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Helvetica Physica Acta :
Yol. 48, 1975, Birkhiuser Verlag Basel

Statische Quadrupolwechselwirkung Coulombangeregter Kerne
Implantiert in Hexagonale Einkristalle

von Lucien Ph. Roesch

Institut fiir Kernphysik, Eidgenossische Technische Hochschule, Ziirich
(3.11. 75)

Abstract. Quadrupole interactions of the 2+ states of 182.184.186yy  150,152,134gm gn( 188.190.192()
have been studied by using time-integrated perturbed angular correlations after Coulomb excitation.
The experiments have been performed by using 40 MeV '°0 to excite and implant the investigated
nuclei in Te, Cd, Zn and Gd single crystals of hexagonal structure. Strong electric quadrupole interac-
tions have been observed in selected angular correlations taken as a function of crystal orientation.
Ratios of quadrupole moments were determined. Electric field gradients acting on the implanted
nuclei in the single crystals have been evaluated using values for the quadrupole moments derived
from E?2 transition probabilities. A comparison with the calculated ionic contribution of the lattice
shows that great importance has to be attributed to the conduction electrons. In two cases the sign of the
quadrupole interaction has also been measured using the polarization after a Coulomb excitation.

1. Einfiihrung

Die grosse Bedeutung, die der Bestimmung von Kernmomenten in der heutigen
Kernphysik zukommt, erklirt sich aus der Tatsache, dass diese physikalischen Gréssen
Tréiger wichtiger Informationen iiber die Struktur der Kerne und ihrer angeregten
Zusténde sind. Sie stellen empfindliche Sonden fiir Kernpotentiale und Wellenfunk-
tionen dar. Wesentliche Konzeptionsinderungen an Kernmodellen sind zuriickzu-
fithren auf neue oder genauere Messungen von Kernmomenten spezieller Zustinde.

Im Gegensatz zu den zahlreichen g-Faktor-Messungen nimmt sich die Zahl der
zuverldssig bestimmten Quadrupolmomente sehr bescheiden aus. Einen neuen,
zusétzlichen Impuls zur Intensivierung der Untersuchung von Kernmomenten gab das
in den letzten Jahren ausserordentlich gestiegene Interesse an Hyperfeinwechselwir-
kungen in Festkorpern. Ein interdisziplinires Forschungsgebiet wurde damit er-
schlossen, welches sowohl Aspekte der Kernphysik wie der Festkorperphysik umfasst,
das von beiden Seiten angegangen werden kann und dessen Resultate die Kenntnisse
beider Richtungen zu bereichern und erweitern vermag.

Eine Zusammenarbeit dringt sich auch insofern auf, als Kernmomente in vielen

-Fillen iiber die Wechselwirkung mit umgebenden magnetischen oder elektrischen
Feldern bestimmt werden, die in der bendtigten Grossenordnung im Laboratorium
nicht erzeugt werden konnen, wohl aber in Festkorpern gefunden werden. Mehrere
Messverfahren sind heute bekannt, die imstande sind, Wechselwirkungsparameter,
d.h. Produkte aus Kernmoment und auf den Kern einwirkende Felder, zu liefern. Falls
Absolutwerte einer der beiden Grossen aus anderen Messungen zur Verfiigung stehen,
kann die verbleibende Unbekannte daraus ermittelt werden.
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In den letzten Jahren ist die IMPAC (ion implantation perturbed angular corre-
lations) genannte Technik-der Untersuchung von gestorten' Winkelkorrelationen ver-
mehrt zum Studium von sogenannten Hyperfeinwechselwirkungen herbeigezogen
worden. Grosse Erfolge konnten dabei bei magnetischen Wechselwirkungen ver-
zeichnet werden, wo durch Implantation angeregter Kerne in ferromagnetische
Materialien nicht nur sehr genaue Bestimmungen von g-Faktoren moglich waren,
sondern auch eine ganze Systematik der internen Magnetfelder aufgestellt werden
konnte. Man hoffte natiirlich, dass etwas dhnliches auch im Falle von statischen Quad-
rupolwechselwirkungen méglich ware, da man auf die in der Natur vorkommenden
hohen elektrischen Feldgradienten angewiesen ist. Ein Hindernis auf dem Weg zur
raschen Realisierung des zum magnetischen Fall analogen Experimentes war die
Tatsache, dass reine, orientierte Einkristalle, in denen grosse Feldgradienten vorzu-
finden sind, nicht erhéaltlich waren und dass die Implantationsmechanismen noch zu
wenig gut beherrscht wurden. Obwohl diese Schwierigkeiten heute weitgehend iiber-
wunden sind, wurden bis jetzt nur wenige Winkelkorrelationen beobachtet, die durch
den Einfluss kristalliner Felder auf nichtsphirische Kernzustinde deutlich gestort
waren.

Seit einigen Jahren schon werden am Laboratorium fiir Kernphysik der ETHZ
Untersuchungen von statischen Quadrupolwechselwirkungen mit Hilfe gestorter
Winkelkorrelationen durchgefiihrt. Die vorliegende Arbeit berichtet iiber die Geamt-
heit der experimentell ermittelten Teilchen-y-zeitintegrierten Winkelkorrelationen, die
an den 2* Rotationsniveaus (in einigen Fillen auch 4%) der Isotope 182184186\,
150.132,154Sm und 18819019205 gemessen wurden. Die Implantation der Kerne in
Einkristalle von Te, Cd, Zn und Gd erfolgte nach einer Coulombanregung mit schweren
Ionen des Tandem Van-de-Graaff-Beschleunigers.

Das Ziel dieser Reihe von Experimenten war es, zu demonstrieren, dass aus
solchen IMPAC-Messungen ein eindeutiges Produkt aus Quadrupolmoment und
elektrischem Feldgradienten mit guter Genauigkeit ermittelt werden kann, unter
Beniitzung speziell geeigneter Orientierungen der Kristallachse, um stérende Neben-
effekte zu minimalisieren. Es sollte auch abgeklart werden, in wieweit solche Messungen
fiir die Kernphysik niitzliche Informationen iiber kurzlebige Zustande liefern und in
wieweit sie dazu dienen konnen, die Kenntnisse iiber elektrische Feldgradienten in
Festkorpern zu vertiefen.

Der Erfolg dieser mit relativ bescheidenem technischem Aufwand durchgefiihrten
Experimente erlaubt eine direkte Anwendung des gleichen Messverfahrens auf eine
Anzahl von Kernniveaus, um mit zufriedenstellender Genauigkeit Quotienten von
Quadrupolmomenten zu bestimmen. Daneben lassen sich wichtige Schliisse iiber die
mogliche Zusammensetzung der Feldgradienten in Kristallen ziehen. In dieser von
Kernphysikern durchgefiihrten Arbeit wurden die festkorperphysikalischen Impli-
kationen absichtlich in einem engeren Rahmen gehalten.

THEORIE
2. Quadrupolwechselwirkungen

In einem Koordinatensystem, dessen Achsen die Hauptachsen des Tensors des
elektrischen Feldgradienten sind, besitzt dieser nur die drei Diagonalkomponenten
Vxs Vyy und V,,, welche folgendermassen definiert werden:

V= gg- ~1/3 (z Vi,) (2.1).
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Es ist iiblich einen Asymmetriefaktor n = (V. — V,,)/V,. einzufiihren, damit der
elektrische” Feldgradlent (EFG) durch die beiden Grossen V,, und # beschrieben werden
kann. Findet nun eine Wechselwirkung zwischen dem EFG und einem Kern im
Zustand mit Spin 7 und Quadrupolmoment Q statt, so kann der Hamiltonoperator
folgendermassen geschrieben werden:

eQV,,
T aQI-1)

wobei I, und 7_ die Spin-Auf- und Abstiegsopefatoren sind. Im Falle eines axial-
symmetrischen EFG, d.h. fiir n = 0 ergeben die Energieecigenwerte :

ME-IU+D)
arpi—1) 2=

Beim Vorliegen eines asymmetrischen Feldgradienten muss der Operator diagonalisiert
werden. Fiihrt man eine zur Larmorfrequenz analoge Quadrupolfrequenz ein:

eQsz
Wy = ————
T 4RIQI- 1)

so lassen sich die Eigenwerte wie folgt darstellen :

Ep = hwg(3M? — I(I + 1)) (2.5)

=312 —I(T+ 1)+ 1292 + 1?)) (2.2)

Ey=<IM|H|IM> = 2.3)

und wy=3wq | (2.4)

Das Ziel aller Messungen von Hyperfeinwechselwirkungen besteht darin, die in Glei-
chung (2.4) definierte Quadrupolfrequenz w, zu bestimmen. Sie ist proportional zum
Produkt aus dem Quadrupolmoment des betrachteten Kernzustandes und der Grosse
des EFG. In der Tatsache, dass man ein Produkt zweier interessanter aber unbekannter
physikalischer Grossen misst, liegt die ganze Ambivalenz der Untersuchungen von
Quadrupolwechselwirkungen. Eine Bestimmung der Kernmomente ist also nur bei
Kenntnis der kristallinen Umgebung mdoglich, umgekehrt lasst sich aus bekannten
Deformationsparametern des Kernes der EFG in verschiedenen Festkorpern bestim-
men. Daneben ist die Gewinnung relativer Daten, Quotienten von Quadrupolmomenten
und EFG stets moglich.

Der Schwerpunkt der Zielsetzung von IMPAC-Messungen lag anfangs auf der
Bestimmung von Quadrupolmomenten kurzlebiger Zustiinde, weil man gerne Kern-
modelle an einer mdglichst grossen Zahl von Zustinden priifen wollte. Die Ermittlung
absoluter Werte scheiterte aber am Mangel an Informationen iiber die Felder in
Festkorpern, welche auf die implantierten Kerne wirken. So wurde das Ziel der gleichen
Experimente von nun an das Aufdecken der Herkunft und der Zusammensetzung des
EFG, indem mit relativ genau ermittelten Quadrupolmomenten Experimente durch-
gefiihrt wurden. In den letzten Jahren war es moglich iiber einige Kristalle wesentliche,
neue Kenntnisse zu gewinnen. Trotzdem ist heute erst eine grobe Beschreibung des
Aufbaus des effektiven EFG in Festkorpern moglich. Das Interesse an Messungen von
Quadrupolmomenten, speziell solcher von hoheren Rotationszustinden, ist aber noch
nicht geschwunden und man kann eine Fortsetzung von IMPAC- Messungen mit Hilfe
gut erforschter Kristallstrukturen erwarten.

2.1. Zielsetzung Kernphysik

Mehrere Eigenschaften der Kerne zeigen an, dass ihre Bewegungen nicht nur als
einfache Einteilchen-Anregungen interpretiert werden kénnen, wie dies im Schalen-
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modell angenommen wird. Die Annahme eines sphirisch symmetrischen und station-
aren Kernpotentials scheint weit weg von magischen Kernen nicht berechtigt zu sein.
Gewichtige Tatsachen, die das Vorhandensein von kollektiven Bewegungen direkt
implizieren, sind die grossen gemessenen Ubergangswahrscheinlichkeiten und Quadru-
polmomente in der Gegend der Seltenen Erden. Diese kénnen dadurch erklart werden,
dass solche Kerne stark von der Kugelform abweichende Gestalt haben und um eine
Achse rotieren, da ihre Spektren dem typischen I(7 + 1)-Gesetz gehorchen. Eine
andere Art von kollektiven Bewegungen sind die Vibrationen, die nicht unbedingt,
wie man friiher glaubte, kleine Quadrupolmomente ergeben.

Der erste Schritt zur Beschreibung der kollektiven Bewegungen und Schwingungen
wurde durch das Aufstellen des Unified Models durch Bohr und Mottelson getan.
Die Berechnungen von Quadrupolmomenten sind sehr empfindlich beziiglich der
Wellenfunktionen, die man zur Beschreibung des angeregten Zustandes beniitzt. Fiir
das Studium der Kernstruktur und Kernkrifte ist es unerldsslich, dass diese durch
aufwendige Berechnungen erhaltenen Werte mit Messdaten verglichen werden konnen.
Eine Anzahl von Quadrupolmomenten von 2* Niveaus in gg-Kernen wurde bereits
untersucht und bedeutende Resultate fiir das bessere Verstindnis des Verhaltens jener
Kerne gewonnen. ,

Das Quadrupolmoment ist von besonderer Bedeutung in der Untersuchung von
Kerndeformationen, gibt es doch die Abweichung der Ladungsverteilung von der

sphérischen Symmetrie wieder. Klassisch wird das Quadrupolmoment definiert
durch:

—1 “l 2Y,o(NdV | 2.6
0=- |= jp(r)r () 2.6)

wobei p(r) die Ladungsdichte bezeichnet. Beim Ubergang zur Quantenmechanik muss
dieses p(r) durch den Ladungsdichte-Operator p(r) = >, eP,(r) ersetzt werden, wobei
P.dV die Wahrscheinlichkeit darstellt, ein Nukleon im Volumen dV zu finden. Das
Quadrupolmoment erhilt man nun als Erwartungswert des Quadrupoloperators:

Q=<Q(r)> 2.7

Beschreibt man einen axialsymmetrischen nichtsphérischen Kern durch eine Wellen-
funktion [1]

Yimux < Dyx(8) Px + (—1)1 D x(0) P_g (2.8)

wobei 7 den Drehimpuls, M die z-Komponente im Laborsystem und X die Projektion
von / auf die Symmetrieachse des korperfesten Systems bezeichnet, so kann der Erwart-
ungswert (2.7) berechnet werden.

