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Einfiihrung

1.1. Allgemeines

Zur Untersuchung der kondensierten Materie besitzen Neutronen
viele dazu notwendigen Eigenschaften in sich vereint: Ihre Ener -
gieen sind in der Grofienordnung der Anregungsenergien von
Festkorpern, ihre Wellenlangen entsprechen denen atomarer
Abstinde und ihr magnetisches Dipolmoment gibt Einblick in
magnetische Strukturen und deren Anregungen.

Insbesondere gewinnt in der Neutronenstreuung die hochauflo-
sende Spektroskopie zur Aufklarung schwach inelastischer und
quasielastischer Streuung, z.B. Messung von Tunnel- und Diffu-
sionsmechanismen immer mehr an Bedeutung.Gangige Dreiach-
sen- und Flugzeitspektrometer erreichen Auflosungen von

AE/E =~ 1-10-3, was einem minimal mefbaren Energieiibertragvon

AE = 20 peV entspricht [88B]. Mit hochauflosend bezeichnet man

Instrumente die in einen Mefsbereich von AE = 1 yeV und darunter

vordringen. Zur Verwirklichung haben sich auf diesem Gebiet drei

Instrumentgruppen ganz unterschiedlicher Mefsmethoden heraus-

kristallisiert, namlich

a) das Neutronen-(Resonanz)-Spinechospektrometer [88B],
[89K], bei dem die Prazession des Neutronenspins als Maf3 fiir
den Energietibertrag genommen wird,

b) die Neutronen-Schwerkraftspektroskopie ultrakalter Neutro-

nen, bei dem ballistische Flugbahnen der Neutronen zur Ener -

gieauswertung herangezogen werden, sowie

das Riickstreuspektrometer, das Braggreflexe an Idealkristal-

len bei sehr grofien Braggwinkeln verwendet.

(@)
~—

1.2. Problemstellung

Fiir Neutronenexperimente aus den verschiedensten Gebieten der
Festkorperphysik, z.B. Tunnelanregungen in Molekiilkristallen
oder quasielastische Streuungen in Festkorpern und Fliissigkeiten
werden heutzutage Riickstreuspektrometer eingesetzt. Die derzei-
tig vorgegebene Auflésungsgrenze von AE =300 neV erlaubt oft
nur, wenige Spezialfille physikalischer Modelle zu untersuchen.



Eine Verbesserung der Auflosung um einen Faktor 5 gdben dem

Experimentator einen weiteren Horizont an

Variationsmoglichkeiten fiir seine Untersuchungen:

Zum Beispiel sehen die Neutronen bei der Messung von Tunnelan-

regungen in Festkérpern nur die Bewegung von Wasserstoffgrup -

pen (z. B. -CH3 oder -NH 3), da andere Atome sich infolge ihrer

grofseren Masse viel langsamer bewegen und somit den
Neutronen einen viel geringeren Energieiibertrag mitgeben. Bei

erhohter Auflosung kann man gezielt Wasserstoff durch
Deuterium ersetzen und somit den Einflufs der Masse auf die

Bewegung studieren.

Betrachtet man Selbstdiffusionsmechanismen in der Metallphysik,
so ist man nur auf eine Hand voll aufserordentlich schnell
diffundierender Systeme beschriankt, die alle eine kubisch
raumzentrierte Kristallstruktur besitzen. Mit obiger Verbesserung

des Instrumentes stiinden dem Experimentator zum ersten Mal
auch einige der langsamer diffundierenden Metalle mit kubisch
flachenzentriertem Kristallgitter zur Messung bereit.

Die vorliegende Arbeit wurde im Rahmen eines Modernisierungs-
programmes am Institut Max von Laue - Paul Langevin (ILL) in
Grenoble, Frankreich ausgeschrieben und soll experimentellen A uf-
schlufs iiber eine Verbesserungsmoglichkeit der Auflésung von
Riickstreuspektrometern geben [89L]. Speziell zur Untersuchung
des vielversprechenden GaAs[200]-Reflexes ist eine Testbank in
Riickstreugeometrie am ILL aufgebaut und verwendet worden.



2. Das Riickstreuspektrometer

Monochromator

einfallender, weiler Stra hl

Detektor

Abbildung 2.1:
Prinzip eines Dreiachsenspektrometers.

Wie das Dreiachsenspektrometer (Abbildung 2.1) besteht auch das
Riickstreuspektrometer im wesentlichen aus einem Monochroma
torkristall, Probe, Analysatorkristall und Detektor. Der Mono -
chromator spezifiziert durch Braggreflexion die auf die Probe ein-
fallende Wellenlange bzw. Energie des Neutrons. An dieser wird
es im allgemenen inelastisch gestreut und andert somit seine
Wellenlange (bzw. Energie), die dann wiederum durch
Braggreflexion am Analysator gemessen wird. Aus dem Winkel
zwischen einfallendem und gestreutem Strahl kann mangleichzeitig
noch den Impulsiibertrag ablesen.



