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2. Mel3methode PAC

2.1 Dieyy-Winkekorretationsfunktion

Da die energetischen Aufspaltungen entarteter Kernzusténde durch Hyperfeinfelder sehr ge-
ring ist, kdnnen die daftr verantwortlichen Felder (B, EFG) nur indirekt Uber Interferenzer-
scheinungen detektiert werden. Die Messung der gestorten yy-Winkelkorrelation ist neben der
NMR, MS und PAD eine sehr sensitive Methode zur Detektierung von Hyperfeinwechselwir-
kungen. Eine Ubersicht Uiber verschiedene Melimethoden findet man [SWe92], eine detail-
lierte Schilderung der Grundlagen der PAC findet man bei [FSt65].

Bei der PAC wird die zeitliche Anderung der y-Ausstrahlcharakteristik oder auch die Winkel-
korrelation der nacheinander beim Bevdlkern und Entvolkern eines isomeren Zwischenni-
veaus des Sondenkerns emittierten y-Quanten detektiert. Voraussetzung fur die Beobachtung
der gestorten yy-Winkelkorrelation ist eine anisotrope Emission aus dem isomeren Zwischen-
niveaul.

Ein Isotop zerfalle Uber eine yy-Kaskade von einem angeregten Zustand |Ii,Mi> unter Emis-
sion eines y; in den Zwischenzustand | I ,M> und dieser unter Emission von vy, in den Endzu-
stand || M, > Die Emission von y; wird im Detektor 1 nachgewiesen, der durch seine Po-
sition die Quantisierungsachse fur die Beobachtung weiterer Emissionen festlegt. Es entsteht
in den M;-Unterzustanden des Zwischenniveaus durch die Wahl der z-Achse ein sogenanntes
Aligment in der Besetzung, d.h., P(M) #P(M‘) und P(M) = P(-M) mit P(M) der Wahrschein-
lichkeit fur die Besetzung des Zustandes M. Das Aligment hat zur Folge, dal3 die Abstrahlung
von 7y, bezogen auf die Quantisierungsrichtung nicht mehr isotrop erfolgt sondern in
Winkelabhangigkeit. Im einfachen ungestorten Fall, d.h., wenn keine stérenden Felder auf
den Zustand |I,M) wirken, ergibt sich die Winkelverteilung als Summe von Legendre-
Polynomen:

W(ky, k,) =W(8) = k""iAAl)MZ)Pk (cos6) 2-1

kgerade

W ist die Winkelkorrelationsfunktion. Die Zahl k ist ein Laufindex zwischen 0 <k < Mini-
mumyvon (21, 11 +1°1,l2 + 1), | der Kernspin, |12 bzw. I*1 » bezeichnen die Multipolaritéten der
Ubergange. Der Koeffizient A1) hangt nur vom ersten und Ax(2) nur vom zweiten Ubergang
ab. Wenn der Zwischenzustand wahrend seiner Halbwertszeit Ty, einer Hyperfeinwechsel -
wirkung ausgesetzt ist, kommt es zu einer Umbesetzung der Unterzusténde, was einer zeitli-
chen Entwicklung des Zustandes entspricht. Die zeitliche Anderung wird Uber den Zeitent-
wicklungsoperator beschrieben:
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IM,) = AQ[M,) =D M XM, [AD|M,) 2-2

wobei |M, ) der umbesetzte Zustand im Zeitpunkt t ist. Wird die Hyperfeinwechselwirkung
berticksichtigt, ergibt sich somit fur die zeitabhangige Winkelkorrel ation:

2

WK, K= > (3 (M [HADM )M, [HADM,) 2-3

M;,M¢,07,05

wobei H; und H, die Wechselwirkungs- und o und o> die Polarisierungsoperatoren sind. Der
Operator A(t) lat sich unter Verwendung des Hamiltonoperators zur Beschreibung kombi-
nierter Wechselwirkung Hyomb Schreiben as:

kombl

A =e " 2-4
In [FSt65] wird gezeigt, dal’ die allgemeine Form der Winkelkorrelationsfunktion als:

