MOSSBAUEREFFEKT

Versuch 17 des Physik-Praktikums III/IV

I[. Einleitung

Die Beobachtung resonanter Absorption von elektromagnetischer Strahlung aus dem
Zerfall angeregter Atomkerne (Gammastrahlung) ist in Gasen, anders als z.B. im
sichtbaren Wellenldngenbereich wegen der hohen Ruickstofienergie kaum méglich. Bei in
Festkoérper eingebauten Kernen kann jedoch unter gewissen Voraussetzungen
ruckstofSfreie, nicht thermisch verbreiterte Resonanzabsorption von Gammastrahlung
beobachtet werden. Diese Resonanzabsorption wird als Moéssbauereffekt bezeichnet. Die
Energiescharfe dieser Absorptionsresonanzen macht sich die Mdéssbauerspektroskopie
zunutze, um sehr kleine Verschiebungen bzw. Aufspaltungen der Kernniveaus durch die
umgebende Elektronenstruktur zu messen.

II. Grundlagen [1,2,3,4,5,6]

Ein freier Kern der Masse M habe im angeregten Zustand die Energie E, Beim Ubergang
in den Grundzustand mit der Energie E, wird ein Gammaquant der Energie E = E, - E, -
R, emittiert, und nach dem Impulssatz auf den Kern die Ruckstofsenergie R; [JEq?/2Mc?
Ubertragen, wobei Ep = Eq - E4 ist. Die Emissionslinie ist also um R; zu kleineren Energien
hin verschoben.

Fur die Resonanzabsorption eines Gammaquants ist eine Quantenenergie E = Ep+R»
erforderlich, wobei die RuickstofSenergie R, [ E¢?2/2Mc? [JR; auf den Kern Uibertragen wird.
Die Absorptionslinie ist also um R [JR;zu hoéherer Energie hin verschoben (vgl. Abb. 1).
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Bild 1: Verschiebung und Verbreiterung der Emissions- bzw. Absorptionslinien beim
Ubergang vom angeregten in den Grundzustand bzw. umgekehrt.



Eine Grofde, die sich im folgenden als sehr wichtig erweisen wird, ist die Linienbreite
der Emissions- und Absorptionslinie. Nehmen wir an, die mittlere Lebensdauer des
angeregten Zustandes sei r. Nach der Heisenbergschen Unscharferelation ist die
Unschérfe in der Energie, d.h. die nattrliche Linienbreite, gegeben durch I, = R/T.
Anstelle von 1 wird oft die Halbwertszeit T;2 = T * In2 des angeregten Zustandes
angegeben. Fur den 14.4 keV-Zustand von 57Fe ist z. B. T;y2 = 107s oder ', = 4.6 * 10
eVv.

Bisher haben wir angenommen, daf$ die emittierenden und absorbierenden Kerne in
Ruhe sind. Die Atome von Quelle und Absorber sind jedoch in thermischer Bewegung,
und diese Bewegung fihrt zu einer Verbreiterung der Emissions- und Absorptionslinien,
der thermischen Doppler-Verbreiterung. Ein freier Kern, der in Richtung der Emission
des Gammaquants die Geschwindigkeitskomponente v besitzt, emittiert ein
Gammaquant ndmlich nicht mit der Energie Eo - R;, sondern infolge des Dopplereffekts
mit der Energie Eo- R; + (v/c) * (Eo - Ri).

Da die RuckstofSenergie R [JR; U Ro grofSer ist als die nattirliche Linienbreite der
Absorptions- und Emissionslinien, ist eine Resonanzabsorption bei freien Kernen
allenfalls moéglich, wenn die thermische Dopplerverbreiterung so grofs ist, daf’ eine
Uberlappung der thermisch verbreiterten Emissions- und Absorptionslinie auftritt.

MofSbauer fand nun, dal bei Kernen, die in ein Kristallgitter eingebaut sind, ein
Bruchteil f aller Quanten ohne Ubertragung einer merklichen Ruickstofenergie an das
Kristallgitter emittiert bzw. absorbiert wird. Die so auftretenden Linien zeigen auch keine
thermische Doppler-Verbreiterung und besitzen nahezu die natlrliche Linienbreite. Die
quantenmechanische Rechnung [1,4] liefert flir den Lamb-Modssbauer- Faktor

47?2

= em(-42 ),

wobei A die Wellenlange der Gammastrahlen ist und [i2[Jdas mittlere
Auslenkungsquadrat der Atomkerne in Emissionsrichtung der y-Quanten aufgrund der
Warmebewegung.

Durch mechanische Bewegung der Quelle 143t sich nun mittels Dopplereffekt die
Emissionslinie gegen die Absorptionslinie gezielt um Energien von der GréfSenordnung
der nattirlichen Linienbreite verschieben. In der Mossbauerspektroskopie beobachtet
man daher gewoOhnlich die durch den Absorber transmittierte Gammaintensitdt in
Abhangigkeit von der Relativgeschwindigkeit v zwischen Quelle und Absorber.

Form des Resonanzspektrums

Nimmt man an, dafs die Quelle pro Zeiteinheit G Gammaquanten in Richtung Detektor
verlassen, so ist die Anzahl N(E)dE der mit Energie zwischen E und E + dE rlickstofifrei
emittierten Gammaquanten durch die Breit-Wigner-Formel gegeben (vgl. Abb. 2a):

1 fo - Tq
N(E)= —- - G. (1)
(E) 2m (E—-Eo)2+1"§?/4
Hier ist fo der Lamb-Md&ssbauer-Faktor der Quelle und [, die volle Halbwertsbreite der
Emissionslinie der Quelle (FWHM = _Full Width at Half Maximum"). Diese
Energieverteilung hat die Form einer Lorentzkurve mit Schwerpunkt Eo.



