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1 Melprinzip und Versuchsvorbereitung

1.1 Grundlagen

Als Rudolf MoZbauer in den 50er Jahren des vergangenen Jahrhunderts den Effekt der
rickstoRRfreien Resonanzabsorption von Gammastrahlung in Atomkernen entdeckte,
wurde daraus in kurzer Zeit ein weit verbreitetes MeRverfahren entwickelt, das v.a. in
der Festkrperphysik viele Anwendungen fand. In den folgenden Abschnitten wollen
wir zeigen, welche Aussagen sich mit Hilfe de®Rbauereffekte&iber die atomare
Struktur verschiedener eisenhaltiger Proben machen lassen.

Wenn Atomkerne, z.B. nach einem Kernzerfall, von einem angeregten Zustand
in den Grundzustandbergehen, senden sie Gammastrahlung einer charakteristischen
Energie aus. Ebenso kann ein Atomkern durch Resonanzabsorption von Gammastrah-
lung geeigneter Energie in den angeregten Zustand gebracht werden. Bei beiden Pro-
zessen muss jedoch auf Grund der Impulserhaltung der Kernigleks (3 des Photons
aufnehmen. Dadurch wird die Emissionslinie zu niedrigeren Energien hin verschoben,
die Absorptionslinie zu &heren Energien. AuRerdem sind die Linien durch die thermi-
sche Bewegung stark dopplerverbreitert.

Sind die Atome jedoch in einen Feétlper eingebaut, so findet die Emission bzw.
Absorption mit relativ grof3er Wahrscheinlichkeitcksto3- und dopplerfrei statt. Der
Impuls des Photons wird dann vom gesamten Kristall aufgenommen und bewirkt daher
eine vernaclissigbare Energieverschiebung. Ein genaueresavetsis dieses Effekts
erfordert quantenmechanische Rechnungen, auf die hier ritler ingegangen wer-
den kann.

Der Mol3bauereffekt gibt dem Physiker ein Mittel an die Hand, mit dem die Ener-
gieniveaus des Kerns mit einer Genauigkeit von déf¥@nordnung der rniatichen Li-
nienbreite vermessen werdeodrinen. Dazu verwendet man einen Gammastrahler, der
Photonen einer bekannten Energie aussendet. Bei unseren Experimenten handelte es
sich um®”Co, das durch einen Electron Capture ProzesSTie zerfallt (vgl. Zerfalls-
schema in Abbildung 1). Der Tochterkern sendet belioergang in den Grundzustand
charakteristische Gammastrahlung der Energie 14.4 keV aus.

Durch mechanische Bewegung der Quelle kann die Photonenenergie durch den
Dopplereffekt geringigig ve@ndert werden. Bei der von uns verwendeten Messap-
paratur war die Quelle an einer Spule befestigt, die sich beim Anlegen einer sinus-
formigen Wechselspannung niedriger Frequenz gagemeinem feststehenden Dau-
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Abbildung 1: Zerfallsschema voti Co. Die 14.4 keV-Linie wird fir die MoRbauer-
spektroskopie verwendet.

ermagneten hin- und her bewegte. Das ist das selbe Prinzip, auf dem auch die Laut-
sprechertechnik beruht. Die Geschwindigkeit der Qualidert sich so ebenfalls si-
nusBrmig.

Gemessen wird nun, bei welcher Bewegungsgeschwindigkeit das Target die Strah-
lung absorbiert. Dazu werden diélimpulse des Detektors in einem Vielkaréiier
registriert, dessen Kate synchron zur Antriebsspannung weitergeschaltet werden.
Dadurch ist in dem kurzen Zeitfenster, in dem ein Kandiffyet ist, die Antriebs-
geschwindigkeit jeweils konstant.

