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B8: Mossbauereffekt-Spektroskopie

1. Ubersicht zum Thema und Zusammenfassung der Ziele

Mo Bbauerspektroskopie ist die Spektroskopie mit der gréBten relativen Genauigkeit in
der Physik. Im Versuch sollen mit einem MdBbauerspekirometer Spektren einiger typi-
scher Substanzen aufgenommen, sowie mit Hilfe eines vorgegebenen Programms
ausgewertet werden. Es soll demonstriert werden, welche physikalischen Informatio-
nen aus der MOBbauerspektroskopie erhalten werden kénnen und wie minimale Ver-
schiebungen von Kernniveaus, bedingt durch Anderungen in der Elektronenhille und
durch relativistische Effekte selbst bei kleinen Relativgeschwindigkeiten nachgewiesen
werden kdnnen.

2. Theoretische Grundlagen [1-8]

Im Gegensatz zur Resonanzabsorption” in der Atomhiille ist bei der Kernresonanz”
an freien Atomen bei Emission und Absorption der RickstoB* der Strahlungsquanten
nicht mehr zu vernachlassigen, weiterhin spielt die Dopplerverbreiterung* der Reso-
nanzlinien eine gréBere Rolle. Dies kann z.B. am Vergleich 57Fe-Kern und Na-Hiille
abgeschatzt werden. Im Festkérper kann unter bestimmten Voraussetzungen Emis-
sion und Absorption von y-Quanten rickstoBfrei erfolgen, hier spielt die Wahrschein-
lichkeit der Phononenanregung (Debye-Waller-Faktor*, Debye-Temperatur*) eine
wichtige Rolle. Es ergeben sich dann lorentzférmige” Emissions- und Absorptionsli-
nien natirlicher Linienbreite* (ohne Dopplerverbreiterung). Aufgrund der groBen
Linienscharfe ergeben bereits kleine Effekte deutlich meBbare Energieverschiebun-
gen. Aus der allgemeinen Physik ist hier die Gravitationsrotverschiebung* /PoR59/
und die thermische Rotverschiebung* /PoR60, Jos60/ zu nennen. Weiterhin sind
(iber Hyperfeinwechselwirkungen Anderungen in der elektronischen Struktur der Hiille
(Isomerieverschiebung®), in der Symmetrie der Umgebung des Kerns (Quadrupol-
wechselwirkung*) und in den magnetischen Eigenschaften (magnetische Dipol-
wechselwirkung*) meBbar. M6Bbauerspektren werden durch Verstimmung der Re-
sonanzenergie mittels Dopplereffekt aufgenommen, indem Quelle und Absorber ge-
geneinander bewegt werden, die hierflir benétigten Geschwindigkeiten lassen sich aus
der Linienbreite” abschatzen. Zu erwdhnen ist, daB in jingster Zeit die Anwendung
der Synchrotronstrahlung als Quelle flir Kernresonanz-Streuexperimente®) [8],
/SYK95,LWG 99, CSt 99/ zu vielen neuen Untersuchungen physikalischer Probleme
geflhrt hat, die mit radioaktiven Quellen der klassischen M&éBbauer Spektroskopie
nicht befriedigend durchgefihrt werden kénnen. Fir die MéBbauerspektroskopie und
fir Kernresonanz-Streuexperimente liegen besonders glinstige Verhaltnisse fir die
14.4 keV-Resonanz von 57Fe” vor.

“Diese Themenkreise miissen zu Versuchsbeginn beherrscht werden, die (brigen sollten Sie beim
AbschluBtest diskutieren kénnen.
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3. Funktionsweise der benutzten Geréate

Zur MdéBbauerspektroskopie wird die 14,4 keV Strahlung einer Einlinienquelle ([4],
S.93) 57CoRh benutzt; der Nachweis der Strahlung erfolgt hinter der Absorberfolie mit
einem Proportionalzahlrohr. Die Quelle wird mittels eines rickgekoppelten Lautspre-
chersystems periodisch bewegt (lineare Geschwindigkeitsskala). Machen Sie sich mit
dem Zerfallsschema* und dem Impulsspektrum* von %’Co ([4], S.70 u. 89) sowie
mit der Funktionsweise des Lautsprechersystems ([4], S.83) und des Geiger-Miiller-
Zahlrohrs*([7], S.54) vertraut.