Grundsitzlich muss unterschieden werden zwischen dem inneren Quadrupol-
moment Q, eines Kernzustandes, welches beziiglich eines korperfesten Koordinaten-
systems definiert wird und dem spektroskopischen Quadrupolmoment Q,, das durch
den Maximalwert eines von einem Laboratoriumssystem beobachteten Quadrupol-
momentes gegeben wird. Man erhilt somit:

167
{Dm-1= Wf Dig Do Dfy d6 f Dk ('_5" Z ri Yzo(‘g:')) Dy dx; (2.9
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‘Nach Gleichung (2.8) spaltet sich die Wellenfunktion auf in einen Teil @, der den
inneren Zustand des Kernes beschreibt und der multipliziert wird mit einem Faktor, der
den Rotationszustand durch 7 und K charakterisiert. Man bezeichnet nun als inneres
Quadrupolmoment den zweiten Faktor von (2.9): :

Qo = {Dk| Q(x})| Pk (2.10)

Durch Berechnung des Produktes der drei D-Funktionen erhilt man folgende Bezie-
hung zwischen dem inneren und dem spektroskopischen Quadrupolmoment:

3K2—I(I+1)
I+ 1)QI+3) Qo

Q,={Q1_m= .11

Die Nichtdiagonalelemente des Operators Q sind verantwortlich fiir die Ubergangs-
prozesse wie E2-Uberginge oder Coulombanregung. Die Amplituden fiir solche
Prozesse hangen mit den Matrixelementen des Quadrupoloperators zusammen. Fiir
Kerne, die ein Rotationsspektrum erkennen lassen, kann, unter der Voraussetzung
eines symmetrischen Rotators, die y-Ubergangswahrscheinlichkeit B(E2) mit Q, in
Beziehung gebracht werden:

2.12)

5 ., L 21\
BEDYU ~> 1) =1 e? Q5RL + D o 0 "

wobei der Ubergang vom Kernzustand mit Spin /; zum Zustand mit Spin /, mit einem
Transfer eines Drehmomentes vom Betrag 2 verbunden ist.

Es werden in der Kernphysik vierlerlei Deformationsparameter zur Beschreibung
der Deformation eines Kernes verwendet [2]. Fiihrt man den Deformationsparameterff
durch die Gleichung R = R, (1 + a Yoo + BY,0) eines Ellipsoides ein (o Yo, wird fiir die
Bedingung konstanten Volumens gebraucht), so gilt die Formel:

3 5
Qo= ﬁz&,(l +1/8J;ﬁ+...) (2.13)

Die inneren Quadrupolmomente Q, kénnen aus der Streuung hochenergetischer
Elektronen oder wie Formel (2.12) zeigt, aus den Ubergangswahrscheinlichkeiten von
y-Zerfillen gewonnen werden. Figur 1 fasst als Funktion der Lebensdauer der Zu-
stinde die wesentlichsten Messtechniken fiir 0, zusammen Fiir stabile oder langlebige
Zustdnde eignen sich die Optische Spektroskopie und die Kernresonanz-Methode am
besten. Im Bereich der kurzlebigen Zustande konkurrieren drei Verfahren, der M9ss-
bauer-Effekt, der Reorientierungseffekt bei Coulombanregung und die Methode der
gestorten Winkelkorrelationen.

Der Reorientierungseffekt ist ein Effekt 2. Ordnung in der Bestimmung der Cou-
lombanregung und bewirkt, dass die Anregungswahrscheinlichkeit schwach von der
Grosse des Quadrupolmomentes abhingt. Die ersten damit gewonnenen Daten waren
nicht in Einklang mit bereits gemessenen Kernmomenten, dagegen sind die in letzter
Zeit durchgefiihrten Messungen mit schweren Ionen zuverlassiger. Die Anwendung des
Mossbauer-Effektes ist auf niederenergetische Zustinde beschrinkt. Was die Mess-
ungen von gestdrten Winkelkorrelationen anbetrifft, so ist die Beschrankung einzig
durch das Produkt w,t gegeben, welches zwischen 0,1 und 1,0 liegen sollte. Da die bis
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Experimentelle Methode Halbwertszeit

14 -2 -0 -8 -6 -4 -2
0101010 101010 secm h d y

Optische Spektroskopie
'Méssbouer Effekt —

Gest. Winkelkorrelationen —_—

Magn. Kernresonanz

Reorientierungs Effekt ——

Kern Orientierung ————

Atomstrahl Resonanz e —
Figur 1

heute gefundenen EFG in Festkﬁrpern keine grosse Bandbreite erkennen lassen,
bedeutet dies hauptsédchlich eine Einschrankung auf Lebensdauern von der Grossen-
ordnung von nsec.

2.2 Zielsetzung Festkorperphysik

Bis vor wenigen Jahren waren die Kenntnisse iiber die kristallinen Felder dusserst
rudimentér. In letzter Zeit sind aber grosse Anstrengungen unternommen worden,
um durch Berechnungen und Messungen diese Liicke wenigstens fiir die einfachsten
Kristallstrukturen (kubisch und hexagonal) etwas zu schliessen.

- Man nimmt an, dass der Tensor des EFG in einem Metall an einem bestimmten
Gitterplatz aus verschiedenen Beitrigen zusammengesetzt wird. Ein schon lange Zeit
bekannter Anteil wird hervorgerufen von den positiv geladenen Atomriimpfen der
Gitterstruktur. Die Bedeutung der Elektronen beim Aufbau des totalen EFG
wurde aber bis vor kurzer Zeit nicht verstanden. Man weiss jetzt, dass die nicht-
sphérische Verteilung der Leitungselektronen betrichtliche Korrekturen zum ioni-
schen Beitrag leistet und dass der daraus resultierende EFG sogar in einzelnen Fillen
dominant sein kann. Dann muss auch die Verformung von gefiillten Elektronenwolken
berticksichtigt werden. Man schreibt deshalb folgende Zerlegung des EFG auf:

sz = Vzcz“uer (1 - ’Ym) + Vzlilektronen (1 - RQ) (2'14)

Dabei bedeuten 7, und R, die iiblichen Sternheimer Antishielding-Faktoren. y,
beriicksichtigt die Polarisation des Rumpfatomes durch das Gitter. Die Einfithrung
weiterer Terme in (2.14) erweist sich bei Ubergangselementen als niitzlich.

2.2.1. Gitteranteil. Der erste Term V S''*r beschreibt also den ionischen, d.h. den
vom Kiristallgitter verursachten Beitrag zum gesamten EFG, der auf die Probekerne
wirkt. Dieser Anteil ist in ionischen Verbindungen der weitaus dominante, und ist
nur schwach abhingig von dusseren Einfliissen wie Druck und Temperatur, denn auch
die Abstinde der Gitteratome variieren nur leicht. Man weiss, dass ¥ S!''*r in kubischen
Kristallen verschwindet und in hexagonalen Strukturen besonders gross ist. ¥ Sitter
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kann durch verschiedene Summationsverfahren [3, 4] erhalten werden, wobei es darum
geht, eine Summation der Coulombkrifte der nichsten Gitteratome durchzufiihren.
Die Konvergenz erfolgt dabei ziemlich rasch, so dass man ohne grossen Aufwand
gute Approximationen erhilt. Eine der bekanntesten Formeln zur Berechnung des
ionischen Anteils in hexagonalen Kristallstrukturen wurde von Das und Pomerantz [4]
angegeben und kann als einfache Funktion der beiden aufeinander senkrecht stehenden
Kristallachsen @ und ¢ der Einheitszelle angegeben werden:

.le

Gitter __
sz -
4ne,

(0,0065 — 4,3584 (cla — 1,633))/a® (2.15)

wobei Z die Valenzzahl der Ionen im Kristallgitter bedeutet.

2.2.2. Elektronenanteil. Im Gegensatz zu ionischen Verbindungen konnen in
Metallen die Elektronen nicht mehr als lokalisiert betrachtet werden, weshalb zusétz-
liche Beitrage zum EFG betrachtet werden miissen. Ein Hauptanteil zu V/,, wird erwartet
von der asphédrischen Ladungsverteilung der Elektronen, im allgemeinen durch un-
ausgeglichene p Valenzelektronen. Verschiedene Aufteilungen in ‘local’, ‘nonlocal’
und ‘overlapping’ Terme sind bekannt [5], sollen hier aber nicht weiter erldutert
werden. Das Stadium des Beitrages der Leitungselektronen verlangt die genaue
Kenntnis der Besetzung des Fermivolumens. Die Energien der einzelnen Bander und
die Wellenfunktionen miissen berechnet werden fiir jeden k-Punkt in der Brillouinzone.
Die besetzten Eigenzustinde werden sodann fiir die Berechnung des ¥ Elektoren yerwen-
det. Solche Berechnungen stellen sehr grosse Probleme und wurden nur in wenigen
Fillen gemacht [6, 7]. _

Im allgemeinen erwartet man, dass je mehr die Leitungselektronen freien
Elektronen gleichen, desto kleiner ihr Beitrag zum EFG sein wird. Dies folgt daraus,
dass vollkommen freie Elektronen nicht im Stande sind, eine orientierungsabhiangige
Wechselwirkung zu bewirken. Die in verschiedenen Experimenten beobachtete Druck-
und Temperaturabhingigkeit von VE'*- wurde als Anderung von s zu p Wellen-
funktionen gedeutet.

3. Theorie der gestorten Winkelkorrelationen

Die grundlegende Arbeit iiber die Storung von verschiedenen Winkelkorrelationen
wurde von K. Alder und seinen Mitarbeitern vor zwanzig Jahren veroffentlicht [8].
Eine wichtige Aussage der Theorie besagt, dass die Winkelverteilung einer Kernstrahl-
ung von der Orientierung des Kernzustandes zum Zeitpunkt der Emission der Strahlung
abhingt. Findet nun wiahrend der Lebensdauer des Zustandes eine Wechselwirkung
mit der Umgebung statt, so kann diese die Orientierung verandern, was eine charakteri-
stische Storung der Winkelkorrelation zur Folge hat. Die Theorie soll in diesem Kapitel
nur in groben Ziigen skizziert werden. Fiir detailliertere Analysen sei auf die Referenzen
[9, 10, 11] verwiesen. .

Eine interessante Erweiterung des Anwendungsgebietes der Theorie der gestdrten
Winkelkorrelationen ergab sich, nachdem man neben den y-Strahlungsiibergingen
auch Kernreaktionen zur Bevolkerung des intermedidren Niveaus betrachtete. Als
wichtiger Spezialfall davon darf die Coulombanregung von Rotationszustéinden
bezeichnet werden [11, 12]. Grundsitzlich kann man zwischen zeit-differentiellen
(TDPAC) und zeit-integrierten (TIPAC) Messungen unterscheiden. Die ersteren
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betrachten die Wechselwirkung als Funktion der Zeit, d.h. sie beobachten das dyn-
amische Verhalten des Systems und sind nur auf Zustinde mit langeren Lebensdauern
anwendbar. Dagegen untersucht man mit zeit-integrierten Messungen das statische
Verhalten, denn die Wechselwirkung wird iiber die Lebensdauer gemittelt.

Im Falle der IMPAC-Technik betrachtet man folgenden dreistufigen Prozess:

1) Die erste Phase besteht in der Population des intermediiren Zustandes durch
Coulombanregung mit Hilfe eines Strahles schwerer Ionen.

2) In der anschliessenden Phase werden die angeregten Kerne des Targets durch
den Riickstoss der Reaktion in ein Backing mit hohem EFG implantiert, wo die
Wechselwirkung wahrend der Lebensdauer des Zustandes stattfindet.

3) In einer dritten Phase werden die Winkelverteilungen der y-Ubergange zwischen
den Rotationsniveaus registriert.

Die Winkelkorrelation zwischen den riickgestreuten Ionen und den Rotationsiiber-
gingen ist nun in charakteristischer Weise abhidngig von der Storung der Spinorientier-
ung in den Feldern des Backings.

3.1. Population des intermediiren Zustandes

Die Orientierung des Anfangszustandes eines Kernes mit Spin 7; wird vollstindig
durch die Dichtematrix p(;) beschriecben. Der Ubergang von diesem Zustand zum
intermediéren Zustand mit Spin 7, den man untersuchen will, sei im Ubergangsoperator
Tl(kl) enthalten, wobei &, die Rlchtung der Strahlung von I; nach 7 bezeichnet. Die-
ser Prozess kann sowohl ein y-Zerfall in einer Kaskade als auch eine Anregung durch
eine Kernreaktion sein. Da die Coulombanregung als reine elektromagnetische
Wechselwirkung gut verstanden und beschrieben wird, ist eine genaue Angabe der
Dichtematrix des intermediiren Zustandes zur Zeit ¢t = 0 p(,k,,0) moglich. Sie kann
bestimmt werden aus den statischen Tensoren #; , (0). Bei der Betrachtung mehrfacher
Coulombanregung konnen die statistischen Tensoren exakt mit dem Programm Von
DeBoer-Winther [13] berechnet werden.

1 pll;)
k1 i Tilky) Wechsel-
wirkung
o ¥ - saswmssssoss > —— pll, k1, t)
. _ Alr)
o, Ky 0 % | T2
I P, Ky, Kz, 0)
Figur 2

3.2. Wechselwirkung mit umgebenden Feldern

Wihrend der Lebensdauer z des neu gebildeten Zustandes soll nun eine elektrische,
magnetische, statische, oder zeitabhiingige Wechselwirkung stattfinden, welche die
Orientierung des Zustandes, d.h. die Dichtematrix, transformiert. Im Falle einer
einfachen statischen Wechselwirkung zwischen dem Quadrupolmoment Q, und dem
EFG kann der Hamiltonoperator wie in Gleichung (2.2) aufgeschrieben werden. Die
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Zeitentwicklung der Dichtematrix wird nun durch die Neumann-Gleichung bestimmt:
p=—(iln) [H, p] (3.1)

deren Losung gegeben ist durch:
P, Ky, 1) = &= p(], &, 0) eCtms (3.2

3.3. y-Zerfall

Durch einen Strahlungsiibergang in Richtung &, gehe der gestorte Zustand an-
schliessend in einen dritten Zustand mit Spin I, iiber. Die Winkelverteilung dieser
y-Strahlung kann nun beschrieben werden als eine Summe von Kugelfunktionen
Yi0,(0,P):

4n
= — 3.3
wo, ) kz 3 At haes Yiaea @ @) (33)
2492

wobe1 die Koeffizienten A4,, die Eigenschaften des Zerfallsmechanismus und die
tx,q, die Orientierung des zerfallenden Kernzustandes beschreiben. Aus Griinden der
Paritdtserhaltung lauft die Summation nur iiber gerade &, 0, 2, 4, ....