1.2 Kalibrierung des Spektrometers

Um die gemessenen dfbauerspektren auswerten Zinken muss man zéaohst den
Zusammenhang zwischen angelegter Effektivspaniiigggund daraus resultierender
Maximalgeschwindigkeib,,., ermitteln. Dies geschieht mit dem in Abbildung 2 ge-
zeigten Aufbau: An dem Antrieb, der die Quelle bewegt, istazzigch ein Spiegel
befestigt, der einen Arm eines Michselson-Interferometers bildet. Bewegt sich dieser
Spiegel, so werden an der Photozelle abwechselnd Indésrsiaxima und -minima
registriert (kleines Bild rechts oben in der Abbildung). Die Nulldui@hge des Si-
gnals werden in dem Vielkandlhler registriert. Wie bei der Aufnahme des eigentli-
chen Spektrums werden die Kaa auch hier synchron zur Antriebsspannung weiterge-
schaltet. Da die Zhlrate offensichtlich proportional zum Betrag der Antriebsgeschwin-
digkeit ist, erfalt man fir eine sinugirmige Antriebsspannung nach einigen Minuten
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Abbildung 2: Aufbau des Michelson-Interferometers, das zur Kalibrierung des Spek-
trometers verwendet wurde. Das kleine Diagramm zeigt den am Detektor gemessenen
Spannungsverlauf. Markiert sind aul3erdem die Nullduicigg, bei denen jeweils ein
Zahlimpuls ausgéist wird.
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Abbildung 3: Ergebnis einer Messung mit dem Michelson-Interferometer aus Abbil-
dung 2. Die rote Kurve ist die angefittete Funktion der Fgifn) = Np,ax| cos(bz)].

Messzeit das in Abbildung 3 gezeigte Bild.

Um v,.x ZU bestimmen haben wir zaohst die Messdaten mit einer Funktion der
Form f(x) = Nmax| cos(bx)| angefittet, so dass der Paramé¥gr.. einen sinnvollen
Wert fur die maximale Zhlrate liefert. Da aul3erdem die Zeitspankebekannt ist,
die jeder Kanal aktiv war, ergibt siah, .. durch folgende Formel:

A]\Gnax
Umax =
4A¢L

Der Faktor4 im Nenner kommt dadurch zustande, dass der Vielkéigz die Null-

durchginge des Detektorsignals registriert, die im Abstand auftreten. In unse-

ren Experimenten ergab sich beispielweise bei einer effektiven Antriebsspannung von

300 mV, einer Maximalzhlrate von 7881 Counts, einer Zeitspanne von 11680dnd

einer Welleninge von 632.8 nm eine Maximalgeschwindigkgitx = 10.69 mm/s.
Abbildung 4 zeigt die gesamte Eichkurve unsered¥dauerantriebs. Zwischen

Uqst undvy,. Wurde aus den Messdaten der folgende lineare Zusammenhang ermittelt:

1)

mm
Uimax = 0.035575(12) = - Uerr +0.0177(33) mm/s )

Die Zahlen in Klammern geben die Standardabweichungen der Regressionsparameter
an.
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Abbildung 4: Eichkurve des KRbauerspektrometers. Die Maximalgeschwindigkeit
der Quellev,.x andert sich linear mit der effektiven Antriebsspannihg.

2 Das MoRRbauerspektrum vonFe, O3 (Hamatit)

2.1 Experimentelle Beobachtungen

Abbildung 5 zeigt das gemessen@Rbauerspektrum voRe, O3 (Hamatit). Die Da-
ten wurden soweit vorverarbeitet, dass di&oordinate bereits die Geschwindigkeit
der Quelle angibt. Man sieht deutlich, dass irariitit die 14.4 keV Linie in sechs
Hyperfeinkomponenten aufspaltet.

Eine qualitative Erldrung dieser Aufspaltung ist an Hand des Energieniveausche-
mas in Abbildung 6 raglich: DaFe; O3 ferromagnetisch ist, gibt es ein atomares Ma-
gnetfeld, in dem der Grundzustand 1/2) in zwei Niveaus aufspaltet, der angeregte
Zustand { = 3/2) in sechs. Auf Grund der Drehimpulsauswahlrefyel € {—1,0,1}
ergeben sich daraus sechs erlaulberginge.

Zu beachten ist noch, dass der Grundzustand von Eisen ein positives magnetisches
Momenty hat, der angeregte Zustand aber ein negatives. Deshalb liegt beim Grundzu-
stand das Niveau mit, = —1/2 Uber dem mitn = +1/2, beim angeregten Zustand
ist es umgekehrt.

Da der Eisenkern nicht vollkommen kugilinig ist, besitzt er neben dem magneti-
schen Moment auch ein elektrisches Quadrupolmoment. Dessen Wechselwirkung mit
den Elektronenifhrt dazu, dass im angeregten Zustand die Niveausrmit +3/2
leicht nach unten verschoben sind, die mit= +1/2 nach oben.
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Abbildung 5: MoRbauerspektrum vdre,O3. Die Nummerierung der Absorptionslini-
en entspricht den Bezeichnungen in Abbildung 6.
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Abbildung 6: Hyperfeinstruktur voitire;O3. Eingezeichnet sind nur die magnetische
Dipolaufspaltung und die elektrische Quadrupolwechselwirkung. Die Isomeriever-
schiebung istiir alle Linien gleich.



