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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 fiir
die Parallelimpedanz — ca. 50 M2/m — erzielen
lassen, eignet sich diese Struktur bei einem &hnlichen
Aufbau wie dem hier beschriebenen aber auch zur
Beschleunigung von schweren Ionen. SchlieBlich sei
darauf hingewiesen, dal} es aussichtsreich erscheint,
supraleitende Wendel-Beschleuniger naher zu unter-
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suchen, da die geometrische Struktur der Wendel
(kleiner Tankdurchmesser, einfache Kiihlmoglichkeit
des Wendelrohres) hierfiir besonders giinstig sein
diirfte.

Wir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft
und dem Bundesministerium fiir wissenschaftliche For-
schung fiir die finanzielle Unterstiitzung, sowie Friu-
lein H. Enpres fiir ihre Hilfe bei der Herstellung von
Rechenprogrammen und fiir die sorgféltige Ausfiihrung
der Zeichnungen.
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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 Eigenschwingungszustinde in einem
festen Korper ist, in der harmonischen Naherung,
bekannterweise 3 N, wenn N die Zahl der Atome im
Kristall ist. Fiir sehr viele Anwendungsbereiche ist
es nicht notig, mit diskreten Frequenzen zu rechnen.
Man nimmt deshalb eine quasi-kontinuierliche Be-
schreibung der diskreten Frequenzverteilung zu
Hilfe. Da die Dichte der Eigenzustinde sehr gro8 ist,
kann dieses Verfahren mit beliebiger Genauigkeit
angewandt werden. Man definiert normalerweise
g(w)dw als den Bruchteil der Frequenzen in dem
Intervall (w,® +dw) mit der Normalisierungs-
bedingung:

c}mg‘((u) dow=1.
0

Das Frequenzspektrum g(w) ist fiir das Verstandnis
von thermodynamischen Eigenschaften von grofler
Bedeutung, da die thermodynamischen Funktionen

wie Freie Energie, Innere Energie, Spezifische
Wirme und Entropie als Mittelwerte iiber das
Frequenzspektrum dargestellt werden konnen. Pha-
nomene der Infrarot-Absorption, der Supraleitfahig-
keit und der Phaseniibergéinge sind sehr eng mit dem
Frequenzspektrum verkniipft. Aus diesen Griinden
wurden vor allem in den letzten zehn Jahren grofie
theoretische und experimentelle Anstrengungen ge-
macht, um das Frequenzspektrum moglichst genau
zu bestimmen. Eine vollstandige Diskussion tiber die
verschiedenen Methoden und Naherungsverfahren
zur Berechnung von g(w) findet man bei Marapu-
piN, MonTrOLL und WEiss 1. Die einfachste Methode
besteht darin, dal man die dynamische Matrix fiir
eine grofle Zahl gleichmiBig verteilter Punkte in dem

1 A. H. Marapupiy, E. W. Mo~troLL u. G. H. Werss, Solid
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 16st. Dieses Verfahren kann praktisch nur bei
Beniitzung einer Rechenmaschine angewendet wer-
den. Trotzdem ist diese Methode sehr langsam, da
eine groBe Zahl von Losungen fiir das Frequenz-
spektrum berechnet werden missen, die dann in
einem normalisierten Histogramm zusammengefaf3t
werden. Die Schnelligkeit dieses Verfahrens wurde
kiirzlich von Girat und Dorrine 2 durch ein Extra-
polationsverfahren wesentlich erhéht und damit
groBe Genauigkeit fiir das Histogramm erzielt. Mit
diesem Extrapolationsverfahren konnen nun auch die
Singularitdten, von Van Hove 3 zum erstenmal ein-
gehendst diskutiert, im Frequenzspektrum sichtbar
gemacht werden. Jedoch auch fiir dieses elegante
Rechenverfahren miissen die Kraftkonstanten, die
Eingangsdaten fiir die Dynamische Matrix, bereits
bekannt sein. Um einen Satz von Kraftkonstanten zu
erhalten, konnen die Dispersionskurven, die ent-
weder mit der diffusen R6NTGEN-Streuung oder der
unelastischen Streuung von thermischen Neutronen
gemessen werden, mit der BorN-von-KArMAN-Theorie
analysiert werden. Jedoch ist es sehr zweifelhaft, in-
wieweit die Born-von-KArRMAN-Theorie die Frequen-
zen in den Nicht-Symmetrie-Richtungen richtig vor-
hersagen kann. Woops 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, da das Frequenzspek-
trum aus direkten Messungen erhalten werden kann.