Das Braggesetz zur Bestimmung der
Wellenlange A lautet

A = 2d sin(®)

(2.1)

wobei © den Braggwinkel und d die
Gitterkonstante fiir diesen Reflex be-
zeichnen (Abbildung 2.2). Bilden wir
das totale Differential dieser
Gleichung

AAM=2sin(®)Ad + 2d cos( ®) A®

Abbildubg 2.2:

Braggreflexion am Kristall. Der
Braggwinkel ist zwischen dem
einfallendem Strahl und den Git-
terebenen zu messen.

(2.2)

und dividieren es durch Gleichung (2.1), so erhalten wir

AN Ad
N4 + cot(®)A®

Genauso erhiélt man aus der Beziehung

und somit die Energieauflésung

AE _ ,Ad ) i@ re
E d

(2.3)

(2.4)

(2.5)

(2.6)



Sie wird also durch zwei Terme bestimmt, zum einen der Anteil
Ad/d, der angibt, wie scharf die Gitterkonstante bestimmt ist und
zum anderen der Teil proportional zu A®, der die Auflosung
durch die Winkelungenauigkeitenkeiten beschrankt, sei es durch
Mosaizitat des Kristalls oder durch die Winkeldivergenz des
einfallenden Strahls.

Bei Dreiachsenmaschinen iiberwiegt der Term inA® dem in Ad, so
dafd die Winkelabweichungen den fithrenden Beitrag zur
Auflosung liefern. Wahlt man allerdings einen Reflex mit einem
Braggwinkel von ® =m/2, so verschwindet dessen Kotangens und
wir erhalten aus obiger Gleichung

AE Ad 2 . Tt
— =2 — + O((a®e f 0=—. 2.7
c 1 ((A©)%) ar 5 (2.7)

In diesem Fall wird die Auflosung tiberwiegend durch die Defini-
tion der Gitterkonstanten bestimmt. Sie wird selbst bei der Re-
flexion an idealen Kristallen nichtbeliebig gut, da die durch pri-
mare Extinktion bedingte endliche Eindringtiefe der streuenden
Welle in das Kristallvolumen im Impulsrauneine endliche Breite
des Reflexes liefert. Dieses Phanomen wird im Kapitel tiber dyna
mische Beugung behandelt.

Ein Braggwinkel von ® = m/2 bedeutet geometrisch, dafs die
Achse des reflektierten Strahls mit der des einfallenden
zusammenfallt; der Strahl wird in sich reflektiert, daher der Name
Riickstreuspektrometer fiir dieses Instrument.

Beim Dreiachsenspektrometer konnten wir die auf die Probe

einfallende Wellenlange durch Anderung des Braggwinkels am
Monochromator variieren. Am Riickstreuspektrometer hingegen
ist diese einfache Methode nicht mehr anwendbar, da wir sofort

unsere hohe Auflésung einbiiffen wiirden. Wir miissen anstatt des

Braggwinkels die Gitterkonstante d des reflektierenden Kristalls

andern, wozu sich zwei unterschiedlich Prinzipien durchgesetzt
haben:

- Variation der Wellenlange mittels thermischer Ausdehnung
des Kristallgitters, sowie



- Variation der Wellenlinge mittels longitudinalem Doppleref
fekt bei der Reflexion an einem in Richtung der Strahlachse
bewegten Kristall.

Diese Verfahren werden in den Kapiteln 2.4 und 2.5 behandelt.

2.2. Grundprinzip des Riickstreuspektrometers
In der Anwendung finden wir die verschiedensten Varianten und
Raffinessen des Riickstreuspektrometers. Hier soll ein typischer
Aufbau, wie er auch in dieser Arbeit verwirklicht wurde, im
wesentlichen besprochen werden. Auf Einzelheiten wie
Datenerfassung oder Aufbereitung des Primarstrahls wird in den
Kapiteln 4 und 5 dieser Arbeit eingegangen.

Durch Braggreflexion an einem K

Kristall Ko unter einem Winkel von ®

=90°, also senkrechtem Einfall auf die —_— .
Gitterebenen, wird aus dem weifsen Ny —
Primarstrahl  eine  wohldefinierte > >
Wellenlange A2 in sich zuriickgestreut

. . Abbildung 2.3:
(Abblldung 2.3). Die .abgelenkten Selektion der Wellenlinge durch
Neutronen treffen auf einen Detek-  praggrefiexion an dem Kristall
tor, wahrend alle anderen ungehin- K.

dert den Kristall durchdringen.