4. MeB- und Auswertverfahren

Die Zahlrohrpulse werden in 256 Kanéle eines Vielkanalanalysators eingezahlt, der
synchron zur Quellgeschwindigkeit fortgeschaltet wird und Uber einen Computer an-
gesteuert wird. Der Computer wird zur Bestimmung der Linienpositionen der M&Bbau-
erresonanzlinien benutzt. Das MeBprogramm ("PC-MOSII") und die entsprechenden
Auswerteprogramme sind im Personal Computer gespeichert und mussen je nach
Bedarf aufgerufen werden.; Die Programme sind sog. MenlUprogramme, d.h. es muf
aus einem Angebot des Computers ausgewahlt werden. (siehe Kap. 7.1 bzw. Kurz-
anleitung)

Zum Vertrautwerden mit der Computersteuerung sollte zu Beginn ein Testspektrum
(mit Absorber) mit 256 Kanédlen aufgenommen und ausgewertet werden, die eigentli-
che Messung wird mit je nach Starke der MéBbauerquelle mit 256 bzw. 512 Kanalen
durchgeflhrt.

5. Aufgaben

Es sind insgesamt 6 MdBbauerspektren mit 5 verschiedenen Absorbern (z.T. bei un-
terschiedlichen Maximalgeschwindigkeiten V., ) aufzunehmen und auszuwerten, und
zwar je 1 Spektrum mit dem Eich-, Fe3+—, Fe<t+-, und Fe-Metall-Absorber bei Zim-
mertemperatur, sowie mit dem Einlinienabsorber K4[Fe(CN)g] = 3 H2O (im Styropor-
behalter) bei Zimmertemperatur und 77 K.

a) Eichung des Mo&Bbauerantriebs mit dem Eichabsorber Na,[Fe (CN)sNO] o
2H,0 unter Benutzung der bekannten Quadrupolaufspaltung von 1,7034 +
0,0014 mm/s. Bestimmen Sie aus der Isomerieverschiebung von - 0,37 mm/s
des Eichabsorbers gegenliber 57CoRh das Vorzeichen der Geschwindigkeit
beim Start. (Vmax ~ Uesi = 50,00 mV).

b) Isomerieverschiebung und Quadrupolaufspaltung von zwei- und dreiwertigem
Eisen (Fe2+SO, 11 7 H,0 bzw. Fe23+(SO4)35 6 Hy0). (Vmax ~ Uess = 100 mV).

b,) Bestimmen Sie die jeweilige Quadrupolaufspaltung und die Iso-
merieverschiebung relativ zur 7CoRh-Quelle.

b,) Bestimmen Sie die Isomerieverschiebung zwischen Fe2+ und
Fes3+.
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bs) Wie groB ist die Differenz der Elektronendichten am Kernort zwi-
schen Fe2+ und Fe3+? Benutzen Sie hierzu die entsprechende
Formel (in cgs-Einheiten) aus Ref. [5], S.52 oder entsprechende
(z.B. aus Ref. [1b]); die Differenz der mittleren quadratischen
Kernradien zwischen angeregten Zustand und Grundzustand be-
tragt -0,0081 fm2. Ist die Elektronendichte in Fe2+ und Fe3+
gréBer? Erklaren Sie das Ergebnis an Hand der Elektronenkonfi-
guration des Eisens.

b,) Ist die Quadrupolaufspaltung in Fe2+ oder Fe3+ gréBer? Erklaren
Sie dies?

c) Magnetische Dipolwechselwirkung und Isomerieverschiebung einer 57Fe-Folie
(90% angereichert). (Vmax ~ Uetr = 230,0 mV).

Cq) Bestimmen Sie die Isomerieverschiebung zwischen Quelle und
Absorber. Wo ist die Elektronendichte grdBer?
Co) Berechnen Sie aus dem bekannten magnetischen Moment im

Grundzustand (+0,0905 Kernmagnetonen) das magnetische Mo-
ment im angeregten Zustand von 7Fe.

