
In dieser Arbeit wurde der Wendel-Beschleuniger 
nur als Protonen-Beschleuniger diskutiert. Da sich 
bei geeignet dimensionierten Wendeln auch bei klei-
nen Phasengeschwindigkeiten recht hohe Werte für 
die Parallelimpedanz — ca. 50 Ml2/m — erzielen 
lassen, eignet sich diese Struktur bei einem ähnlichen 
Aufbau wie dem hier beschriebenen aber auch zur 
Beschleunigung von schweren Ionen. Schließlich sei 
darauf hingewiesen, daß es aussichtsreich erscheint, 
supraleitende Wendel-Beschleuniger näher zu unter-

suchen, da die geometrische Struktur der Wendel 
(kleiner Tankdurchmesser, einfache Kühlmöglichkeit 
des Wendelrohres) hierfür besonders günstig sein 
dürfte. 
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The various possibilities are examined how to measure the frequency distribution of solids by 
the inelastic scattering of thermal and subthermal neutrons. Particular attention is drawn on 
measuring-techniques that allow the determination of the frequency distribution even if the 
scattering cross section of the target material is not totally incoherent but a mixture of a coherent 
and an incoherent component. It is shown how the frequency distribution of solids can be 
measured even if the cross section is totally coherent by the use of a doping technique. Atoms 
as H and V, that have an almost entirely incoherent scattering cross section, are used as impurities 
in the solid of interest, serving as a probe of the host lattice vibrations. By studiing the difference 
of the two independent inelastic scattering experiments, one with the pure, the other with the 
impure solid, it is possible to derive the frequency distribution function of the host lattice itself. 
Examples are given for Vanadium and Niobium. In addition, evidence is given how the best 
experimental conditions are selected for this type of inelastic neutron scattering experiments. 

Die Zahl der Eigenschwingungszustände in einem 
festen Körper ist, in der harmonischen Näherung, 
bekannterweise 3 N, wenn N die Zahl der Atome im 
Kristall ist. Für sehr viele Anwendungsbereiche ist 
es nicht nötig, mit diskreten Frequenzen zu rechnen. 
Man nimmt deshalb eine quasi-kontinuierliche Be-
schreibung der diskreten Frequenzverteilung zu 
Hilfe. Da die Dichte der Eigenzustände sehr groß ist, 
kann dieses Verfahren mit beliebiger Genauigkeit 
angewandt werden. Man definiert normalerweise 
g(co)dft) als den Bruchteil der Frequenzen in dem 
Intervall (co, co + dco) mit der Normalisierungs-
bedingung: 

wmai 

f g(0J) doj = 1. 
o 

Das Frequenzspektrum g(co) ist für das Verständnis 
von thermodynamischen Eigenschaften von großer 
Bedeutung, da die thermodynamischen Funktionen 

wie Freie Energie, Innere Energie, Spezifische 
Wärme und Entropie als Mittelwerte über das 
Frequenzspektrum dargestellt werden können. Phä-
nomene der Infrarot-Absorption, der Supraleitfähig-
keit und der Phasenübergänge sind sehr eng mit dem 
Frequenzspektrum verknüpft. Aus diesen Gründen 
wurden vor allem in den letzten zehn Jahren große 
theoretische und experimentelle Anstrengungen ge-
macht, um das Frequenzspektrum möglichst genau 
zu bestimmen. Eine vollständige Diskussion über die 
verschiedenen Methoden und Näherungsverfahren 
zur Berechnung von g(oj) findet man bei M A R A D U -

DIN, M O N T R O L L und W E I S S 1. Die einfachste Methode 
besteht darin, daß man die dynamische Matrix für 
eine große Zahl gleichmäßig verteilter Punkte in dem 

1 A . H . MARADUDIN, E . W . MONTROLL U. G . H . WEISS, Sol id 
State Physics, Supp. 3. Theory of Lattice Dynamics in the 
harmonic Approximation, Academic Press, New York and 
London 1963. 
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nicht reduzierbaren Teil der ersten BRiLLONiNschen 
Zone löst. Dieses Verfahren kann praktisch nur bei 
Benützung einer Rechenmaschine angewendet wer-
den. Trotzdem ist diese Methode sehr langsam, da 
eine große Zahl von Lösungen für das Frequenz-
spektrum berechnet werden müssen, die dann in 
einem normalisierten Histogramm zusammengefaßt 
werden. Die Schnelligkeit dieses Verfahrens wurde 
kürzlich von GILAT und DOLLING 2 durch ein Extra-
polationsverfahren wesentlich erhöht und damit 
große Genauigkeit für das Histogramm erzielt. Mit 
diesem Extrapolationsverfahren können nun auch die 
Singularitäten, von VAN HOVE 3 zum erstenmal ein-
gehendst diskutiert, im Frequenzspektrum sichtbar 
gemacht werden. Jedoch audi für dieses elegante 
Rechenverfahren müssen die Kraftkonstanten, die 
Eingangsdaten für die Dynamische Matrix, bereits 
bekannt sein. Um einen Satz von Kraftkonstanten zu 
erhalten, können die Dispersionskurven, die ent-
weder mit der diffusen RÖNTGEN-Streuung oder der 
unelastischen Streuung von thermischen Neutronen 
gemessen werden, mit der BoRN-voN-KÄRMÄN-Theorie 
analysiert werden. Jedoch ist es sehr zweifelhaft, in-
wieweit die BoRN-voN-KÄRMÄN-Theorie die Frequen-
zen in den Nicht-Symmetrie-Richtungen richtig vor-
hersagen kann. WOODS und Mitarbeiter haben nach 
diesem Verfahren z. B. das Frequenzspektrum von 
Nb und Ta berechnet. Ohne ein Gittermodell, das 
immer mit gewissen Approximationen behaftet ist, 
kann daher das Frequenzspektrum aus den Disper-
sionskurven nicht direkt hergeleitet werden. Es ist 
deshalb besonders wichtig, daß das Frequenzspek-
trum aus direkten Messungen erhalten werden kann. 

Das DEBYE-Spektrum, die erste und für viele Jahr-
zehnte die wichtigste Näherung an das Frequenz-
spektrum eines festen Körpers, hat seinen lang an-
haltenden Erfolg deshalb erzielt, weil das DEBYE-
Spektrum für die tiefliegenden Frequenzen etwa den-
selben Verlauf annimmt wie die Spektren der dis-
kreten Modelle. Es wurde vor allem zur Berechnung 
der spezifischen Wärme bei tiefen Temperaturen ver-
wendet. Die spezifische Wärme in DEBYEscher Nähe-
rung 

r - n N b ( T ? f " e * * 4 d x r - h b ) m - 0 D 

0 (1) 

2 G. GILAT U. G. DOLLING, Phys. Rev. Lett. 8, (Nr. 5), 304 
[1964]. 

3 L. VAN HOVE, Phys. Rev. 89,1189 [1953]. 
4 A. D. B. WOODS, Phys. Rev. 136, (No. 3 A) A 781 [1964]. 

wurde dazu benutzt, um DEBYE-Temperaturen @D für 
feste Körper zu erhalten. Dabei zeigte sich, daß @D 
temperaturabhängig ist, was man zunächst auf Grund 
der DEBYEschen Theorie nicht erwarten würde. 
BLACKMAN 5 hat darauf hingewiesen, daß die Tem-
peraturabhängigkeit & d { T ) geradezu ein Maß für 
die Ungenauigkeit der DEBYEschen Näherung bei 
tiefen Temperaturen ist. Dies ist ein anderer wich-
tiger Grund, um unabhängige, möglichst direkte 
Methoden zu entwickeln, um das Frequenzspektrum 
in festen Körpern zu messen. 