3.4. Winkelverteilung

Die Winkelkorrelationsfunktion zwischen der Richtung der anregenden Ionen
k, und dem y-Ubergang in Rlchtung k, ist nun gestort durch die Wechselwirkung des
intermedidren Zustandes mit seiner Umgebung. Aus Gleichung (3.2) erhilt man durch
den Ubergang zu einer Beschreibung mit statistischen Tensoren:

haes®= 3 GEEE (1) 1,00) | (3.4)

kya,

Die Koeffizienten G{12(¢) werden als Attenuations- oder Stérungskoeffizienten bezeich-
net. Sie enthalten die gesamte Information iiber die Art und die Stirke der Wechsel-
wirkung des untersuchten Kernzustandes. Dadurch kann eine iibersichtliche Dar-
stellung der Winkelverteilung angegeben werden durch:

. 2k, + 1\'? '
Wk, ka 1) = Z (41'c2k‘ 1) ABBEGRE(L) Yy, (6, ©) (3.5)
kia k2q2 2

Durch die Gleichungen (3.4) und (3.5) werden die verallgemeinerten Korrelations-
koeffizienten Afifz definiert. Sie werden gebildet aus dem Produkt der statistischen
Tensoren, die die Coulombanregung beschreiben und den iiblichen y-Korrelations-
koeffizienten. Um die Winkelkorrelationsfunktion weiter vereinfachen zu koénnen,
muss ein bestimmtes Koordinatensystem gewihlt werden. Die beiden am meisten
beniitzten Varianten sind:

1) Das Koordinatensystem (3) aus Ref. [13], in dem die z-Achse parallel zur Strahl-
achse liegt.

2) ImFalleeines axialsymmetrischen EFG kann die z-Achse, als Quantisierungsachse,
parallel zur Symmetrieachse des Feldes gewihlt werden. Es gilt dann ¢, =¢q, =4.
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Zur Beschreibung von IMPAC-Experimenten mit Einkristallen erweist es sich
haufig als bequemer, die"Winkelkorrelation als Funktion von 6, 3 und ¢ anzugeben.
6 ist dabei der Winkel zwischen k, und k,, 9 und ¢ legen die Orientierung des EFG
beziiglich der Ebene (k,,k,) fest.

3.5. Korrelationskoeffizienten

Die Korrelationskoeffizienten A2 konnen, wie bereits erwihnt, weiter zerlegt
werden. Im Falle einer y- y-Korrelatlon haben sie folgende Gestalt:

Ak;kz=Fkl(LlLlliI)sz(LszlfI) (36)

und die Winkelverteilung kann in Ref. [10] nachgesehen werden. Im Falle der Coulomb-
anregung als Populationsprozess des Kernzustandes erhalt man sie durch:

Aklkz Isit)]l(gp’ é) eIQI¢’ sz (LZLZ If I) (3'7)

wobei hier fiir die statistischen Tensoren die Notation aus Ref. [13] iibernommen wird.
0, bezeichnet dabei den Streuwinkel des anregenden Projektils und ¢ ist der Adia-
bazitits-Parameter. Im Falle eines Punktdetektors auf der Strahlachse betragen die
Korrelationskoeffizienten :

22k
Ay iy = Qky + 112 (0 0 Ol)Fk2 (3.8)

Im allgemeinen Fall miissen aber die statistischen Tensoren mit Hilfe des Computer-
programmes von DeBoer und Winther berechnet werden. In die Korrelationskoeffizien-
ten hinein nimmt man sodann auch die Raumwinkelkorrekturen. Fiir einen Ring-

09 r

06

03 | seitlicher
\ ’." Detektor Nl Detektor ./

1 1 Il 1 ]

0° 45° 90° 135° 180° @

Figur 3
Berechnung der ungestdrten Winkelkorrelation fiir einen idealen Punktdetektor, einen Ringdetektor
um die Strahlachse und einen seitlich angebrachten Detektor.
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detektor endlicher Ausdehnung muss eine Integration iiber die aktive Fliche durch-
gefiihrt werden:

Ay iy = f a,gfz,(e,,,g) TRuth (in(0,)d0, Fy, Os, (3.9

wobei nur g, =0 beitrdgt und Q,, die Raumwinkelkorrektur fiir die Strahlung I_éz
beriicksichtigt.

Figur 3 zeigt iibereinander drei Winkelkorrelationen, die eine fiir einen Punkt-
detektor, die andere mit Korrelationskoeffizienten berechnet nach (3.9) fiir einen Ring-
detektor und die dritte fiir einen seitlich angebrachten Detektor. Der Integrand héngt
im zweiten Falle nur leicht von 8, ab. Dies ist bei einem seitlich von der Strahlachse
angebrachten Detektor nicht mehr der Fall und die Berechnung muss sehr sorgfiltig
durchgefiihrt werden. Der relative Fehler auf den fiir einen Ringdetektor berechneten
Ay x, diirfte nur wenige Prozent betragen.

3.6. Attenuationskoeffizienten

Wie bereits erwahnt wurde, enthalten die G§1¢2(¢) die gesamte Information iiber den
Einfluss der dusseren Felder auf die Kernmomente. Sie sind somit das ei igentliche Ziel
der Untersuchungen. Die Attenuationskoeffizienten konnen direkt aus Gleichung (3.2)
gewonen werden und als Summe iiber die Unterzustande geschrieben werden:

I I kK
G,?;ﬁg ()= > (=121 ((2ky + 1) 2k, + 1))”2( ) )
mn’ m —m q,

'k A 1A |m>* 3.10)
“\w n g, {n| AQ@)|my<n’ | A()|m”> a3.

dabei gilt:
A(t) = e~ @/mH

Aus der Bedingung der Messbarkeit der Winkelkorrelation W(0) = W(0)* lasst
sich fiir die Storungsfaktoren folgende Hermizitiatsbedingung sogleich herleiten:

Gafz = (—1)!1+e Gugz* 3.11)

Dies impliziert, dass G reell ist, wenn k, + k, gerade und G imaginir, wenn diese
Summe ungerade ist. In unpolarisierten Systemen, in denen die Paritat erhalten bleibt,
sind k, und k, einzeln gerade. Bei Messung mit einem Ringdetektor ist das System nicht
polarisiert, d.h. G ist reell. Fiir ein gegebenes Produkt von Q und ¥V, hiangt die Prézes-
stonsrichtung des Kernspins vom Vorzeichen des betrachteten M-Niveaus ab. So
fiihrt ein statischer symmetrischer EFG zu einer Superposition von gleich grossen und
entgegengesetzten Prizessionen, was Effekte proportional zu (wyt)*> bewirkt. Dies
bedeutet, dass mit einem Ringdetektor nur der Betrag der Quadrupolfrequenz ermittelt
werden kann.

Unter der Annahme, dass der EFG axialsymmetrisch ist, kann die Quantisierungs-
achse parallel zur Symmetrieachse gewihlt werden und man erhilt fiir zeitintegrierte
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Winkelkorrelationen aufgenommen mit einem Ringdetektor die folgenden einfachen
Ausdriicke fiir die Attenuationskoeffizienten:

1
— Sklkz S 3.12
Giyky () Z l+(na)0‘c)2 (3.12)
mit:
I I kNI I &k
Skika — 2( , 1)( , 2)((2k1+1_)(2k2+1))”2 (3.13)
—\m —m q m —m q

Fiir eine Wechselwirkung in einem polykristallinen Pulver mit statistisch verteilten
EFG gilt die einfache Beziehung:

G = (2K + 1)1 (1 +2 za;g,f) (3.14)

Im Falle kombinierter Wechselwirkungen ist eine explizite Darstellung nicht mehr
moglich.

3.7. Vorzeichenbestimmung

In Kapitel 3.6 wurde festgestellt, dass bei Riickstreuung der Anregungsprojektile
um 180°, das System nicht polarisiert werde und zu einer Bestimmung des Quadrates
des Wechselwirkungsparameters fiihre. Durch eine ungleichméassige Population der
M-Zustinde bei der Anregung und der Messung mit einem seitlich der Strahlachse
montierten Detektor, sind auch ungerade k, erlaubt und die Attenuationskoeffizienten
G2 besitzen einen imagindren Teil. In diesem Fall enthilt die Winkelkorrelation auch
Terme linear in w,7 und eine Bestimmung des Vorzeichens ist moglich.

Nimmt man also zur Implantation der Kerne in den Einkristall eine Kernreaktion,
deren Produkte polarisiert sind, so besteht die Moglichkeit gleichzeitig Grosse und
Vorzeichen des Wechselwirkungsparameters zu bestimmen. Eine Technik, die die -
Coulombanregung auch als Polarisationsprozess vorsah, wurde vor mehreren Jahren
schon vorgeschlagen. In letzter Zeit wurde der Tatsache, dass coulombangeregte Kerne
zu einem wesentlichen Teil polarisiert sind, wenn die riickgestreuten Teilchen unter
Streuwinkeln um 6, ~ 90° registriert werden, mehr Beachtung geschenkt.

Unter der Voraussetzung, dass die Symmetrieachse des EFG senkrecht zur
Streuebene liegt, kann nach Ref. [14] die kaelkorrelatlonsfunkuon folgendermassen
geschrieben werden:

1+ (pdwg 1))
WO, 0) = goll) + 264(0) cos b + gia(@) T LDV cosa(ar — 5
1+ (4(00 T)z (3 15)

wobei p der Polarisationsgrad bedeutet und die Phase § gegeben ist durch:

0 =1/2tan"'(p4w, 1) (3.16)
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Bei Beschrinkung auf Storungsrechnung erster Ordnung kann p durch Orbitalfunk-
tionen ausgedriickt werden:

0.0~ 1.0
5(3,8) + 1,_5(8, %)

Die Koeffizienten g° in Gleichung (3.15) werden aus den Korrelationskoeffizienten im
sogenannten Focal-System berechnet.

(3.17)

4. Theoretische Aspekte der Quadrupolwechselwirkung

In diesem Abschnitt sollen die wichtigsten Eigenschaften quadrupolgestorter
zeitintegrierter Winkelkorrelationen beschrieben werden.

1) Liegt die Symmetrieachse des EFG parallel zu einer der Strahlungsrichtungen
k, oder k,, so folgt aus der Orthogonalititsrelation der 3 — j Symbole in Gleichung
(3.10): G 77 (t) = dxx,, d.h. die Winkelkorrelation bleibt ungestort.

2) Eine axialsymmetrische Quadrupolwechselwirkung verdndert die Winkelkorre-
lation auch dann nicht, wenn k, senkrecht zu der Symmetrieachse steht. Man kann
ndmlich zeigen, dass Am = +1 verboten ist, und nur 4m =0, +2 erlaubt. Unter
diesen Auswahlregeln gehen gerade m Zustinde wieder in gerade und ungerade m
Zustinde wieder in ungerade iiber, wodurch die gesamte Besetzung der Unter-
zustande nicht verdndert wird, was nichts anderes bedeutet, als dass keine Storung
der Dichtematrix eintritt. Es gilt allgemein: Wenn eine 2+ — 0*-Strahlung senk-
recht zur Symmetrieachse emittiert wird, bleibt jede Winkelkorrelation unbeein-
flusst von einer Quadrupolwechselwirkung, unabhingig davon, in welche Richtung
der andere koinzidente Strahl 1auft oder von welchem Spinzustand er kommt.
Diese Tatsache kann verwendet werden, um Beimischungen anderer Wechsel-
wirkung auszuschliessen.

3) Charakteristisch fiir die Quadrupolwechselwirkung sind auch sogenannte hard-
cores. Dies bedeutet, dass die Storung fiir w,7 — 0 und grosse w,7 gegen einen
Grenzwert strebt. Dies limitiert den Anwendungsbereich, wie frither schon er-
wiahnt wurde auf den Bereich 0,1 < w7 < 1,0.

4) Neben den geometrischen Anordnungen, die unabhangig von w,t sind, existieren
auch solche bei denen eine Verstirkung oder eine Abschwéichung der Intensitat
beziiglich der ungestdorten Winkelkorrelation bewirkt wird. Man kann also die
Wahl der geometrischen Anordnung der Starke der Wechselwirkung anpassen.

S, ‘Messanordnungen

Figur 4 zeigt die schon definierten Winkel 6, 3 und ¢ zusammen mit der experi-
mentellen Anordnung. Das Ziel liegt vorerst darin, méglichst eindeutige und empfind-
lich gestorte Winkelkorrelationen zu finden. Man kann grundsitzlich zwischen folgen-
den moglichen Messanordnungen unterscheiden:

1)  Messung in Funktion von 6 bei fester Kristallachse.
2) Messung in Funktion der Kristallorientierung bei festen Detektorenpositionen.
3) Kiristall- und Detektorenlage simultan verindert.

Die Messungen sollen je nachdem als 0-, 3-, - oder y-abhingig bezeichnet werden.
Bei einer Messung in Funktion von y wird der Kristall um die Strahlachse rotiert.
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Kristall - Gamma -
Achse Detektor
¢ y
—Be

Teilchen -
Detektor
Schwerionen -
Strahl

Figur 4
Experimentelle Anordnung und Definition der Winkel.

Als 5-Messung gelte eine Messung, wenn der Winkel 6 = @ — ¢ konstant bleibt, d.h.
wenn Detektor und Kristall im gleichen Drehsinn um den gleichen Winkel gedreht
werden.

