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Gerd Koppelmann

Lichtoptische v. Laue — Interferenzen
Modellversuche zur Kristallgitterbeugung
mit sichtbarem Licht an Raumgittern aus

iibermolelkularen Kugeln?t

l. Opale als optische Kristalle

Edel-Opale sind vor allem als Schmuck-Edelsteine bekannt. In weiBem Licht
reflektieren sie in bestimmten Richtungen schillernd intensiv in fast reinen Spektral-
farben. Der Farbreflex ist nur in kleinen Bereichen (einige mm) einheitlich und

#ndert sich von Ort zu Ort sowie mil der Beleuchiung. Ber den funkelnden IMarben
handelt es sich offensichtlich nicht um Absorptionsfarben (wie beim Rubin oder
Smaragd) und auch nicht um Farbspektren, wie sie durch Lichtbrechung an den
Facetten eines geschliffenen Diamanten durch Dispersion entstehen. Schon frither
vermutete man als Ursache der Farberscheinungen der Opale irgendwelche Licht-
Interferenzen /1/. Wie jedoch erst neuere, eingehende Untersuchungen gezeigt
haben /2-4/, konnen die Effekte als lichtoptische v.Laue-Interferenzen an
makroskopischen Raumgitterstrukturen aus Ubermolekularen Baustemen (Ku-
geln) quantitaliv gedeutet werden.

Yor allem elektronenmikroskopische Untersuchungen zcigten, daBl Edelopale einen
regelmiBigen Aufbau aus kleinen, amorphen Si05-Kugeln gleichen Durchmessers
besitzen (Abb.la,b). Bei der Entstehung der Edelopale ordneten sich offensichtlich
die $i0,-Kugeln regelmibig in dichtester Packung, dhnlich wie in einen Kasten
geschiittete Kugellagerkugeln gleichen Durchmessers. Auf die unterste Schicht
quadratisch oder hexagonal angeordneter Kugeln A liegt eine zweite Schicht von

a,b) Bruchflsichen von Edel-Opalen mit hexagonal und

kubisch dichtester Kugelpackung /3/; ¢} Bruchflache eines
gewohnlichen Opals 74/,

! Vorgestellt als Poster mit Experimenten auf der TMP-Caonference, Miinchen 1984
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Abb.2 a) Raumgitter in kubisch dichtester Kugelpackung;
b) Netzebenen der Hohlrdume zwischen den Kugeln (Streuzentren);
Entstehung einfarbiger v Lave-Reflexe nach /4/.

Kugeln B, die jeweils in den Vertiefungen zwischen drei Kugeln A ruhen. Darauf
folgen weitere regelmiifig angeordnete Schichlen von Kugeln, so dall sich eine
Raumgitter-Anordnung ergibt (Abb.2a). Die wichtigste Voraussetzung, daBl nim-
lich alle Kugeln fast genau gleiche Durchmesser bestitzen, ist offenbar im Edel-
opal gut erfuillt. Gewohnliche Opale (Abb.lc) zcigen dagegen einen ungeordneten
Aufbau aus etwa kugelformigen Teilchen mit sehr unerschiedlichen Durchmessern;
entsprechend ergibt sich eine diffuse weile Lichtstreuung mit nur schwachen Farb-
effekten (Opalstrevung, Abschn.6).

Zwischen den benachbarten und sich berlihrenden gleich groBen Kugeln eines dicht
gepackten Kugel-Raumgitters (Abb.2a) verbleiben entsprechende Zwischenrdume
(Abb2b). An diesen raumgitterartig angeordneten kleinen Bereichen anderer Brech-
zahl wird das einfallende Licht ebenfalls gestreut. Die entstehenden Huygensschen
Elementarwellen interferieren dann aber bekanntlich so, dafi in den meisten
Richtungen Ausloschung und nur in bestimmten Richtungen Verstirkung auftritt,
namlich wenn die Braggsche Inlerferenzbedinungen erfiillt ist

h-%=2nd sin® )