Als Nachstes soll der Wirkungsquerschnitt fir die Resonanzabsorption von
monoenergetischen Gammaquanten der Energie E betrachtet werden. Dieser ist
energieabhangig nach der Formel
2 /4
o(E) = oq - 4.
(2) (B — Eg)?+T7%/4

(2)

mit
At 2L +1 1
::‘2—7?.21'94-1 . 14+a
Ia ist die volle Halbwertsbreite des Absorptionslinie und 0o der maximale Wirkungs-
querschnitt der Resonanzabsorption. Dieser hdngt ab vom Konversionskoeffizient a des

Kerntibergangs und von den Spins I, und I; des angeregten und des Grundzustands. o(E)
ist maximal fir Gammaquanten der Energie Eo (vgl. Abb. 2b).
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Bild2: Emissionslinie (a) und Absorptionslinie (b)

Die Anzahl T(E)dE rickstoffreier Gammaquanten der Energie E, die pro Zeiteinheit
einen Resonanzabsorber der Dicke ds durchdringen, ist gegeben durch

T(E) = N(E) - exp{~(0(E)fana + a)da).

Dabei ist fa der Lamb-Mossbauer-Faktor des Absorbers, n., die Anzahl der
Mossbauerkerne pro cm3 des Absorbers und pa dessen Massenabsorptionskoeffizient. Die
Gesamtzahl der pro Zeiteinheit den Resonanzabsorber durchdringenden riickstoffreien
Gammaquanten ist damit

Ty = / N(E) - exp{(o(E)fans + 1ia)ds) dE, (3)

wobei N (E) und o(E’) durch die Formeln (1) und (2) gegeben sind.

Wird die Quelle mit der Geschwindigkeit v gegen den Absorber bewegt, so wird die
Energie der von der Quelle emittierten Gammaquanten um AEy, = (v/c) - Eo verschoben,
und (3) nimmt die Form

o o]

Th(v) = / N (E+ 2B expl(o(B)fana + pa)da}dE (4)
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an. Dabei wird, gemaf der in der Méssbauerspektroskopie tiblichen Konvention, v als
positiv angenommen, wenn sich die Quelle auf den Absorber zubewegt.

Bisher haben wir nur die Absorption des ruckstofdfreie emittierten Bruchteils fo
Gammaquanten der Quelle verfolgt. Der andere Bruchteil 1 - fo, der von der Quelle mit
Ruckstofenergieverlust emittiert wird, kann im Absorber nicht durch Kernresonanz
absorbiert werden, sondern wird nur durch Comptoneffekt, Photoeffekt und
Rayleighstreueung, also durch elektronische Effekte, geschwacht. Der den Absorber
durchdringende Teil ist

Tr = (1= fQ)Gexp(—nada).

Damit ergibt sich die Gesamtzahlrate hinter dem Absorber zu

Z(v) = TM(‘U) + TR

oder

oo ~t 42 /4
foTo / P ((E “E ) + ri/zx)

Z(v) = Ge#ada. { 2
2 (E+%Eo— Eo)” +T%/4

dE+(1-fQ>}, (5)

wobei wir die effektive Absorberdicke ta = fanaooda eingefiihrt haben.
Fur diinne Absorber (ta << 1) kann man die Exponentialfunktion im Integranden von
(5) entwickeln. Zur Integration fiithren wir die Substitution E' = E - Ey ein und erhalten

2
w1 talh/
oty = Gevess (el [ EITA
— 00 (

27 E'+ YE,)’ +T%/4

E'+<1—fo>}. (6)

Unter der Annahme o =4 = [, ergibt die Integration

— —~HAals | _ fQ-tA/2
2= 6 (1= ey ) o

Die Linienform der Absorptionslinie ist gegeben durch (vgl. Abb. 3)
L(v) = Z(v = o0) — Z(v),
s
(YE)” +T2

Cc

L(v) (8)

Man sieht, dafs die Linie im betrachteten Fall t4 << 1 wieder Lorentzform besitzt und
eine Linienbreite von 2/, aufweist. Die beobachtete Mdssbauerlinie ist also doppelt so
breit wie die Emission- bzw. Absorptionslinie allein. Diese Verbreiterung ergibt sich, da
die Absorptionslinie mit einer ebenso breiten Emissionslinie abgetastet wird.
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Bild 3: Mossbauerspektrum im Vergleich zu den Linien in Abb. 2

Die Integration in Gleichung (5) kann im allgemeinen Fall nur numerisch erfolgen.
Selbst unter der Bedingung o = a4 = I, ist die Integration in (5) nicht mit einfachen
analytischen Mitteln durchzufihren. Numerische Rechnungen =zeigen, dafl das
Spektrum fir ta < 10 in guter Naherung Lorentzform besitzt. Flur die gemessene
Linienbreite [, in Abhéangigkeit von der Linienbreite der Emissions- und
Absorptionslinien gilt mit einer Genauigkeit von etwa 0.5 %

T, = n(2.00 + 0.27t4) fiir 0 < t4 <5, o)
T, = ['n(2.02 + 0.29t 4 — 0.005t%) fiir 4 < t4 < 10. :

[II. Anwendungen des M&ssbauereffekts [1,2,3,5]

