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Mit 2 Abbildungen

Langsame Neutronen sind ein hervorragendes Hilfsmittel zur
Untersuchung der Atomverteilung und der Atombewegungen
sowie magnetischer Felder in gebundener Materie. Leider setzt
die erreichbare Neutronenintensitit dem Experimentator in vielen
Fillen unerwiinschte Grenzen in bezug auf die Genauigkeit und
den Aussagewert der MeBergebnisse. Deshalbwerdenheute Reak-
toren mit schr hohem Neutronenflul gebaut. Aulerdem aber
werden auch die bisher gebriduchlichen MeBmethoden [1] einer
Neubetrachtung unterzogen, denn in vielen Fillen ist der Gewinn
an Genauigkeit, der durch eine bessere Methode méglich ist, grof3
gegeniiber dem, der durch héhere Reaktorleistung erreicht wird.
Neben Verbesserungen der bisherigen Methoden, z. B. durch
Einfihrung von Vielfachdetektoren, die an vielen Stellen im
Gang sind, werden neue Wege gesucht. Beispiele sind der Neu-
tronenleiter [2] zur Wegfithrung der Neutronen aus dem un-
erwiinschten Untergrund und zur Kollimation tber lange Lauf-
strecken, die Verwendung von Laufzeitmethoden fiir Neutronen-
beugung an Pulvern [3] und an Einkristallen [4], die Ausniitzung
der Schwerkraft [5] und ein Interferometer [6] fir genaue Mes-
sungen der kohirenten Streulinge, die Rickstreumethode mit
guten Einkristallen [7], und schlieBlich die ersten Vorschlidge zur
Verwendung extrem langsamer Neutronen [8]. In dieser Arbeit
soll dazu ein weiterer Vorschlag gemacht werden: Herstellung
kurzer Neutronenimpulse mit Hilfe bewegter guter Einkristalle
unter Verwendung des Prinzips der Laufzeitfokussierung. Die
neue Methode sollte Vorteile bieten bei der Messung der Lauf-

zeit unelastisch gestreuter Neutronen, wo bei den bisherigen Me-
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thoden, inshbesondere der Doppelchopper- [9] und der Drehkristall-
methode [10] Impulsdauern unter 10-20 usec nicht ohne Inten-
sitdtsnachteile erreichbar sind.

Um Laufzeitfokussierung (Bunching) am Ort 2z, zu erreichen,
muf3 am Anfang z, einer Laufstrecke die mittlere Neutronen-
geschwindigkeit v eine Funktion der Zeit £, sein, wihrend der die
Neutronen den Ort z, passieren. Damit die Ankunftszeit ¢, bei 2,
von ¢; unabhingig ist, mul} sein

ty=const. = ¢, + T =1t + Z; (t:)l (1)
25— 2, und v koénnen auBer von #; auch noch von anderen Varia-
beln und GréBen, etwa dem Ort auf dem Kristall oder den Dimen-
sionen der Probe bei z, abhingen, und man kann diese Abhingig-
keiten kompensieren oder in erwiinschten Grenzen halten. Un-
vermeidlich ist aber eine Schwankung der Laufzeit

A4 L
AT = T2 = = Avy, (2)
die dadurch entsteht, daB3 ein an einem Ort des Kristalls unter
einem genau definierten Winkel ¢ reflektiertes Neutron im Mittel
um 4w, von der durch die Braggbedingung

m . 2nn 2m
25 v sin ¢ = - = % Yoo 3)
definierten Geschwindigkeit v abweicht (m = Neutronenmasse,

n=0rdnung der Reflexion, % = % = Gitterebenenabstand). Avylvg
ist bei guten Kristallen von der GréBenordnung 107* oder noch
kleiner, wird aber durch Unvollkommenheit des Gitters, vor allem
durch die Mosaikstruktur oft wesentlich gréBer.

Die Geschwindigkeit #, kann durch Drehen des Kristalls (Ande-
rung von #), durch Verzerren des Kristalls (Anderung von &) oder
durch Bewegen des Kristalls (Dopplereffekt) verdndert werden.
Damit hat man genug Moglichkeiten, um nicht nur Bunching zu
erreichen, sondern auch Nebenbedingungen wie Abbildung der
Quelle auf die Probe, geringe Fehler durch die Probengréfie und
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Ahnliches zu erfiillen. Es zeigt sich, daB3 besonders aus dem letz-
teren Grund fiir Versuche hoher Auflésung die Rickstreuung
(9 nahe beigo®) vorteilhaft ist. Im folgenden sollen, an Stelle eines
Versuchs der vollstindigen Analyse aller Maglichkeiten, zwei
praktisch durchfithrbare Methoden beschrieben werden. Die erste,
die besonders fur langsame Neutronen unter 1000 m/sec geeignet
ist, verwendet den Dopplereffekt (Beschleunigung des Kristalls);
bei der zweiten, die fiir sehr genaue Messungen an Neutronen bis
10000 m/sec verwendbar sein sollte, ist die Drehung des Kristalls
bei groBen Braggwinkeln das wesentliche Element.