Das DeBye-Spektrum, die erste und fiir viele Jahr-
zehnte die wichtigste Ndherung an das Frequenz-
spektrum eines festen Korpers, hat seinen lang an-
haltenden Erfolg deshalb erzielt, weil das Desye-
Spektrum fiir die tiefliegenden Frequenzen etwa den-
selben Verlauf annimmt wie die Spektren der dis-
kreten Modelle. Es wurde vor allem zur Berechnung
der spezifischen Warme bei tiefen Temperaturen ver-
wendet. Die spezifische Warme in DeByescher Nahe-
rung

Tm
—aNE(T [ e#ztde _ hon_ 6p
C”“qN]”(@D) - o kT T
) (1)

2 G. Guat u. G. Doruing, Phys. Rev. Lett. 8, (Nr. 5), 304
[1964].

3 L. vax Hove, Phys. Rev. 89, 1189 [1953].

4 A. D. B. Woons, Phys. Rev. 136, (No.3 A) A 781 [1964].
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wurde dazu benutzt, um Desve-Temperaturen Oy fiir
feste Korper zu erhalten. Dabei zeigte sich, dal @y
temperaturabhéngig ist, was man zunachst auf Grund
der Desveschen Theorie nicht erwarten wiirde.
Brackman ® hat darauf hingewiesen, dafi die Tem-
peraturabhingigkeit ©p(T) geradezu ein Mal fiir
die Ungenauigkeit der DeBveschen Naherung bei
tiefen Temperaturen ist. Dies ist ein anderer wich-
tiger Grund, um unabhingige, moglichst direkte
Methoden zu entwickeln, um das Frequenzspektrum
in festen Korpern zu messen.

Im folgenden werden die verschiedenen MeBver-
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
Moglichkeit der unelastischen Streuung von kalten
Neutronen an Fremdatomen in Wirtsgittern niher
eingegangen. Bei dieser neuen Methode werden die
Fremdatome mit kohdrentem oder inkohirentem
Streuquerschnitt als ,,Proben“ fiir die Eigenschwin-
gungszustinde der Wirtsgitteratome beniitzt. Hierzu
eignen sich natiirlich ganz besonders die Atome mit
groflem inkohidrentem Streuquerschnitt, wie Vana-
dium und Wasserstoff.

Experimentelle Methoden
zur Bestimmung des Frequenzspektrums

1. Die theoretischen Grundlagen fiir die
Neutronenstreuung

Verglichen mit RontcEN-Strahlen haben die ther-
mischen und subthermischen Neutronen etwa die
gleiche Wellenldnge, sie unterscheiden sich jedoch
um Groflenordnungen in der Energie. Die Energie
der thermischen Neutronen (=~~1072eV) ist ver-
gleichbar mit den Energien der Eigenschwingungs-
zustinde in festen Korpern. Durch die Absorption
oder Emission eines Phonons kann das Neutron bei
der Streuung ganz erheblich seine Energie und sei-
nen Impuls dndern. Dadurch ist es moglich, Disper-
sions-Eigenschaften der durchstrahlten Substanz zu
untersuchen. Da die Neutronenwellenlidnge grof} ge-
nug ist, um an mehreren Streuzentren gebeugt zu
werden, entstehen in den gestreuten Neutronenwellen

5 M. Brackmaxn, 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].
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die typischen Interferenzfiguren. Die Interferenz ist
am groften, 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
unabhiingig von den einzelnen Streuzentren, sie wird
,»inkoharent“.

Bei der kohirenten Streuung von Neutronen ist
der StreuprozeB durch den Energie- und Impuls-
erhaltungssatz bestimmt:

R (k2 _k?) =E—E=¢
2m
=hwj(q)5 (2)

mvi—mvf=h(ki—k;) =hK=h(2"7 +q),
K=k,—k;, ¢=Ei—E, (3)

wo k;, k; und v;, v; die Wellen und Geschwindig-
keitsvektoren der ein- und auslaufenden Neutronen
bezeichnet. &=H w; bezeichnet die Energieiibertra-
gung, ist ein Vektor des reziproken Gitters, q ist
der Wellenvektor des absorbierten Phonons und K
beschreibt den Impulsiibergang. Die linke Seite der
Gleichungen beschreibt die Teilcheneigenschaften und
die rechte die Wellennatur des Neutrons. Berticksich-
tigt man, daf3

w;(q+227) =w;(q), (4)

und damit konnen Gln. (2) und (3) zusammen-
gezogen werden:

ke — k= gﬁ,'le(kf—ki)- (5)

tmv— tmo2=

Mit dieser einfachen Beziehung konnen prinzipiell
Dispersionskurven gemessen werden. Zur Bestim-
mung der Polarisation j der einzelnen Phononen
miissen jedoch noch zusitzlich die Intensitaten ent-
lang der Streuoberfliche bestimmt werden. Sie ist
fiir konstante Werte von k; durch Gl. (5) vorgegeben.