Die Hauptanwendungsmoéglichkeiten des Moéssbauereffekts ergeben sich durch die
aufSerordentliche Energieschérfe der Mossbauerlinie. Zum Beispiel ist fir die 14.4keV-
Linie von 57Fe die nattirliche Linienbreite [, = 4.6 * 109 eV, also rund 3 - 10-12 mal so
grofs wie die Gammaenergie. Um die Resonanzabsorption in einem Eisenabsorber zu
zerstoren, braucht man die Energie der Gammaquanten also nur um etwa 108 eV zu
andern. Bei einer Bewegung der Quelle mit v =1 mm/s wird die Energie aber bereits um
(v/c)* Eo=4.8 - 10-8 eV verschoben.
Neben dem Dopplereffekt gibt es auch noch einige andere Effekte, die die
Gammaenergie um Werte dieser Gréofienordnung verschieben kénnen, nadmlich:
* die Hyperfeinwechselwirkungen
- Isomerieverschiebung
- elektrische Quadrupolwechselwirkung
- magnetische Dipolwechselwirkung
* der quadratische Dopplereffekt

* die Rot- bzw. Blauverschiebung im Gravitationsfeld



Hyperfeinwechselwirkung

Von den oben erwdhnten Effekten soll hier nur auf die Hyperfeinwechselwirkungen
naher eingegangen werden.

a) Isomerieverschiebung

Die elektrostatische  Hyperfeinwechselwirkung wird verursacht durch die
Wechselwirkung der endlich ausgedehnten Kernladung mit der Ladungsverteilung der
Elektronenhtille. Entwickelt man das durch die Elektronen am Kernort verursachte
elektrische Potential nach Multipolen, dann fihrt der erste nichtverschwindende Term zu
einer Verschiebung der Resonanzenergie (Isomerieverschiebung). Eine endlich
ausgedehnte Protonenverteilung mit dem mittleren quadratischen Ladungsradius [#?[hat
bei einer Elektronendichte [¥(0)]2 (s-Elektronen), die Uiber das Kernvolumen hinweg als
konstant angenommen wird, eine um

s 2SO ()

hohere Energie als dieselbe punktféormig gedachte Kernladung, wobei Z die
Kernladungszahl und e die Elementarladung bedeuten. Eine Isomerieverschiebung der
Mossbauerlinie kann jedoch nur auftreten, wenn sich die mittleren quadratischen
Kernladungsradien im Grundzustand und im angeregten Zustand unterscheiden ([#2[J #
[(#2[d) D.h. die Energien des angeregten und des Grundzustandes durfen nicht gleich weit
verschoben sein.
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Bild 4: Isomerieverschiebung

Die Differenz [#2[d - [#2[J ist eine reine Kerneigenschaft und daher in Quelle und
Absorber gleich grofs. Deswegen tritt eine Isomerieverschiebung der Mdssbauerlinien nur
auf, wenn die Elektronendichten am Kernort in Quelle und Absorber unterschiedlich
sind. Man erhélt dann fir die Isomerieverschiebung S zwischen Quelle und Absorber

S = o= 26 (A = [¥o(O)F) () - (2),).

Definitionsgemaf’ ist die Isomerieverschiebung positiv, wenn man Quelle und Absorber
aufeinander zubewegen muf5, um maximale Resonanzabsorption zu erhalten. Es sei
darauf hingewiesen, dafs die beschriebene Wechselwirkung nur eine Verschiebung,
jedoch keine Aufspaltung der Mossbauerlinie bewirkt.



b) Elektrische Quadrupolaufspaltung

Die elektrische Quadrupolwechselwirkung ist nach der Isomerieverschiebung der néchst
hohere Term in einer Multipolentwicklung der elektrostatischen Wechselwirkung des
Kerns mit der ihn umgebenden Ladungsverteilung [1,3]. Im einfachsten Fall fihrt die
elektrische Quadrupolwechselwirkung zu einer Aufspaltung eines Kernzustandes mit
dem Spin I (wobei I 21 sein mufl) in I + 1 (I ganzzahlig), bzw. (2K 1)/2 (I halbzahlig)
Unterzustéande, die gegentiber der Energie des ungestérten Zustandes um

eQVy 3m?* = I(I +1)
4 I(2I - 1)

verschoben sind. Hierbei bedeuten m = I, I - 1,..., -I die magnetische Quantenzahl des
Kerns, Q sein elektrisches Quadrupolmoment und e die Elementarladung. V., = 02V/0z2
ist die z-Komponente des elektrischen Feldgradienten am Kernort, d.h. die 2. Ableitung
des von der Elektronenhtlle erzeugten elektrostatischen Potentials V nach der z-
Koordinate. (Der elektrische Feldgradient ist ein Tensor zweiter Stufe. Die Rechnung
erfolgt im Hauptachsensystem dieses Tensors und die z-Achse wird durch die Bedingung
| Viz| 2 | V| 2 | V| festgelegt.) Da die elektrische Quadrupolwechselwirkung nur von
m2abhéngt, bleibt eine Entartung beztiglich des Vorzeichens von m erhalten.

Im Falle des 14.4 keV-Mo6ssbaueribergangs im 57Fe ist der Spin des angeregten
Zustandes I, = 3/2 und der des Grundzustandes I, = 1/2. Eine elektrische
Quadrupolwechselwirkung fiihrt also zu dem in Abb. 5 gezeigten Aufspaltungsbild.

Ey(m) =

m= :i:%
l4.4ch / QVyy
Ia = g \ AE' = 3

m=:t§~

\\
W
\\
\
\\
\

» =

ohne mit

Quadrupolwechselwirkung_

Bild 5: Aufspaltung fiir den Fall einer Quadrupolwechselwirkung

Tritt eine solche Aufspaltung z.B. im Absorber auf, und wird dessen
Mossbauerspektrum mit einer Quelle aufgenommen, die eine unaufgespaltene
Mossbauerlinie emittiert, so erhdlt man ein Mossbauerspektrum, wie es in Abb. 6
skizziert ist.

c) Magnetische Dipolaufspaltung

Besitzen die Kernniveaus, zwischen denen ein Mossbauertibergang stattfindet, die
magnetischen Momente U, bzw. U; und liegt am Kernort ein Magnetfeld B vor (externes
oder
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Bild 6: Spektrum mit Quadrupolaufspaltung im Fall von 37 Fe

inneres Feld aufgrund magnetischer Ordnung), so fihrt die Wechselwirkung von y und B
zu einer Aufhebung der Entartung bezliglich der magnetischen Quantenzahl m, sowohl
des angeregten als auch des Grundzustandes.