Hierbei ist d der Netzebenen-Abstand, h = 1,2,3... die Ordnungszahl der Inter-
ferenz, @ der Glanzwinkel und n  die mittlere Brechzahl. - Fiir parallel ein-
fallendes weiBes Licht kamm die Gl. (1) nur fiir bestimmte Wellenlingen Ay er-
fullt sein, d.h. es erscheinen in ganz bestimmten Richtungen @ einfarbige Rellexe:
Ao hdngt auber vom Glanzwinkel im wesentlichen vom Gitterabstand d , d.h.
von der Kugelgrofie ab. Diesc ist in verschiedenen Opalen, aber oft auch in ver-



Abb.3 Opal-Oberflachen mit einfarbigen Reflezen, a) Makrophoto (ca.l0 x);
h) Feinstrukturen (im Reflexions-Mikroskop, ca. 40x).

schiedenen Bereichen des gleichen Opals unterschiedlich. Die einige mm grolen
"Einkristall-Bereiche” erscheinen dem Betrachter nur unter geeigneten Be-
leuchtungs- und Beobachtungswinkeln (wie metallisch reflektierend) in einheit-
licher Spektralfarbe leuchtend, wihrend andere (griBere) Bereiche dunkel sind
(Abb.3a). In diesen leuchien dann anders orientierte "Einkristalle” unter anderen
Beleuchtungswinkeln und unter anderen Farben auf. Beim Auftreten der Farb-
reflexe st meistens Einfallswinkel nicht gleich Ausfallswinkel, denn die Netz-
cbenen, dic dic Bragg-Rellexe lietern, liegen oft nicht parrallel zur Opal-Ober-
fliche. - Werden Beleuchtungswinkel und Beobachtungswinkel von etwa senk-
rechter Betrachtung ausgehend vergrifert, so ergeben sich in den reflektierenden
Einkristall-Bereichen Farbverschiebungen zum kurzwelligen Spektrum; Entspre-
chend Abb.2 und Gl. (1} wird dabei der Glanzwinkel (von 90° ausgehend) ver-

klemert und 1‘} mmmt ab.

Praktisch sind die Opal-Pseudokristalle allerdings auch innerhalb einer Dﬂmane ein-
heitlicher Interferenzfarbe nicht idcal aufgebaut. Es gibt Stapelfehler und Zwillings-
kristallbildung sowie Wechsel zwischen hexagonalen und kubischen Kristallberei-
chen u.a. Unter einem schwach vergrioBernden Mikroskop oder auch schon mit
einer einfachen Lupe sieht man oft eine streifige Struktur (Abb.3b). - Quanti-
tative Untersuchungen sind schwierig /3/, aber es ist einfach, einige Demon-
strationsexperimente zu zeigen (s.u.).

2. Optische Kristalle aus hochpolymeren Kunststoff-Kugeln

Die Polymerisation /35, 6/ bestimmter organischer Substanzen (Styrol, Akrylester)
71 Makromolekiilen mit vielen Tausenden von Monomeren-Molekiilen 148t sich
so fihren, daBl wibnge Latex-Emulsionen mit kleinen kugelférmigen Teilchen
entstehen, die weitgehend gleiche Durchmesser hesitzen (Abwerchungen nur wenige
%). Bei einer hinreichend hohen Teilchen-Konzentration lagern sich die gleich
grofien Latex-Kugeln zu dichtesten Kugelpackungen zusammen /7/ (Kondensa-
tion). Elektronenmikroskopische Aufnahmen zeigen mehr oder weniger groBic Ein-
kristallbereiche (Abb.da), in denen jedoch die erwihnten Kristallbaufehler direkt
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Abb.4 Elektronen-mikroskopische Replika-Bilder; a) Bruchfliche
einer eingetrockneten monodispersen Polystyrol-Emulsion /10/
b) einer cingetrockneten Schicht (Kugeln ca. 02 um Durchmesser; /9/)

erkennbar sind. In Abb.4 b sieht man ferner Knstallite mit verschiedenen Orien-
tierungen und typische Korngrenzen.

Auch die iibermolekularen Latexkugel-Kristalle kisnnen im weiBen Licht funkelnde
einfarbige v.Lave- bew. Bragg-Rellexe erzeugen. Die quantitativen Zusammen-
hinge wurden vor allem von W.l.uck und Mitarbeitern /8-10/ untersucht. Er
schlug auch bereits vor, Latex-Kristalle als lehrreiche Modelle lir die Veran-
schaulichung von typischen Erscheinungen in der Kristallphysik zu verwenden.

