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m Einführung   

1.1. Allgemeines 

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

Insbesondere gewinnt in der Neutronenstreuung die hochauflö- 
sende Spektroskopie zur Aufklärung schwach inelastischer und 
quasielastischer Streuung, z.B. Messung von Tunnel- und Diffu - 
sionsmechanismen immer mehr an Bedeutung.Gängige Dreiach- 
sen- und Flugzeitspektrometer erreichen Auflösungen von 
AE/E=1:10-3, was einem minimal meßbaren Energieübertragvon 
AE = 20 veV entspricht [88B]. Mit hochauflösend bezeichnet man 
Instrumente die in einen Meßbereich von AE = 1 eV und darunter 
vordringen. Zur Verwirklichung haben sich auf diesem Gebiet drei 
Instrumentgruppen ganz unterschiedlicher Meßmethoden heraus- 
kristallisiert, nämlich 
a) das Neutronen-(Resonanz)-Spinechospektrometer [88B], 

[89K], bei dem die Präzession des Neutronenspins als Maß für 
den Energieübertrag genommen wird, 

b) die Neutronen-Schwerkraftspektroskopie ultrakalter Neutro- 
nen, bei dem ballistische Flugbahnen der Neutronen zur Ener - 
gieauswertung herangezogen werden, sowie 
das Rückstreuspektrometer, das Braggreflexe an Idealkristal- 
len bei sehr großen Braggwinkeln verwendet. 
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1.2. Problemstellung 

Für Neutronenexperimente aus den verschiedensten Gebieten der 
Festkörperphysik, z.B. Tunnelanregungen in Molekülkristallen 
oder quasielastische Streuungen in Festkörpern und Flüssigkeiten 
werden heutzutage Rückstreuspektrometer eingesetzt. Die derzei- 
tig vorgegebene Auflösungsgrenze von AE = 300 neV erlaubt oft 
nur, wenige Spezialfälle physikalischer Modelle zu untersuchen.



Eine Verbesserung der Auflösung um einen Faktor 5 gäben dem 
Experimentator einen weiteren Horizont an 
Variationsmöglichkeiten für seine Untersuchungen: 
Zum Beispiel sehen die Neutronen bei der Messung von Tunnelan- 
regungen in Festkörpern nur die Bewegung von Wasserstoffgrup - 
pen (zZ. B. -CH3 oder -NH 3), da andere Atome sich infolge ihrer 
srößeren Masse viel langsamer bewegen und somit den 
Neutronen einen viel geringeren Energieübertrag mitgeben. Bei 
erhöhter Auflösung kann man gezielt Wasserstoff durch 
Deuterium ersetzen und somit den Einfluß der Masse auf die 
Bewegung studieren. 
Betrachtet man Selbstdiffusionsmechanismen in der Metallphysik, 
so ist man nur auf eine Hand voll außerordentlich schnell 
diffundierender Systeme beschränkt, die alle eine kubisch 
raumzentrierte Kristallstruktur besitzen. Mit obiger Verbesserung 
des Instrumentes stünden dem Experimentator zum ersten Mal 
auch einige der langsamer diffundierenden Metalle mit kubisch 
flächenzentriertem 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- 
schluß über eine Verbesserungsmöglichkeit der Auflösung von 
Rückstreuspektrometern geben [89L]. Speziell zur Untersuchung 
des vielversprechenden GaAs[200]-Reflexes ist eine Testbank in 
Rückstreugeometrie am ILL aufgebaut und verwendet worden.



2. Das Rückstreuspektrometer 

Monochromator 

einfallender, weißer Stra hl    

  

Detektor 

Abbildung 2.1: 
Prinzip eines Dreiachsenspektrometers. 

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



Das Braggesetz zur Bestimmung der 
Wellenlänge‘ lautet 
  

* = 2d sin(®) 
    (2.1)   

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

AXA=2sin(®) Ad + 2dcos( EO)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 

  

AX _ Ad 7 + cot{®O)A® 

      

Genauso erhält man aus der Beziehung 
  

  

      

  

      

und somit die Energieauflösung 
  

AE _ „Ad ,.ote)ao 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 Auflösung 
durch die Winkelungenauigkeitenkeiten beschränkt, sei es durch 
Mosaiztät des Kristalls oder durch die Winkeldivergenz des 
einfallenden Strahls. 

Bei Dreiachsenmaschinen überwiegt der Term inA® dem in Ad, so 
daß die Winkelabweichungen den führenden Beitrag zur 
Auflösung liefern. Wählt man allerdings einen Reflex mit einem 
Braggwinkel von 8 = n/2, so verschwindet dessen Kotangens und 
wir erhalten aus obiger Gleichung 
  

AE Ad 2 .. TI — = -2 — + O((A8 f O=-. 2.7 E 4 ((AB)) ür > (2.7) 
      

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

Ein Braggwinkel von © = rt/2 bedeutet geometrisch, daß die 
Achse des reflektierten Strahls mit der des einfallenden 
zusammenfällt; derStrahl wird in sich reflektiert, daher der Name 
Rückstreuspektrometer für dieses Instrument. 