Zwischen den aufgespaltenen Niveaus sind Ubergédnge entsprechend den
Auswahlregeln fir Am moglich. Wenn D gentigend grofS ist, so dafs die Niveauabsténde
grofs sind im Vergleich zur naturlichen Linienbreite, dann spaltet die Mossbauerlinie in
voneinander getrennte Linien auf. Die Linienlagen sind durch folgende Gleichung
bestimmt:

HaMa  jigimyg
E=FE; ~ - B
o~ (B - )

Abbildung 7 zeigt die Aufspaltung des angeregten und des Grundzustandes fiir den Fall
einer magnetischen Dipolwechselwirkung beim Isotop 57Fe. Die Auswahlregeln und die
relativen Linienintensitdten werden durch den Multipolcharakter des Kerntibergangs be-
stimmt  und kénnen unter Ruckgriff auf  die quantenmechanischen
Drehimpulskopplungsregeln berechnet werden (siche z. B. [2]). Der 14.4keV-Ubergang
von 57Fe ist ein magnetischer Dipol-Ubergang (M1-Ubergang), fiir den die Auswahlregel
|Am| < 1 gilt, so daf nur 6 Uberginge méglich sind.

d) Kombinierte Wechselwirkung

Fiar den Fall, dafs die elektrische Quadrupolwechselwirkung und die magnetische Dipol-
wechselwirkung gemeinsam auftreten, gelten die oben angegebenen Formeln nicht mehr
allgemein. Der allgemeine Fall 145t sich nicht mehr durch geschlossene analytische
Ausdriicke beschreiben. Fur Fe-Verbindungen ist aber hdufig die Bedingung eQV,,/4 <<
UB/ I, erftillt, so dafd die Quadrupolwechselwirkung als kleine Stérung der magnetischen
Dipolwechselwirkung behandelt werden kann. Die quantenmechanische
Stérungsrechnung 1. Ordung liefert fiir diesen Fall

_eQV, 3m2——I(I+1).3c0329—1
T4 I(2I - 1) 2 '

E4(m,0)
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Bild 7: Aufspaltung fiir den magnetische Fall in °"Fe

O ist dabei der Winkel zwischen der Magnetfeldrichtung und der 2z-Achse des
elektrischen Feldgradienten, die durch den Kristall vorgegeben ist. Der Ausdruck fir die
magnetische Aufspaltung bleibt unverandert.

e) Messung unterschiedlicher magnetischer Eigenschaften in Kristallen [9]
Ferromagnetische Stoffe besitzen auch ohne &aufseres Magnetfeld ein permanentes
magnetisches Moment, d.h. die magnetischen Momente bzw. die Elektronenspins
besitzen eine bestimmte Richtung oder gegenseitige Ordnung. Ursache dieser
Ausrichtung ist die sogenannte Austauschwechselwirkung. Thermodynamisch stellt der
Ubergang vom paramagnetischen (fast véllig ungeordneten) zum ferromagnetischen
(vollstdndig geordneten) Zustand einen Phasentibergang 2. Ordnung dar. Dabei kann die
Ordnung der Spins durchaus unterschiedlicher Art sein. Beispiele hierfiir finden sich in
Abb. 8.
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Bild 8: Beispiele fiir magnetische Ordnung

In bestimmten Materialien, den sogenannten Metamagneten, beobachtet man neben
dem Ubergang vom ungeordneten in den geordneten Zustand unterhalb der Neel- bzw.
Curie-Temperatur auch Ubergédnge zwischen verschiedenen Ordnungsformen.
Unterschreitet man in solchen Materialien eine bestimmte Temperatur Ty (Morin-
Temperatur), so andert sich spontan die magnetische Ordnung des Stoffes indem die
Spins in eine andere Richtung kippen. Im vorliegenden Fall des Eisenoxids (Hamatit)
geht das Material vom verkippten antiferromagnetischen Zustand fir T > 260 K in den
kollinear antiferromagnetischen Zustand fur T < 260 K Uber. Dabei andert sich die
Spinrichtung um A® = 90°. Dies



kann im Méssbauerspektrum durch eine Anderung der elektrischen
Quadrupolaufspaltung beobachtet werden [2].

2 T > Tw T < Ty

s |mi

Bild 9: Anderung der magnetischen Ordnung im Hamatit

IV. Experimenteller Aufbau

Prinzip

Abb. 10 =zeigt schematisch die Anordnung von Quelle, Absorber, Detektor und
Laserinterferometer, sowie ein Blockschaltbild der MefSelektronik. Die Quelle sitzt auf der
Achse des Antriebes, wobei der Geschwindigkeitsverlauf sinusférmig ist. Man beobachtet

die Intensitat der y-Strahlung in Abhangigkeit von der Relativgeschwindigkeit zwischen
Quelle und Absorber,

. BS Vv Z [{ MA HMI ==+ L
Q
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MR

wp

FG MG
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vA 7l
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Bild 10: Schematische Darstellung der Versuchsanordnung. Q: Quelle, A: Absor-
ber, HS: Hochspannung, Z: Zahlrohr, VV: Vorverstarker, HV: Hauptverstarker, EKD:
Einkanaldiskriminator, VK: Vielkanal, OSZ: Oszilloskop, FG: Funktionsgenerator, MR:
Moéssbauerregelung, MA: Moéssbauerantrieb, L: Laser, MI: Michelson-Interferometer,
MGK: Méssbauergeschwindigkeitskalibrator; wp: Antriebssignal (Sinus), SI: Startimpuls,
FI: Kanalfortschaltimpuls, ZI: Zahlimpuls.