Anmerkung: In Dispersionen mit gréifieren Latex-Kugeln (d = 0,8 tm) konnte W. Luck
710/ die Gitterstrukturen auch im Lichtmikroskop hoher Auflésung direkt beobachten.
Es zeigten sich Einkristall Bereiche mit vorzugsweise 60°- Kristall-Korngrenzen. Selbst
Effekte der Kristalldynamik liefen sich im Lichtmikroskop beobachten. So wachsen in
der Emulsions—Schicht mit der Leit die groBeren Einkristalle auf Kosten der kleineren.
In ciner monodispersen Latex Dispersion erfolgt eine Kondensation von Pseudo-
Kristallen nur dann, wenn die Teilchen-Konzentration einen Grenzwert iiberschreitet
(Sattigungs-Konzentration). - Ubrigens licB sich sogar dic Kondensation einzelner
Kugclteilchen im Mikroskop beobachien. In der Lisung zeigt ein solches Teilchen
starke Rrownsche Wanderungs-Bewegungen. Auch auf der Kristall-Oberfliche wandert
die Kugel, bis sie an einer energetisch giinstigen Stelle in das Gitter cingebaut wird.
z.B. in einer leeren Fehistelle der obersten Netzebene oder einer Netzehenen-Treppen-
stufe vsw. Im Aungenblick des Einbaus verliert das Einzelteilchen den groBten Teil der
kinetischen Energie und nimmt dann an der geringeren thermischen Bewegung des
Gesamtkristalls leil (wie es die Kristall-Thenrie verlangt) /10/. - In Gemischen von
zwei Latices mit verschiedenen Kugeldurchmessern bilden sich iibrigens nur dann
regelmiBige Gitterstrukturen (Mischkristalle), wenn der GroBenunterschied kleiner ais
10 X sl

Insbesondere in der Nahe der Gefdlwinde bilden sich in monodispersen La-
tex-Dispersionen mit Kugelgroflen von d =02 - 0,5 um Kristalle, an denen bei
Beleuchtung mit weilem Licht einfarbige v.Laue-Reflexe beobachtet werden
kinnen. Parallel zu den (Glaswfinden bilden sich Netzebenen mit besonders ho-
her Packungsdichte (kleine Miller-Indizes), die besonders intensive Reflexe
lietern.

Prakisch verwendeten Luck und Mitarbeiter Mikrokiivetten mit 20 pm Glasfenster-
Abstand. Mit einem Spektralphotometer wurden je nach Winkellage Haupt- und
Nebenmaxima gemessen, denen unterschiedliche v.Laue-Reflexe (100, 11, 10,
200.....) 7ugeordnel werden konnten. Wie sehr eingehende Untersuchungen der
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Wellenlingen- und Winkelabhangigkeiten gezeigt haben /8/, bilden die Latex-
Kugeln in der wiiBrigen Dispersion kubisch (und nicht hexagonal) dichteste Raum-
gitter, obwohl beide Strukturen kristallphysikalisch moglich und gleich wahrschein-
lich sind. W. Luck vermutete eine leichte Bevorzugung der kubischen Phase auf-
grund etwas giinstigerer Oberflichenspannungs-Energien. - Aus der Winkel-
breite der Reflexe konnte nach Formeln der Rontgenstruktur-Analyse die Ausdeh-
nung der Kristallite (ungestorte Einkristall-Bereiche) ermittelt werden; weitere
Aufschliisse geben die spektrale Halbwertsbreiten der Reflexe. Die Dicke der auf
der Glaswand aufgewachsenen Latex-Kristalle betragt nur 10-30 Gitterebenen.

Es konnte sogar das Wachsen der Kristalldicken (etwa iiber | Stunde) verfolgt
werden.