Wk, Ky, ) = Y A DA QG 012k, +1)(2k, + D] #Y. " (0,,0,)Y. (6,.0,) 25

kq, Ko
N;, N,

geschrieben werden kann. Hier sind

0 der Winkel zwischen der Emissionsrichtung k und der z-Achse

[0} der Winkel zwischen der Projektion von k auf die xy-Ebene und der x-Achse.
Dabei beschreibt der zeitabhangige Storfaktor G(t):

(

| | k I I k
GMN2 (1) = — MMy ok +1)(2k, +1 ! 2 Ix
kiky () M;/Ib( ) \/( 1 )( 2 )LM/ —M Nl Mt,) _Mb N2
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vollsténdig den Einfluf der Hyperfeinwechselwirkung auf das Zwischenniveau. Hier bezeich-
nen M), [M{), [M,),[M7) Unterzusténde des Zwischenniveaus und es gelten die Neben-
bedingungen ki = 0, 2, 4, ... Min(2l, 11 + 1) und |Nij| £ ki. Die grofRen Klammern sind die 3j-
Symbole, die aus Clebsch-Gordon-Koeffizienten berechnet werden. Wie die Anisotropie-
koeffizienten AxiAw = Au(1)Ax(2) berechnet werden kdnnen, findet man in [FrS65]. Die An-
isotropiekoeffizienten werden in Experimenten nicht erreicht, da aus Intensitétsgrinden die
Detektoren in einen endlichen Raumwinkel emittierte y-Quanten akzeptieren. Die reduzierte
Anisotropie wird mit Ags bezeichnet.
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2.2 Aufnahme und Auswertung der PAC-Spektren

Der Storfaktor G(t), der ale Informationen Uber Hyperfeinwechselwirkungen des Zwischen-
zustandes enthdlt, kann in einer 2-Detektor-Geometrie gemessen werden, okonomischer ist
aber eine 4-Detektor-Geometrie. Dabei bilden vier Detektoren unter jeweils 90° eine Ebene
(Detektorebene, sieche Abb. 2.1).

Detektoren 1-4
RN

Probe ;
Y |
L — ,\5 2 ; >
45°-Geometrie 90°-Geometrie

ADbb. 2.1: Dargestellt sind die im Experiment verwendeten Detektorgeometrien. Die Proben-
normale (kleiner Pfeil) bildet bei der 45°-Geometrie mit jewells zwel Detektoren einen Winkel
von 45° und liegt in der Ebene, die von den Detektoren gebildet wird (Detektorebene). Bel der
0°- oder 90°-Geometrie zeigt die Probennormale genau in einen der vier Detektoren.

Alle Spektren wurden Uber eine Koinzidenzelektronik aufgenommen. Die Detektion vom
Quant y1, welches bei der Bevolkerung des isomeren Zwischenniveaus in einem der vier De-
tektoren detektiert wird, gilt als Startsignal und 6ffnet ein Zeitfenster fur die Detektion von 7y,
in einem der anderen Detektoren. Das Zeitfenster ist in der Gréfenordnung von einigen
Halbwertszeiten Ty, des isomeren Zwischenniveaus (z.B. "'Br/”’Se: Ty, = 9.3 ns, Zeitfenster
T ~ 400 ns) und bestimmt die Lange des aufgenommenen Spektrums. Die Fenster fur die
Energien der beiden Quanten werden Uber Diskriminatorschwellen eingestellt, so dai3 die
Mef3elektronik ,, weil3*, welches Quant Start und welches Stopp bedeutet. Das Zeitfenster wird
bei der Detektion von y, geschlossen und die so gemessene Zeit as Koinzidenzsigna in ei-
nem Vielkanaanalysator (Multi-Channel-Analyzer MCA) gespeichert. Bei vier Detektoren
ergeben sich somit 12 verschiedene Start-Stopp-K ombinationen und damit 12 PAC-Spektren.
Damit die Zeitsignale aus den verschiedenen Detektorkombinationen den richtigen Kanden
zugeordnet werden konnen, mul3 vorher ein Routing eingerichtet werden. Wenn beide detek-
tierte Quanten vom gleichen Zerfall stammen, hat man es mit einer echten Koinzidenz zu tun.
Nur echte Koinzidenzen geben Auskunft Uber die gestorte yy-Winkelkorrelation. Stammen vy,
und v, von zwei verschiedenen Kernen, spricht man von zufdliger Koinzidenz. Sie bildet den
Untergrund des Spektrums. Fur den ungestorten Fall, d.h., es kommt zu keinen Hyperfein-
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wecheslewirkungen, erh@t man in solcher Mef3anordnung als Spektrum den exponentiellen
Zerfall des isomeren Zwischenzustandes mit der Halbwertszeit T1,. Kommt es zu zeitlichen
Stérungen der Winkelkorrelation, z.B. durch Hyperfeinfelder, macht sich dies in der oben
beschriebenen Anordnung ortsfester Detektoren als zeitlich oszillierende Koinzidenzzéhlrate
bemerkbar, welche die Drehfrequenzen der anisotropen Abstrahlcharakteristik widerspiegelt.
Im Spektrum wird dies anhand aufgepragter Oszillationen sichtbar. Diese zusétzliche zeitliche
Signatur ist die Winkelkorrelationsfunktion. Das Spektrum wird beschrieben durch:

-t
C,(6,) = Cle "W, (6,t) +U, 2.7

miti, j =1, 2, 3, 4 den Indizes fir Start- und Stoppdetektor, Cjj(6,t) dem gemessenen Koinzi-
denzspektrum, Ci?e ’ dem Zerfallsspektrum ohne Storung, W(6,t) der Winkelkorrelations-
funktion, U;; dem konstanten Untergrund und &€ dem Winkel zwischen Detektor i und j. Dadie
Zahl der zufélligen Koinzidenzen zum Untergrund beitragt, sollte sie so klein wie mdglich
gehalten werden. Bei vorgegebener Mef3anordnung hangt sie vom gewahlten Zeitfenster T, in
dem v, noch zu y; gehdrig gezdhlt wird und der Aktivitét C der Probe ab. Das Verhdtnis von
echten Koinzidenzen C:™ zu zufélligen C' ergibt sich zu:

Ci}echt 1

ca cT #
ij

Sollen die zufdligen Koinzidenzen nicht mehr als 1% betragen, darf die Aktivitét der Sonde
""Br/""Se auf einer Probe bei einem Zeitfenster von etwa 100 ns nicht mehr als etwa 10° Zer-
fadle pro Sekunde betragen.

Aus den Koinzidenzzahlraten mul3 G(6,t) extrahiert werden, um die Drehfrequenzen @ ; und
aoi der Hyperfeinwechselwirkungen zu bestimmen. Dazu wird das sogenannte Standartzahl-
ratenverhaltnis R(t) gebildet mit:

R(t) =2 ClSO — Cgo
C180 + CQO
mit Cigo einem Koinzidenzspektrum bei 8 = 180° (z.B. Det.1 = Start, Det.3 = Stopp, siehe
Abb.9) und Cy, einem Koinzidenzspektrum bei 8= 90° (Det.1 = Start, Det.2 = Stopp).

Sind die einzelnen 90°- bzw. 180°-C;j-Spektren einander aquivalent (unter den gleichen Be-
dingungen aufgenommen wahrend derselben Messung), konnen sie alle zur Verbesserung der
Statistik bei der Bestimmung von R(t) zusammengefaldt werden. Dabei ist:

1

Ce =(Cy-Cy,-Cyg 'C41)Z 2-10
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1

Ciuo =(Ci3-Cy - Cyy '(:31)Z 2-11

Die Spektren missen zur Bestimmung von R(t) entsprechend prépariert werden. Um Pha-
sengleichheit der einzelnen Spektren zu garantieren, missen ale C;; auf einen gemeinsamen
Zeitnullpunkt to verschoben werden. Weiterhin muf3 der Untergrund Uj; abgezogen werden.
Im letzten Schritt muR eine theoretische Kurve Uber die Methode der kleinsten Fehlerquadrate
an R(t) angepaldt werden. Das passiert numerisch in mehreren Iterationsschritten bis y? befrie-
digend klein ist (x>~1). Die parametrisierte Fitkurve fiir R(t) enthélt im Parametersatz unter
anderem die gesuchten Freguenzen fur die Hyperfeinwechselwirkungen. Mit dem fir die
Auswertung benutzten Programm DEPACK [Lin96] kann man Spektren reiner magnetischer,
elektrostatischer als auch kombinierter Wechselwirkungen analysieren. Als Ergebnis erhalt
man die Frequenzen @, an, Winkel der Felder relativ zur Probennormale, Fraktionen, 7 der
EFG's, Dampfung der Wechselwirkung usw. Da man wie bereits erwdhnt nur die Frequenzen
extrahieren kann, diese aber ein Produkt aus Kern- und Elektronengrof3en darstellen, kdnnen
zur Bestimmung der Felder aus den Freguenzen nur Sonden benutzt werden, deren Kern-
eigenschaften wie Spin |, magnetisches Moment my, Anisotropien A;; und Kernquadrupol -
moment Q bekannt sind.