Im folgenden werden die verschiedenen Meßver-
fahren zur Bestimmung des Frequenzspektrums mit 
der unelastischen Streuung von thermischen und sub-
thermischen Neutronen und deren Anwendungs-
bereich diskutiert. Dabei wird vor allem auf die 
Möglichkeit der unelastischen Streuung von kalten 
Neutronen an Fremdatomen in Wirtsgittern näher 
eingegangen. Bei dieser neuen Methode werden die 
Fremdatome mit kohärentem oder inkohärentem 
Streuquerschnitt als „Proben" für die Eigensdiwin-
gungszustände der Wirtsgitteratome benützt. Hierzu 
eignen sich natürlich ganz besonders die Atome mit 
großem inkohärentem Streuquerschnitt, wie Vana-
dium und Wasserstoff. 

Experimentelle Methoden 
zur Bestimmung des Frequenzspektrums 

1. Die theoretischen Grundlagen für die 
Neutronenstreuung 

Verglichen mit RöNTGEN-Strahlen haben die ther-
mischen und subthermischen Neutronen etwa die 
gleiche Wellenlänge, sie unterscheiden sich jedoch 
um Größenordnungen in der Energie. Die Energie 
der thermischen Neutronen ( « s l O _ 2 e V ) ist ver-
gleichbar mit den Energien der Eigenschwingungs-
zustände in festen Körpern. Durch die Absorption 
oder Emission eines Phonons kann das Neutron bei 
der Streuung ganz erheblich seine Energie und sei-
nen Impuls ändern. Dadurch ist es möglich, Disper-
sions-Eigenschaften der durchstrahlten Substanz zu 
untersuchen. Da die Neutronenwellenlänge groß ge-
nug ist, um an mehreren Streuzentren gebeugt zu 
werden, entstehen in den gestreuten Neutronenwellen 

5 M. BLACKMAN, Proc. Roy. Soc. London A 148, 365, 384 
[1934] ; A 149, 117 [1935] ; A 159, 416 [1937]. - Proc. 
Roy. Soc. London Ser. A 236, 103 [1936]. - Proc. Cam-
bridge Phil. Soc. 33, 94 [1937]. 



die typischen Interferenzfiguren. Die Interferenz ist 
am größten, wenn die Targetkerne keinen Spin und 
keine Isotope haben. Wenn die Targetkerne Spin 
haben und viele Isotope ungeordnet im Target ver-
teilt sind, dann wird die Streuung mehr und mehr 
unabhängig von den einzelnen Streuzentren, sie wird 
„inkohärent". 

Bei der kohärenten Streuung von Neutronen ist 
der Streuprozeß durch den Energie- und Impuls-
erhaltungssatz bestimmt: 

\mvf2 — \mvi2 = ~ - (ki2 — k-2) = Et — E[ = £ 
2 m 

= h W j { q ) , (2) 

mVl-mVi = h{kl-k[) = hK = h(2 T + q), 
K = fei - fef, e = E{-E^ (3) 

wo fei, fef und Vi, Vt die Wellen und Geschwindig-
keitsvektoren der ein- und auslaufenden Neutronen 
bezeichnet. £ = h <Oj bezeichnet die Energieübertra-
gung, ist ein Vektor des reziproken Gitters, q ist 
der Wellenvektor des absorbierten Phonons und K 
beschreibt den Impulsübergang. Die linke Seite der 
Gleichungen beschreibt die Teilcheneigenschaften und 
die rechte die Wellennatur des Neutrons. Berücksich-
tigt man, daß 

wj(q + 2 ni) =Wj(q), (4) 

und damit können Gin. (2) und (3) zusammen-
gezogen werden: 

k?-k?= ^ w , ( f e f - f e i ) . ( 5 ) 

Mit dieser einfachen Beziehung können prinzipiell 
Dispersionskurven gemessen werden. Zur Bestim-
mung der Polarisation j der einzelnen Phononen 
müssen jedoch noch zusätzlich die Intensitäten ent-
lang der Streuoberfläche bestimmt werden. Sie ist 
für konstante Werte von kt durch Gl. (5) vorgegeben. 

Sowohl in der kohärenten als auch bei der in-
kohärenten Streuung hängt die Intensität von den 
Schwingungszuständen und Bewegungsvorgängen der 
Targetatome ab. In einer grundlegenden Arbeit hat 
V A N H O V E 6 gezeigt, wie der Wirkungsquerschnitt 
durch eine verallgemeinerte Paar-Korrelationsfunk-
tion G{r,t) dargestellt werden kann. T ist ein Orts-
vektor und t ist die Zeitkoordinate. Der Wirkungs-
querschnitt wird in erster BoRNscher Näherung mit 
der Beschreibung der Wechselwirkung zwischen Neu-
tron und Streukern durch das FERMi-Pseudopotential 

6 L. VAN HOVE, Phys. Rev. 93, 249 [1954] . 

abgeleitet. Er hängt im wesentlichen von zwei Fak-
toren ab, einer, der das Neutron und einer, der nur 
die Struktur und Dynamik des Streusystems be-
schreibt. Der zweifache differentielle Streuquerschnitt 
ist gegeben durch: 

d 2 g = d2<Jkoh I d2qink _ oB kf_ x 
düds düds düds ~ 4n ki ^ 

S(K, co) = -JL- f exp[i(K r — cot)] G{r, t) drdf, 
2 7i h J 

(7) 

S(K,co) wird allgemein als Streugesetz bezeichnet. 

Die Funktion G(r, t) kann nach V A N H O V E 6 in 
eine Eigen- und eine Paar-Korrelation aufgespalten 
werden: Gs und G j . Gs beschreibt die Korrelation 
zwischen den Orten ein und denselben Teilchens zu 
verschiedenen Zeiten, und G& beschreibt die Paar-
korrelation von verschiedenen Teilchen zu verschie-
denen Zeiten. Für Systeme mit identischen Teilchen 
und Spin erhält man: 

{ f \ N - M exp [ i ( K r - * > < ) ] düds 2 ti h ki J r /J 

G(r,*)drd«, (8) 
d%iBk = <«2>m-J«>A A f exp[i(Kr-cot) ] 
d ß d s 2 7ih ki J r J 

GB{r, t) d r d « , (9 ) 
( 1 0 ) 

(exp ( - i K Ti (0) )exp (i K Tj(t)))T 

mit Yj (t) = exp (i H t/h) r,- (0) exp {-iH t/h). 
(11) 

Der Ortsoperator Tj(t) repräsentiert die Ortsvek-
toren der V-Teilchen in dem Streusystem. ( a ) n be-
zeichnet den Mittelwert über die Spinzustände der 
Target-Teilchen. Die kohärente und inkohärente 
Streulänge sind definiert durch: 

Gkoh = ( ö ) m > öink = ( ö 2 ) m - ( o ) ! l - ( 1 2 ) 

Für ein System von gekoppelten harmonischen 
Oszillatoren wurde von Z E M A C H und GLAUBER 7 eine 
für viele experimentelle Probleme sehr übersichtliche 
Darstellung des Wirkungsquerschnittes gegeben. Diese 
Darstellung wählen wir auch als Ausgangspunkt für 
die Diskussion der Eigenschwingungszustände der 
Fremdatome in Wirtsgittern. Für die gekoppelten 
Oszillatoren wird ein Koordinatensystem gewählt, 
wo by die Gleichgewichtslage und Uy(t) die Aus-
lenkung von der Gleichgewichtslage des r-ten Teil-

7 A . C . ZEMACH U. R . I . GLAUBER, Phys . Rev . 1 0 1 , 1 1 8 [ 1 9 5 6 ] . 



chens beschreibt, so daß der Ortsvektor durch 
r,{t) =b, + Uv(t) ( 1 3 ) 

gegeben ist. Der zweifach differentielle Querschnitt 
für das gekoppelte System lautet in der allgemeinen 
Form: 

= „ 1 2 a " I exp ( — i s t ) d ß d e 2 JI k[ J (11) 
(Vi | exp [i K rv (t) ] exp [ i K rv (0) ] | Vi) dt. 