Die intensiven, einfarbigen v. Laue-Reflexe konnen dhnlich wie an Opalen ge-
zeigt werden. Ungliicklicherweise sind hochkonzentrierte Latex-Emulsionen mit
homogener Teilchengrofle m.W. nicht kommerziell erhiltlich, und Latex-Kristalle
in wiBriger Suspension sind meistens nicht iiber lingere Zeit stabil. Wir konnten
jedoch einige Experimente mit Latex-Kristallproben zeigen.2

Anmerkung: Schon bevor Latex-Kristalle eingehend untersucht wurden, waren kristall-
ahnliche Strukturen bei elektronen-mikroskopischen Untersuchungen bestimmter Arten
von Viren bei geeigneter Trocknung gefunden worden (Lit.s./9,0/). Da auch hier
z.T. die Durchmesser der Einzelteilchen in der GroBenordnung der Wellenlange A des
sichtbaren Lichts liegen, konnten auch an einigen Viren-Kristallen z.T. farbige v.Laue-
Reflexe beobachtet werden. - Nach Wiederauflosung derartiger Kristalle ergeben sich
iibrigens waBrige Suspensionen mit unverdndert weiterlebenden Viren. - Aus ver-
schiedenen Griinden sind natiirlich optische Kristalle aus Viren fiir Unterrichisversuche
nicht geeignet.

3. Beobachtung lichtoptischer v.Laue-Interferenzen an Opalen und Latex-Proben

Die verwendeten Proben haben ebene Oberflachen. Die farbigen Reflexe konnen
mit jeder weiBen Beleuchtung (Deckenlicht, Tischlampe) direkt beobachtet werden.
Durch Neigen und Drehen der Pobe (z.B. eines Opals) lassen sich Einfalls- und
Beobachtungswinkel freihand dndern. Man sieht die kleinen, nur wenige mm?
groBen einheitlichen Bereiche ("Einkristalle”) einfarbig intensiv aufleuchten, wenn
die Bragg-Bedingung erfiillt ist. Eine definierte Aufstellung und gute Winkel-
Variationen ermoglicht ein normales Dreibein-Photostativ mit Kugelgelenk (Abb.5)
Die Betrachtung der Opal-Bereiche gleicher Reflexfarbe mit einer Lupe (5x) zeigt
bereits oft eine streifige Unterstruktur, die auf "Kristallbaufehler” schlieBen 140t.

Auch eine Projektion der Opal-Oberflache im Licht der v.Laue-Reflexe ist
moglich (Abb.6). Bei miBiger VergroBerung (3 - 5 x) geniigt die Beleuchtung
mit einer Ublichen Experimentierleuchte mit Aufsteck-Kondensator (6 V, 30 W;
evtl. mit 8 V tiberlastet, um deutlich grofere Helligkeit zu erhalten); die Abbil-
dung erfolgt mit einer einfachen Linse f = 100 mm auf einen 0,3 - 0,5 m ent-
fernten weiBlen Schirm. - Wird der Opal in einer Drehfassung gehaltert, so

2 Herrn Prof. W. Luck (Marburg) danke ich fiir die Uberlassung von geeigneten Latex-
Emulsionsproben.
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kann man auch hier den Azimut-Winkel leicht andern und die sich Andernden
v.Lauve-Reflexe beobachten. - Bei starker VergroBerung fiir die Projektion in
einem Horsaal braucht man eine Glishlampe hoher Leuchtdichte (z.B. eine Jod-
Quarz-Glihlampe, 24 V, 250 W); hierbei ist aber unbedingt ein Warmeschutzfilter
(Fa. Schott KG, ca 5 mm) einzuschalten, damit der Opal nicht unzulissig er-
wirmt wird.
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Abb.7 Demonstration der Winkelabhzingigkeit roter v.Laue-
Reflexe eines Opals mit einem HeNe-Laser

Mit einem kleinen HeNe-Laser 14Bt sich ferner die Winkelabhiingigkeit der Re-
flexe in monochromatischem Licht an geeignet ausgew&hlten sehr kleinen Opal-
Regionen zeigen (Abb.7). Das parallele Laserbiindel (1-2 mm Durchmesser) wird
durch eine Linse (f = 200 mm) auf einen kleinen Brennpunkts-Bereich (< 0,1 mm
Durchmesser, beugungsbedingt) gesammelt. Das an einem roten Opal-Bereich
durch Raumgitter-Interferenz unter bestimmten Winkeln reflektierte Licht wird
auf einem Pappschirm beobachtet, der in der Mitte durchbohrt das Beleuchtungs-
biindel durchtreten 1aBt. - Nur gentigend groBe Einkristalle wiirden monochroma-
tische Bragg- oder v.Laue-Reflexe und genau definierte Glanzwinkel liefern. Die
meisten an den Opalen beobachteten Reflexe erstrecken sich jedoch tiber groBere
Winkelbereiche (bis £ 10°) und besitzen z.T. auch Streifenform, was auf die ge-
nannten Kristallbaufehler zurtickzufiihren ist. /2/.