Sowohl in der kohédrenten als auch bei der in-
kohérenten Streuung héngt die Intensitit von den
Schwingungszustinden und Bewegungsvorgéingen der
Targetatome ab. In einer grundlegenden Arbeit hat
Van Hove 6 gezeigt, wie der Wirkungsquerschnitt
durch eine verallgemeinerte Paar-Korrelationsfunk-
tion G(r,t) dargestellt werden kann. 7 ist ein Orts-
vektor und ¢ ist die Zeitkoordinate. Der Wirkungs-
querschnitt wird in erster Bornscher Néherung mit
der Beschreibung der Wechselwirkung zwischen Neu-
tron und Streukern durch das Ferm1-Pseudopotential

6 L. vax Hovg, Phys. Rev. 95, 249 [1954].
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abgeleitet. Er hingt 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*% _ dPoygp , dPopyx _ op KAt
dQ de de£+ dQds  4x K S(K, ), (6)
- N : -
S(K, w) = 2”h—J-exp[L(K1' w1)] G(r,¢) drdt,

(7)
S(K, ) wird allgemein als Streugesetz bezeichnet.

Die Funktion G(r,t) kann nach Van Hove® in
eine Eigen- und eine Paar-Korrelation aufgespalten
werden: G, und Gy. G, beschreibt die Korrelation
zwischen den Orten ein und denselben Teilchens zu
verschiedenen Zeiten, und G4 beschreibt die Paar-
korrelation von verschiedenen Teilchen zu verschie-
denen Zeiten. Fiir Systeme mit identischen Teilchen
und Spin erhélt man:

Pogon _ (@u N ki ; -
Ti?fc(l’a'_ 2nxh ki jexp[z(K?’ w
G(r,t) drde, (8)

Foy _ (@u—{(adk ht -
a0ds = 2ah Lz;{jexf’[‘(K"w‘)]

Gs(r,t) drdz, 9)
1 h .
Cr0) = st szfdxexp(_zxr) 10}
(exp (—i K1,(0))exp ¢ K 1;(2)))r
r;(t) =exp (i Ht/k) 1;(0) exp(—iHt[h).
(11)
Der Ortsoperator r;(t) reprasentiert die Ortsvek-
toren der /N-Teilchen in dem Streusystem. (a)y be-
zeichnet den Mittelwert iiber die Spinzustinde der
Target-Teilchen. Die kohdrente und inkohirente
Streulédnge sind definiert durch:

mit

afon = (@), amk =(a®)u—{(a)x. (12)

Fir ein System von gekoppelten harmonischen
Oszillatoren wurde von ZemacH und GLAUBER 7 eine
fiir viele experimentelle Probleme sehr iibersichtliche
Darstellung des Wirkungsquerschnittes gegeben. Diese
Darstellung wihlen wir auch als Ausgangspunkt fiir
die Diskussion der Eigenschwingungszustinde der
Fremdatome in Wirtsgittern. Fir die gekoppelten
Oszillatoren wird ein Koordinatensystem gewihlt,
wo b, die Gleichgewichtslage und U, (¢) die Aus-
lenkung von der Gleichgewichtslage des »-ten Teil-

7 A. C. Zemacu u. R. I. Grauser, Phys. Rev. 101, 118 [1956].
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chens beschreibt, so dal3 der Ortsvektor durch
r;-(t) =bv+ Uv(t) (13)
gegeben ist. Der zweifach differentielle Querschnitt

fiir das gekoppelte System lautet in der allgemeinen
Form:
d%o 1 kK .
dQde 2=z T:Zauwjexp(—;et) (14)

(wi|exp[i K1, (2)] exp[i K1 (0) ]| ;) ds.
Das Symbol (...)r bedeutet, dal der Erwartungs-
wert (...) fiir die thermische Besetzung der An-
fangszustinde v; berechnet wird. Da in der harmoni-
schen Approximation die Eigenschwingungszustinde
unabhéngig voneinander sind, koénnen die Schwin-
gungen des »-ten Oszillators in Normalkoordinaten
des Systems entwickelt werden:

3N

— 2)
U, (1) —lgl P qu(t), (15)
@)= 5 [aexp(—iwit) —a"exp(imit)],
V2w,

wo a, a* die zeitunabhingigen Erzeugungs- und Ver-
nichtungsoperatoren sind. Die Amplituden sind fiir
jedes Teilchen und fiir jede Eigenschwingung mit C,*
bezeichnet.