2.3 MelRelektronik

Zur Detektion der y-Strahlung wurden auf Photovervielfacher geklebte NaJ-Szintillator-
kristalle benutzt. Diese Detektoren haben eine hohe Energieaufldsung, was erforderlich ist,
wenn die Energien von y; und v, énlich sind. Um zuféllige Koinzidenzen gering zu halten
mufld einerseits der erwahnte Zusammenhang zwischen T und C berticksichtigt werden, ande-
rerseits hangt CijZUf ebenfalls von den Raumwinkeln ab ( < Detektorflache, Abstand zwischen
Probe und Detektor) in denen die Detektoren die Strahlung detektieren. Das kann Uber den
Abstand des Detektors zum Pr8parat reguliert werden. Ein Optimum fir die Spektren wurde
erreicht bei einem mittleren Abstand von ~ (4.5 + 0.5) cm und einer Aktivitét von etwa 3* 10
bis 5* 10" Zerfallen pro Sekunde. VVon jedem Detektor werden zwei Signale abgenommen: ein
Anoden- und ein Dynodensignal. Das Anodensignal wird im Vorderflankendiskriminator in
ein Zeitsignal umgewandelt und nach Passieren einer Verzogerungsbox auf eine Torstufe ge-
geben. Das Dynodensignale ist ein Energiesignal, das einen Einkanaldiskriminator passiert,
wenn es die richtige Impulshohe hat und damit as Energie von y; bzw. 1y, identifiziert wird.
Das passierte Energiesignal 6ffnet bel Eintreffen die Torstufe, um das Zeitsigna durchzulas-
sen. Das Signa nach der Torstufe enthédlt Informationen Uber Zeit und Energie. Die Koinzi-
denzausgangssignale werden zum Starten und Stoppen eines Zeit-Pulshéhen-Wandlers (TPC)
benutzt. Er funktioniert wie eine Stoppuhr, die die Zeitdifferenz zwischen Startsignal (y1) und
Stoppsignal (y2) in ein proportionales analoges Signa umwandelt. Die Ausgangssignale wer-
den je nach Hohe (Zeitdifferenz) Gber einen Anaog-Digital-Wandler (ADC) in einen Kanal
eines MCA gegeben, der das Ereignis als Funktion der Zeit einsortiert.
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Es zeigt sich hiermit, dal3 bei der Wahl ,,geeigneter* nuklearer Sonden nicht nur Kerneigen-
schaften bekannt sein miissen, auch Eigenschaften wie Energien von y; und 7., Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten der Zustande und Halbwertszeiten des Mutterisotops sowie des isome-
ren Zwischenniveaus missen bedacht sein. Diese Vorgaben schranken die Wahl ,, geeigneter*
PAC-Sonden extrem ein. Im nachsten Abschnitt werden die in dieser Arbeit verwendeten
PAC-Sonden vorgestellt.