Das Symbol ( . . . ) T bedeutet, daß der Erwartungs-
wert ( . . . ) für die thermische Besetzung der An-
fangszustände Vi berechnet wird. Da in der harmoni-
schen Approximation die Eigenschwingungszustände 
unabhängig voneinander sind, können die Schwin-
gungen des r-ten Oszillators in Normalkoordinaten 
des Systems entwickelt werden: 

SN 

U,(l)- I Cpqx(t), 
I = I ( 1 5 ) 

qx(t) = [a exp ( — i co;11) — a+ exp (i cox t) ], 
y 2 o)X 

wo a, a+ die zeitunabhängigen Erzeugungs- und Ver-
nichtungsoperatoren sind. Die Amplituden sind für 
jedes Teilchen und für jede Eigenschwingung mit C / 
bezeichnet. 

Die Operatoren a und a+ gehorchen folgenden Ver-
tauschungsregeln: 

[a, a ] = [a+ , a + ] = 0, [ a , a + ] = l . (16) 
Damit können die Exponentialfunktionen von Uv(t) 
in Produkte zerlegt werden: 

exp [i KUv(t)] = N exp [i K Cr1 qx (t) ], (17) 
x 

und der Wirkungsquerschnitt kann in folgender Form 
erhalten werden: 

2 * V 5 A " A / ( 1 8 ) 

exp[iK(bv-bv')] TKz&fr** 
i 

mit 

)T = expl - [ ( K CS) 2 + (K CS)2] 
{ 4 cox ) 

oo 

' 2 exp (i nx u>x t) 
n;. = - o o 

• exP(-inxm/2T)InJ^ <gCVU. 
' ' n'L\2colsin\vo)j2T) 
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2. Das direkte Meßverfahren 

2.1. M e s s u n g e n d e s F r e q u e n z s p e k t r u m s 
b e i i n k o h ä r e n t e m W i r k u n g s q u e r -
s c h n i t t 

Eine direkte experimentelle Bestimmung des Fre-
quenzspektrums ist nur im Falle der „ein-Phonon" 
inkohärenten Streuung von thermischen Neutronen 
möglich, und dies nur exakt für Kristalle mit kubi-
scher Symmetrie. Eine eingehende Diskussion dieses 
Problems findet man in der ausführlichen Arbeit von 
SJÖLANDER 8. Nach SJÖLANDER kann der inkohärente, 
multiphonen Streuquerschnitt für thermische Neu-
tronen — ein Spezialfall, der im wesentlichen bereits 
durch Gl. (18) beschrieben ist — auf folgende Form 
gebracht werden: 

! ( 2 W)nGn(co- ^ ) , 
DII D£ 4 N K\ „ = 0 N! 

(19) 
wo 

G0 (co) = <5 (co), Gt (co) = h (co), 
Gn + 1(w) - fh(co-co') Gn(co') d a / 

und 
Lf \ KZ2 g(a>) coth (co h/2 kB T-l) 

[C0J ~ 4M P co 2 

Da jedoch nur wenige Elemente einen ausreichend 
großen inkohärenten Wirkungsquerschnitt haben, 
konnte bei den zur Zeit zur Verfügung stehenden 
Strahlintensitäten nur das Frequenzspektrum von 
Vanadium und stark wasserstoffhaltigen Substanzen 
gemessen werden. Um die genaue Bestimmung des 
Frequenzspektrums in Vanadium haben sich mehrere 
Gruppen bemüht 9~1 3 . Abb. 1 und 2 zeigen die Er-
gebnisse von H A A S et al. n . Im Vergleich zu früheren 
Arbeiten konnten wir zum erstenmal die Existenz 
eines dritten Peaks bei 8 meV nachweisen. Inzwischen 
haben Messungen von GLÄSER 14, CARPENTER et al. 15 

und EGELSTAFF 16 dieses Resultat bestätigt. Bei allen 
Experimenten war das Auflösungsvermögen nicht 
ausreichend, um die genaue Position der Singulari-
täten im Spektrum zu bestimmen. In der neuesten 
Arbeit 1 5 war es immerhin möglich, vier Peaks auf-

A. G. TCHESERIN, Inelastic Scattering of Neutrons in Sotids 
and Liquids 2 ,125 [1963], I.A.E.A., Wien. 

1 3 K . C. TURBERFIELD U. P. A . EGELSTAFF, Phys. Rev . 1 2 7 , 1 0 1 7 
[ 1 9 6 2 ] . 

1 4 W . GLÄSER, F . CARVALHO U. G . EHRET, Inelastic Scattering 
of Neutrons in Sotids and Liquids 1, 99 [1965], I.A.E.A., 
Wien. 

1 5 I. M . CARPENTER U. D . H . VINCENT, Buletin of the A m e r i c a n 
Physicaf Society, 1965 Summer Meeting at New York, S. 
616. 
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Abb. 1. Das gemessene und gerechnete Frequenzspektrum von Vanadium. Das gemessene Spektrum ist durch die ausgezogene Kurve wiedergegeben [A. B. BIIATIA 
Phys. Rev. 97, 363 [1955], J. DE LAUNAY, J. Chem. Phys. 21, 1974 [1953]. P. C. FINE, Phys. Rev. 56, 355 [1939]). 



zulösen. Die bisherigen Gittermodelle für raum-
zentrierte Gitter ergaben nur zwei Maxima im Histo-
gram für das Frequenzspektrum. 

STEWART and BROCKHOUSE haben zuerst darauf hin-
gewiesen, daß für einige Elemente (z. B. Li, Ni und 
Sm) durch Isotopenanreicherung der kohärente 
Wirkungsquerschnitt, definiert durch (a)ji2 , zu Null 
gemacht werden kann. Dieses Verfahren ist jedoch 
außerordentlich teuer und wird wohl nur in Ländern 
mit großen Trennanlagen überhaupt in Erwägung 
gezogen. CHERNOPLEKOV et al. 17 haben für die Be-

2 6 r-

vr(1012) 
Abb. 2. Das durch v2 geteilte Frequenzspektrum von Vana-

dium im niederfrequenten Teil des Spektrums. 

Stimmung des Frequenzspektrums von Nickel dieses 
Verfahren angewandt. In Abb. 3 ist dieses außer-
ordentlich interessante Resultat zusammen mit den 
Daten für Vanadium wiedergegeben. 

Nicht nur die Isotopenanreicherung kann zu rein 
inkohärentem Wirkungsquerschnitt für das Streu-
system führen, sondern auch bei der Legierung ähn-
licher Elemente kann (a ) M 2 = 0 gemacht werden. 
STEWART und BROCKHOUSE 9 haben eine ungeordnete, 
flächenzentrierte, kubische Legierung von MnCo 
(42% Mn und 58% Co) hergestellt und dessen 
Frequenzspektrum gemessen. Das gemessene Spek-
trum zeigt jedoch keine Struktur. Es ist fraglich, ob 
die Singularitäten durch das schlechte Auflösungs-
vermögen oder durch die Legierungsmethode ver-
waschen wurden. 

18 P. A. EGELTAFF, Diskussionsbeitrag; Inelastic Scattering of 
Neutrons in Solids and Liquids 1, 107 [1965], I.A..E.A., 
Wien. 
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Abb. 3. Das gemessene Frequenzspektrum von Nickel und Va-
nadium (N . A . CHERNOPLEKOV, M . G. ZEMLYANOV, A . G . CHICHE-
RIN u. B. G . LYASHENKO, Sov. P h y s . - J E T P 1 7 , (Nr . 3) 5 8 4 
[ 1 9 6 3 ] ) . — (N. A . TCHERNOPLEKOV, M . G . ZEMLYANOV, A . G . 
TCHETSERIN U. B . G . LYASCHENKO, Inelastic Scattering of Neu-

trons in Solids and Liquids 2, 159 [1963], I.A.E.A., Wien. 