Beim Dreiachsenspektrometer konnten wir die auf die Probe 
einfallende Wellenlänge durch Änderung des Braggwinkels am 
Monochromator variieren. Am Rückstreuspektrometer hingegen 
ist diese einfache Methode nicht mehr anwendbar, da wir sofort 
unsere hohe Auflösung einbüßen würden. Wir müssen anstatt des 
Braggwinkels die Gitterkonstante d des reflektierenden Kristalls 
ändern, wozu sich zwei unterschiedlich Prinzipien durchgesetzt 
haben: 

- Variation der Wellenlänge mittels thermischer Ausdehnung 
des Kristallgitters, sowie



- Variation der Wellenlänge 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. 

22. Grundprinzip des Rückstreuspektrometers 

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

Durch Braggreflexion an einem K, 
Kristall KB unter einem Winkel von © 
— 90°, also senkrechtem Einfall auf die — — 
Gitterebenen, wird aus dem weißen Yo 4— 
Primärstrahl eine wohldefinierte > > 
Wellenlänge A2 in sich zurückgestreut 

: : Abbildung 2.3: 
(Abbildung 2.3). Die ‚abgelenkten Selektion der Wellenlänge durch Neutronen treffen auf einen Detek- Braggreflexion an dem Kristall 
tor, während alle anderen ungehin- Ka. 
dert den Kristall durchdringen. 

Da durch die Rückstreugeometrie auch für die einfallenden Neu- 
tronen der Detektor im Weg steht, muß dieser halbdurchlässig ge 
macht werden, das heißt, er sollte etwa 50% der auftreffenden 
Neutronen nachweisen, die andere Hälfte ungehindert hindurch- 
lassen. Um noch unterscheiden zu können, aus welcher Richtung 
die nachgewiesenen Neutronen gekommen sind, ist es nötig den 
  

l Ein weißer Strahl ist so definiert, daß er im ganzen Abtastintervall für jede Wellenlänge 
die gleiche Zählrate R w(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 Detektoi Kristall 

——— .—— 

einfallender, | einfallendes reflektiertes 
kontinuierlicher Strahl | Paket Paket 

zZ KB 
Abbildung 2.4: 
Anordnung des Zerhackers und deshalbdurchlässigen Detektors. Der kont+ 
nuierliche, einfallende Strahl wird in Pakete zerschnitten. 

Verändern wir nun mit dem Gitterabstand an K> die reflektierte 
Wellenlänge‘2, so kann man die Wellenlängenverteilung im einfa 
lenden Strahl abtasten. 

  

      

  

Zerhackei Detektor 

. Er Monochromator Analysator 
weißer 

Strahl u 
—— : A ——o ——— 
— | | +— \2 
— | _— .— 

———h EH ——— — 

K| K, 
Z D 

Abbildung 2.5: 
Prinzipieller Aufbau eines Rückstreuspektrometers. Durch Braggreflexion 
am Monochromator K; wird aus dem einfallenden, weißen Strahl eine 

wohldefinierte Wellenlänge A} ausgeblendet. Mit Änderung der 
Gitterkonstanten des Analysatorkristalls K5 wird die resultierende 
Wellenlängenverteilung algetastet. 

Wird nun in den einfallenden Strahl ein weiterer Kristall Ki gestellt 
(Abbildung 2.5), so blendet dieser wiederum durch Braggreflexion 
ein Wellenlängenband aus dem weißen Primärstrahl aus. Durch 
Änderung der Gitterkonstanten an K> können wir die re-



sultierende Wellenlärgenverteilung 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 Wellenlänge am schärfsten definiert, wenn bei - 
de Kristalle in Rückstreuung und damit parallel zueinander sind. 
Für viele Rückstreuspektrometer ist dies die Auflösungsfunktion. 
Kı wird Monochromator, Ka Analysator genannt. 

  

In
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Wellenlänge 

Abbildung 2.6: 
Qualitativer Verlauf eines typischen Rück- 
streuspektrums. 

Oft werden auch beide Kristalle in Reflexion betrieben, was dann 
anstatt eines Loches einen Berg liefert. Durch Einbringen einer 
Probe zwischen Kı und K> kann die Verschiebung und 
Verformung des Berges untersucht werden, um Aufschluß über 
inelastische oder quasielastische Prozesse zu bekommen. 
Bestehende Rückstreuspek trometer sind mit Vieldetektorsystemen 
und großflächigen Analysatorplatten (bis Zu einigen 
Quadratmetern) ausgestattet, um gleichzeitig in verschiedenen 
Raumrichtungen und somit bei veschiedenen Impulsüberträgen 
die Streuung Zu untersuchen. Abbildung 2.7 zeigt z.B. den Aufbau 
des Rückstreuspektrometers IN10C am ILL. 

Die beschriebene Anordnung bietet aber auch die Möglichkeit, 
Aussagen über die Kristalle Kı oder K> selbst zu machen. 
Meßgrößen sind z.B. die Form, Breite, Tiefe, Position oder 
integrierte Reflektivität der Linie. Die Position, zum Beispiel, gibt 
direkten Aufschluß über die Gitterkonstante des Kristalls, die 
Halbwertsbreite deren Unschärfe, sei sie z.B. durch innere 
Spannungen oder Mosaizität hervorgerufen.






















































































































