Schwingender Kristall

Ein mit der Geschwindigkeit w bewegter Kristall verhilt sich
im Laborsystem so, wie wenn seine Gitterkonstante 4 = ~:f—ver-
dndert wiire. Fiir den reziproken Gittervektor 7/ bei Bewegung
gilt

7

z :?{1+ n cos@,a@}. @)

Damit erhidlt man als Laufzeitfokussierungsbedingung fiir ein
kleines Stiick eines Kristalls, der in der Richtung des reflektierten
Strahls mit der Frequenz o und der Amplitude wgfw harmonisch
schwingt,

(Lo - %L cos wtl) sin &

ty =14, + ~~ const. (s)
i + wysinw?; sind
also flir w7, € 1:
alit
msng U0

Die Beschleunigung in Richtung der Gitterebenennormale muB3

also sein:
ad

W{w cos (‘?,55)} =—UL (6)

L
Zum Beispiel ergibt sich fiir L, = 10 m, v, = 600 m/sec eine Be-
schleunigung gleich der 3s50ofachen Erdbeschleunigung. Fiir

13*
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Abb. 1a. Laufzeitfokussierung fiir Neutronen von 600 m/sec durch einen
parallel schwingenden, ebenen Kristall. A = Kiristall ((111)-Ebene von S7).
Schwingungsfrequenz 100/sec, Amplitude 4,6 cm. 2 = Probe, 0,1 cm dick;
D = Detektoren; C = Hilfschopper, Offnungszeit 480 psec; S = Strahlrohr-
ende am Reaktor; & = Braggwinkel.

Abb. 1b. Parallel schwingender, gekriimmter und schief zur Kristallebene
geschnittener Kristall. Bezeichnungen wie Abb. 1a; 9 = Winkel zwischen
Gittercbene und Kristalloberfliiche.
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einen ausgedehnten Kristall, der parallel zur Gitterebene geschnit-
ten und fur eine ausgedehnte Auffangebene, die ebenfalls parallel
dazu ist, wird #, weitgehend unabhiingig vom Ort am Kristall und
von #, Gleichung (6) gilt also fiir ein ausgedehntes Strahlen-
biischel, wie es fir praktische Anwendungen sein muf3. Abb. 1a
zeigt eine mogliche Anordnung filir die Messung der unelastischen
Streuung. Als Beispiel ist angenommen, dafl die Neutronen-
energie sich von 2 meV (v = 600 m/sec) auf 25 meV (2200 m/sec)
indert. Die Dimensionen sind so gewihlt, daBl kein Beitrag zum
Fehler der Energiemessung grofer als 1073 der Endenergie ist.
Die Impulsdauer am Ort der Probe ist 1,7 - 1078 sec; dazu muf3
die Unsicherheit 41/t der Gitterkonstante einschlieBlich eines
moglichen Einflusses der Mosaikverteilung etwa gleich 1074 sein.
Fiir einen idealen Kristall ist wegen der primiren Extinktion fiir
die (111)-Ebene von Silizium A7/t =2 . 1078 nach der Formel [11]

Az __ 417

- o @)

F = Strukturfaktor, V, = Volumen der Elementarzelle.

Die Anordnung Abb. 1a hat den Nachteil, daB die Ausdeh-
nung der Quelle in einer Richtung grofl sein muB, was vor allem
wegen des Untergrunds schidlich ist; auBBerdem ist die Kristall-
grébe durch den Laufweg mit dem Raumwinkel gekoppelt, und
man hat die Wahl unerwiinscht kleiner Raumwinkel oder un-
bequem grofler Kristalle. Den ersten Nachteil kann man vermei-
den durch Verwendung gekriimmter Kristalle (Kriimmungs-
radius K), die unter einem Winkel  zur Kristallebene geschnit-
ten sind, Abb. 1b. Die Bezichung (s) fiir die Phasenfokussierung
erweitert sich durch Berlicksichtigung des Ortes x auf dem Kri-
stall fiir w#; < 1 zu