2.2. M e t h o d e n z u r M e s s u n g d e s F r e q u e n z -
s p e k t r u m s b e i n u r t e i l w e i s e 
i n k o h ä r e n t e m S t r e u q u e r s c h n i t t 
d e r S t r e u s u b s t a n z 

Für eine ganze Reihe von Substanzen ist vermut-
lich der inkohärente Anteil am Gesamtwirkungsquer-
schnitt hinlänglich ausreichend ( 0 ^ / 0 ^ ? « 0 ,1 ) , um 
auch bei heutigen Strahlintensitäten das Frequenz-
spektrum bestimmen zu können. Für diesen Fall 
wird vorgeschlagen, keine Pulverproben zu ver-
wenden, da sonst die Intensität der kohärent ge-
streuten Neutronen um ein Vielfaches die inkohärente 
überstrahlt. Diese Überstrahlung kann aber dadurch 
unterdrückt werden, daß man nicht wie bisher üblich 
mit polykristallinem Material arbeitet, sondern wie 
bei den kohärenten Streuexperimenten Einkristalle 
zur Messung der unelastischen, inkohärenten Streu-
ung benutzt. Wir schlagen vor, die Orientierung des 
Kristalles zum einfallenden Neutronenstrahl so zu 
wählen, daß höchstens ein oder zwei monochroma-
tische, kohärente, unelastisch gestreute Neutronen-
gruppen auftreten — Gl. (4) liefert die Bedingung — 
die nur in gewissen Zlf-Bereichen die inkohärente, 
unelastische Intensität überstrahlen. Durch eine Ände-

1 7 N . A . CHERNOPLEKOV, M . G. ZEMLYANOV, A . G . CHICHERIN U. 
B. G. LYASHCHENKO, Sov. Phys. -JETP 17, Nr. 3 [19631-



rung der Orientierung des Kristalles zum Neutronen-
strahl kann die Energie der kohärenten Gruppen ver-
schoben werden und mit einer zweiten Messung das 
vollständige Frequenzspektrum hergeleitet werden. 
Bei den meisten schweren Elementen ist der DEBYE-
WALLER-Faktor von der Größenordnung 10 _ 1 —10~2 

bei Zimmertemperatur und Streuwinkeln von 9 0 ° . 
Da nicht nur der Besetzungsfaktor, sondern audi der 
DEBYE—WALLER-Exponent (W) von der Temperatur 
abhängt, kann die inkohärente Intensität noch erheb-
lich steigen, wenn nur die Messungen bei höheren 
Temperaturen ausgeführt werden. Die Multiphonon-
Komponente setzt hier jedoch die obere Temperatur-
grenze. 

Bei Proben mit großem spininkohärentem Anteil 
am Gesamtwirkungsquerschnitt kann nach H. MAIER-
LEIBNITZ * das Frequenzspektrum mit polarisierten 
Neutronen gemessen werden. Dazu muß aber nach 
der Streuung nicht nur die Energieverteilung, son-
dern auch mit Hilfe eines Spinrichtungsanalysators 
der Bruchteil der am Spinumklapp-Prozeß beteilig-
ten Neutronen gemessen werden. Dieses Verfahren 
könnte vorteilhafterweise auch bei Pulverproben an-
gewendet werden. 

3. Die EGELSTAFFSc/ie Näherungsmethode 

Jede allgemeine Form des Wirkungsquerschnittes 
muß a priori die Umkehrbarkeit von Experimenten 
beschreiben. S(K,w) hat diese allgemeine Eigen-
schaft: 

S(-K, -co) =eh»'k°TS(K,co). (20) 

Diese Eigenschaft erlaubt es, eine symmetrische 
Schreibweise für das Streugesetz einzuführen: 

5 0 ( K , &>) =e°h"lk*TS(K,co) =S0(-K, — co). 
(21) 

Nach EGELSTAFF 18 ist es üblich, für 5 0 die dimen-
sionslosen Parameter a und ß einzuführen: 

a — 
h2 K2 

2MJcbT P-
h co 
kßT 

(22) 

und den Wirkungsquerschnitt als Funktion der sym-
metrischen Funktion S(a,ß), dem sogenannten 
EGELSTAFFschen Streugesetz, anzugeben. Nach VAN 
HOVE 6 kann S ( a , ß ) in einen Eigen- und einen Inter-

ferenzterm aufgespalten werden 5S und 5 j . 5S be-
zieht sich auf die Bewegung eines Teilchens im 
Potentialfeld seiner Nachbarn, und beschreibt die 
kohärente Streuung an mehreren Atomen. 5S kann 
weiterhin unterteilt werden in einen Anteil 5H , der 
von der Bewegung des Teilchens in einem harmoni-
schen Potential herrührt, und einen anharmonischen 
Korrekturfaktor Sanh . Es kann nun gezeigt werden, 
daß für kleine K-Werte 5anh relativ klein wird gegen-
über dem Hauptterm 5H, und daß 5anh und 5<j klein 
sind gegenüber dem Hauptterm 5H , ausgenommen 
in speziellen Bereichen der {<*, ß) Ebene. Allerdings 
wird 5d sehr groß für K 0, aber andererseits wird 
5d relativ klein für a-Werte, die größer als das 
Quadrat des inversen Atomabstandes sind. Man kann 
daher für die Funktion { 5 ( a , ß ) / a } a-Bereiche fin-
den, in der sie linear ist und diesen für eine Extra-
polation 5 ( a , ß)/a für a = 0 bei konstantem ß-Wert, 
ausnützen. Das Frequenzspektrum erhält man aus 

(H 

0,3 

g(ß> 

0,2 

0,1 

0,02 0,04 0,06 0,08 

Abb. 4. Das Frequenzspektrum von Graphit. Zum Vergleich 
ist das von BALDOCK berechnete Spektrum eingezeichnet (B. C. 
HAYWOOD U. I. M. THORSON, Inelastic Scattering of Neutrons in 
Solids and Liquids 2, 111 [1963], I.A.E.A., Wien. - G. R. 

BALDOCK, Phil. Mag. 8, 789 [1956]). 

Private Mitteilung. 18 P. A. EGELTAFF, Inelastic Scattering of Neutrons in Solids 
and Liquids 25 [1961], I.A.E.A., Wien; Nucl. Sei. Engr. 
21, 250 [1962]. - P. A. EGELSTAFF U. P. SCHOEFIELD, Nucl. 
Sei. Engr. 12, 260 [1962]. 



der Näherung q) LINEARES GITTERMODELL 

giß) ^ 2 ß sinh lim 
2 a—0 

S(O, ß) (23) 

Nach dieser Methode haben z. B. GLÄSER et al. 14 das 
Frequenzspektrum für Vanadium gemessen. Allein 
für diesen Fall ist die Näherungsmethode exakt, da 
S = S s . In Abb. 4 ist das Frequenzspektrum von 
Graphit angegeben. Bei Graphit scheint die Extra-
polationsmethode zu bedeutenden Fehlern zu führen, 
da S/a in Bereichen gemessen wird, wo 5 j nicht ver-
nachlässigt werden kann. Modellrechnungen zeigen 
normalerweise die richtige Struktur des Frequenz-
spektrums, wie auch in Abb. 1 für Vanadium gezeigt 
worden ist. Die Extrapolationsmethode scheint für 
Substanzen mit kohärentem Wirkungsquerschnitt, 
wie etwa Graphit, nicht einmal die richtige Struktur 
wiederzugeben. Wie wir im folgenden sehen werden, 
kann durch das „doping"-Verfahren die allgemeine 
Struktur auch für rein kohärente Streuer nach-
gewiesen werden. 