C3) Wie groB ist das magnetische Hyperfeinfeld am Kernort bei Zim-
mertemperatur? Diskutieren Sie die GroBe des Wertes sowie die
verschiedenen Beitrage zum Hyperfeinfeld ([4]), S.168ff.).

Cy) Wie groB ist das auf T=0 extrapolierte Hyperfeinfeld? Nehmen Sie
hierzu an, daB das Hyperfeinfeld proportional zur Magnetisierung
ist (vgl. Ref. [2], Ferromagn.).

d) Thermische Rotverschiebung ( Vmax ~ Ueff=20,00 mV).

Messen Sie an einem K4[Fe(CN)g] 3 H2O - Absorber, der sich in einem Sty-
roporbehalter befindet, das MdBbauerspekirum bei Zimmertemperatur und
bei 77 K. Wie groB ist die Rotverschiebung zwischen 300 und 77 K? Verglei-
chen Sie das Ergebnis mit dem Gleichverteilungssatz (Regel von Dulong-
Petit) und erklaren Sie die Diskrepanz.

Geben Sie alle Energiewerte sowohl in mm/s als auch in eV an.
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Versuchsaufbau, experimentelle Hinweise
Skizze des Versuchsaufbaus
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Abbildung:Schema des MaéBbauerspektrometers mit entsprechender Nachweis-

elektronik.

6.2 Hinweise zur Versuchsdurchfiihrung

Unter Benutzung eines Oszillographens wird die 14,4 keV-Strahlung der Quelle (ohne
Absorber) durch Einstellen der Schwelle des Einkanaldiskriminators (EKD) herausge-
filtert (Triggern des Ozillographen mit dem EKD-Ausgang). Die Einzahlung der Pulse
in den Vielkanalanalysator (VKA) synchron zur Geschwindigkeit wird durch einen Trig-
gerimpuls und 256 bzw. 512 Fortschaltimpulse gewéhrleistet (Ref. [5], S23). Die Ma-
ximalgeschwindigkeit wird jeweils passend gewahlt, die entsprechende Spannung am
Geschwindigkeitsantrieb (GA) wird mit dem Differenzvoltmeter (DVM) als Effektivwert
Ueff gemessen. Da der VKA nur jeweils bei der maximalen positiven oder negativen
Geschwindigkeit (Vorzeichen vorerst unbekannt) einen Startimpuls erhalt, werden alle
Spektren mit doppelter (spiegelbildlicher) Geschwindigkeitsskala aufgenommen.
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Zum Erfassen und zum Auswerten der MeBdaten steht ein Personalcomputer (PC) mit
Drucker zur Verfigung. Der PC ist zur Steuerung und zur Ubernahme der MefBdaten
Uber eine entsprechende Schnittstelle mit dem 'Mulitchannel Data Processors' (VKA)
verbunden. Wahrend einer laufenden Messung kann der PC zur Auswertungen be-
nutzt werden.

Nach dem Einschalten von Drucker und PC erscheint eine Window Bedienungsober-
flache. Die Programme zur Steuerung und zur Auswertung finden sich dort in der Ab-
lage "Fortgeschrittenen Praktikum B8". Die Programme werden durch Anzeigen mit
der Maus und durch zweimaliges Dricken der linken Maustaste gestartet. Im wesentli-
chen sind es drei Anwenderprogramme: a) Steuerung des VKA = Programm "Multi-
channel (MCS) -Mode" ; b) Datenanalyse = Programm "FALTUNG/ANPASSUNG
von Spektren (PCMOSII) und c¢) Editierung der Steuerdateien = Programm EDIT,
Aufruf Uber das DOS-Fenster!