Die Latex-Emulsion befindet sich zwischen zwei zusammengeklebten Mikroskop-
Objekttragern (Abb.8a), von denen der eine einen flachen kugelformigen Hohl-
schiff aufweist. In den diinnen Randbereichen wird die Latex-Schicht etwas
transparent. Mit einem dicht dahinter aufgestellten Handspektroskop beobachtet
man eine scharfe dunkle Bande im kontinuierlichen WeiBlicht-Spektrum (Abb.8c).
Dieses Licht fehlt im Transmissions-Spektrum, weil es nach vorne als Bragg-
Reflex reflektiert wird.

Die Beobachtung des Spektrums im reflektierten Licht (Abb.8b) ist experimen-
tell etwas aufwendiger. Man analysiert mit dem Handspektroskop das Licht, das
in der Anordnung Abb.6 durch das Schirmloch tritt, und sieht z.B. eine scharf .
begrenzte schmale helle griine Bande im Spektrum auf dunklem Grund. Aus der
Breite der Interferenzbande 148t sich uibrigens die Zahl der im Kristall reflektieren-
den Netzebenen abschitzen (ca. 10 - 20). - Zur Beobachtung des Spektrums
einzelner Opal-Reflexe muB man die Abbildung der Opal-Oberfliche so einstellen,
daB ein besonders heller Reflex einheitlicher Farbe auf das Schirmloch 1n Abb.6
falit. Die Opal-Spektren sind denen der Latex-Kristalle sehr dhnlich.
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Abb.8 a) Beobachtung der Spektralverteilung in v.Lave-
Reflexen an optischen Latex-Kugel-Kristallen in Trans-
mission mit einem Handspektroskop; b, c) Spektrum in
Reflexion und Transmission

4. Verwefoe Opél- u;d Latexprében :

Aus Kostengriinden verwenden wir fir die Versuche sogen. Opal-Dubletten. Auf
kleinen 1 - 2 mm dicken Platten (ca. 6 x 8 oder 10 x 12 mm) aus schwarzem Grund-
material (Onyx) sind sehr dinne Scheiben (ca. 0,3 mm dick) von kleinen austra-
lischen Edelopalstiicken (von 2 - 3 mm Grofle) nebeneinander aufgeklebt und an
der Oberflache wahrscheinlich mit einem Kunststofflack iiberzogen und auf diese
Weise kratzfest und eben versiegelt. Solche Opal-Dubletten sind in Edelstein-
Handlungen nicht allzu teuer erhiltlich. Diese Dubletten sind fiir die beschriebenen
Handversuche viel besser geeignet als sogen. Opal-Tripletten. Diese bestehen aus
den geschilderten Dubletten mit einem aufgeklebten dritten durchsichtigen Stein
(Bergkristall), der z.B. plankonvex linsenformig oder anders bauchig-gekrimmt
geschliffen ist. Dadurch werden zwar die farbigen Funkeleffekte des Opals sehr
auffillig; aber die einzelnen lokalen Bereiche des Opals sind nicht scharf zu sehen
oder abzubilden. - Auf die Theorie zur Entstehung von Edel-Opalen konnen
wir hier nicht eingehen; sie ist anderenorts in allgemein verstindlicher Form
beschrieben /74 ,11/.