4. Fremdatome als Testproben in Wirtsgittern 

4.1. E i n l e i t u n g 

Werden Fremdatome in eine sonst reine Substanz 
eingebracht, so beeinflussen sie sehr oft, selbst in 
kleinsten Konzentrationen, die physikalischen Eigen-
schaften der reinen Substanz. Dies ist eine hinläng-
lich bekannte Tatsache, die vor allem durch das Stu-
dium der Halbleiter, der Farbzentren, der Diffusion 
in festen Körpern und des MössBAUER-Effektes nach-
gewiesen wurde. Die Physik der Fremdatome ist ein 
weites Gebiet, und wir wollen hier nur überprüfen, 
inwieweit man durch die unelastische Streuung von 
Neutronen an Fremdatomen Information über das 
Wirtsgitterspektrum erhalten kann. Da die reine 
Substanz als ein System von gekoppelten Oszillatoren 
betrachtet werden kann, schwingt zwar ein an-
gekoppeltes Fremdatom mit den Eigenfrequenzen des 
Wirtsgitters, aber seine Amplitude kann wesentlich 
von den Amplituden des Wirtsgitters verschieden 
sein. In Abb. 5 ist dies am Fall des ein- und zwei-
dimensionalen Gitters veranschaulicht. Für den Fall 
der linearen Kette würde man keine Frequenz-
abhängigkeit der Amplitude erwarten, jedoch bereits 
im zweidimensionalen Gitter wird die Amplitude 

BTnnnrOrmr 

TT« ( « - ) = IT,* ( « ) 

O : Wirtsgitteratome : W 
: Fremdatom : F 

U (u):Auslenkungsvektor 

b) ZWEIDIMENSIONALES GITTERMODELL 
t jz 
J0ÖÖÖÖÖ\ 

o o o o o o 

3 o » 
o o o 

o <s Ö Ö Ö Ö J 
r 

Uw(") jt UF(") 
"OV ( u> max) = 0 

Abb. 5. Modell eines linearen und eines zweidimensionalen 
Gitters. 

frequenzabhängig. Sie verschwindet für die höchsten 
Wirtsgitterfrequenzen. Diese Frequenzabhängigkeit 
der Amplituden der Fremdatome wurde in einer grund-
legenden Arbeit von D A W B E R und ELLIOTT 19 und 
K A G A N und IOSILEVSKII 20 untersucht. Abb. 6 zeigt diese 
Amplitudenabhängigkeit. Für den Fall des leichten 
Fremdatoms m^/m^ < 1 findet man für zunehmende 
höhere Frequenzen eine fast kontinuierliche Abnahme 
des Amplitudenverhältnisses Cp (co) /Cw (oj) . Im Falle 
des schweren Fremdatoms m p / m w < 1 bekommt man 
eine Amplitudenüberhöhung Cp/C\v> 1 (in gewissen 
Bereichen des Frequenzspektrums), die sogenannten 
B R O U T - V I S S C H E R 21 Resonanzen. 

Fremdatome in einem sonst idealen Gitter ver-
ursachen natürlich eine Störung der Eigenschwingun-
gen des Wirtsgitters. Unter besonderen Bedingungen 
treten dabei neben den Banden-Schwingungen 
des Fremdatoms (im Bereich der Wirtsgitterfrequen-
zen) auch lokalisierte Schwingungen auf. 

Der Nachweis der lokalisierten Schwingungen ist 
experimentell durch Infrarot- und RAMAN-Spektro-

1 9 P . G. DAWBER U. R . J. ELLIOTT, Proc. R o y . Soc. London A 
2 7 3 , 2 2 2 [ 1 9 6 3 ] , 

2 0 Y u . KAGAN U. YA. IOSILEVSKII, SOV. Phys. — J E T P 1 7 , (Nr. 
4) 9 2 5 [ 1 9 6 3 ] . 

2 1 R . BROUT U. W . M . VISSCHER, Phys . Rev. Letters 9 , 5 4 { 1 9 6 2 ] . 



skopie wohl gesichert 20—24. Die Existenz solcher 
lokaler Schwingungen wurde durch die unelastische 
Streuung kalter Neutronen von M O Z E R et al. 25 und 
R U B I N et al. 26 nachgewiesen. Jedoch erst kürzlich ge-
lang K L E Y und Mitarbeitern27 der Nachweis von 
Bandenschwingungen in wasserstoffhaltigen Metallen. 
Die Messung von Bandenschwingungen ist sehr 
schwierig, da die Konzentration der Fremdatome 
( Ä ; 1 % ) möglichst gering gehalten werden soll, um 
eine Verzerrung des Wirtsgitterspektrums zu ver-
meiden. Daher können nur Fremdatome mit großem 
Wirkungsquerschnitt für das „dop ing" benutzt wer-
den. Wenn das Fremdatom noch einen inkohärenten 
Wirkungsquerschnitt hat, wie etwa H und V, dann 
setzt sich die Gesamtintensität additiv zusammen, un-
abhängig davon, ob die Wirtsgitteratome kohärent 
oder inkohärent streuen. In diesem Fall können durch 
die Differenz der Intensitäten zweier unabhängiger 
Messungen, nämlich des reinen Kristalls und des 
Kristalls mit Fremdatomen, die Schwingungszustände 
des Fremdatoms sichtbar gemacht werden. Diese 
Methode ist jedoch nur anwendbar, wenn wir an-
nehmen dürfen, daß durch das Hinzufügen von 
Fremdatomen die Schwingungsamplituden des Wirts-
gitters unverändert bleiben. Die Differenz 

/ w F n - / w = / F n ( € ) . (24) 

gibt die Intensitätsverteilung der Neutronen, die 
allein an den Fremdatomen gestreut wurden. Dies 
gilt nur streng, solange die Fremdatome einen rein 
inkohärenten Streuquerschnitt haben. Wie für 2.2. 
gilt auch hier das Argument, daß bei der Benutzung 
von Einkristallen mit spezieller Wahl der Orientie-
rung der kohärente Untergrund J\sr{E) stark redu-
ziert werden kann. 

Da der Wirkungsquerschnitt für Fremdatome pro-
portional Cy2{E) ist, kann selbst für den inkohären-
ten Fall nicht unmittelbar das Frequenzspektrum her-
geleitet werden. C p 2 ( £ ) muß als Korrekturfaktor be-
rechnet werden. Die allgemeinste und vollständigste 
Behandlung dieses Problems wurde von K A G A N und 
IOSILEVSKII 20 gegeben. Für das Zweikomponenten-
system V Hn hat man jedoch eine experimentelle 
Möglichkeit, die Energieabhängigkeit der Amplituden 
der Fremdatome zu bestimmen, da für Vanadium 

2 2 S . D . SMITH U. J. F . ANGRESS, Phys. Letters 6 , (Nr. 2) 131 
[1963], 

23 A. I. STEKHANOV U. M. B. ELIASHBERG, Sov. Phys. Solid State 
5. (Nr. 10) 2185 [1964]. 

24 D. N. MIRLIN U. 1.1. RESHINA, SOV. Phys. Solid State 6, 2454 
[1965]. 

Abb. 6. Die Energieabhängigkeit des Amplitudenverhältnisses 
CF/CW (CF und C\y sind die Amplituden des Fremd- und 
Wirtsgitteratoms) für einige Werte von £ = 1— MF/MW (P. G. 
DAWBER U. R. J. ELLIOTT, Proc. R o y . Soc . London A 2 7 3 , 2 2 2 

[1963]). 

das Frequenzspektrum unabhängig gemessen werden 
kann. Es ist 

/ W F f l - A v ^ C F 2 ( £ ) > ( 2 5 ) 

/ w 

Um eine quantitative Beziehung herzuleiten, müs-
sen wir allerdings die zugehörigen Wirkungsquer-
schnitte betrachten. Da beide Elemente V und H 
einen völlig inkohärenten Wirkungsquerschnitt ha-
ben und daher die Streuintensität sich additiv von 
allen Streuzentren zusammensetzt, können wir der 
Einfachheit halber auf die Benutzung des sehr all-
gemeinen und schwierigen Formalismus von K A G A N 

und IOSILEVSKII 20 verzichten, und für unser relativ 
einfaches Problem den Formalismus von ZEMACH und 
GLAUBER als Ausgangspunkt wählen. 

4.2. W i r k u n g s q u e r s c h n i t t u n d 
E n e r g i e a b h ä n g i g k e i t d e r 
A m p l i t u d e n v o n F r e m d a t o m e n 
i n W i r t s g i t t e r n 

Nach Gl. (18) kann der inkohärente Wirkungs-
querschnitt für elastische Streuung und die un-
elastischen Ein-Quanten-Prozesse durch 

2 3 B. MOZER, K . OTNES U. V . W . MYERS, Phys. Rev. Letters 8 , 
2 7 3 [ 1 9 6 2 ] . 