2.4 Benutzte PAC-Sonden

Die in der Arbeit verwendeten Sonden sind “Br/"’Se, “Rb/"Kr und *n/**'Cd. In der
Schreibweise ,*A/*B“ bedeutet x die |sotopenmasse, A ist das Mutterisotop, welches implan-
tiert wird, und B ist das Isotop, an dem die PAC-Messung durchgefuihrt wird. Alle Experi-
mente wurden am Massenseparator GPS™-ISOLDE? durchgefiihrt, der ein reichhaltiges Ange-
bot radioaktiver Nuklide bietet. Die Isotope werden durch Spallation, Spaltung oder Frag-
mentierungsreaktionen beim Beschuld eines Hochtemperatur-Targets mit hochenergetischen
Protonen erzeugt. Die Protonen haben wahlweise eine Energie von 1.0 bzw. 1.4 GeV bei ei-
nem Strom von etwa 2.0 4A. Die verschiedenen Targets kénnen je nach gewiinschten Isoto-
pen ausgewechselt werden. Nach lonisation der Spaltprodukte werden diese Uber eine 60 kV -
Extraktionsinse in den Massenseparator beschleunigt und dort nach gewlnschten Massen
selektiert. Der GPS erlaubt drei Strahlen in einem Massenbereich von +15% gleichzeitig zu
extrahieren. Die Massenaufl6sung betragt M/AM = 2400, was fir die hier vorgestellten Mes-
sungen einen hohen Reinheitsgrad an | sotopen bedeutet.

2.4.1"Br/""Se

Ein Mutterisotop der Sonde "'Br/”’Se, das "’Rb wird an der ISOLDE (iber Spallation eines
Nb-Targets erzeugt. ’Rb zerfallt mit der Halbwertszeit von Ty, = 3.9 min zu “’Kr, ’Kr nach
einer Halbwertszeit von Ty, = 75 min zu "'Br. Bel der Préparation der zu messenden Probe
muf3 man darauf achten, zu welchem Zeitpunkt T, die radioaktiven Sonden auf die Oberflache
des Kristalls gebracht werden, da die chemischen Eigenschaften des Hauptanteils der Isotope
zu Ty das Praparationsverhalten bestimmen. So sollte man bei dieser Sonde den Zerfall von
""Kr abwarten, da das Edelgas Krypton beim weiteren Zerfall wegen der schwachen van-der-
Waals-Bindung von der Oberflache fluchtet. Das Brom mit einer Halbwertszeit von 57 Stun-
den gestattet den Zerfall von Krypton einerseits abzuwarten und &3t gentigend Zeit zur weite-
ren Préparation andererseits. Zerfalt "'Br zu "'Se, bevélkert es mit einer Wahrscheinlichkeit
von nur 4.46% das angeregte Kernniveau im "’Se mit dem Spin I” = 3/2". Unter Aussenden
von y; mit einer Energie von 755 keV wird der isomere Zwischenzustand mit dem Spin |7 =
5/2" bevolkert. Dieser besitzt das magnetische Kernmoment my = 1.12 pg, ein Kernquadru-

! General Purpose Separator
2 | sotop Separator Online Device



2. Mef3methode PAC 37

polmoment Q = 0.76 barn und eine Halbwertszeit Ty, = 9.3 ns. Die Abregung des Zustandes
geschieht zu 68% durch Aussenden des Quants y, mit einer Energie von 250 keV (siehe
Abb.2.2). Es ergibt sich somit eine Gesamtwahrscheinlichkeit von etwa 1.1 %, dal? "'Br iiber
die in der Abbildung dargestellt Kaskade zerféllt. Das ist das maximale Mali3, was als echte
Koinzidenz unter den Raumwinkel 4r abgestrahlt wird. Die mef3baren Zerfélle werden noch
verringert, beachtet man Ansprechwahrscheinlichkeit der Detektoren sowie von den Detekto-
ren aufgespannten Raumwinkel. Dal3 die Sonde trotzdem geeignet ist, zeigen die hohen Ani-
sotropien der Winkelkorrelationsfunktion des isomeren Zwischenniveaus (Aj-Werte, [i,] = 2,
4] in Abb. 2.2). Experimente mit dieser Sonde auf Oberfl&chen wurden von Lohmuller
[Loh95] auf Silizium und von Granzer [Gra96] auf Nickel durchgefuhrt.