Uber viele Jahre haltbare Latex-Kristallproben konnten wir, wie erwahnt, mithilfe
von Hohlschliff-Mikroskopobjekttrigern herstellen (vgl. Abb.8a). Mit einem
groBen Tropfen Emulsion wurde die Hohlung voll gefiillt und eine normale Trager-
platte so aufgedriickt, daB der UberschuB seitlich herausgepreBt wird. An den
Rindern wurde das Glasplattenpaar mit Epoxid-Kleber versiegelt und durch Ein-
tauchen in fliissiges Paraffin zusétzlich gedichtet. Die eingeschlossene Menge an
Emulsion ist hier viel grofier und die Dichtung uiber die ebenen Glasflichen besser
als in den Eigenbau-Mikrokiivetten.
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Anmerkung: Dankenswerterweise hat uns Herr Prof. Dr. W. Luck (Univ. Marburg)
vor 6-8 Jahren einige kleine Mengen geeigneter Latex-Proben zur Verfiigung gestellt
(Hersteller BASF - Ludwigshafen); die Latex-Emulsionen haben sich in kleinen
Schliff-Flaschen bis heut monodispers gehalten. Unsere Versuche, Mikrokiivetten durch
Zusammenkleben von Mikroskop-Objekttrigern mit zwischengelegten Metallfolien-
Rindern selbst zu bauen, waren insofern erfolglos, als sie keine Dauerpréparate
ergaben. Trotz Umklebung mit Araldit erwiesen sie sich nicht als geniigend wasser-
dicht; die Emulsionsschichten trockneten ein und die zunéchst eindrucksvollen optischen
Kristall-Reflexe verschwanden restlos.

5.) Optische Eigenschaften von gewohnlichen Opalen

Edelopale sind recht selten; sie werden nur an wenigen Stellen auf der Welt ge- -
funden und abgebaut (in Brasilien, Mittelamerika, Nevada/USA, vor allem aber

in Australien und frither auch in der CSSR). - Dagegen ist der gewohnliche
Opal ein relativ weit verbreitetes (und praktisch wertloses) Mineral, das chemisch

aus nicht kristallinem Siliziumdioxid (Si02, meistens mit einem gewissen Wasser-

gehalt, besteht. Der gemeine Opal ist milchig weill und weitgehend undurchsichtig;

in dijnn;aren Schichten wird er allerdings diffus durchscheinend (dhnlich einer Matt-

scheibe).

Auch bei anderen Medien spricht man von "Opaleszenz”; hierbei handelt es sich
um Streuung des Lichtes in trilben Mitteln, in denen Teilchen von der GroBenord-
nung der Lichtwellenlinge suspendiert sind. die langen Wellen des roten Lichtes
werden weniger gestreut als die kiirzeren des blauen Lichtes. Ber weiBler Be-
leuchtung erscheint daher eine Opalscheibe im durchgelassenen Licht rotlich und
im seitlich gestreuten Licht bldaulich. - Man kann die Verhéltnisse im Modell-
versuch‘3) leicht demonstrieren, indem man einem Glas mit Wasser 1 - 2 Tropfen
Milch zumischt und mit einer Experimentierleuchte (mit Kondensorlinse) beleuchtet;
das durchtretende Licht wird auf einem weiflen Schirm aufgefangen und das seit-
lich gestreute Licht gegen einen dunklen Hintergrund direkt beobachtet; in der
Milch-Emulsion streuen etwa | um groBe EiweiB- oder Fett-Tropfchen. - Wir
durfen vermuten, daBl im gemeinen Opal ebenfalls kleine statistisch verteilte
Streuteilchen enthalten sind, was die elektronenmikroskopischen Untersuchungen
bestitigten (Abb.Ic).

Zusammenfassung: Bestimmte Materialien bestehen aus 3-dimensional regelmaBig ge-
packten kleinen Kugeln (D = 0,2 - 1 ym). Wenn derartige Raumgitter-Strukturen mit
weiBem Licht beleuchtet werden, zeigen sich in gewissen Richtungen v.Laue-Interferenz-
Reflexe in nahezu spektralreinen Farben. - Konzentrierte Emulsionen von Latex-Kugein
bilden in der Nihe der Kiivettenwande "Optische Kristalle”. Andererseits bestehen Edelopale
aus regelmiBig gestapelten kleinen Kugeln aus amorphem Quarz . - Lichtoptische v.Laue-
bzw. Bragg-Interferenzen lassen sich an derartigen Strukturen mit einfachen Mitteln mit
weiBem und mit Laser-Licht zeigen.

3 Bekanntlich beruht die Blaufirbung des Himmels und die Rotfiarbung der untergehenden
Sonne auf dhnlichen Lichtstreuungseffekten in der Atmosphire
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