3 liegen nicht bei
der Temperaturdifferenz Null, weil die Neutronen von einem zum

anderen Kristall eine Fallhohe von 3,8 m durchlaufen und des-
halb ihre Energie um 3,8 - 1077 ¢V erhohen.



114 Berthold Alefeld

4. Anwendungsmiglichkeiten: Die vorstehend beschriebenen
Versuche zeigen, daB die Riickstreumethode fiir Neutronen die
erwartete Auflésung und Intensitit liefert. Nach Gleichung (1)
sind nunmehr entweder genaue Messungen von Gitterkonstanten
oder genaue Messungen des Impulses und der Energie von Neu-
tronen moglich. Insbesondere scheint uns die Methode bei den
folgenden Anwendungen anderen tiberlegen zu sein.

a) Ein genauer Vergleich von Gitterkonstanten und ihrer
Schwankungen ist nach der Anordnung Abb. 1 méglich, wenn
der eine Kristall als Normal, der andere (mit Verunreinigungen,

Analysatorkristall

MeBkristl Totalre

flektierendes L
RN s % % %

SRl P

dlrohre

IRTATR A B T i ]

vom.
Reaktor T

Abb. 4. Geplante Anordnung zur Messung von Gitterparameterinderungen

nach Bestrahlung usw.) als MeBsubstanz dient. Der MeBkristall
kann auch in Transmission verwendet werden. Besondere Ge-
nauigkeit erhilt man, wenn man die Riickstreuung um 180° ver-
wendet, wozu eine Pulsmethode mit rotierenden Zihlrohren
zweckmiBig ist, Abb. 4. In diesem Fall wird die MeBgenauigkeit,
solange der Kristall nicht eine sehr groBe Mosaikbreite zeigt, von
der Winkeldivergenz 48 unabhingig, weil trotz der Reflexion an
den Winden des Neutronenleiters der Auftreffwinkel fiir den
ersten und den zweiten Kristall immer gleich ist. Die Transmis-
sionsmethode ist auch fiir die Untersuchung polykristalliner Pro-
ben glnstig: statt einer Bragglinie wird jetzt die Struktur der
,,Filterkante‘* der Substanz untersucht.

Gegeniiber den Réntgenmethoden ergibt sich der Vorteil
héherer Genauigkeit, weil die Breite der Roéntgenlinien keine
Grenze mehr darstellt. Bei gleicher Genauigkeit diirfte auBBerdem
in den meisten Fillen wegen der groBen Querschnitte der Neu-
tronenstrahlen vor und nach der Streuung beziechungsweise wegen
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des durch die Neutronenleiter gegebenen Raumwinkels ein Inten-
sitdtsvorteil bestehen.

Die Variation der Wellenlidnge bei der Braggstreuung wird
man mit Vorteil, statt wie hier durch den TemperatureinfluB auf
die Gitterkonstante 27/;, durch Bewegen eines Kristalls (Dopp-
lereffekt) vornehmen. Im Prinzip kommt auch eine Analyse durch
Laufzeitmethoden in Frage; bei der erwiinschten hohen Genauig-
keit sind allerdings sehr lange Laufwege (die mit Neutronen-
leitern ohne groBen Intensitdtsverlust méglich sind) notwendig.
Zur Erhéhung der Intensitit sind komplizierte Mehrfach-
Chopper-Anordnungen erwiinscht.

b) Kleine Energiednderungen bei kritischer Streuung. In eini-
gen Fillen, vor allem bei der Streuung an Ferromagneten nahe
dem kritischen Punkt, treten kleine Winkeldnderungen zusam-
men mit sehr kleinen Energiedinderungen auf [7]. Die letzteren
kénnen mit der Anordnung Abb. 1 bis zu sehr viel kleineren
Werten als frither verfolgt werden, indem die ferromagnetische
Probe in den Strahlengang zwischen den Kristallen gebracht
wird. Dabei sind die kleinen Winkelinderungen ohne EinfluB,
ein Vorteil, der fiir die Riickstreuung um nahe 180° typisch ist.

¢) Bei der Streuung um gréBere Winkel kénnen sehr kleine
Energieiinderungen gemessen werden, wenn sowohl fiir die Her-
stellung des einfallenden Strahls wie fiir die Analyse des ge-
streuten Strahls die Rickstreuung an guten Einkristallen der
gleichen Art verwendet wird, zusammen mit einer Energievaria-
tion etwa durch Dopplereffekt. Zur Erhéhung der Intensitit kann
eine Anzahl von Analysatorkristallen verwendet werden, so daf3
ein groBer Raumwinkel bei der Streuung erfafit wird, ohne dal3
dabei die Energieauflésung leidet. Die Genauigkeit der Energie-
messungen ist um etwa zwei GréBenordnungen héher als bei an-
deren Versuchen. Anwendungsbeispiele sind: Quasielastische
Streuung an zihen Fliissigkeiten, die bisher mit Neutronen [8],
mit dem MdBbauer-Effekt [9] und mit Laserlich [10] nachgewie-
sen wurde; Streuung mit Anregung energiearmer Elektronen-
Ubergidnge in gebundener Materie [11]; Hyperfeinstrukturiiber-
ginge, die bisher mit Neutronen nicht beobachtet werden konn-
ten. Es sei noch darauf hingewiesen, daf in ciner fritheren Arbeit
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[12] die Neutronenriickstreuung von einem polykristallinen Pul-
ver zur Erzielung einer hohen Energieauflésung ausgentitzt
wurde, um Neutronenfilterkanten auszumessen.

Herrn Professor Maier-Leibnitz mochte ich sehr herzlich fur
die Anregung zu dieser Arbeit und fiir wertvolle Hinweise wiih-
rend der Durchfithrung des Experiments danken.
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