5.1. Feste Kristallachse

Im folgenden sollen die spezifischen Vor- und Nachteile der erwdhnten Mess-
anordnungen kurz aufgezihlt werden. Eine wichtige Kategorie von Messungen sind
jene, bei denen die Kristallachse ¢ fest bleibt und in Funktion von € gemessen wird.
Zwei wichtige Spezialfille erhidlt man, wenn die Achse ¢ parallel zum priméren Teil-
chenstrahl oder senkrecht zum auslaufenden Gammastrahl liegt. In beiden Fillen
bleibt die Winkelkorrelation von einer statischen axialsymmetrischen Quadrupol-
wechselwirkung unbeeinflusst. Die ungestérte Winkelkorrelation wird also am besten
mit 3 = 90° aufgenommen, da dann der Kristall simultan mit dem Detektor gedreht
werden kann, so dass keine Korrekturen fiir die Absorption der Strahlung im Backing
anfallen. Die Messung der ungestdrten Funktion ist unerlisslich, um die statistischen
Tensoren ¢, ,, (0) und die Raumwinkelkorrekturen zu kontrollieren und um mogliche
zusitzliche Wechselwirkungen ausser der elektrischen mit dem Quadrupolmoment zu
eruieren. Die Figuren 5a und b zeigen andere Winkelverteilungen bei festem é. Alle
diese Messungen haben gemeinsam, dass sie schwierig zu interpretieren sind, da ihre
gesamte Information im Verhéltnis zwischen Maximum und Minimum steckt. Jede
Superposition von Wechselwirkungen und auch systematische Fehler wie die Absorp-
tion sind aber imstande den gleichen Effekt zu bewirken. Es ist unerlésslich, dass solche
Messungen zusammen mit kristallachse-abhidngigen analysiert und ausgewertet werden,
die mit dem gleichen Kristall durchgefiihrt werden.

5.2. Feste Detektorenpositionen

Indem man die Detektoren fest ldsst und die Winkel 3 und ¢ variiert, erhilt man
theoretisch sehr empfindlich vom Parameter w,t abhingende Messungen. Leider
miissen bei diesen Experimenten vermehrt Korrekturen fiir Absorption und Anderung
der Detektor-Target-Abstinde beriicksichtigt werden. Es muss stets versucht werden,
geometrische Konfigurationen zu finden derart, dass die Absorption der y-Strahlung,
die bei Energien von 100-200 keV recht gross sein kann, in verniinftigen Grenzen bleibt.
Dies ist in den IMPAC Messungen mit dicken Backings einer der am schlechtesten
kontrollierbaren Faktoren.
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Es hat sich auf Grund der experimentellen Resultate gezeigt, dass die Messungen
in Funktion von y am geeignetsten sind, eindeutige, durch eine statische Quadrupol-
wechselwirkung gestorte Korrelationen aufzuzeigen. Da jeder andere Effekt sich nicht
in Funktion von y dndern sollte, also hochstens einen konstanten Untergrund ergeben
diirfte, sind solche Messungen besonders ausschlaggebend in der Beurteilung von
Hyperfeinwechselwirkungen.

6. Theoretische Berechnungen

Basierend auf Formel (3.5) wurden mit Hilfe eines Computerprogrammes als
Funktion der Variablen A,,, 4,4, A4, Ass, 0, 3, @ und @, 7 gestorte Winkelkorrelationen
berechnet. Dadurch liessen sich einerseits giinstige experimentelle Konstellationen von
Detektoren und Kristallposition ermitteln, andererseits konnte der Einfluss von

H=0° , -0

unabhangig von

A=90° € = bel.
.. unabhdngig von

Figur 5a, b
Theoretische Berechnungen der Winkelkorrelationsfunktion als Funktion von 8 bei verschiedenen
Positionen von é, festgelegt durch 3 und o¢.
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Figur 6
Storung der Winkelkorrelation durch eine statische axialsymmetrische Quadrupolwechselwirkung als
Funktion von ¢.
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Figur 7
Asymmetrisches Verhalten der Winkelkorrelation berechnet fiir beide Vorzeichen von e, bei Riick-
streuung der schweren Ionen um 110°.
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Storungen, verursacht durch Asymmetrie des EFG, Superposition anderer Wechsel-
wirkungen, z.B. zeitabhéngiger oder polykristalliner oder eine rdumliche Verteilung
von EFG studiert werden. Solche Berechnungen sind in verschiedenen Darstellungen in
den Figuren 5-7 zu sehen. Figur 6 macht deutlich, um wieviel sensibler eine Messung
ist, bei welcher der 2-0-Ubergang unter einer festen Richtung bei variabler Kristallorien-
tierung registriert wird. Figur 7 zeigt eine Winkelkorrelation, die auch vom Vorzeichen
von w,7 abhéngt, indem die Polarisation nach einer Coulombanregung ausgeniitzt wird.

EXPERIMENT

7. Experimentelle Ausriistung
7.1. Streukammer und Detektoren

Eine zylinderférmige Streukammer mit einem Durchmesser von 10 cm und einer
Hohe von 15 cm wurde zur Durchfithrung der meisten Messungen verwendet. Sie
enthalt neben dem zentral montierten Targethalter in Form eines kleinen auswechsel-
baren Goniometers zwei Halbleiter-Detektoren, einen Ringzihler um die Strahlachse
und einen seitlich oder dariiber angebrachten Teilchendetektor (Fig. 8). Das Target
kann von aussen um verschiedene Achsen gedreht werden.

Vor der kleinen Streukammer ist ein einfaches Blendensystem angebracht, um
den primiren Teilchenstrahl auf eine Flache von ca. 2 mm? auf dem Target zu kolli-
mieren. Beniitzt wurden hochohmige Silizium-Halbleiterzahler mit einer Energieauf-
16sung von ungefahr 25 keV. Sie sind fest montiert in einem Abstand von 20-30 mm
vom Kiristall. Zwei GeLi-Detektoren von 30 bzw. 35 c¢cm® Volumen kommen zur
Anwendung. Sie sind im Abstand von 60 mm vom Zentrum der Kammer im Winkel-
bereich 60° < 8 < 300° stufenlos einstellbar.

Die Experimente wurden ausschliesslich mit einem Strahl von 6-fach positiv
geladenen !°O-Ionen vom Tandem-Beschleuniger der ETHZ durchgefiihrt. Die

2. Teilchen -

Detektor
\

GeLi-
Detektor

10-Strahl

Ring -
Detektor
GelLi- [}
Detektor
Figur 8

Aufsicht und Seitenansicht der experimentellen Anordnung bestehend aus Streukammer mit Target-
halter und Halbleiterzihlern und aussen montierten GeLi-Detektoren,
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Energie der Sauerstoffionen betrug, abgesehen von wenigen speziell vermerkten
Fallen, 40 MeV. In Abschnitt 9.4 wird die Zuldssigkeit der Wahl dieser Energie der
Projektile diskutiert werden. Als hochster zuldssiger Strom wurde ein empirischer
Wert von 25-40 nA festgelegt. Es muss verhindert werden, dass der Kristall an der
bestrahlten Stelle lokal zu stark erhitzt wird. Ferner wurde auch darauf geachtet, dass
die Teilchenintensitit iiber der Flache homogen und iiber die Zeit konstant blieb. Alle
Messungen wurden bei Zimmertemperatur durchgefiihrt.

7.2. Elektronik

Figur 9 zeigt ein vereinfachtes Schema der Elektronik, wie sie in diesen Experi-
menten verwendet wurde. Die drei eingezeichneten Detektoren liefern je ein Energie-
und ein Zeitsignal, die iiber schnelle und langsame Koinzidenzstufen zu den gesuchten
Koinzidenzereignissen fiihren.

Re AMP SCA DEL

AMP Scal——DEL

‘ ! !

AMP apc| |apc| |apc| |aoc
PC :

r e

AMP Disc |— Tac| |Tac :
GeLi TN r

AMP Disc

Scalers

Figur 9

Schema der Elektronik fiir die IMPAC-Experimente mit Einkristallen. Es bedeuten: AMP (Verstirker),
SCA (Einkanalanalysatoren), DEL (Verzégerungsstufen), DISC (schnelle Diskriminatoren), TAC
(Zeit-Amplituden-Konverter) und ADC (Analog-Digital-Konverter).

Es werden Koinzidenzen aufgenommen zwischen den riickgestreuten Ionen, die
in den Halbleiterzahlern registriert werden, einerseits und den y-Strahlungsiibergéngen,
die mit den GeLi-Detektoren gemessen werden, andererseits. Die gesamten und die
zufilligen Koinzidenzereignisse werden dabei simultan aufgenommen durch das
Anbringen geeigneter Fenster im Zeit-Amplituden-Spektrum der schnellen Impulse.
Verschiedentlich wurden auch Koinzidenzspektren fiir verschiedene Implantations-
tiefen der untersuchten Kerne in den Kristall registriert, indem im Energiespektrum
der riickgestreuten Ionen mehrere Fenster gewéhlt wurden. Figur 10 zeigt ein typisches
Spektrum fiir Sm auf Te nach der Subtrahierung der zufilligen Koinzidenzen. Die
Akkumulation und Analyse der Daten wurde mit einem PDP-15 online System bewerk-
stelligt.
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Figur 10

Messung von Koinzidenzen zwischen den riickgestreuten 60 und den y-Ubergingen in den verschie-
denen Sm-Isotopen nach Implantation in Te.

Im Zusammenhang mit diesen Messungen gestorter Winkelkorrelationen wurden

folgende Computerprogramme erstellt:

1
2)
3)

4
5)

ACF:  Fortranprogramm zur Berechnung der theoretischen Winkelkorrela-
tionen zur Optimierung der Messanordnung.

ASYM: Berechnung der Storungsfaktoren Gjif2 im Falle eines nicht axial-
symmetrischen EFG.

HIDSIC: Foreground Akkumulations- und Uberwachungsprogramm.

MINIB: Background Auswerte- und Korrekturprogramm.

FITCOR :Fortranprogramm zur Anpassung der berechneten Winkelkorrela-
tionen an die Messdaten.

Ferner wurde libernommen
6) DeBoer-Winther Programm fiir Coulombanregung hoherer Ordnung [13].

8. Target und Backing
8.1. Wahl der Backings

Eine erste schwierige Aufgabe besteht darin, hochwertige orientierte Einkristalle

auszulesen und zu beschaffen. Die Kriterien bei der Wahl sind die folgenden:

1)
2)
3)
4

einfache Symmetrie
elektrische Leitfahigkeit
Ordnungszahl

Dichte

Es gilt allgemein die Regel, dass je niedriger die Symmetrie des Kristalls ist,

umso grosser der EFG wird, da weniger Coulombkrafte sich gegenseitig aufheben.



306 Lucien Ph. Roesch H.P.A.

Die Wahl féllt deshalb auf Kristalle hexagonaler Struktur, da in kubischen Kristallen
kein EFG erwartet wird. Der Wunsch, dass alle implantierten Kerne im Gitter gleiche
Platze, wo dieselben Felder wirken, einnehmen sollen, fiihrt zum Ausschluss kompli-
zierter mehratomiger Kristalle. Auch Halbleiter eignen sich wegen der spiter dis-
kutierten Strahlenschiden nicht. Bei der Auswahl von Target und Backing ist ebenfalls
darauf zu achten, dass die Bedingung Zr, ;e > Zpacking Wenn immer moglich erfiillt ist,
damit die Trennung der riickgestreuten O sauber durchgefiihrt werden kann (Fig.
11). Zuletzt soll auch die Dichte des Kristalls nicht unbeachtet bleiben, da die Absorp-
tion der y-Strahlung héaufig in Betracht gezogen werden muss. Aus technischen Griinden
ist es iiberaus schwierig sehr diinne Einkristallschnitte mit parallelen Flichen herzu-

Energiespektrum der
ruckgestreuten lonen
Gd _~W Gd
.'.:'..R"'."'."{"-'i‘l /- ;
"‘w‘-p,, \ Sm
“ """'-»AN — ;sn,:'
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Figur 11

Zwei Beispiele von Energiespektren der riickgestreuten schweren Ionen beim Beschuss von W/Gd
resp. Sm/Gd Target/Backings mit 40 MeV €0.

stellen, so dass Korrekturen fiir dicke Targets angebracht werden miissen.

Es gibt leider nur wenige Fille, wo der Einkristall direkt angeregt werden kann,
weil man einerseits stark deformierte angeregte Kerne haben mdchte, andererseits
eine einfache Kristallstruktur mit axialsymmetrischem EFG vorzieht. Ein einziges
derartiges Experiment, ndmlich mit Hf, ist bis heute durchgefiihrt worden [15]. Die
Entscheidung fiel zugunsten der metallischen Einkristalle Te, Cd, Zn und Gd, die
kommerziell erhéltlich sind.

8.2. Herstellung der Backings

Nach der genauen Bestimmung der Symmetrieachse ¢ des Kristalls mit Hilfe
von Laue-Aufnahmen werden mit einer Funkenerosionsapparatur diinne Scheiben
(Dicke 0,2-0,5 mm) abgeschnitten. Die Kristallscheibchen wiesen eine Fliche von
mindestens 0,5 cm? auf und der Winkel zwischen Kristallachse und Flichennormale
betrug entweder 0°, 45° oder 90°. Nach der Bearbeitung mit der Funkenerosions-
maschine weisen die Schnittflichen trotz der Beniitzung einer kleinen Schneidege-
schwindigkeit, Krater von 10-20 u Hohe auf, was ein weiteres Polieren notwendig
macht. Bei Te und Gd, relativ harten Kristallen, wurde ein mechanisches Abschleifen
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mit Diamantenpaste (bis minimal 1/10 4 Korngrosse) gewahlt, was bei den leichter
deformierbaren Cd und Zn Kristallscheibchen nicht méglich ist. Bei den letztgenannten
Kristallen wurde mit gleichem Erfolg eine Elektrolyse mit Chromsaure oder ein Makro-
atzverfahren nach Palmerton [16] verwendet. Nach einer chemischen Reinigung der
Oberfliche wurde die Lage der é-Achse nochmals mit Laue-Diagrammen kontrolliert.

Eine der Haupschwierigkeiten, der man bei solchen IMPAC-Messungen mit
Einkristallen begegnet, ist sicherlich die Bearbeitung der Oberflache der Kristalle. Der
Grad von Perfektion, der bei der Behandlung der Oberfliche erreicht wird, entscheidet
letztlich dariiber, ob im Experiment nur eine polykristalline Wechselwirkung beobach-
tet wird, oder ob die implantierten Kerne tief genug eindringen, damit der richtige EFG
des Kristalls auf sie wirkt und somit die Wechselwirkung von der Kristallorientierung
abhingt.