5/2 "Rb T,=3.9min
512" 77K|’ T,,=75min
} 7 _
Sa 3/2 Br 7..=57 A,, =-0.454
P(—) 4.4 % A, =-0511
3/2 1005 keV A =-0028
lv] AE = 755 keV, P(—) 37 % A, =-0.031
5/ 250 keV T,=9.3ns,
D — my = 1.12(2) s, [ZSa84]
U7 OkeV > AE = 250 keV, P(—) 68 % Q= 0-76bamn  [Haad6]
"Ss

Abb. 2.2: Zerfallsschema von ""Rb zu “'Se

2.4.2 °Rb/™Kr

Das radioaktive Isotop “Rb/"Kr wird wie das “Br/’’Se durch Spallation aus einem
Nb-Target gewonnen. Im Vergleich zu "’Br/”’Se hat man furr die Mef3vorbereitung wesentlich
weniger Zeit, da man aus dem Massenseparator sofort das Mutterisotop "°Rb extrahiert, wel-
ches eine Halbwertszeit von lediglich 23 min hat. Das erfordert ein sehr konzentriertes Ar-
beiten wahrend des Uberdampfens der radioaktiven Sonden auf den Kristall. “Rb zerfallt mit
einer Ubergangswahrscheinlichkeit von 12 % in den angeregten Zustand von “Kr, der eine
Energie von 290 keV Uber dem Grundzustand besitzt. Unter Aussenden von y; mit einer
Energie von 143 keV wird mit einer Wahrscheinlichkeit von 61 % der isomere Zwischenzu-
stand (siehe Abb. 2.3) bevolkert. Dieser geht mit einer Ubergangswahrscheinlichkeit von
83 % unter Abstrahlen von v, (147 keV) in den Grundzustand Uber. Die Gesamtwahrschein-
lichkeit fir den Zerfall von "Rb tber diese Kaskade betragt somit etwa 6%. Der Zerfallska-
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nal des Elektroneneinfangs (Electron capture - EC) von "°Rb zu “Kr deutet auf ein Problem
hin, was im Experiment sichtbar wurde. Bei dem Prozef3 wird die gesamte Rickstol3energie
des Neutrinos vom Kern aufgenommen. Die Energie wird berechnet aus:

E (Q_ EB)2 2.12

RiickstoR — 2
2mc

mit dem Q-Wert von 3.649 MeV, Eg der Bindungsenergie des eingefangenen Elektrons aus
der K-Schale (fir Kr Eg(1s) = 14326 eV), m der Masse des Zerfallproduktes (“°Kr). Daraus
ergibt sich eine RiickstoRenergie von 89.77 eV. Wenn man bedenkt, dal3 Krypton as Edelgas
nur durch van-der-Waals-Kréfte adsorbiert wird (Eging ~ 0.5 €V), kann man sich leicht die
experimentelle Herausforderung fir eine PAC-Messung an der Oberflache vorstellen.

5/ "Rb T,,=23min

79Kr / )
£/p 290 keV A=) 12%

Y, AE = 143 keV, P(=) 61 %

- 147 keV T,=79ns,
52 i < m, = 1.1241,,
_ Y. AE = 147 keV, P(—) 83 % Q= 0-45(3)barn
vz e A, = 0.169 [KLL83]
“Kr A,,=-0.118 [KLL83]

Abb. 2.3: Zerfallsschema von "°Rb zu °Kr

2.4.3 Y nMed

Die Sonde ™In/*'Cd zerféllt vom Grundzustand des **In mit einer Halbwertszeit von 2.83
Tagen mit 99.99% Wahrscheinlichkeit in den angeregten Zustand mit Spin 5/2 und einer
Energie von 290 keV iber dem Grundzustand von *'Cd. Ist dieser Zustand bevélkert, wird
die fur die Koinzidenzmessung beobachtete Kaskade zu 100 % durchlaufen. Hier zeigt sich
sowohl in den Ubergangswahrscheinlichkeiten als auch in den Halbwertszeiten und den Pa-
rametern des Zwischenzustandes, dal3 sich diese Sonde ausgezeichnet zu PAC-Messungen
eignet.
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/2" In T1,,=283d

111
Cd /
P(—) 99.99 %
215 417 keV

Y AE =172 keV, P(—) 100 %

+ 245 keV T, =85ns,
5/2 < memaTe |
_ =0.83barn ) '
Lo OkeV Y AE = 245 keV, P(—) 100 % AZ ZO.550am ) [vias3)
A,.=0.204

111Cd

Abb. 2.4: Zerfallsschema von **In zu *'Cd

Im folgenden Kapitel, werden der zur Messung verwendete experimentelle Aufbau sowie die
Probencharakterisierung und -préparation beschrieben.