2 6 R. RUBIN, W . KLEY U. J. PERETTI, E U R 5 2 2 d [ 1 9 6 3 ] . 
2 7 W . KLEY, J. PERETTI, R . RUBIN U. G . VERDAN, Proceedings of 

the Symposium on the "Inelastic Scattering of Neutrons by 
condensed Systems", Brookhaven, Sept. 1965. 



d2öink 
dQ de 2 ji k \ v J ; 

exp | - ( K C l - ) 2 c o t h o > A 2 T 
I 4 cox 

(KC/)* \ , . , v v ' 1 + exp( i a u f ) 
2 <x>x sinh coj2 T 

• exp ( — an/2 T) lx 
(KC/)* 

2 ü)x sinh (coj2 T) 

(26) 

d« 

setzt werden, und mit der Näherung Ix(x) x er-
hält man: 

di/ d£ Ki y 
(MWf i ( } 

2 2 cox sinh (c^/2 7) 
(KCV*)2 e-tßT 

4 £ sinh (f/2 71) «00 

dargestellt werden. Dabei wurde für die modifizierte 
BESSEL-Funktion, für kleine Argumente, folgende 
Näherung benutzt: 

I M m (i®)l»l (Irel!)-1. 

Der Wirkungsquerschnitt für elastische Streuung ist 
deshalb 

= 2 «v exp ( — 2 Wv) n I0 ( 
\dQjel v r x "\coshcoj2T 

(27) 

exp ( - m/2 T) -

= k i - 2 ct2exp ( — 2 JVr) 
k[ v 

= T i t e-ih. ? e x P ( ~ 2 ( K C * ( £ ) ) 2 ' 
(31) 

Mit der Annahme eines isotropen D E B Y E - W A L L E R -

Exponenten erhält man den üblichen Wirkungsquer-
schnitt mit Ojnk = o i n k /4 JI 

^ = 1 fi(£)2cTink 
dQ de 8ti k[ e e « /7 - l 6 w „ " 

exp ( — 2 Wv) |C,(«)|2 

= F(e)gs) 2 olnkexp(-2Wr) | C ( £ ) | 2 ( 3 2 ) 

= F(e)G(e) 

f^V ist der Anteil jeder einzelnen Eigenschwingung 
zum DEBYE-WALLER-Exponenten des r-ten Atoms. 
Für reguläre Gitter mit 3 N Normalschwingungen ist 
daher Wvx von der Ordnung 0 (1/7V), und die In- m i t 
tensität der elastisch gestreuten Neutronen ist durch 
den einfachen ÜEBYE-WALLER-Exponenten e~2w ge- u n d =S(£) 2 o i n k e x p ( - 2 Wv) |Cv(e) 

8 TT ki s e'IT-1 

geben, da / 0 ( 0 ) = 1 . Bei starker Lokalisierung der 
Fremdatome kann der Fall eintreten, daß der Anteil 
der lokalen Schwingung am DEBYE—WALLER-Exponent 
groß wird, dann ist aber die elastisch gestreute In-
tensität durch Gl. (27) gegeben. 

Der inkohärente unelastische Wirkungsquerschnitt 
für irgend einen Anregungsprozeß kann mit der 
Näherung / 0 ( 0 ) = 1 auf folgende Form gebracht 
werden: 

dVnk =kt_2a? [ n exp f - 2 ( K Ci)2 

ki v L <L I 4 a>x 

d ( e o i - e ) . (28) 

dQ de ki v 1 

• exp ( -wx/2 T) It 
2 WJ 

coth (coj2 T) 

In einem vorgegebenen System erhält man dann für 
alle möglichen Ubergänge: 

d20ink 
= a?exp(-2Wr) 2 

aiJ ae ki v coX (29) 

d(a)x-e) 

dem verallgemeinerten Frequenzspektrum. 
Bei Benützung von Gl. (32) kann für das Ampli-

tudenquadrat der Bandenschwingungen von Wasser-
stoff in Vanadium eine Beziehung zu dem Meßwert 
R(E) = (jHVn — Jv)/Jy hergestellt werden. Für sehr 
kleine Konzentrationen an Fremdatomen ist die Stö-
rung der Amplituden der Wirtsgitteratome durch die 
Fremdatome vernachlässigbar, d. h. die Wirkungs-
querschnitte können addiert werden: 

Jv = F(e) g(e) oj,nk e~2WvNy \ Cv(f) |2, (33) 

Jvu=F(e)g(e) [ov NY \ Cy(e) |2 

+ oEe~2^NE\CE(s)\2], (34) 

wo N = Nv + Ne , Nv, Nh die Zahl der entsprechen-
den Atome ist. Für Vanadium hat man die Normali-
sierungsbedingung : 

2 |C*(£)|2= 1 
V Mv 

(35) 

mit 

Wv= 2 {KCl)2 c o t h ( f t ^ 2 r ) , (30) 
X 4 (jüx 

d e m DEBYE—WALLER-Exponent. 

Benützt man das quasi-kontinuierliche Verhalten 
des Frequenzspektrums, so kann 2—> Jg(co)dco er-

Für Vanadiumhydrid haben wir eine andere Norma-
lisierungsbedingung : 

Mv Ny I Cy (e) I2 + m H V H I CH (« ) |2 = 1. (36) 

Bei einer isotropen Verteilung der Wasserstoff-
amplituden in dem Wirtsgitter erhalten wir aus den 
Gin. ( 3 3 ) , ( 34 ) , (35) und (36) das energie-



mi t Ä ( e ) -

abhängige Amplitudenverhältnis 

rE7\ 2 = / ? ( £ ) ^^exp{2(jrH(Ei)-tFy(Ei)) 
Cv(s) A H OH 

E+ 2 Ei/2 Ei} (37) 

/vH(f) — Jv(e) 

Jy{e) 

für die Streuung bei 9 0 ° Winkel und mit Ei der 
Energie der einfallenden Neutronen. 

Wenn wir eine starke Lokalisierung der Fremd-
atome haben, kann der Faktor n nicht ver-

nachlässigt werden, wie das in obiger Ableitung ge-
schehen ist. In Gl. (37) muß der Faktor mit ein-
bezogen werden: 

CHO?) L2 = R ( E ) W V O V 

Cy(e) NE or (38) 
exp[2{ WK{E[) - JFv(Ei) }(E + 2 E0/2 £i] 

I l / 0 [2 WJcosh (carf2 T)] 

Für beliebige, audi rein kohärent streuende Wirts-
gitter kann aus der Differenz zweier Messungen das 
verallgemeinerte Frequenzspektrum G(e) hergeleitet 
werden. Das eigentliche Frequenzspektrum g (e ) kann 
dann durch die Korrektur von G(e) mit der energie-
abhängigen Amplitude \Cy(E) 2 des Wasserstoff-
oder Vanadium-Fremdatoms im Wirtsgitter her-
geleitet werden: 

g(e)=G(e) (39) 1 
CF ( f ) |2 ofNf ' 

Es ist also notwendig, den DEBYE—WALLER-Faktor 
des Fremdatoms unabhängig zu bestimmen. Durch 
die Messung der Winkelabhängigkeit der elastischen 
Intensität kann Wyie) bestimmt werden. Nur in 
seltenen Fällen, wie V und N ; , ist es möglich, die 
Energieabhängigkeit der Amplitude der Fremd-
atome zu bestimmen. Für den Fall eines „Isotops" 
{mp /Myf^ 1) auf einem Gitterplatz haben D A W B E R 
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Abb. 7. Die Intensitätsverteilung der an VHo,03 (•) und V (o) unelastisch gestreuten kalten Neutronen. 
Die Differenz VHo , 0 3 ~V ist mit ( A ) bezeichnet. 



und ELLIOTT diese funktionelle Abhängigkeit be-
redinet 19. Für den allgemeinen Fall des Fremdatoms 
auf Zwischengitterplätzen mit beliebigen Kraft-
konstanten steht eine theoretisdie Behandlung noch 
aus. 