Da durch die Riickstreugeometrie auch fiir die einfallenden Neu-
tronen der Detektor im Weg steht, mufs dieser halbdurchlassig ge-
macht werden, das heifst, er sollte etwa 50% der auftreffenden

Neutronen nachweisen, die andere Halfte ungehindert hindurch-
lassen. Um noch unterscheiden zu kénnen, aus welcher Richtung
die nachgewiesenen Neutronen gekommen sind, ist es nétig den

1 Ein weifSer Strahl ist so definiert, daf$ er im ganzen Abtastintervall ~ fur jede Wellenlange
die gleiche Zahlrate R wi(A) liefert. In diesem Fall sprechen wir auch von einem

kontinuierlichen Spektrum:

Rw(A) = const.

2.8)




Strahl mitHilfe eines Zerhackers zu pulsen, und die Detektorelek-
tronik synchron zu den Strahlpaketen ein- und auszuschalten. In
Abbildung 2.4 ist schematisch die Anordnung des Zerhackers und
des Detektors, sowie ein einfallendes und ein reflektiertes Strahl-
paket dargestellt.

Zerhacker Detektor Kristall
—> e —
einfallender, | einfallendes reflektiertes
kontinuierlicher Strahl | Paket Paket
z K>
Abbildung 2.4:

Anordnung des Zerhackers und des halbdurchlédssigen Detektors. Der kontt
nuierliche, einfallende Strahl wird in Pakete zerschnitten.

Verandern wir nun mit dem Gitterabstand an K7 die reflektierte

Wellenldnge A2, so kann man die Wellenlangenverteilung im einfal
lenden Strahl abtasten.

Zerhacke1 Detektor
i Monochromator Analysator

weiler

Strahl L
e - i E— >

—> | | -— A2

— | —> -
—_— i —_— _—

Ky K,
V4
Abbildung 2.5:

Prinzipieller Aufbau eines Riickstreuspektrometers. Durch Braggreflexion
am Monochromator K; wird aus dem einfallenden, weillen Strahl eine

wohldefinierte Wellenlidinge X\; ausgeblendet. Mit Anderung der
Gitterkonstanten des Analysatorkristalls K, wird die resultierende
Wellenldngenverteilung algetastet.

Wird nun in den einfallenden Strahl ein weiterer Kristall Kj gestellt
(Abbildung 2.5), so blendet dieser wiederum durch Braggreflexion
ein Wellenlangenband aus dem weifien Primarstrahl aus. Durch
Anderung der Gitterkonstanten an K2 konnen wir die re-



sultierende Wellenldngenverteilung abtasten und finden so an der
ausgeblendeten Stelle ein Loch im kontinuierlichen Spektrum, wie
dies die Abbildung 2.6 andeutet. Wegen der Beziehung (2.7) wird
die ausgeblendete Wellenlange am schirfsten definiert, wenn bei -
de Kristalle in Riickstreuung und damit parallel zueinander sind.
Fir viele Riickstreuspektrometer ist dies die Auflésungsfunktion.
K1 wird Monochromator, K2 Analysator genannt.

Inkensitak

Wellenlange

Abbildung 2.6:
Qualitativer Verlauf eines typischen Riick-
streuspektrums.

Oft werden auch beide Kristalle in Reflexion betrieben, was dann
anstatt eines Loches einen Berg liefert. Durch Einbringen einer
Probe zwischen Kj und Ky kann die Verschiebung und
Verformung des Berges untersucht werden, um Aufschlufs iiber
inelastische oder quasielastische Prozesse zu bekommen.
Bestehende Riickstreuspek trometer sind mit Vieldetektorsystemen
und  grofsflaichigen  Analysatorplatten (bis zu  einigen
Quadratmetern) ausgestattet, um gleichzeitig in verschiedenen
Raumrichtungen und somit bei vewschiedenen Impulsiibertragen
die Streuung zu untersuchen. Abbildung 2.7 zeigt z.B. den Aufbau
des Riickstreuspektrometers IN10C am ILL.

Die beschriebene Anordnung bietet aber auch die Moglichkeit,
Aussagen {iiber die Kristalle K1 oder K7 selbst zu machen.
Mefsgrofsen sind z.B. die Form, Breite, Tiefe, Position oder
integrierte Reflektivitdat der Linie. Die Position, zum Beispiel, gibt
direkten Aufschlufs uiber die Gitterkonstante des Kristalls, die
Halbwertsbreite deren Un schiarfe, sei sie z.B. durch innere
Spannungen oder Mosaizitit hervorgerufen.

































































































































































































