10



Antrieb (MA und MR)

Der Geschwindigkeitsantrieb (MA) besteht, aus 2 Lautsprechersystemen, deren Spulen
durch eine starre Achse gekoppelt und an Blattfedern in den Luftspalten der
Permanentmagnetsysteme aufgehéngt sind. Eine der Spulen (Treiberspule) dient zum
Antrieb, die andere (Pick-Up-Spule) zum Messen der Momentangeschwindigkeit. Die
Ausgangsspannung dieser Mefispule ist wunmittelbar der Geschwindigkeit v
proportional. In der elektronischen Antriebsregelung wird diese Spannung mit der
Ausgangsspannung des Funktionsgenerators (FG) verglichen und die Differenz als
Regelabweichung verstarkt auf die Antriebsspule gegeben. Mit Hilfe eines
Potentiometers an der Antriebsregelung (MR) kann die Geschwindigkeitsamplitude Vmax
geadndert werden.

Detektor (Z, HS, VV, HV und EKD)

Als Detektor wird ein Proportionalzédhlrohr (Z) verwendet [7,8]. Das Zahlrohr wird mit
einer Hochspannungsversorgung (HS) mit etwa 2kV betrieben. Die erzeugten Impulse
durchlaufen einen Vor- (VV) und Hauptverstarker (HV). Der Hauptverstarker erzeugt
dabei ein Impulshéhenspektrum, d. h. der maximale Spannungswert des Impulses ist
der Energie des nachgewiesenen Teilchens proportional. Mittels eines Diskriminators
(EKD) werden eine obere und eine untere Spannungsschwelle gesetzt, um nur die
Impulse zu registrieren, welche die Energie der jeweiligen Mo&ssbauer-
Resonanzstrahlung besitzen. Fur Impulse, die innerhalb des Fenster zwischen den
Diskriminatorschwellen liegen, wird ein Rechteckimpuls (TTL-Signal) erzeugt. Diese
Impulse werden dann in einen Vielkanalspeicher eingezahlt.

Das verwendete Zdhlrohr enthalt Krypton als Zahlgas. In einem solchen Zahlrohr
werden y-Quanten im wesentlichen durch Photoeffekt nachgewiesen. Geschieht der
Nachweis durch Photoemission eines L-, M- oder N-Elektrons, so wird praktisch die
gesamte y-Energie im Zahlrohr deponiert. Wird dagegen ein Elektron aus der K-Schale
emittiert, so ist die Energie des emittierten Elektrons gegentiber der y-Energie um die K-
Bindungsenergie von Krypton (ca. 12keV) vermindert. Nur wenn die beim Auffiillen des
K-Loches enstehende Rontgenstrahlung ebenfalls im Zahlrohr absorbiert wird (was
haufig nicht geschieht) oder ein Auger-Elektron emittiert wird, erh&alt man wieder eine
Impulshohe, die der gesamten y-Energie entspricht. Im Fall von 57Fe koénnen die
14.4keV-Quanten also zuséatzlich Uber den Energiewert ~ 2keV nachgewiesen werden,
weshalb zwei EKD verwendet werden, um die Nachweiswahrscheinlichkeit zu erhéhen.

Vielkanalspeicher (VK)

Der Vielkanalspeicher (VK) ist im Prinzip ein Zahler mit einer bestimmten Anzahl von
Kanélen, z.B. 512. Die Nummer des Kanals, in den momentan eingezdhlt wird, wird
durch einen Fortschaltimpuls jeweils um eins weiter geschaltet; ein Startimpuls bewirkt
den Beginn eines Zahlzyklusses beim ersten Kanal. Ein Kanal entspricht dabei einem
festen Zeitintervall in der Sinus-Periode des Geschwindigkeitsprofils. Die x-Skala ist
daher nicht linear in der Geschwindigkeit.

Funktionsgenerator (FG)

Fortschalt- und Startimpuls werden von einem Funktionsgenerator (FG) synchron mit
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dem Sinussignal flir den Antrieb erzeugt. Dabei werden bei jedem zweiten
Nulldurchgang des Sinussignals (d.h. nach jeder Periode) ein Startimpuls und zwischen
den Startpulsen eine bestimmte Anzahl (z.B. 511) zeitlich aquidistanter
Fortschaltimpulse erzeugt Eine typische Frequenz des Sinussignals ist 20 Hz.