4.3. E x p e r i m e n t e l l e B e s t i m m u n g d e r 
E n e r g i e a b h ä n g i g k e i t d e r 
A m p l i t u d e d e s W a s s e r s t o f f s 
i n V a n a d i u m u n d d e s 
v e r a l l g e m e i n e r t e n F r e q u e n z -
s p e k t r u m s i n N i o b i u m 

Wasserstoff ist sehr gut löslich in 10 Ubergangs-
elementen (Sc, Ti, V, Y, Zr, Nb, La, Hf, Ta und P d ) , 
und einigen Elementen der seltenen Erden, der Ac-
Reihe und den Alkali-Metallen. In den restlichen 
Elementen dieser speziellen Gruppen ist H ebenfalls 
löslich. Eine ganze Reihe von Elementen kann daher 

zu dem „H-Doping"-Verfahren zur Bestimmung des 
Frequenzspektrums herangezogen werden. In ge-
ringen Konzentrationen verändert der Wasserstoff 
die Gitterparameter nur sehr wenig. Diesen Bereidi 
der festen Lösung nennt man die oc-Phase. Mit zu-
nehmender Konzentration bilden sich die /^-Hydride. 
Da wir uns hauptsächlich für das Verhalten von 
Fremdatomen in Wirtsgittern interessieren, müssen 
die Messungen in der a-Phase ausgeführt werden, 
also bei Konzentrationen von einigen Atomprozenten 
Wasserstoff. 

Abb. 7 zeigt die Intensitätsverteilungen der an 
VH 0 i 0 3 ( * ) und V(o) unelastisch gestreuten kalten 
Neutronen, wie sie mit einem Flugzeitspektrometer 
für kalte Be-gefilterte Neutronen aufgenommen wur-
den. Ferner ist die Differenz der beiden Messungen 
VH0 03 — V( A ) eingezeichnet. Neutronen mit kurzer 
Flugzeit haben eine große Energieübertragung im 

Abb. 8. Das verallgemeinerte Frequenzspektrum des Wasserstoffes in Vanadium. 



E n e r g i e - Uebertragung ( m e V ) 

Abb. 9. Die Energieabhängigkeit des Amplitudenverhältnisses Ch/Cv (Ch und C\ sind die Amplituden des Wasserstoff- und 
Vanadiumatoms). 

Target erfahren. Im rechten Teil der Abb. 7 sind die 
elastisch gestreuten Neutronen eingezeichnet. Dazu 
wurde der Maßstab geändert. Das verallgemeinerte 
Frequenzspektrum, die lokalisierten Schwingungen 
mit eingeschlossen, ist in Abb. 8 wiedergegeben. Das 
Amplitudenverhältnis C H ( £ ) C\'(£)|2 ist in Abb. 9 
aufgezeichnet. Bei den experimentellen Bedingungen 
war es nur möglich, für einen gewissen Energie-
bereich dieses Amplitudenverhältnis zu bestimmen. 
Bei Streumessungen unter kleinerem Winkel als 90 
kann der nutzbare Bereich vergrößert werden. Man 
findet bei 25 meV für C\ijC\ j2 = 1,48, während der 
theoretische Wert bei 0,6 liegt. Diese Abweichung ist 
noch nicht verstanden. Sie könnte vielleicht wegen 
der Vernachlässigung des P r o d u k t e n /0(x,i) ver-

ursacht werden, wenn es noch lokalisierte Schwin-
gungszustände bei niederen Energien gäbe. Die bis-

herigen Messungen erlauben keinen eindeutigen Hin-
weis. 

Da Nb und Ta in derselben Gruppe stehen, kön-
nen wir vermuten, daß die Energieabhängigkeit der 
Amplitude des H, ausgenommen die höchsten Fre-
quenzen, nicht sehr ausgeprägt ist, ähnlich wie bei 
Vanadium. Deshalb sollte das verallgemeinerte 
Frequenzspektrum G(E) des Wasserstoffs in Niobium 
schon eine sehr gute Näherung für das Frequenz-
spektrum sein. Dieses Spektrum kann mit dem semi-
empirischen von NAKAGAWA and WOODS 28 verglichen 
werden. Sie haben die Dispersionskurven von Nb 
gemessen und daraus das Frequenzspektrum, Abb. 10, 
berechnet. In dem Histogramm erscheinen drei Peaks 
bei Etr = 23,6, £ 2 t = 15,8 und £ 3 T = 4,75 MeV. Der 

28 Y. NAKAGAWA U. A. D. B. WOODS, Phys. Rev. Letters 11, 
(Nr. 6) 271 [1963]. 
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Abb. 10. Das Frequenzspektrum von Niobium (Y. NAKAGAWA U. A. D. B. WOODS, Phys. Rev. Letters 11, (Nr. 6) 271 [1963]). 

kleine Peak ist sicherlich von ähnlicher Natur wie in 
Vanadium. Das mit dem doping-Verfahren, Abb. 11 
und 12, bestimmte allgemeine Frequenzspektrum 
zeigt Peaks bei = 25,9, £ 2 H = 1 8 , 3 und £3 H 

= 12meV. Die beiden ersten sind höher in der 
Energie als die semi-empirischen. Die Abweichung 
liegt auf jeden Fall außerhalb der Meßgenauigkeit. 
Bei der Transformation von G(e) in werden die 
gemessenen Peaks noch nach höheren Energien ver-
schoben. Der Peak bei 12 meV ist in dem semi-
empirischen Frequenzspektrum nicht enthalten. Dies 
bestätigt nur die Zweifel, die man in das semi-
empirische Verfahren hat. Der Energiebereich bei 
4 meV konnte wegen der Überlappung mit dem 
„quasi-elastischen" Peak nicht analysiert werden. 

Da der Wirkungsquerschnitt von Nb fast aus-
schließlich kohärent ist, kann an den Intensitäts-
verteilungen von Nb, NbH und NbH-Nb der Einfluß 
der Kohärenz gesehen werden. Die Peaks sind deut-
lich verschoben für die einzelnen Messungen. Dies 
kann ganz besonders für Nb und NbH gesagt wer-
den, ein deutlicher Effekt für die Verzerrung des 
Spektrums durch Interferenzeffekte. Das zeigt natür-
lich sehr deutlich, daß Pulvermessungen auch nicht 
geeignet sind, das Frequenzspektrum herzuleiten. Die 

100 150 
Flugzeit (16p sek Kanc.le) 

300 200 100 50 20 10 
Energie- Uebertragung ( m e V ) 

Abb. 11. Die Intensitätsverteilung der an NbHo,03 (•) und 
Nb (O) unelastisch gestreuten kalten Neutronen. Die Diffe-

renz NbHo,03 — N b ist mit ( A ) bezeichnet. 



Abb. 12. Das verallgemeinerte Frequenzspektrum des Wasserstoffes in Niobium. 

Interferenzeffekte treten hauptsächlich bei den höch-
sten und niedersten Frequenzen auf. Pulvermessun-
gen können daher nur die Information in gewissen 
„Fensterbereichen" liefern. 