Eine Abschitzung fiir die Giite der Behandlung der Oberfliche des Backings
ergibt sich aus der Berechnung der Reichweite der untersuchten Kerne. Ein 400 ugr/cm?
dickes Wolframtarget sei aufgedampft auf einen Zink-Einkristall und werde mit einem
1Q-Strahl von 40 MeV Energie bestrahlt. Die Energie, welche auf die W-Kerne
iibertragen wird, betrigt je nach der Tiefe, in welcher sie angeregt werden 10,5-11,5
MeV, was diesen in Zn eine Reichweite von 1 bis 1,6 u ermoglicht. Diese einfache
Berechnung fiihrt zu der empirischen Forderung, dass, wenn man eine geniigende
Sicherheitsmarge haben will, die aus verschiedenen Griinden beschiadigte Ober-
flachenschicht nicht grosser als 1/10 u sein sollte, damit die Wechselwirkung in
kristallinem Milieu stattfindet und nicht in einer oxydierten und gesprungenen Schicht.

8.3. Aufbringen des Targets

Das Auftragen des Targetmaterials auf den als Backing verwendeten Kristall
geschieht auf zwei verschiedene Arten, entweder indem das Material, nach einer
weiteren Reinigung durch Glimmentladung mit Wasserstoff, in Vakuum aufgedampft
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Die zerstorte Oberflichenschicht des Cd-Kristalls erzeugte eine polykristalline Wechselwirkung mit
den implantierten W-Kernen. Die gestrichelte Linie gibt die statische Quadrupolwechselwirkung
wieder.
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wird, oder indem eine diinne Folie des zu untersuchenden Elementes hergestellt wird.
Die Wahl des Verfahrens wird durch die Empfindlichkeit des Kristalls und der Ver-
dampfungstemperatur des Elements diktiert. Im allgemeinen werden Schichten von
250-400 pgricm? auf den gekiihlten Kristallschnitt aufgetragen.

Die Oberfliche eines Einkristalles kann unwiderruflich zerstért werden, falls die
Verdampfungstemperature des aufzudampfenden Elementes hoher liegt als der
Schmelzpunkt des Kristalls. Figur 12 zeigt eine Messung mit W und Cd, wo die Ursache
fiir die Beobachtung einer reinen polykristallinen Wechselwirkung in dieser Tatsache
zu suchen ist.

Es ist unerlasslich, dass bei jedem Experiment, in dem die Kerne durch eine Kern-
reaktion implantiert werden, eine mogliche Beimischung einer polykristallinen Wech-
selwirkung in Erwédgung zu ziehen. Eine Analyse einer Superposition einer statischen
elektrischen und einer polykristallinen Wechselwirkung ist vor allem im Falle einer
Messung in Funktion von 6 recht schwierig.

8.4. Justierung

Ein weiterer moglicher systematischer Fehler kommt von der Unsicherheit in der
Bestimmung und Ausrichtung der Position der é-Achse. Wie bereits erwahnt, ist der
Kristall auf einem kleinen Goniometer montiert und die Winkel 3 and ¢ konnen
stufenlos verdndert werden. Die Abweichung der Kristallachse von der vorgesehenen
Lage wird in allen Féllen nach der Montage in die Kammer weniger als 5° betragen.
Figur 13 zeigt an einer speziellen Winkelkorrelation den Einfluss der Unsicherheit der
Lage von ¢, wenn diese Achse auf einem Kegel mit Offnungswinkel von 3° abgerollt wird.
Durch die gleichzeitige Analyse mehrer Messungen kann der relative Fehler von w1
auf ein verniinftiges Mass von 5-109 reduziert werden.

W(®,3,%) A, = 06472
Ao, = 10135
1.8 + " 7
s =45 Ag, = -0.786l ]
14 F .
10 -
06 -
1 L 1 1 1
0° 45° 90° 135° 180° @
Figur 13

Einfluss der ungenauen Justierung des Kristalls auf die Winkelkorrelation beim Abrollen der é-Achse
auf einem Kegelmantel mit 3 Grad Offnungswinkel.
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9. Kristallographische Betrachtungen

Dass die kristallographischen Aspekte dieser IMPAC-Experimente noch lange
nicht erschépfend untersucht wurden und heute verstanden sind, wiederspiegelt sich
in allen bisherigen Veroffentlichungen auf diesem Gebiet. Die vorliegende Arbeit wird
in dieser Richtung keinen entscheidenden Beitrag leisten. Es geht unter anderem um die
Beantwortung der Fragen, welche méglichen Gitterplitze eingenommen werden,
welcher Prozentsatz der Kerne eine statische Quadrupolwechselwirkung spiirt, ob
Strahlenschiden das kristalline Milieu schidigen und ob Leerstellen und Zwischen-
gitteratome die Beobachtungen beeintrichtigen.

9.1. Implantationsmechanismus

Die schweren, durch Coulombwechselwirkung angeregten Kerne werden haupt-
sichlich durch die Wechselwirkung mit den Elektronen des Backings abgebremst.
Erst am Ende des Abbremsprozesses spielen auch Kernstsse eine Rolle. Sicher werden
dabei auch Gitteratome von ihren urspriinglichen Plitzen versetzt. Der implantierte
Kern kommt dabei nach einer typischen Zeit von < 1 psec zum Stehen. In einer metal-
lischen Umgebung mit relativ grosser Konzentration an freien Elektronen wird die
Elektronenhiille innerhalb 10~*! sec wieder aufgebaut [17]. Wahrend seiner Lebens-
dauer von der Grgssenordnung von wenigen nsec wirken nun die umgebenden Felder
auf das Quadrupolmoment des angeregten Kernzustandes.

9.2. Einbau in die Kristallstruktur

Die meisten Forscher scheinen sich dariiber einig zu sein, dass die implantierten
Kerne, in hexagonalen Kristallen wenigstens, eine Substitutionsreaktion eingehen,
bei der sie Atome des Gitters verdringen und ersetzen [18, 19, 20, 21, 22]. Der Fall der
Einnahme von Zwischengitterpldtzen scheint sehr selten einzutreten. Die Tatsache,
dass die riickstossimplantierten Kerne den gleichen EFG spiiren wie Gitterkerne bei
Verwendung radioaktiver Quellen, zeigt ziemlich deutlich und eindeutig, dass die
Wechselwirkung an Gitterpldtzen stattfindet. Wiirde ein betriachtlicher Teil der Kerne
auf Zwischengitterplatzen zum Stehen kommen, wiirde daraus sicherlich eine Ver-
schmierung der Winkelkorrelation resultieren, speziell bei zeitabhéngiger Betrachtung.
Eine weitere Evidenz fiir die Tatsache, dass die betrachteten Kerne Substitutions-
platze einnehmen, ergibt sich aus der Symmetrie der Wechselwirkung und auch aus
. einer Serie von TDPAC-Messungen, die mit Cd-Verbindungen durchgefiihrt wurden
[19]. Die Resultate zeigen deutlich die Abwesenheit einer Stérung in allen kubischen
Verbindungen, dagegen konnte in allen nicht-kubischen Verbindungen eine wohlde-
finierte quadrupolgestorte Winkelkorrelation ohne signifikante Frequenzverteilung
oder Relaxation beobachtet werden. Dies alles l4sst den Schluss zu, dass zum Zeit-
punkt der Betrachtung des angeregten Zustandes, der Kern auf einem Gitterplatz
lokalisiert sein muss. ‘

9.3. Strahlenschdiden

Die Kontroversen beginnen erst recht, wenn die Frage nach der Anwesenheit
und dem Einfluss von Strahlenschiden im Einkristall gestellt wird. Eine ganze Anzahl
Publikationen behauptet, dass diese Effekte der Strahlung vernachlissigt werden
konnen und dass die implantierten Kerne zum weitaus grossten Teil das ungestorte
Einkristallmilieu vorfinden. Gestiitzt wird diese Behauptung durch Untersuchungen
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der zu diesem Zweck vortrefflich geeigneten zeit-differentiellen Messungen mit Zu-
stinden langerer Lebensdauer, wo die Intensitit wihrend der Wechselwirkung als
Funktion der Zeit betrachtet werden kann und in denen klare Quadrupolstorung
ohne Uberlagerung bedeutender Relaxationseffekte zu sehen ist. Wurden solche
Effekte gesehen, so waren sie mit Relaxationszeiten der Grossenordnung von mehreren
psec [17] verbunden, so dass daraus nur winzige Stérungen innerhalb der Lebensdauer
des Kernzustandes resultieren.

Es wird andererseits auch die Meinung vertreten, dass die durch Kernreaktionen
implantierten Kerne eine strahlungsgeschidigtes Milieu antreffen. Untermauert
werden diese Aussagen durch die Beobachtung von nichtverschwindender statischer
Quadrupolwechselwirkung in kubischem Ag [17], was einerseits den Schluss zuldsst,
dass die Kerne auf Zwischengitterplitzen lokalisiert sind, andererseits aber auch eine
Schiadigung der Gitterstruktur widerspiegeln kénnte. Wahrscheinlich liegt schon die
zweite Ursache vor, denn die Kerne wurden mit («,2n)-Reaktionen mit hohen Stromen
implantiert. Ferner ist die Ubereinstimmung zwischen Experimenten, die mit radio-
aktiven Quellen durchgefiihrt werden, und solchen, die Implantation beniitzen, bei
tieferen Temperaturen nicht mehr gut. Dies konnte durch ein Festfrieren der Fehl-
stellen in der ndchsten Umgebung des Kernes wahrend der Lebensdauer des Zu-
standes erklirt werden. Daraus resultierende zusiatzliche EFG konnten durchaus fiir
die Abweichung verantwortlich gemacht werden [17].

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde ebenfalls versucht, auf die anfangs
gestellten kristallographischen Fragen Stellung zu beziehen. Natiirlich ist mit zeit-
integrierten Messungen eine so subtile Untersuchung wie mit differentiellen nicht
denkbar. Angesichts der Tatsache, dass in vielen Fillen eine deutlich von der Kristall-
orientierung abhingige statistische Quadrupolwechselwirkung beobachtet werden
konnte, lag es auf der Hand, eine eventuelle Abhangigkeit von der Dosis der Bestrahlung
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Untersuchung der Anwesenheit storender Strahlenschiden mit zwei zur Strahlachse symmetrischen
Winkeln. Der Unterschied zwischen den beiden Zihlraten ist . durch die Quadrupolwechselwnrkung
gegeben und dndert sich nicht.
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zu untersuchen. Es wurde deshalb fiir zwei Winkel, bei denen die Intensitit stark vom
Wechselwirkungsparameter abhéngt, die Anisotropie als Funktion der Dosis gemessen.
Kristalle wurden wihrend 12-15 Stunden einem !°O-Strahl von ungefihr 50 nA
exponiert, was 10° Targetkernen und 107 Sauerstoffkernen pro cm? entspricht. Figur
14 zeigt die Messresultate, in denen keine deutliche Anderung der Stossrate als Funktion
der Dosis festzustellen ist. Es darf daraus geschlossen werden, dass Strahlenschiden
unsere Betrachtungen nicht wesentlich verfilschen. Es ist kaum wahrscheinlich,
dass sowohl der Primérstrahl wie auch die schweren riickgestreuten Kerne im Kristall-
gitter keine Schiden wie Produzierung von Leerstellen und Dislozierungen verur-
sachen. Die Meinung ist aber diese, dass die wesentlich Schiden nicht in jener Tiefe
liegen, die der Reichweite der implantierten Kerne entspricht. Der nicht reagierende
Teil des priméren Ionenstrahls dringt bis in eine Tiefe von 25 u ein und gibt nur wenig
Energie in der Tiefe von 1-2 y ab, und auch dies fast ausschliesslich iiber die Elektronen
des Bremsmaterials. Die schweren implantierten Kerne hingegen werden hauptsachlich
durch Kernkollisionen zum Stillstand gebracht. Problematisch erscheint, was mit dem
von seinem Gitterplatz ‘vertriebenen’ Kristallatom geschieht und ob dieses in geniigend
kurzer Zeit ‘aus dem Blickfeld’ verschwinden kann.

Zum Abschluss dieser Betrachtungen sei noch erwihnt, dass die bestrahlte Stelle
des Kristalls haufig geindert wurde, um die Effekte der Strahlenschaden im Kristall
auf jeden Fall zu minimalisieren.

9.4. Oberflicheneffekte

Als gefihrlichste Schicht muss die Oberfliche betrachtet werden. Kerne, die dort
zum Stehen kommen, mégen Umgebungen vorfinden, die ganz verschieden sind von
der einkristallinen. Man kann feststellen, dass die Winkelkorrelationen fiir Kerne,
die in verschiedene Tiefen implantiert werden, nicht gleich aussehen (Fig. 15). Aus
Messungen in Funktion der Energie der Projektile wurde der Schluss gezogen, dass
40 MeV %0 gerade an der unteren Toleranzgrenze liegt. Es muss also gewéhrleistet
werden, dass Kerne diskriminiert werden, die zu wenig tief in den Einkristall eindringen,
indem man im Energiespektrum geeignete Fenster wihlt.