Ein weiterer Effekt, der in Abbildung 6 nicht eingezeichnet ist, ist die Isomeriever-
schiebung. Sie kommt dadurch zustande, dass der Kern eine endliche Ausdehnung hat,
so dass sich dig-Elektronen mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit im Kern aufhalten
kénnen. Dadurch wird das gesamte Spektrum um einen bestimmten Betrag verschoben.

In den folgenden Abschnitten werden wir diese drei Effekte quantitativ untersu-
chen und daraus iRkschlisse auf verschiedene elektromagnetische Parameter des
Hamatitkristalls ziehen.

2.2 Isomerieverschiebung

Da die Isomerieverschiebungrfalle Hyperfeinlinien gleich ist, kann man sie berech-
nen, indem man die Energien mehrer symmetrisch angeordneter Spektrallinien mittelt.
Aus Abbildung 6 sieht man, dass sich higrtlie Linien (1), (2), (5) und (6) anbieten:
Fur die Linienpaare (1)/(6) und (2)/(3) mittelt sich jeweils die magnetische Dipolauf-
spaltung heraus; bildet man den Mittelwékier alle vier Linien &llt auBerdem die
elektrische Quadrupolaufspaltung weg.

Mit den in Abbildung 5 angegebenen ZahlenwerteraérmanS = 0.225 mm/s
und daraus mit Hilfe der Dopplerform&l E = Eyv/c die Energieverschiebung =
1.226 - 10~ eV. Da die Linienpositionen sehr genau bestimmt werden konnten, und
da unsere Rechnung die wesentlicheir&fekte (insbesondere die Quadrupdianhg)
beriicksichtigt, kann man davon ausgehen, dass sich unser Ergebnis um weniger als 1%
vom tat@chlichen Wert unterscheidet.

Weil die Isomerieverschiebung dadurch entsteht, dass sichidliertélektronen mit
einer gewissen Wahrscheinlichkeit im Kern aufhalten, kann man aus dem gemessenen
Wert berechnen, um wieviel sich die Aufenthaltswahrscheinlichkeit bei Quelle und
Target unterscheidet. Mit Hilfe der Formel

1
_660

S Ze? (|9 a(0)]* = [ (0)*) ((r*)a — (r?)) ©)

und dem gegebenen Wert),, — (r?), = —15(5) - 10~ fm? erhalt man:

[Y4(0)]* = [¢o(0)]* = —1.5(5) ag ® ()

wobei ay der Bohrsche Radius ist. Der relativ groRe Fehler vo38% kommt die
grof3e Unsicherheit in den gegebenerd@n zustande. Der gemessene WariSfist
demgegeiber praktisch exakt.

2.3 Elektrische Quadrupolaufspaltung

Um die elektrische Quadrupolaufspaltung aus den Messergebnisse zu berechnen, gehen
wir ahnlich vor wie im vorherigen Abschnitt und betrachten nochmals Abbildung 6.
Wie man dort sieht, sind die Linien (1) und (6) durch die Quadrupolaufspaltung nach
unten verschoben, die Linien (2) und (5) dagegen nach oben. Wir berechréhgtin

die Mittelwerte der Energien (1)/(6) und (2)/(5) um die magnetische Dipolaufspaltung
herauszumitteln. Die mittlere Abweichung dieser beiden Werte vom Gesamtmittelwert



ist dann eine gute Abséltzung fir die Quadrupolaufspaltung. In Formeln ausdje#t
heil3t das:

1 Ei+ E Es + Ej5
AlcQuadrupol = § ’( ! 9 6_ = 9 )’ (5)
= 0.11 mm/s
= 529-10%eV

Aus theoretischefUberlegungen kann mauiif die Quadrupolverschiebung eines
Zustandes folgende Formel herleiten:

eQV,, 3m?>—1I(I+1)
4 121 — 1)

AlcQuadrupol = (6)
Dabei ist die Drehimpulsquantenzahl des Zustandeslie z-Komponente des Dreh-
impulsesQ das Quadrupolmoment des Kerns und = 92V/922 die z-Komponente
des elektrischen Feldgradienten am Kernort. Aus Gleichung (6) sieht man, dass in
Ubereinstimmung mit Abbildung 6 der Grundzustand nicht durch den Quadrupolterm
beeinflusst wird.

Da @ = 0.21 barn bekannt ist, kann aus der gemessenen Quadrupolaufspaltung
V.. berechnet werden. Man et

V., = 2.01- 10" Vicm?