Laserinterferometer (L, ML und MGK)

Das Laserinterferometer (Abb. 11) ist ein Michelson-Interferometer (MI), bei dem ein
Spiegel auf der Antriebsachse des Md&ssbauerantiebes befestigt ist. Der ankommende
Laserstrahl wird durch einen Strahlteiler in 2 Teilstrahlen aufgespaltet. Der um 90°
abgelenkte Teilstrahl wird von einem stationdren Spiegel, der durchgehende Teilstrahl
von einem zweiten, beweglichen Spiegel (Antriebsachse) reflektiert. Die reflektierten
Teilstrahlen werden beim zweiten Durchgang durch den Strahlteiler iberlagert und auf
eine Photodiode abgebildet. Die Intensitdt des durch Superposition der Teilstrahlen
entstandenen Lichtes hangt von der relativen Phase dieser Teilstrahlen ab und damit
von der Position des beweglichen Spiegels.

fester Spiegel

| s———
Strahlteiler
D — Laserstrahl
bewegliche
Spicgel
3
Photodiode

Bild 11: Michelson-Interferometer

Die bei einer Verschiebung des beweglichen Spiegels auftretenden
Intensitatsschwankungen des interferierenden Lichtes werden in Spannungsimpulse
umgesetzt. Der Ausgang des Gerates (MGK) liefert pro Intensititsmaximum einen
Rechteckimpuls. Diese Impulse werden ebenso wie ein Moéssbauerspektrum in den
Vielkanalspeicher eingezahlt. In die beiden ersten Kanédle werden Impulse eines
Zeitmarkengenerators (I MHz) eingezdhlt, in die restlichen Kanile die
Geschwindigkeitsdaten.

Bei einer Verschiebung des beweglichen Spiegels um Ax &dndert sich die optische
Weglénge des Teilstrahls um 2Ax und dessen Phase somit um & = 2Ax/A. Die
Geschwindigkeit, die einem Kanal zuzuordnen ist, errechnet sich daher aus der Zahl n
der gezdhlten Intensitdtsmaxima zu
n-A/2

At

At ist dabei die gesamte Kanal6ffnungszeit, die sich aus der Impulszahl der ersten beiden
Kanale ergibt. Die Wellenldnge des Lasers ist A = 632.8nm. Zur Auswertung werden die
Daten im Vielkanalspeicher an einen PC tibertragen.

YE A T
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V.Auswertung der Spektren

Die Auswertung der Mossbauerspektren erfolgt mithilfe des Fit-Programms MOS90.
Dabei wird die von physikalischen Parametern abhéangige theoretische Form des
Spektrums der gemessenen Daten angepafSt.

Zur Berechnung des theoretischen Spektrums mufs ein Theorie-Programm
geschrieben werden. Dazu ist zu Uberlegen, durch welche Parameter ein Spektrum
beschrieben wird. Im Fall einer Einzellinie sind diese Parameter Linienlage,
Linienbreite und Linientiefe. Fur ein Spektrum, das aus mehreren Linien besteht,
bestehen Zusammenhénge zwischen den einzelnen Linienparametern. Am Beispiel
eines Spektrums von 57Fe mit einfacher elektrischer Quadrupolaufspaltung sei dies im
folgenden veranschaulicht.

Die Linienlagen werden durch die Dbeiden physikalischen Parameter
Isomerieverschiebung und Quadrupolaufspaltung beschrieben. Die beiden
Linienbreiten koénnen im betrachteten Fall durch einen einzigen Parameter
beschrieben werden, da beide Linien korreliert sind (gleichartige Uberginge). Das
gleiche gilt fur die beiden Linientiefen. Die zur Beschreibung des Spektrum
notwendigen Parameter sind also

- Isomerieverschiebung,

- Quadrupolaufspaltung,
- Linienbreite beider
Linien,
- Linientiefe beider Linien.
Ein zusatzlicher mefitechnischer Parameter, der immer bendtigt wird, ist die sog.

Baseline, Ym, die die Zahl der registrierten Ereignisse bei grofSen Geschwindigkeiten
angibt, bei denen keine Resonanzabsorption mehr stattfindet.

Das Fit-Programm MOS90 benutzt die im Theorieprogramm berechneten Werte fir
die Linienlage, -breite und -tiefe der einzelnen Lorentzlinien zur Berechnung des
gesamten Spekrums nach der Formel

N

Z(v) = Yinax - (1—§ o (d_ ,.>2>’
72

wy

wobei p;, w; und d;, Lage, Breite und Tiefe der i-ten Lorentzlinie sind.

Als Programmiersprache zum Erstellen der Theorieprogramme wird C verwendet.
Der benutzte Compiler ist Borland C++ (Version 2.0). Der Aufruf des Compilers
geschieht Uber das mentgesteuerte Programm MKTHEORY, das alle notwendigen
Libraries zum Theorieprogramm bindet. Im Anhang dieser Anleitung ist ein
Theorieprogramm  fir das oben  beschriebene Beispiel der einfachen
Quadrupolaufspaltung abgedruckt. Dort ist auch eine dazugehorige Parameter-Datei
aufgelistet, die vom Fitprogramm eingelesen wird und in der die Fitparameter mit
Startwerten vorbelegt werden. Die entsprechenden Dateien finden sich auch auf dem
zur Auswertung vorgesehenen PC.
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Gang der Auswertung

Bei der Aufnahme eines Mdssbauerspektrums zeichnet man die y-Intensitdt in
Abhéangigkeit von der Relativgeschwindigkeit zwischen Quelle und Absorber in einem
Vielkanal auf. Ublicherweise wird dabei nur die Quelle im Laborsystem bewegt. Das
sinusférmige Geschwindigkeitsprofil der Quellbewegung fihrt dabei zu zwei
Besonderheiten der aufgezeichneten Spektren:

- das Spektrum wird doppelt aufgenommen (volle Sinusperiode)

- der Raumwinkel (Quelle-Absorber-Zahlrohr) und damit die Zahl der erfafSten y-

Trajektorien andert sich stidndig wahrend der Sinusperiode (Geometrieeffekt)
Zur weiteren Auswertung der Spektren ist es notwendig, das Spektrum Uber eine in der
Geschwindigkeit linearen Skala von -vmax bis Umax darzustellen. Dazu wird im Auswer-
teprogramm versucht, die genaue Mitte des aufgezeichneten Spektrums, den
sogenannten Faltungspunkt, zu finden, indem zueinandergehorige Linien der beiden
Spektrumshaélften genau deckungsgleich tibereinandergelegt werden. Dazu wird fir
jeden in Frage kommenden Faltungspunkt zundchst n&herungsweise der oben
erwdhnte Geometrieeffekt korrigiert. Anschlieffend werden die quadrierten Differenzen
der Zahlraten korrespondierender Kanéle aufsummiert. Beim korrekten Faltungspunkt
ist diese Summe minimal. Ist der Faltungspunkt gefunden, kann das Spektrum um
diesen Punkt gefaltet werden, wobei die Inhalte aufeinander zu liegen kommender
Kanale addiert werden. Dabei wird automatische der Geometrieeffekt in erster Ordnung
eliminiert. Nach dem Falten kann dann die Geschwindigkeitsskala linearisiert werden
(Sinusentzerrung).