RESULTATE
10. Bisherige IMPAC-Messungen mit Einkristallen

Tabelle I gibt einen Uberblick iiber die Gesamtheit der bis Sommer 1974 verdffent-
lichten Messungen von Quadrupolwechselwirkungen in Einkristallen. Vom experi-
mentellen Standpunkt aus gesehen, darf die Arbeit mit 178 18°Hf in Hf [15] als grundle-
gend betrachtet werden. Detailierte Untersuchungen iiber die Zuverldssigkeit der
IMPAC-Methode und die Begrenzung ihrer Anwendung werden angegeben. Ein
dhnliches Experiment wurde mit Wolframisotopen in Gd ausgefiihrt [23]. Auch hier
wurden die riickgestreuten Teilchen in einem Ringdetektor registriert, so dass die
Storung der Winkelkorrelation nur von Termen proportional zu (w,t)*> abhéngt.
Eineinteressante Erweiterungstellte die Beniitzung der Coulombanregung zum Anregen
und Polarisieren der Kerne und der Messung unter Streuwinkeln # 180° dar [24],
was die Bestimmung des Vorzeichens von Quadrupolmomenten gestattet. Ein weiteres
schones Experiment wurde in einem Cd-Einkristall durchgefiihrt unter Ausniitzung
der Polarisation nach einem f-Zerfall [25].
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Tabelle I
Wechselwirkungs- EFG V..
Isotope Kristal Methode parameter wo T (107 V/cm?) Referenz
182,104, 1809 Gd TIPAC mit 0,30 + 0,04 5,24+ 1,0 [23]
Coulomb- 0,25+ 0,04
anregung 0,26 + 0,04
186y Gd ., ~—0,5 ~+10 [24]
178,180 f Hf . 0,34 + 0,03 4,15+ 0,38 [15]
180F]f Hf . ~—0,6 Aic'F [24]
18P Hf TDPAC woT=2313+4 MHz 5,50 + 0,30 [30]
152,184, 150007 Zn TIPAC mit 0,61 + 0,08 7,27 + 0,57 [31]
Coulomb- 0,42 + 0,04
anregung 0,33+ 0,04
152Sm Te . 0,15+ 0,02 2,35+ 0,56 [32]
1548 m Te . 285+090  [33]
182,184,186y Te ., 0,51 + 0,09 8,30+1,1 [34]
0,56 + 0,07
0,44 + 0,09
157 cd B—y v =+ 146 MHz [25]

(VQ =eQV../h)

Neben den in dieser Tabelle zusammengestellten Experimente verdienen noch eine
Reihe differentieller Messungen von Quadrupolwechselwirkung in polykristallinen
Backings besondere Beachtung. Diese Messungen beschriankten sich auf die beiden
Kernzustande 5/2* in 111Cd und 3/2* in ''"In, wegen ihrer langen Lebensdauer. Aus
diesen Untersuchungen lassen sich folgende Aussagen zusammenstellen, die auch
fiir die Interpretation der zeitintegrierten Messungen von Interesse sind:
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Figur 15

Experimentell gefundener Unterschied in den Winkelkorrelationen fiir tief und weniger tief implantierte
Kerne. '
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1) Die Quadrupolwechselwirkung ist unabhingig davon, ob die Kerne mit Coulomb-
anregung [20] oder iiber eine (d,p)-Reaktion [26] implantiert werden, oder ob
y-y-Korrelationen mit Hilfe radioaktiver Isotope [19, 27, 28, 29] untersucht werden.

2) Die Gitterkerne spiiren den gleichen EFG wie implantierte Kerne, also miissen
letztere tatsdchlich Gitterpliatze einnehmen [20].

3) Die Wechselwirkung ist von Temperatur und Druck abhéngig.

4) Der aus bekannten Quadrupolmomenten berechnete EFG lésst sich nicht durch
einen EFG resultierend aus den positiven Gitterriimpfen interpretieren.

5) Die restlichen Beitrige zum EFG, die von den Elektronen verursacht werden,
sind speziell temperatur- und druckabhéingig.

6) Eine Beschreibung durch einen einzigen axialsymmetrischen EFG ist moglich.

11. Experimentelle Resultate
11.1. Implantation in Cu-Folie

Als Kontrolle fiir das einwandfreie Funktionieren der gesamten Messapparatur,
der Symmetrie der Anordnung und des Einflusses der endlichen Raumwinkel der
verschiedenen Detektoren bei der gewahlten kompakten Bauweise, wurden Mess-
ungen mit ca. 500 pgr/cm? W, Os bzw Sm auf Cu-Folien durchgefiihrt. Cu wurde
gewihlt, weil es kubische Struktur aufweist, die Winkelkorrelation also ungestort
bleiben sollte. An die Messpunkte wurden Superpositionen von Legendrepolynomen
angepasst:

W(0)=> A, G, Pcos(h)) (11.1)

Die extrahierten Produkte von Korrelations- und Attenuationskoeffizienten 4,G,
stimmen gut mit verdffentlichten Werten iiberein. Fiir die Isotope !8%18%186Wy,
188,190,192Q5 ynd 15°Sm errechneten sich fiir die 2+-0*-Uberginge Attenuationsko-
effizienten, die innerhalb von Fehlergrenzen von 5% Eins ergaben. Das gleiche gilt
fiir die 4*-2*-Uberginge in 121%Sm. Aus der y-Strahlung vom ersten Rotations-
zustand in den Grundzustand der gleichen Isotope konnte auf eine starke magnetische
Wechselwirkung in Kupfer geschlossen werden, was mit fritheren Messungen [36]
iibereinstimmt. Der Quotient der g-Faktoren wurde zu 1,5 + 0,3 errechnet. Es wurde
kein Versuch unternommen, dieses Resultat zu verbessern.

11.2. Implantation in polykristallines Material

Bevor die Technik der Herstellung der kombinierten Target-Backings voll-
stindig beherrscht wurde, zeigten die Winkelkorrelationen keine Abhéngigkeit von der
Kristallorientierung und die Quadrupolwechselwirkung wurde von einem iiberwie-
genden Untergrund iiberlagert. Dies geschah vorwiegend mit den Einkristallen Te
und Cd und konnte eindeutig auf die Zerstérung der kristallinen Struktur beim Auf-
dampfprozess zuriickgefiihrt werden. Kristallographische Untersuchungen bestitigten,
dass grosse Teile der Oberfliche von der Wirme des kondensierenden elementaren
Wolframs geschmolzen waren. Verglichen mit der ungestérten Winkelkorrelation war
die gemessene sehr stark attenuiert. Aus diesen Messungen wurden die Attenuations-
koeffizienten G, und G, durch das Fitten der Daten mit einer Funktion nach Formel
(11.1) erhalten. Figur 17 zeigt in einem Diagramm G, und G, fiir die beiden moglichen
Wechselwirkungen in einem Pulver zusammen mit den gefundenen Messpunkten.
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Kontrollmessung der ungestérten Winkelverteilung mit Implantation vom Sm-Isotopen in eine Cu-
Folie. :
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Figur 17

Experimentell ermittelte Attenuationskoeffizienten fiir die W-Isotope implantiert in Te mit 35 MeV
(0) und MeV (2) °0 zusammen mit theoretischen Berechnungen.
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Die experimentellen Werte liegen leicht iiber der nach Formel (3.14) fiir Quadrupol-
wechselwirkung in polykristallinem Backing berechneten Kurve. Diedaraus gewonnenen
absoluten Werte von w,7 und deren Verhiltnisse sind in Einklang mit den spiter ge-
fundenen Werten in Einkristallen.

11.3. Implantation in hexagonale Einkristalle

Wie in Kapitel 4 erwahnt muss die Winkelkorrelation ungestort bleiben, wenn die
Kristallachse é entweder parallel zum priméren Strahl oder senkrecht zur Detektoren-
ebene steht, falls im Kristall nur ein statischer axialsymmetrischer EFG auf die implant-
ierten Kerne wirkt. Figur 18 zeigt eine solche y-Teilchen-Winkelverteilung fiir 182W

"**W implantiert in Zink

Ringdetektor
/ seitlich versetzter
Detektor

800

600 | \,-+-~.\ 1
A y
400 + \ -
\-
\~
AN
200 % .
\._4./
1 1 1 1 i 1 1 1
90° 10°  130° 150° 170° 190° 210° 230°
€]
Figur 18

Experimentelle Aufnahme der ungestorten Winkelkorrelation fiir W in Zn mit zwei Halbleiterdetektoren.

in Zn, wobei die é-Achse des Kristalls parallel zum einfallenden Ionenstrahl ausgerich-
tet war. Nicht immer war die Ubereinstimmung zwischen den Daten und der theoreti-
schen ungestorten Winkelkorrelationsfunktion berechnet mit den Korrelationskoef-
fizienten aus dem DeBoer-Winther-Computerprogramm so gut wie in diesem Beispiel.
Die Diskrepanzen, in Form einer Attenuation, konnen durch viele Effekte verursacht
werden, da die ganze Information solcher Messungen in Funktion von 6 im Verhéltnis
von Maximum und Minimum steckt, welches durch vielerlei systematische Fehler
verfilscht werden kann, die bereits aufgezihlt wurden.

Wird nun bei fester Position der Detektoren die Kristallachse unter einem Winkel
@ =90° von 3 =90° zu 9 =0° d.h. in die Detektorenebene geschwenkt, ergibt sich
eine von der Theorie vorausgesagte quadrupolbedingte Attenuation der Intensitit
(vgl. Fig 5a). Figur 19 zeigt fiir das Isotop !¢W und den 122 keV-Ubergang in den
Grundzustand diesen Effekt in einem Gd-Einkristall, bei Registrierung der Strahlung
unter zwei zur Strahlachse symmetrischen Winkeln.

Diese Messung zeigt schon deutlich die Uberlegenheit von Messungen, bei denen
die Lage der Kristallachse im Raum verdndert wird. Experimente, die darin bestehen,
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Experimentelle Ermittlung der starken Abschw#chung der Intensitit der 122 keV-Linie beim Ubergang
von 8 =0° zu 3 = 90° unter p = 90°.

die Intensitdt als Funktion von 9 und ¢ zu untersuchen, sind sehr sensibel und charak-
teristisch fiir die Art der Wechselwirkung. Sie haben nur den Nachteil, dass sie mit
zusitzlichen systematischen Fehlern behaftet sind. Wird zum Beispiel, wie in Figur 20
dargestellt, eine @-Messung durchgefiihrt, kommt man leider nicht darum herum,
sorgfiltige Korrekturen fiir die Absorption der y-Strahlung im Backing unter den
verschiedenen Winkeln zu beriicksichtigen. Auch diese Resultate zeigen deutlich,
dass eine statische Quadrupolwechselwirkung zwischen dem Quadrupolmoment
des angeregten 2*-Zustandes und dem EFG in Te stattfindet. Bei Te gestaltet sich die
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Figur 20a
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Figur 20b

Experimentelle Bestimmung der p-Abhiingigkeit fiir einen Te-Einkristall mit der é-Achse in der Detgk-
torenebene. Die Kurven stellen Fits mit Beriicksichtigung eines kleinen Untergrundes fiir eine axial-
symmetrische und eine asymmetrische Wechselwirkung dar.

Auswertung insofern etwas schwieriger, als einer Verschraubung des Kristalls Rechnung
zu tragen ist, die bewirkt, dass ¥V, — V,, # 0 wird. Die Berechnungen wurden deshalb
mit einem bekannten Asymmetriefaktor # = 0,654 durchgefiihrt. Eine simultane
Extraktion von wyt und n aus solchen Messungen wiirde eine bedeutend hohere
Statistik und Genauigkeit erfordern. Alle Messpunkte wurden beziiglich der im

c
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N
= . ' . v
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Figur 21

Messung der Winkelkorrelation in Funktion von ¢ fiir den 155 keV-Ubergang in '#80s implantiert in
einen Gd-Einkristall.
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Figur 22
Experimentell bestimmte y-Abhidngigkeit der Winkelkorrelation bei Rotation der Kristallachse ¢ um
die Strahlachse. Die zwei gestrichelten Kurven zeigen die Sensibilitit dieser Methode.

Ringzahler registrierten Anzahl riickgestreuter Ionen innerhalb eines gesetzten
Energiefensters normiert. Die Fits wurden unter Beriicksichtigung eines konstanten
Untergrundes erhalten. Auch die in Figur 21 dargestellten Messresultate belegen
deutlich, dass die experimentell gefundenen Daten dem theoretisch vorausgesagten
Verlauf einer quadrupolgestérten Winkelkorrelation folgen.

Zu den ausschlaggebenden Messungen an Einkristallen miissen jene gerechnet
werden, bei denen ebenfalls bei festen Detektorenposition der Kristall um eine Achse
parallel zum priméaren Strahl rotiert wird. In den meisten Fillen ist es moglich, weite
Winkelbereiche ohne oder mit kleinen Korrekturen fiir die Absorption aufzunehmen.
Der Winkel zwischen der Strahlrichtung und der é-Achse wird gewohnlich mit B

¢ 190 ' . . .
D Os implantiert in Zink
[}

Strahl o i 90° B = 40°
1300 g ©=135° ]
1200 | w;l.' = 0.33 £ 0.04 "
oo -
looo - Azz = 0.6588 .... A42 s- 0.8300 -

Aya= 1.0474 Agq=- 13203
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Figur 23