7. Hinweise zur Auswertung und Diskussion
7.1 Auswerteverfahren

Aus Zeitgriinden als auch zur Kontrolle sollen die aufgenommenen Spektren wahrend
der Messung bereits ausgewertet werden, die Messung am VKA wird hierbei nicht
unterbrochen, und der Transfer der gemessenen Daten zum Computer erfolgt ohne
Léschen des VKA-Speichers durch erneutes Starten der Messung. Bevor das VKA-
Steuerungsprogramm verlassen wird, insbesondere nach jeder Messung oder zur
Zwischenauswertung, sind die gemessenen Daten auf der Festplatte Gber die Wahl
der Tastenfolgen - <F6>, <Halt>; <F2>, <ASCData>, <Yes>, <DataFilename>, <No> ;
- zu sichern. Nicht vergessen Uber <F6>, <Continue> den unterbrochenen MeBvor-
gang wieder fortzusetzen.

WICHTIG: Zur spéateren Faltung und Anpassung von Lorentzlinien an die MeBdaten
mussen eigene, vorgebenen Dateinamen <DataFilenamen> fur jeden Aufgabenteil
verwendet werden :

Aufgabe Dateiname Aufgabe Dateiname
Nr. (ohne Dateikennung) Nr. (ohne Dateikennung)
5a = | EICHUNG 5b, = | FE2PLUS
5b, = | FE3PLUS 5c = | MAGNETIC
5d(RT) = | REDSHFT1 5d(77K) = | REDSHFT2

Als erster Schritt der Datenanalyse (Programm "FALTUNG/ANPASSUNG... " wéahlen)
verlangt das Programm beim Aufruf einen Eingabeparameter. Hier ist einzugeben
"DOFIT <DataFilenamen> ", mit dem DataFilenamen, wie er fir die obigen Aufgaben-
teile festgelegt worden ist. Nach Einlesen der Daten wird die Faltung durchgefthrt. Der
genaue Faltungspunkt wird vom Programm durch Minimalisierung bestimmt (vgl. Be-
dien.Anleitung PC-MOSII, Seite 17). An das gefaltete Spektrum werden dann je nach
Aufgabenteil ein oder mehrere Lorentzlinien angepaBt (Marquardt-Levenberg Fit-
methode, vgl. Bed.Anleitung PC-MOSII, Seite 25 ff).

Far die Anpassung wird noch die Maximalgeschwindigkeit (in mm/s) bendtigt. Da letz-
tere beim Eichen noch nicht bekannt ist, muB sie "geraten" und nach den Anpas-
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sungswerten im Vergleich mit der bekannten Quadrupolaufspaltung koorrigiert
werden. Zum Andern der Maximalgeschwindigkeit (insbesondere auch nach jedem
Wechsel der Geschwindigkeit am MdéBbauerspektrometer) wird das Auswertepro-
gramm verlassen und im DOS-Fenster durch Aufruf des Editor "EDIT <DataFilena-
men.HDR>" in der Datei <DataFilenamen.HDR> in der zweiten Zeile mit der Bezei-
chnung "velocity” der Geschwindigkeitswert gedndert. Das DOS-Fenster ist zu verlas-
sen und das Auswerteprogramm kann erneut gestartet werden.

Das Ergebnis der Auswertung kann auf den Drucker gegeben werden. Dies geschieht
durch Eingabe von <Print>, <Enter>, <Tiny-Dump> (ca. 2min Wartezeit), dann <FF>,
<X>, <Quit>, <Y>; Das Auswerteprogramm wird beendet. Die Druckerausgabe wird
dann am Drucker durch Betatigung der <ON-LINE>, <FORM-FEED> und erneut der
<ON-LINE>-Taste abgerufen. Um ohne Druckerausgabe die Ergebnisse, z.B. einer
Zwischenauswertung, anzusehen, wird eine DOS-Fenster gedffnet und durch Eingabe
von "LIST <DataFilenamen.RES> die Ergebnisdatei der Anpassung eingesehen.

7.2 Hinweise zur kritischen Fehlerdiskussion

Der Fehler jedes Ergebnisses setzt sich aus dem Fehler der Maximalgeschwindigkeit,
dem Fehler der Linearitat der Geschwindigkeit (Buchse "error" am AR) und dem sta-
tistischen Fehler aus Anpassung der Resonanzlinien zusammen. Der Einflu3 weitere
Fehler (Temperaturanderung, Erschitterung, mangelnde Statistik) ist zu diskutieren.
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