Aus diesem gefalteten und sinusentzerrten Spektrum kann man nun die
Parameter, die als Eingaben fir das geschriebene Theorieprogramm benétigt werden,
abschétzen (Bleistift und Lineal evtl. auch Taschenrechner). Danach ist es moglich, mit
der Durchfiihrung von Simulationen zu beginnen, deren Ziel es ist, die Parameter so zu
verdndern, dafd die Theoriefunktion méglichst gut den Daten (Spektrum) folgt. Der
Rechner kann dann durch eigenstdndige Variation der Parameter die Abweichung
zwischen Theoriefunktion und Spektrum minimieren (fitten). Aus den so erhaltenen
Parametern lassen sich nun die gewlinschten physikalischen Gréfien wie z.B. das
magnetische Hyperfeinfeld am Kernort bestimmen.
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VI. Aufgabenstellung

1.Verbinden Sie die Mefielektronikkomponenten gemafs dem Blockschaltbild in Abb.
10 mit den bereitliegenden BNC-Kabeln. (Einschalten des Uberrahmens erst nach
Kontrolle durch den Betreuer!)
2.Eichen Sie das Dopplerspektrometer mit Hilfe des Laserinterferometers. Messen Sie
hierzu jeweils das Geschwindigkeitsspektrum fiir 3 Einstellungen des
Potentiometers an der Antriebsregelung und ermitteln Sie mit Hilfe des
Fitprogramms VMAX die zugehorigen Maximalgeschwindigkeiten der Quelle,
Uberprifen Sie dabei die Linearitat der Antriebsregelung. (Fehlerabschatzung!)
3.Messen Sie die Méssbauerspektren von Eisen(Ill)oxid (Hamatit, Fe203) bei zwei ver-
schiedenen Temperaturen des Absorbers:
(a) bei Zimmertemperatur (T = 295 K)
(b) bei T= 150 K
Die Probe wird dabei mit flissigem Stickstoff abgektihlt. Die Temperaturbe-
stimmung erfolgt mit Hilfe einer Diode, deren Spannungsabfall bei einem
Strom von 10 pA gemessen wird. Bei Temperaturen von 50-300 K andert sich
der Spannungsabfall linear mit der Temperatur. Daher reichen zwei
Eichpunkte zur Kennzeichnung der Diode aus (298 K, 0.390 V und 78 K,
1.007V).
Als Quelle dient hier 57Co in Rhodium. Das Zerfallsschema ist in Abb. 12 gezeigt.

4.Messen Sie das Spektrum von Eu,O3 gegen Sm»Os.
Als Quelle dient hier 151Sm in Sm203. Das Zerfallsschema von 151Sm ist in Abb. 13
dargestellt.

In der Ausarbeitung sollen Sie zu folgenden Fragen Stellung nehmen:
1. Wie grofs ist die Eichkonstante des Spektrometers, d. h. wie ist der Zusammenhang
zwischen Effektiv-Spannung des Antriebssignals und der Maximalgeschwindigkeit
des Antriebs von Imm/s? (Fehlerrechnung!)

2. Bestimmen Sie aus den gemessenen Fe;Os-Spektren jeweils die
Hyperfeinparameter:

(a) Unterschied der Elektronendichte am Kernort zwischen Quelle und Absorber
(in Einheiten von a¢3 mit ap = Bohrscher Radius).

(b) Magnetisches Hyperfeinfeld am Kernort (in T).
Falls Sie den Wert von p./U; m IThrer Theorie nicht benutzt haben (also vier
Parameter verwendet haben, um die Linienposition festzulegen), kénnen Sie
auch noch u./py berechnen.

(c) Elektrischer Feldgradient am Kernort (in V/cm?).
Welche Tendenzen fallen Thnen auf, wenn Sie das Spektrum bei tiefen
Temperaturen mit dem bei Raumtemperatur vergleichen?
Zur numerischen Bestimmung der Hyperfeinparameter werden noch folgende
Kernparameter von 57Fe benoétigt (303(5) bedeutet 303 * 5):
-<I2>,-<12>=-15(5) * 103 fm?

- Q=0.21()barn
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- g = 0.090604(9) ux
- Ua/ Hg = -1.7142(4)
3. Bestimmen Sie die Lebensdauer des angeregten Niveaus von !51Eu (21.540(6) keV).

Nehmen Sie an, dafs Quelle und Absorber dieselbe Linienbreite besitzen und
fihren Sie die Korrektur fiir endliche Absorberdicke ts durch.

- Flachendicke des Absorbers: 24.8(1.2) mg/cm?2 Eu,0s.

- Haufigkeit von 151Eu im natlrlichen Isotopengemisch: 47.82(5)%.
- Konversionskoeffizient des 21.6keV-ltibergangs; a. = 28(2).

- Lamb-Mo6ssbauer-Faktor in EuO3s: f= 0.57(3) bei T = 298 K.