Bei diesem Wert kann es sich allerdings nur um eine grobe Attsahg handeln,
da Gleichung 6 streng genommen nur gilt, wenn keine magnetische Dipolaufspaltung
auftritt. Da das aberiir FeoO3 offensichtlich der Fall ist, riasste man komplizierte
storungstheoretische Rechnungen duiitiién um genauere Ergebnisse zu erhalten.

2.4 Magnetische Dipolaufspaltung

Nun kommen wir noch zu der bei weitem dominanten Komponente d#3biler-
spektrums von Ematit: Der magnetischen Dipolaufspaltungr Bie gilt

m «Ma
ABypa = (472 - o ) ©
g a

Dabei sind/,, m, undI,, m, wieder die Drehimpulsquantenzahlen im Grundzustand
und im angeregten Zustands, ist das Magnetfeld am Kernort und,, 1, sind die
magnetischen Momente der beiden amste. Von diesen @Ren sind nur die Quan-
tenzahlen und das magnetische Moment des Grundzustgnds 0.090604(9) x
bekannt (die Konstantey ist das Kernmagneton).

Hat manAFEpiye fur zwei verschiedene Linien gemessedniken dietibrigen
Grollen aus zwei Gleichungen der obigen Form bestimmt werden. Wir haben diese
Rechnungdir vier willkiirlich ausgewhlte Linienpaare @mlich (1)/(2), (2)/(3), (4)/(5)
und (5)/(6)) durchgefhrt. Die Energien wurden zuvor um die Isomerieverschiebung



und die Quadrupolverschiebung korrigiert. Wir erhielten die folgenden mittleren Er-
gebnisse:

B = 521T
e = —0.1569 g
ta/pg = —1.731

Die statistischen Standardabweichungen dieser Werte liegen jeweils bei unter 1%. Da
jedoch die vorgenommenen Korrekturen nur grobe Abtaingen waren,idften die
tatsachlichen Fehler etwas@Rer sein: Der Literaturwert, /1, = —1.7142(4) weicht

z.B. um etwadiber 1% von unserem Wert ab.

3 Das MoRRbauerspektrum von BEhton

Zum Abschluss wollen wir noch dasdbauerspektrum einer komplizierteren Sub-
stanz diskutieren. Es handelt sich unaBfon, wie er als Pflanzsubstrér Hydrokul-

turen eingesetzt wird. Da es sich dabei um ein Naturprodukt handelt, kommen vie-
le verschiedene Eisenverbindungen darin vor, die jeweils ihren eigenen Beitrag zum
Spektrum liefern.

Abbildung 7 zeigt das Messergebnis, das aus ditmarlagerung aller Einzelkom-
ponenten besteht. Dididn eingezeichneten Kurven stellen den Versuch dar, die Para-
meter der Einzelkomponenten mit Hilfe eines Fitprogramms zu bestimmen.

Das rot markierte Sextett ist dasd@bauerspektrum vadre; O3, das wir im vorhe-
rigen Kapitel audihrlich untersucht haben. Die beiden etwas sitiveren gin mar-
kierten Sextetts entstehen durch Spuren FeyO, (Magnetit). In dieser Verbindung
hat ein Drittel der Eisenatome die Oxidationsstufe +3, der Rest befindet sich in einem
Hybridzustand mit Oxidationszahl +2.5. Deshalb&timan im Mol3bauerspektrum
zZwei getrennte Sextetts.

Die vier Dubletts kommen durch zwei- und dreiwertige Eisenatome zustande, die
in SiO,-Kristalle und andere mineralische Verbindungen eingebaut sind. Da diese Sub-
stanzen nicht magnetisch sind, beobachtet man hier nur die Quadrupolaufspaltung, die
zu einem Dublettiihrt.

Unsere Versuche haben gezeigt, das man mit Hilfe dé8bduereffektes sehr
prazise Aussageiiber die atomphysikalischen Eigenschaften von Feeptien machen
kann. So war es uns beispielsweiségtich, die Isomerieverschiebung irakhatit mit
einer Genauigkeit in der ®Renordnung voi0~'° eV zu bestimmen, und das bei ei-
ner Gammaernergie, die mit 14.4 keV um 14Genordnungendher lag! An Hand
der Blahtonprobe haben wir gesehen, dass sich auch bei sehr komplexen Mischsub-
stanzen noch brauchbare Aussagen treffen lassen. Somit wird klar, warum sich die
MoRbauerspektroskopie zu einem so weit verbreiteten Analyseverfahren entwickelt
hat.
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Abbildung 7: MbRbauerspektrum von &hton.
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