Deutliche Stérung der Winkelkorrelation durch den axialsymmetrischen statischen EFG in Zink.
Die ausgezogene Linie ist der Fit zu den Messdaten, die gestrichelte Linie wurde berechnet fiir den
symmetrischen Punkt 8 = 225°.
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Tabelle I1
Quadrupolwechselwirkungs-Parameter ot
Isotop Variable Te Zn Cd Gd
182yy V] 0,43 + 0,09 0,72 + 0,20
[““W (polykristal.) [0,35 + 0,04 [0,52 +0,15
186w 0,31 + 0,03 0,44 + 0,12
P ,50 + 0,10
[3,46 + 0,07
0,43 + 0,05
3 r— 0,69 + 0,10
0,46 + 0,05 0,48 + 0,07
10,40 + 0,05 10,42 + 0,05
] 0,62 + 0,17 0,71 + 0,15 10,48 + 0,08
0,45 + 0,08 0,46 + 0,12 0,35 + 0,04
10,29 + 0,05 0,45+ 0,10 10,30 + 0,03
y 0,61 + 0,09 0,55+ 0,12 F—
0,41 + 0,05 0,50+ 0,12 0,34 + 0,05
0,39 + 0,06 0,39 + 0,09 10,32 + 0,04
182y Mittelwert 10,45+ 0,08 10,61 +0,08 0,63 + 0,08 0,56 + 0,06
[184“, 039£005 |044+004 [049+007 |0,38+0,03
Lhay 0,36+ 0,04 1036+0,03 1042+0,06 10,33+0,02
[‘”Sm 3 0,13 + 0,03 0,12 + 0,02 0,11 + 0,02
1548m 0,17 + 0,05 10,18 + 0,02 0,18 + 0,03
Y [0,11 + 0,02 0,15 + 0,02
| 0,17 +£ 0,02 0,30 + 0,04
@ [— 10,10 + 0,03 0,19 + 0,03
0,23 +£0,02 0,18 +0,04 0,26 + 0,03
r150Sm Mittelwert F 0 0,05 0 0
1328m 0,13 + 0,03 [0,11 +0,01 |0,11+0,02 ]0,17+0,02
| 154Sm L 0,22 + 0,02 0,18 + 0,01 10,18 + 0,03 0,28 + 0,03
r188Qs 7] 70,19 + 0,02 r0,18 + 0,02
190()g (polykrist.) 0,10 + 0,01 0,10 + 0,01
| 19205 10,05 + 0,03 10,05 + 0,03
@ ,36 + 0,03 0,43 + 0,05
[8,21 + 0,03 [0,19 + 0,02
0,10 + 0,02 0,14 + 0,03
] 0,32 + 0,05
[3,19 + 0,04
0,12 + 0,03
3 0,30 + 0,05
4 0,43 + 0,04
0,29 + 0,03
0,23 + 0,02
188Qg Mittelwert 0,19 + 0,02 0,37 + 0,03 0,18 + 0,02 0,37 + 0,04
[‘”Os [0,10 +0,01 0,25 + 0,02 [0,10 + 0,01 [0,19 + 0,02
19205 0,05+0,03 10,16+0,02 10,05+ 0,03 0,13 + 0,03

bezeichnet. Wird nun der y-Ubergang unter irgendeinem Winkel 6, bei g =0° beo-
bachtet, so darf die Intensitit der 2*-0*-Linie nicht von der Orientierung des Kristalls
abhéngen, was das Experiment, in Figur 22a dargestellt, auch bestétigt. Da der grosste
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Storeffekt fiir 6 =225° erwartet wird, wird die Messung sodann mit einem f #0°
wiederholt (Fig. 22b). Man sieht aus dieser Messung, dass auch in Zn eine starke
elektrische Quadrupolwechselwirkung stattfindet. Ausserdem belegt diese Messung
die Empfindlichkeit dieser speziellen geometrischen Anordnung.

Eine dhnliche Messung ist in Figur 23 wiedergegeben. Hier erscheint sogar die
theoretisch bestétigte Verschiebung des Minimums, da die Kristallachse nur um =
40° ausgelenkt war.,

Tabelle I1I

Quadrupolfrequenzen w, (MHz)

Halbwertszeit

Isotop (ns) Te Zn Cd Gd
182y 1,37 226+ 36 310+ 44 319+ 43 281+ 30
184wy 1,26 202+ 22 243+ 25 270+ 41 210+ 17
186y 1,01 227+ 21 248+ 20 289+ 40 227+ 15
188Qg 0,71 184+ 15 362+ 29 171+ 15 362+ 33
1200y 0,37 180+ 19 465+ 38 180+ 19 360+ 42
19205 0,29 120+ 70 384+ 45 120+ 70 315+ 67
1528m 1,41 64,5+153 522+39 51,7+11,3 82,7+10,8
154Sm 2,73 559+6,1 445+21 445+74 T707+79

Tabelle II enthilt die Gesamtheit der Resultate, die aus den erwiahnten IMPAC-
Experimenten in Te, Cd, Zn und Gd-Einkristallen durchgefiihrt wurden. Die angege-
benen Werte sind vielfach schon Mittelwerte mehrfach durchgefiihrter gleicher oder
dhnlicher Messungen. Man sieht, dass zwischen den einzelnen Messdaten fiir ein
Isotop und ein Backing weitgehend Ubereinstimmung herrscht. Manche Angleichungen
waren noch moglich durch Veridnderung des Untergrundes. Die Fehler sind gegeben
durch die Summe der Unsicherheiten in den Raumwinkelkorrekturen der Detektoren,
der Korrektur fiir die Absorption und der Fehler in der Position der Kristallachse. In
Tabelle III sind sodann die Quadrupolfrequenzen w, in MHz angegeben. Die erste

Kolonne gibt die angenommenen Lebensdauern [37] der ersten Rotationszustinde
wieder.

12. Vorzeichenbestimmung

Aus der Sicht der Kernphysik ist neben der Bestimmung der Grosse des Quadru-
polmomentes von angeregten Kernzustinden auch das Vorzeichen von Q, d.h. die
“Art der Verformung, ob linsenférmig oder zigarrenformig, von wesentlichem Interesse.
Auch bei Untersuchungen von EFG in Kristallen ist das Vorzeichen der Wechsel-
wirkung ein wichtiger Bestandteil der gesuchten Information, legt doch erst dieses die
Zerlegung des EFG nach Formel (2.14) eindeutig fest.

Wie in Kapitel 3.8 angegeben wurde, konnen unter speziellen Umsténden die
durch eine statische Quadrupolwechselwirkung gestérten Winkelkorrelationen auch
zur Ermittlung von sign (w, ) fithren, nimlich dann, wenn der betrachtete intermedidre
Zustand polarisiert ist. Diese Polarisation impliziert ungleiche Besetzung der +M und
—M Zustinde, was einen eindeutigen Drehsinn der Kerne und damit der Winkel-
korrelation verursacht. Wie in Formel (3.15) angegeben, erhilt man zusétzlich einen
von (w,7) linear abhéngenden Term. Um einen moglichst grossen Effekt zu erzielen,
muss deshalb die Polarisation p gross sein, was bedeutet, dass die schweren Ionen nach
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dem Coulombanregungsprozess unter einem moglichst kleinen Streuwinkel 3, regi-
striert werden miissen. Die Wahl fiel auf einen experimentell als verniinftig ermittelten
Winkel §, = 110°, unter dem die Stossrate noch geniigend gross war. Es muss aber in
Erinnerung gerufen werden, dass die Korrelationskoeffizienten nun sehr empfindlich
vom Streuwinkel der O abhangen und die Integration iiber die Detektorfliche mit
grossen Fehlern behaftet ist. Um eindeutig das Vorzeichen von w7t zu bestimmen, ist
es deshalb unerldsslich, eine experimentelle Anordnung zu wahlen, dergestalt, dass
eine Vorzeichenidnderung sich in einer Asymmetrie (vgl. Fig. 7) aussert und nicht nur
in einer Attenuation, die ja auch durch den Betrag des Wechselwirkungsparameters
bestimmt ist.

Die durchgefiihrten Experimente haben gezeigt, dass es nicht moglich ist, zuver-
lassig mit einem Teilchendetektor unter 3, 180 gleichzeitig Betrag und Vorzeichen
von wyt zu ermitteln. Der absolute Wert ldsst sich auf einfachere Art unter Aus-
niitzung der Axialsymmetrie mit einem Ringdetektor um die Strahlachse gewinnen.
Trotzdem haben die Messungen gezeigt, dass bei Verwendung hoher Zahlraten Asym-
metrien festgestellt werden konnen und dadurch eine zuverliassige Vorzeichenzuord-
nung moglich ist. Die auf W implantiert in Zink- und Gadolinium-Einkristalle be-
schrinkten Untersuchungen haben ergeben, dass in beiden Fillen das Vorzeichen
negativ ist. Die ersten Vergleichsmessungen [24] (vgl. Tabelle I) wurden erst kiirzlich
verdffentlich und stimmen mit diesen Beobachtungen iiberein.

13. Diskussion der Messresultate :

Als Targetmaterial wurde ein natiirliches Isotopengemisch genommen. Die Aus-
wertung erstreckte sich iiber die 2+-0*-Uberginge in den Isotopen 8% 184186\,
188,190,192Qg ynd 150.152.154§m. Es wurden einige 4*-2*-Linien ebenfalls analysiert,
doch ist die Statistik zu klein, um aussagekriftige Resultate und Schliisse daraus zu -
ziehen. Uberlagerungen mehrerer y-Uberginge gleicher Energie kommen in wenigen
Fillen vor. Falls sie von einer héheren Coulombanregung herriihren, ist dieser Beitrag
wegen der geringen Intensitdt vernachldssigbar. Eine Anregung des Backingmaterials
kann ausgeschlossen werden, falls das Tielchenspektrum eine Trennung der Ionen, die
entweder an Targetkernen oder im Kristall riickgestreut werden, erlaubt. Die syste-
matische Abweichung der Resultate von '82W von denen der beiden andern Isotope
konnte auf eine Storung durch die Beimischung von '#3W hinweisen.

Zu der primédren Auswertung der Koinzidenzspektren (Fig. 10) ist zu sagen, dass
die Aufldsung der y-Linien durch die GeLi-Detektoren sehr gut ist und dass in
allen Fillen die Subtraktion eines kleinen linearen Untergrundes geniigte. Die in den
Peaks aufsummierten Koinzidenzereignisse wurden beziiglich der Zahl der riickges-
treuten Ionen im Ringdetektor normiert.

Die quadrupolgestorte Winkelkorrelation, wie sie in Gleichung (3.5) angegeben
ist, ist eine Funktion von sechs Parametern, nimlich den vier Korrelationskoeffizienten
A2, dem Wechselwirkungsparameter wot und der Norm N. Es erweist sich aber
nicht als sinnvoll, in jeder Messung Fits zu 6 Parametern durchzufiihren. Vielmehr
ist es angebracht, in einfachen Experimenten, meistens mit der Kristallachse ¢ parallel
und senkrecht zur Strahlachse, zu priifen, ob die berechneten und fiir die Raumwinkel
korrigierten Korrelationskoeffizienten in verniinftiger Art und Weise mit den experi-
mentell ermittelten iibereinstimmen. Von diesem Punkt an geniigt es meistens, die Norm,
den Parameter w,7 und einen konstanten Untergrund anzupassen. Dies ist gerecht-
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fertigt, da bei Verwendung eines Ringdetektors, die Korrelationskoeffizienten nicht
sehr stark von der Geometrie abhingen.

In einigen Winkelkorrelationen gewinnt man eine bessere Anpassung, wenn man
beziiglich bestimmter Winkel, unter denen die Intensitit laut Theorie unabhingig
von der Quadrupolwechselwirkung ist, und die man mit hoherer Statistik misst,
normiert.

Wie bereits in Kapitel 3.4 betont wurde, steckt die ganze Information iiber die
Storung der Orientierung des Kernzustandes in den Attenuationskoeffizienten G{'f2(z).
Was uns aber heute noch fehlt, ist die Moglichkeit, die Kristallfelder, die die implantier-
ten Kerne vortreffen, genau mathematisch zu formulieren, wenn neben dem statischen
axialsymmetrischen EFG noch andere Effekte eine Rolle spielen. Unter den méglichen
storenden Begleiterscheinungen sind folgende zu betrachten:

1) mehrere axialsymmetrische EFG
2) raumliche Verteilung des EFG

3) Asymmetrie des EFG

4) polykristalline Wechselwirkung
5) zeitabhangige EFG

6) zeitabhiangige magnetische Felder

In verschiedene Richtungen zeigende EFG konnten auf die Kerne wirken, falls
sie an verschiedenen Gitterplatzen zum Stehen kdmen. Aus der schénen Symmetrie
der gefundenen Winkelkorrelationen kann diese Hypothese verworfen werden. Eine
rdumliche Verteilung der EFG innerhalb eines begrenzten Kegels ist jedoch denkbar
(z.B. durch die Annahme einer statistischen Verteilung von Leerstellen an einem Platz
eines nachsten Nachbaratomes) und wiirde eine Attenuation, wie sie z.T. beobachtet
wurde, erklaren. Die Abschwiachung kann aber auch durch eine polykristalline Wech-
selwirkung eines Teiles der implantierten Kerne oder durch eine etwas unkorrekte
Orientierung der Kristallachse verursacht sein. Wenn eine Verschraubung der Kristall-
struktur bekannt ist, wie im Falle von Tellur, konnen die Attentuationskoeffizienten
nach Gleichung (3.10) explizite berechnet werden, indem eine numerische Diagonali-
sierung des Hamiltonoperators der Wechselwirkung durchgefiihrt wird. Fluktuierende
EFG werden erwartet, falls Fehlstellen in der Niahe des Kernes ihren Ort &ndern, doch
haben Messungen gezeigt, dass solche Effekte viel grossere Zeitkonstanten haben.

Von all den oben erwahnten Effekten, die einer statischen Quadrupolwechselwir-
kung in einem Einkristall iiberlagert sein kénnten, bleibt die zeitabhéngige magnetische
Wechselwirkung als einzige realistische Moglichkeit iibrig. Sie kann am besten elimi-
niert werden, indem bei festen Detektorenpositionen in Funktion der Kristallorien-
tierung gemessen wird. Sie ergibt dann einen konstanten Untergrund, der zudem bei
der Messung unter verschiedenen Winkeln ungefiahr bestimmt werden kann.

Die Auswertungen, welche zu den Resultaten in Tabelle II gefiihrt haben, haben
gezeigt, dass die meisten Messdaten ohne Miihe mit Beriicksichtigung eines kleinen
Untergrundes vereinbar sind mit der Annahme eines einzigen statischen symmetrischen
EFG in den Kristallen Cd, Zn und Gd.

Bleibt noch zu bemerken, dass im Falle des Isotopes **°Sm kein von Null ver-
schiedener Parameter wot extrahiert werden konnte, was bei einer fast 100-fach
kleineren Lebensdauer auch nicht zu erwarten ist. Die Messresultate fiir Os in Te und
Cd sind mit einiger Vorsicht zu betrachten, stiitzen sie sich doch ausschliesslich auf
Messungen mit starker polykristalliner Beimischung, weil mit Os keine diinnen Folien
hergestellt werden konnten.