4. Diskutieren Sie moégliche Fehlerquellen der in 3. berechneten Lebensdauer.
5. Verletzt die ruckstofSfreie Emission und Absorption von Gammaquanten den
Impulssatz? Begriinden Sie Ihre Antwort.

Bitte beachten Sie, dafd bei der Bearbeitung der Fragen eine Fehlerrechnung, sofern
moglich, eingeschlossen sein sollte.
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Anhang

Zerfallsschemata
T; = 272d
l7c
98.8% °
Elektronen-
. e 136.5keV ?infang
: 88% 12%
[ 1441300(15)keV
2
=1 2
2 TR, .
Bild 12: Zerfallsschema von *"Co
T% = 87a
1516, B~
1%
99% 21.540(6)keV =1
0 =t

lSlEu

Bild 13: Zerfallsschema von !%'Sm

Anmerkungen zum Fit

Eine gute Einfihrung in Least Square Fits findet sich in [10], Kap. 14. Hier sollen nur die
Formeln kurz dargestellt werden.

Gemessen werden n Datenpunkte (xi, yi, 0i), wobei jedes y; normalverteilt ist mit der
Standardabweichung 0;. An diese Datenpunkte soll eine Funktion f(x;ai,...,an) angepafit
werden, indem die m Parameter q; variiert werden. Fur jeden Parametersatz "kann die
Wahrscheinlichkeit berechnet werden, dafs die gegebenen MefSwerte beobachtet werden.
Man sucht nun den Parametersatz, flir den diese Wahrscheinlichkeit am gréfSten ist.

Durch mathematische Umformungen fihrt dies auf die Minimierung von

X2(<11,...,am) = z": (yi —f(:ce;al,...,am)>2

ai

i=]
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also

aX O = Z(yi_f(ziaaly”‘)am)> af(‘rl')=0, j=1,...,771.

aa, P o; Oa;j

Im allgemeinen sind dies m nichtlineare Gleichungen fiir die m unbekannten Parameter.
Die Fehler der Parameter sind gemafd der Fehlerfortpflanzung

Fur sehr einfache Féalle kann das Gleichungssystem analytisch gelést werden, z.B. far f
= a1 + a2 * X (lineare Regression; siehe [10], Kap. 14.2). Hier soll nur der einfachste Fall f
= a behandelt werden:

Beispiel: gewichteter Mittelwert f = a

Nach Anwendung obiger Formeln ergibt sich:

Z;—)(wx Yi) 1

1
a=(y) = = =r—-2 Gq = ——mmmem—— mit w; = — (Gewichte).
(v) Z’-l Wi ' Z'} | Wi l Uiz ( )

Andererseits kann ein Fehler in a auch aus der Streuung der Datenpunkte um a
ermittelt werden [11]:

\/}:,- (- (3 = (5))?)

(n—-1)3 i, wi
Falls das Modell korrekt ist, also die MefSwerte y; mit g; um a streuen, ist g, = 0.* oder

(E’.ﬁ) _ Dinwi (wi-<y>)?)

Oq n—1 T n-—1

Auch im allgemeinen Fall gilt eine dhnliche Abschatzung flir x2 im Minimum: falls
die Zahl der Freiheitsgrade v = n - m >> 1 ist, ist x2 normalverteilt um v mit der
Standardabweichung V(2v). In vielen Fitroutinen wird deshalb x?r = x2/v als
Kontrollgrofie ausgegeben. Ist x?r = 1, kann man mit dem gewahlten Modell die Daten
erkldren. Falls x?r > | ist, stimmt das Modell nicht so gut mit den Daten tiberein, bzw. die
angegebenen Fehler sind unterschatzt worden. Fur x?r < | sind die angegebenen Fehler
Uberschétzt worden.
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QUADRUPO.PAR

November 7, 1995

/I file Quadrupo.c

/ function Beispiel-Theorieprogramn fuer Moessbauer-Praktikum

/I author Gerhard Grosse

Il version 1.0.00

/I created 05.Ji.55

/I revised

I

I

/I Parameter Definitionen:

I
#define NLINES 2 /I Anzahl der Lorentz-Linien
#define NPARAMETERS 5 /I Anzahl der Fit-Parameter
#define BASELINE par[0] /I Darf nicht geeaendert werden!
#define QUADSPLIT par[1] Il eQVzz/2: Ouadrupolaufspaltung
#define ISOSHIFT par[2] /I Isomerieverschiebung
#define LINEWIDTH par[3] /I Linienbreite
#define LINEDEPTH par[4] /I Linientiefe (max. Absorption)

I

I

/I Einbinden der Schnittstelle zu Mos-90:
/!

# include “praktiku.c*

1

1

/I Die eigentliche Theorie-Funktion:
I

static void Theory (double par[ ], Irtz_t lor[ ]

/Il Linienposition:

lor[0].Ipos = ISOSHIFT - 0.5 * QUADSPLIT;
lor[1].Ipos = ISOSHIFT + 0.5 * QUADSPLIT;

/Il Linienbreiten (beide Linien sind gleich breit):

lor[0].wdth = LINEWIDTH;
lor[1].wdth = LINEWIDTH,;

/I Linientiefen (beide Linien sind gleich tief] :

lor[0].dpth = LINEDEPTH,;
lor[1].dpth = LINEDEPTH,;
}

1

/I End of file QUADRUPO.C
I
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QUADRUPO.PAR

Parameter  for QUADRUPQO: One quadrupole doublet

vmax
Theory
Fitparameter
Baseline
QuadSplit
IsoShift
LineWidth
LineDepth

November 7, 1995

2

QUADRUPO

5

1000000

1.000
0.800
0.250
0.050

21