4.4. D i e „ q u a s i - e l a s t i s c h e " S t r e u u n g 
v o n N e u t r o n e n b e i e n d l i c h e r 
L e b e n s d a u e r d e r S c h w i n g u n g s -
z u s t ä n d e v o n F r e m d a t o m e n i n 
W i r t s g i t t e r n 

Bei der elastischen und unelastischen Streuung 
von Neutronen erhält man nicht nur Informationen 
über den DEBYE-WALLER-Faktor und die Eigen-
schwingungszustände in einem festen Körper, son-
dern auch über deren Lebensdauer. Eine endliche 
Lebensdauer führt zu einer Linienverbreiterung der 
unelastisch gestreuten Neutronengruppen. Nach 
KAZARNOVSKII und STEPANOV 29 können bei endlicher 

Lebensdauer der lokalisierten Schwingungen quasi-
elastische Streuprozesse auftreten. Endliche Lebens-
dauern oder Linienbreiten wurden denn auch bereits 
durch die Infrarotabsorption nachgewiesen. M I R L I N 

und RESHINA 24 ist es gelungen, die Temperatur-
abhängigkeit der Linienbreite von H~ und D~-
Schwingungen in KCl und KBr nachzuweisen. Diese 
Linienbreite wird durch die anharmonische Koppe-
lung der lokalisierten mit den kollektiven Schwin-
gungszuständen des Wirtsgitters hervorgerufen. Hin-
sichtlich der oben erwähnten Infrarotabsorptions-
messungen an K C 1 H ~ , wo eine natürliche Linien-
breite von einigen meV gefunden wurde, ist es nicht 
sehr abwegig, auch für die lokalisierten Schwin-
gungszustände des Wasserstoffs in Metallen eine end-
liche Lebensdauer anzunehmen, um die „quasi-

2 9 M . V . KAZARNOVSKII U. A . V . STEPANOV, SOV. P h y s . - J E T P 
20. (Nr. 1) 94 [1965]. 



elastische" Streuung der Neutronen von 5 meV, wie 
sie in Abb. 13 gezeigt wird, zu erklären. Eine der-
artige Intensitätsverteilung könnte natürlich audi 
durch unelastische Streuung von Neutronen an sehr 
niederenergetischen Zuständen erklärt werden. 
Neuere Messungen weisen jedoch darauf hin, daß 
die Linienbreite stark temperaturabhängig ist, ein 
Zeichen für eine endlidie Lebensdauer der Wasser-
stoffschwingungszustände. Im Rahmen dieser Arbeit 
soll nur gezeigt werden, welche Ubereinstimmung 
mit den experimentellen Daten man bei der An-
nahme einer endlichen Lebensdauer der Wasserstoff-
Eigenschwingungen erhalten kann. 

Die Intensität der elastisch gestreuten Neutronen 
ist durch das asymptotische Verhalten von 
y(K, t - ^ o o ) bestimmt. Nach V I N E Y A R D 30 und SCHO-

FIELD 31 kann die Eigenkorrelationsfunktion ys(K,t) 
für kleine und große Zeiten sehr gut durch folgenden 
Ausdruck angenähert werden: 

y s { K , t ) = e - * " « \ (40) 

' 20 10 5 4 3 
Neutronen Energie ( m e V ) 

Abb. 13. Die Intensitätsverteilung der an Wasserstoff in VHo,03 
quasi-elastisch gestreuten kalten Neutronen. 

3 0 G. VINEYARD, Phys. Rev. 1 1 0 , (Nr . 5 ) 9 9 9 [ 1 9 5 8 ] . 

und der Wirkungsquerschnitt als FouRiER-Trans-
formierte von ys{K, t) angestellt werden: 

oo 
h ö h - A lax\e-^ys(K,t)dt. ( 4 1 ) dil de 2 n k\ v J 

— oo 

In dieser Darstellung kann ys(K, t) als zeitabhängiger 
DEBYE-WALLER-Faktor betrachtet werden, daher gibt 
es einen elastischen und quasi-elastischen Anteil bei 
der Streuung. 

Für die Beschreibung der Bewegungszustände des 
Wasserstoffs in Wirtsgittern kann man sich y(K,t) 
in zwei Anteile aufgespalten denken, einen, der die 
Bandenfrequenzen und einen, der die lokalisierten 
Zustände beschreibt: 

y ( K , t) = B̂and (K, t) + ^L o k a l ( K , t). (42) 

Von den Arbeiten von V I N E Y A R D 30 wissen wir, daß 
yB(K,t) bereits seine asymptotische Form {t—>oo) 
nach einigen mittleren Schwingungsperioden des 
Atoms annimmt, wohingegen y(K,t) lokal oszilliert. 
Die elastische Streuung wird deshalb durch den 
Mittelwert über einige Sdiwingungsperioden t) 
= 7L (K, OO ) bestimmt. Wenn die lokalisierten 
Schwingungszustände endliche Lebensdauern haben, 
kann die Korrelationsfunktion die folgende Form an-
nehmen : 
y(K,t) =a0yB(K, o o ) + 2 at e ' ^ yhi(K , o o ) ( 4 3 ) 

i 

und der Wirkungsquerschnitt auf folgende Form ge-
bracht werden: 

d-o __ k{ o 
~dQ de ~ ki ° (44) 

• [ a o M K , oo) + 2 «i y u ( K , oo) [• 

Die von yu herrührenden Streuintensitäten sind des-
halb eine Summe von LoRENTZ-Verteilungen mit den 
entsprechenden Gewichten . Die Meßdaten können 
durch die Überlagerung zweier intensitätsgleicher 
LoRENTZ-Verteilungen mit den Halbwertsbreiten 
£'1 = 1,5 meV und E2 = 3 meV und einen Beitrag 
von 10% rein elastischer Streuung sehr gut angepaßt 
werden, wie aus Abb. 13 zu ersehen ist. 

Dieses Ergebnis zeigt, daß bei der Deutung der 
quasi-elastischen Streuung von kalten Neutronen ge-
gebenenfalls auch Beiträge zu berücksichtigen sind, 
die durch die endliche Lebensdauer der Schwingungs-
31 P. SCHOFIELD, Phys. Rev. Letters 4, (Nr. 5) 239 [I960]. 

Inelastic Scattering of Neutrons in Solids and Liquids 
39 [1961], I.A.E.A., Wien. 



zustände hervorgerufen werden. Dieser Effekt könnte 
sehr wohl bei der quasi-elastischen Streuung an 
Flüssigkeiten, und dies vor allem bei Wasser, der 
Fall sein, wo eine ausgeprägte behinderte Rotation 
bei ungefähr 60 meV existiert, die wohl eine end-
liche Lebensdauer haben kann. Messungen über die 
Temperaturabhängigkeit der quasi-elastischen Linie 
könnten eine Klärung dieser Frage bringen. 

Zusammenfassung 

Neben den bekannten Meßverfahren kann durch 
die unelastische Streuung von thermischen Neu-
tronen an Fremdatomen in Wirtsgittern das „ver-
allgemeinerte Frequenzspektrum" des Wirtsgitters 
bestimmt werden, und dies für alle Substanzen, die 
mit Fremdatomen mit reinem, inkohärentem Wir-
kungsquerschnitt, wie H und V, angereichert werden 
können, d. h. also auch für Substanzen mit reinem 
kohärentem Wirkungsquerschnitt. Dazu muß die 

Differenz der unelastischen Neutronenintensitäten 
zweier Messungen, nämlich mit dem verunreinigten 
und dem reinen Kristall, gebildet werden. Um aus 
dieser Differenz das „Frequenzspektrum" des Wirts-
gitters herzuleiten, muß unabhängig davon die Am-
plitudenabhängigkeit des Fremdatoms als Funktion 
der Wirtsgitterfrequenzen und der DEBYE—WALLER-

Exponent des Fremdatoms im Wirtsgitter bestimmt 
werden. Da für Vanadium und Nickel das Frequenz-
spektrum unabhängig durch direkte Messungen be-
stimmt werden kann, ist es möglich, die Amplituden-
abhängigkeit für einige Massenverhältnisse My/Myf 
(M? = Masse des Fremdatoms, M w = Masse des 
Wirtsgitteratoms) für kubisch raumzentrierte und 
kubisch flächenzentrierte Kristalle zu messen. Für die 
anderen Gitter muß die Amplitudenabhängigkeit be-
rechnet werden. Trotzdem wird diese Methode wohl 
die genauesten Resultate liefern, da sonst keinerlei 
Annahmen eingehen und die Korrekturen zumindest 
in der harmonischen Näherung exakt sind. 