®

[Zo+x cos(p +Bo) sin [8g + - — T=sin(p + )]
° ~~ const.,

akt .
— twywt sind,

teztl':_

Zu Abbildung Seite 176 ¢

Abb. 1c. Verwendung eines Neutronenleiters beim schwingenden Kristall
mit strenger Riickstreuung. Der Neutronenleiter zum Kristall konnte fiir v =
== 600 m/sec z. B. 2 cm Durchmesser haben und 700 m Kriimmungsradius.
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woraus die Bedingung folgt
Lo _ siny
R cosdy ©)
Eine Verkleinerung der Kristalle und eine Verlingerung der
Laufstrecke, also eine Verringerung der notwendigen Beschleuni-
gung, kann mit Hilfe von Neutronenleitern erreicht werden, die

unabhingig von ihrer Linge und ihrer Offnung ein Neutronen-
biischel der Winkeldivergenz (bei Nickeloberflichen) 2 - 1,07 -

- 1072 471k, als01,36° beiv = 600 m/[sec,k = 2—1—7! = 1471 durch-

lassen. Abb. 1¢ zeigt eine von verschiedenen méglichen Anord-
nungen. Dabei wird strenge Riickstreuung in einem Neutronen-
leiter verwendet; der Neutronenstrahl tritt durch einen Bruchteil «
des Leiterquerschnitts ein und wird durch den restlichen Quer-
schnittsteil wieder herausgebracht. Die mittlere I.euchtdichte im
Ausgangsstrahl wird, wenn der Weg vom Eingang zum Kristall
geniigend lang ist, nur um den Faktor o vermindert [12]. Der
Kristall braucht nicht gréBer zu sein als der Leiterquerschnitt,
und er braucht nicht gebogen zu werden.

Es sei noch einmal rekapituliert, wie das Bunching-Prinzip an-
gewandt wird: Aus dem Wunsch nach ciner gewissen experimen-
tellen Auflésung und einer realistischen Annahme tber dic még-
lichen Laufstrecken und Detektorflichen fiir die gestreuten
Neutronen ergibt sich eine erwiinschte Impulsdauer 47 fiir den
Primirstrahl. Diese ist nach (2) und (3) mindestens

und kann durch Wahl von Z, (oberhalb einer durch die erreich-
bare Beschleunigung nach Gl. (6) gegebenen Grenze) und durch
Auswahldes Kristalls beeinflufit werden, wobei Werte von A1/7 =
= 0,5 - 10”4 aufwiirts realistisch sind. Der Kristall ist dabei fir die
hier betrachteten Wellenlingen im Maximum immer ein voll-
kommener Reflektor. Durch die beschleunigte Bewegung des Kri-
stalls und durch eine grobe zeitliche Begrenzung des Primiir-
strahls wird erreicht, daf3 der Neutronenimpuls Geschwindigkei-
ten in einem Bereich Av enthiilt, der zu der fiir das Experiment
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gewlinschten Auflésung pafit. SchlieBlich soll noch die Puls-
wiederholungszeit 2 #fw gerade so lang sein, daB Uberlappung
der gestreuten Neutronen aus aufeinanderfolgenden Pulsen ver-
miceden wird (in den obigen Beispielen fiir alle Neutronen mit

1
K > ? UO).
Umlaufender Kristall

Im vorhergehenden Beispiel war die Bewegung des Kristalls
auf Parallelverschiebungen beschrinkt. Dies ist nicht notwendig,
und wir zeigen jetzt, dafl man mit einem umlaufenden Kristall bei
Braggwinkeln um 70° kurze Impulse auch fiir schnellere Neutro-
nen bei kirzeren Laufwegen erzeugen kann als dies nach der
ersten Mcthode mdglich ist. Als Beispiel wollen wir die Streuung
von Neutronen mit einer Energie von 400 meV (v = gooo m/sec)
mit MeBfehlern <71 meV betrachten. Sie ist besonders wichtig
fiir den Fall kleiner Impulsiibertragungen (Vorwirtsstreuung),
vor allem zur Untersuchung von Schwingungszustinden gebun-
dener Molekiile, wo bisher die mangelnde Auflésung nltzliche
Resultate weitgehend verhindert.