Vol. 48,1975 Statische Quadrupolwechselwirkung Coulombangeregter Kerne 323

BERECHNUNGEN

14. Verhiltnisse von Quadrupclmomenten

Da eine zuverldssige Berechnung der kristallinen Umgebung des implantierten
Kernes nicht moglich ist, scheint eine direkte Deduktion des absoluten Wertes des
Quadrupolmomentes nicht mdoglich. Aus der naheliegenden Annahme, dass alle
verschiedenen Isotope eines Elementes den gleichen EFG antreffen, kénnen, wie aus
Gleichung (2.4) ersichtlich ist, aus den in Tabelle III wiedergegebenen Werte der
Quadrupolfrequenzen w,, Verhiltnisse der Quadrupolmomente Q, der ersten angereg-
ten 2*-Zustinde berechnet werden. Tabelle IV fasst die Resultate zusammen und
erlaubt einen Vergleich mit den besten heute bekannten Daten.

Tabelle IV
Verhéltnisse von Quadrupolmomenten

Isotope Methode Referenz

Q(#2W): Q™ W): Q(1%W) =
1:0,946 : 0,902
1:0,947:0,862
1: 0,965 £ 0,008:0,906 + 0,018
1:—:1,16 £ 0,01

Rotationsmodell

Kumar/Baranger [41]
Mossbauer-Effekt [38]
Mossbauer-Effekt [40]

1:0,83 +0,09: 0,90 + 0,09 IMPAC diese Arbeit
Q(lszsm) . Q(ls“Sm) —

1:0,859 Rotationsmodell

1:0,81 + 0,13 Reorientierung [43]

1:0,86 + 0,11 IMPAC diese Arbeit
Q(ISSOS)! Q(lQOOS): Q(IQZOS) —

1:0,909 : 0,838 Rotationsmodell

1:0,768 : 0,309 Kumar/Baranger [41]

1:1,11+0,25:1,14 + 0,25 IMPAC [39]

1:0,72+0,28:0,38 + 0,22 Reorientierung [44]

1:1,08 £0,10:0,96 + 0,14 IMPAC diese Arbeit

Man sicht, dass die mit IMPAC-Experimenten in Einkristallen gewonnenen
Quotiente mit einem Fehler von 10-12%, behaftet sind, der durch einen grosseren
Aufwand nur geringfiigig gesenkt werden konnte. Die bekannten Mo&ssbauer-Daten
sind in diesem Fall wesentlich praziser. Ein wichtiges Ziel ist auch ein Vergleich mit
Resultaten aus Reorientierungsmessungen, die mit einer grossen Unsicherheit behaftet
sind. Die Ubereinstimmung fritherer Daten mit den vorliegenden dieser Arbeit ist
im Falle von W und Sm gut, bei Os miisste man die Resultate von Ref. [39] unter-
stiitzen, die ebenfalls auf IMPAC-Messungen beruhen.

15. Berechnung elektrischer Feldgradienten

Die zweite mogliche Zielsetzung, die man solchen Messungen gestorter Winkel-
korrelationen zu Grunde legen kann, ist festkorperphysikalischer Art und zielt auf die
Abklirung der Herkunft, der Zusammensetzung und der absoluten Stirke der EFG
in Kristallen. Indem man mit relativ genau ermittelten Quadrupolmomenten angereg-
ter Zustinde Experimente mit Hyperfeinwechselwirkungen durchfiihrt, kann man
wichtige Einblicke in die kristallinen Felder gewinnen, die man mit keiner andern
Methode in dieser Art erhalten kénnte.
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In diesem Sinne soll auch die vorliegende Arbeit aufgefasst werden. Mit Hilfe
der bekannten Werte der Kernmomente der Isotope von W und Sm oder unter Zu-
hilfenahme von experimentell ermittelten Ubergangswahrscheinlichkeiten B(E2)
und dem Rotationsmodell soll eine Vertiefung der Kenntnisse iiber die EFG in den
vier gewdhlten hexagonalen Einkristallen erreicht werden. Natiirlich soll bei den
nachfolgenden Betrachtungen nicht vergessen werden, dass die relativen Fehler auf
den angenommenen Quadrupolmomenten direkt iibertragen werden.

Ausgehend von den w,-Werten der Tabelle III kann nun versucht werden, mehr
iiber Herkunft und die Zusammensetzung des EFG zu erfahren. In Tabelle V sind die
bekannten Quadrupolmomente angegeben, mit denen aus Gleichung (2.4) V,, resp.
das in der Kristallographie iiblichere gq,,(V,, = eq,,) berechnet wurde.

Tabelle V

B(E2) 0 Qo
Isotop (e?b?) (barn) (barn) Referenz
182yy 4,30 + 0,08 6,40 + 0,03 [42], [2]
184w 3,84 + 0,07 6,09 + 0,03 [42], [2]
186y 3,50 + 0,06 5,90 + 0,06 [42], [2]
150Sm 1,32+0,06 —1,26+0,20 3,67+ 0,07 [37], [43], [2]
AX8m 340+0,12 —-1,73+0,20 5,93 4+0,03 [37], [43], [2]
154Sm 461 +0,20 -2,14+0,10 6,65+0,07 [37],[43], 2]
1880s 275+0,15 —1,324+0,43 5,20+0,05 [37], [44], [2]
19005 255+0,25 —-095+0,19 496+0,09 ([37],[44], [2]
192Qg 2,15+0,20 —-0,50+0,20 4,73+0,12 [37], [44], [2]

Die effektiven EFG, die auf die implantierten Verunreinigungen in den hexa-
gonalen Kristallen Te, Cd, Zn und Gd wirken, sind in Tabelle VI zusammengestellt.

Wie.in Kapitel 2.2 angegeben wurde, nimmt man heute an, dass der Tensor des
elektrischen Feldgradienten in einem Metall aus verschiedenen Beitrigen zusammen-
gesetzt wird. Ein erster Anteil VS!'** wird dabei von den positive geladenen Ionen-
riimpfen. der Gitterstruktur verursacht, ein zweiter, nicht zu vernachldssigender
Term kommt von der nicht sphérischen Verteilung der Elektronen.

Tabelle VI
Elektrische Feldgradienten V,, in 107 V/cm?

Implantiertes Element

Einkristall W Sm Os

Zn 7,65+045 1,17+0,15 14,444+0,85
Te 6,46+ 040 1,75+ 0,40 6,50 + 0,45
Cd 8,64 +0,70 1,20+ 0,25 6,27 + 0,52
Gd 6,84+032 211+0,18 12,88+ 0,95

Um zu sehen, bis zu welchem Grad der aus dem Experiment erhaltene EFG mitdem
ionischen Beitrag der hexagonalen Kristallstruktur erklirt werden kann, wurden die
Berechnungen nach Gleichung (2.15) fiir Cd, Zn und Gd durchgefiihrt. Im Falle von
Te, das eine Verschraubung der Struktur aufweist, gilt diese Formel nicht mehr.
Tabelle VII zeigt die Resultate zusammen mit den beniitzten Kristallparametern.
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Tabelle VII

c a VszItter
Kristall (A) (A) cla n V4 (10** V/cm?) Ref.
Ccd 5,618 2,979 1,886 2+ —1,194 [45], [46]
Zn 4,947 2,665 1,856 2+  —1,469 [45], [46]
Te 5,929 4,457 1,330 0,654 6+ [5], [46]
Gd 5,777 3,632 1,591 3+ 40,172 [47]

Die in der letzten Kolonne angegebenen Werte von V¥ $!tter miissen gemass Gleich-
ung (2.14) mit dem Korrekturfaktor (1 — y,) multipliziert werden, um dem bedeuten-
den antishielding-Effekt Rechnung zu tragen. Diese Faktoren sind nach Hartree-Fock-
Berechnungen [48] fiir W, Os und Sm ohne bekannte Unsicherheit 55,7, 47,5 und 80
[49].

Definiert man nun:

Diff., Exp. Gitt
Ve =V — K (1 —9.)

so enthilt der Differenztensor V5 im Prinzip alle Beitrige der Elektronen, die hier
nicht weiter zerlegt werden sollen. Tabelle VIII zeigt diese restlichen EFG fiir die drei
untersuchten, imvlantierten Elemente. Eine damit ungeldste Frage bleibt die des
Vorzeichens der einzelnen Beitrige zum EFG. Da man aus Experimenten, durchge-
fiihrt mit einem Ringdetektor, nur den Betrag von V' E**- extrahieren kann, darf in jenen
Fiéllen das Vorzeichen geidndert werden, wodurch sich zwei Alternativen ergeben.
In den beiden Fillen, wo das Vorzeichen bestimmt wurde, ist der nicht zutreffende Wert
eingeklammert. '

Tabelle VIII
VPRIt in 107 V/em?
Kristall w Os Sm
Zn +15,84 + 0,45 4| +21,43 + 0,85 4 +12,92 + 0,15 4}
(+0,54) + 0,45 -7,45 + 0,85 M4 +10,58 £ 0,154}
Cd +15,29 + 0,70 4| +11,95+0,52 4] +10,75 + 0,25 4|
—1,99 + 0,70 14 —0,59 + 0,52 M4 +8,35+ 0,25 4
Gd +5,88 + 0,32 } +12,06 + 0,95 14 -3,49+0,18 4}
(-7,80) £ 0,32 4 —13,70 +£ 0,95 1} +0,73 £ 0,18 M

(V3itter und VE!*k- gleichgerichtet 14, entgegengesetzt 1.)

Die Vermutung, dass der ionische und der elektronische Anteil in einigen Fest-
korpern entgegengesetztes Vorzeichen besitzen konnten, wurde schon ofters gedussert
und durch einige Berechnungen und Messungen bestétigt. Die Betrachtung der in
Tabelle VIII wiedergegebenen Differenzen der EFG erlaubt, folgende allgemeine
Feststellung zu machen: Unabhingig vom Vorzeichen des experimentell ermittelten
EFG, scheint der ionische Beitrag allein nicht verantwortlich zu sein und der Effekt,
hervorgerufen durch die Elektronenkonfiguration im Raum ist sehr wichtig. Nur in
wenigen Fallen, so z.B. fiir W in Zn findet man einen kleinen V2iff, was die friihere
Behauptung stiitzen wiirde, dass in Metallen wie Cd und Zn, wo die Elektronen sehr
frei sind und die Einheitszelle sehr langgestreckt ist, der ionische Anteil zum totalen
EFG dominant sei und der elektronische nur eine kleine Korrektur bewirke. Gerade
in diesem Fall ist das Vorzeichen bekannt und diese Interpretation muss verworfen
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Elektrische Feldgradienten: (a) Ref. [52], (b) Ref. [20], [26], [28] mit Q =0,77, (c) und (d) Ref. [7]
V(Gitter) und V,,(Gitter + Elektronen), (¢) Ref. [25] mit Q = 0,64, (f) Ref. [53], () Ref. [52], (h) und (i)
Ref. [22] V:,(exp.) mit Q = 0,20 und V,,(Gitter), (k) und (1) Ref. [55] V..(Gitter) und V,(Gitter und
Elektronen), (m) und (n) Ref. [56] mit Q = 0,77 und V,(Gitter), (o) Ref. [58], (p) Ref (57) mit Q=
0,77, (@) Ref. [47], (r) Ref. [54], (s) Ref. [57), (t) Ref. [24], (u) Ref. [23], (v) Ref. [50], (w) Ref. [51), (x)
und (y) Ref. [53], (z) Ref. [32)].

werden. Auch Sm implantiert in Cd und Zn zeigt sehr deutlich, die wichtige Rolle
von VE'*k-. Im Falle von Gd ergibt die Berechnung nach Das und Pomerantz einen
winzigen EFG der Ionenriimpfe des Gitters und man muss annehmen, dass die Lei-
tungselektronen der 4/-Schale fast voll verantwortlich sind fiir die starke gemessene
Quadrupolwechselwirkung. Figur 24 gibt fiir die vier untersuchten Einkristalle eine
Ubersicht iiber die bis jetzt bekannten und neu bestimmten Angaben iiber die EFG. Die
eingezeichneten gestrichelten Linien geben den ionischen Anteil korrigiert mit den
entsprechenden Sternheimerfaktoren wieder.

16. Schlusswort

Die Theorie der gestorten Winkelkorrelationen sagt voraus, dass eine Wechsel-
wirkung zwischen dem Quadrupolmoment eines deformierten Kernes und einem hohen
elektrischen Feldgradienten zu einer charakteristischen Stdrung der Korrelations-
funktion fiihrt. Die Messungen haben gezeigt, dass diese Stérung messbar ist und
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eindeutig auf die statische Quadrupolwechselwirkung zuriickzufiihren ist. Die durch-
gefiihrten Experimente mit Implantation in hexagonale Einkristalle haben bestitigt,
dass die Annahme eines einzigen axialsymmetrischen EFG gerechtfertigt ist.

Die systematischen Fehler, die durch das Experimentieren mit Einkristallen und
der Implantation entstehen, mdgen zwar eine direkte Konkurrenz mit NQR- und
Mossbauer-Messungen verhindern, jedoch ist der Anwendungsbereich der IMPAC-
Methode viel weiter gespannt. Diese Arbeit hat iiberdies gezeigt, dass Verhéltnisse
von Quadrupolmomenten auf diese Art und Weise genauer als mit Messungen basierend
auf dem Reorientierungseffekt, bestimmt werden konnten. Die Kenntnisse iiber
Kerndeformationen angeregter kurzlebiger Kernzustinde sind heute noch so diirftig,
dass jede Erweiterung und Moglichkeit zu Vergleichen nur begriisst werden kann.

Die durchgefiihrten Experimente haben auch erstmals gezeigt, dass interessante
Untersuchungen iiber die Herkunft und die Zusammensetzung der EFG in Metallen
zeitintegrierten Messungen angestellt werden konnen. Die Resultate lassen darauf
schliessen, dass Befiirchtungen, wonach die Kristallstruktur stark strahlengeschédigt
sei, ungerechtfertigt sind. Eine Vertiefung der Kenntnisse ist auch speziell mit Hilfe
differentieller Messungen oder unter Zuhilfenahme polarisierter Kernprodukte
moglich. Im Gebiete der zeitintegrierten Messungen wire speziell die Variation dusserer
Einfliisse wie Temperature und Druck interessant. Speziell auf dem Gebiet der Hyper-
feinfeldern in Festkorpern stellt die IMPAC-Methode ein wirkungsvolles Instrument
dar und es steht ihr noch ein kaum erschlossenes Applikationsfeld offen.
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