Wir betrachten (Abb. za) einen mit der Frequenz w auf einem
Radius p umlaufenden Kristall, der tangential liegt und schief zur
Kristallebene geschnitten, auflerdem mit dem Kriimmungs-
radius R gebogen ist. Der reflektierte Nullstrahl (x = o, ¢ = 9¢)
soll mit dem Radius zur Kristallmitte den Winkel y bilden. Dann
ist die Bunching-Bedingung nach (5)

ty = t, + _ L,siné _ (10)

= —i—wcos(?,"u’;)

+ (Lo—zxsiny +pw# siny) sin [00—wi1 (1 ——f—cosip) + —:? —Zx costp]
tl 0 ol

nhv

— QoS (190—1,0—%-%- —%)
~~ const.,
woraus die beiden Bedingungen folgen

0

f‘, = cosyp(1—tg?dy+ 2tgy tgdy) =

-
it Voo

= = — Yo
G mLycos®, ~—  Lcos®, L tg Jo. (12)

cos (29— )
cos? ¢y (1 1)
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Abb. 2a. Phasenfokussierung beim umlaufenden, gekriimmten, schief zur
Kiristallebene geschnittenen Kristall. Der Kristall liegt tangential. Es zeigt
sich, daBl eine riumliche Fokussierung nicht gleichzeitig mit der Phasenfokus-
sierung erreicht werden kann.

Abb. 2b. Anordnung zur unelastischen Streuung von Neutronen der Ge-
schwindigkeit # = gooo m/sec mit rotierenden Kristallen. Bezeichnungen wie
in Abb. 12; Kristalle ungekriitmmt; rechts Ausschnitt aus dem Kristallsystem;
es konnte eine groBe Zahl von Kristallen verwendet werden; sie miiiten auf
2-10~* Radian genau abgestimmt werden. Der Hilfschopper C dient zur Un-
terdriickung unerwiinschter Ordnungen; seine Offnungszeit ist um 10-3 sec.
Die Dimensionen sind so gewihlt, daB die einzelnen Fehlerbeitrige zu dvfv,
nicht gréBer als 10-2 sind.

Der Umlaufradius p geht nicht wesentlich ein, solange o < R. Er
kann also auch gleich Null sein.
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Aus (12) folgt, daB eine Fokussierung von der Quelle auf die
Probe nicht eintritt ((12) hat das falsche Vorzeichen). Dies bleibt
auch so bei jeder Variation der Geometrie in Abb. 2a. Es bleibt
also nur die Moglichkeit, die defokussierende Wirkung in Gren-
zen zu halten. Dafiir ist es giinstig, etwa £ = 00 zu machen. Es
zeigt sich, daf3 dies immer der Fall ist, wenn der Primérstrahl ent-
lang der Kristallrichtung einfillt:

R = o0, wenn 200—1/)=%. (13)
Wenn auflerdem die Kristallbreite beschrinkt wird, kann der
durch die defokussierende Wirkung entstehende Fehler klein ge-
halten werden. Man kann, um geniigend grole Raumwinkel zu
erhalten, eine ganze Anzahl von Kristallen mit angepaBter Phase
rotieren lassen.

Abb. 2b zeigt eine mogliche Anordnung. Es wird Rickstreu-
ung mit einem der Neutronengeschwindigkeit entsprechenden
hohen 7-Wert verwendet. Dies ist durchaus mdglich, denn die aus
Gl. (7) folgende Eindringtiefe bei der Braggstreuung am idealen
Kristall ist immer noch klein gegeniiber den méglichen Kristall-
dicken. Das bedeutet, dafi der Kristall ein guter Reflektor selbst
dann noch sein kann, wenn 47/t um einen Faktor 10- bis 10omal
grofer als der theoretische Wert ist.

Die wesentlichen Vorteile der Bunching-Methode im vorliegen-
den Fall liegen darin, daf} erstens durch die kurzen Impulszeiten
eine tragbar kurze Laufstrecke flir die gestreuten Neutronen bei
schr guter Auflésung moglich ist, dall zweitens durch die Ver-
wendung guter Kristalle gute Reflektivitit erreicht wird, wobei
die gewlinschte Energiebreite durch die Ausdehnung der Quelle
(iber den dadurch ausgewihlten Winkelbereich) hergestellt wird,
und schlieBlich drittens, daB3 durch die Rickstreuung die bei klei-
nen Braggwinkeln auftretende, sehr hinderliche Winkelabhingig-
keit der Neutronenenergie klein gehalten wird. Dadurch wird die
Methode anderen, die gleiche Auflésung anstreben, Gberlegen.

Die vorliegende Notiz ist eine Frucht zahlreicher Diskussionen
tiber neue Methoden der unelastischen Neutronenstreuung, wobei
ich vor allem den Herren Kley und Meister (Ispra), Gldser (Karls-
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ruhe), Springer (Julich), B. Alefeld und Steyerl (Miinchen) dan-
ken méchte; den beiden letzteren Herren danke ich auch fiir titige
Hilfe.
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