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

[a,a] =[a*,a"] =0, [a,a*]=1. (16)

Damit konnen die Exponentialfunktionen von U, ()
in Produkte zerlegt werden:

exp[: KU, (2)] = I}exp[iKC,I ()], (17)

und der Wirkungsquerschnitt kann in folgender Form
erhalten werden:

d2c Kt B .
dQds 27k E, o .[eXp( isd) (18)
exp[i K(b,—b,)] I;I(xﬁ?)-rdt
mit
(P)p= exp{ —[(KCH2+ (K C,4)2] L‘“‘f‘fi@/ﬂ}
4601

oo
->  exp(iniwit)
nj=—o0

) KC#,) (KC
. exp( —n 601/2 T) In;l(_z(a;lﬁa—);/é—;) )

8 Avr. SsbLaNDER, Ark. Fys. 14, (Nr. 21) 315 [1958].
9 A. T. Stewart u. B. N. Brocknouse, Rev. Mod. Phys. 30,
(No. 1) 250 [1958].

10 C. M. EiseNHAUER, I. Peran, D. J. Hueres u. H. PaLEvsky,
Phys. Rev. 109, (Nr. 4) 1046 [1958].

11 R. Haas, W. Kvey, K. H. Kzress u. R. Rusiy, Inelastic Scat-
tering of Neutrons in Solids and Liquids 2, 145 [1963].
L.LA.E.A., Wien.

12 M. G. Zewryanov, Yu. M. Kacan, N. A. TEHERNOPLEKOV U.
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2. Das direkte MeBverfahren

2.1. Messungen des Frequenzspektrums
bei inkohdrentem Wirkungsquer-
schnitt

Eine direkte experimentelle Bestimmung des Fre-
quenzspektrums ist nur im Falle der ,ein-Phonon®
inkohérenten Streuung von thermischen Neutronen
moglich, und dies nur exakt fiir Kristalle mit kubi-
scher Symmetrie. Eine eingehende Diskussion dieses
Problems findet man in der ausfiihrlichen Arbeit von
Ss6LANDER 8. Nach Ss6LanpER kann der inkohirente,
multiphonen Streuquerschnitt fiir thermische Neu-
tronen — ein Spezialfall, der im wesentlichen bereits
durch Gl. (18) beschrieben ist — auf folgende Form
gebracht werden:

d2g; Ok Kt — > @w)n
ik _ Sk ¥ 2w 5 BB e (w-a),
n=0 &

dQde 4w K
(19)
wo
Gy(w) =d(w), Gy(w)=h(w),
Gri1(®) = [h(w—0") G, () do’
und
h(w) - FE &@) coth@h/2kT—1)

AMV o 2

Da jedoch nur wenige Elemente einen ausreichend
grofen inkohdrenten Wirkungsquerschnitt haben,
konnte bei den zur Zeit zur Verfiigung stehenden
Strahlintensitdten nur das Frequenzspektrum von
Vanadium und stark wasserstoffhaltigen Substanzen
gemessen werden. Um die genaue Bestimmung des
Frequenzspektrums in Vanadium haben sich mehrere
Gruppen bemiiht 713, Abb. 1 und 2 zeigen die Er-
gebnisse von Haas et al. 11, Im Vergleich zu fritheren
Arbeiten konnten wir zum erstenmal die Existenz
eines dritten Peaks bei 8 meV nachweisen. Inzwischen
haben Messungen von GLisEr 14, CARPENTER et al. 1%
und EceLstarr 16 dieses Resultat bestitigt. Bei allen
Experimenten war das Aufldsungsvermégen nicht
ausreichend, um die genaue Position der Singulari-
titen im Spektrum zu bestimmen. In der neuesten
Arbeit 1 war es immerhin moglich, vier Peaks auf-
A. G. TcuEseriy, Inelastic Scattering of Neutrons in Solids
and Liquids 2, 125 [1963], I.A.E.A., Wien.
13 K. C. TurserrieLp u. P. A. EceLstarr, Phys. Rev. 127, 1017
1 \[7(}.96021‘%5153, F. Carvarmo u. G. Enret, Inelastic Scattering
of Neutrons in Solids and Liquids 1, 99 [1965], I.A.E.A.,
15 Evi\?lr.l.CmPEN'rm u. D. H. Vincext, Buletin of the American

Physical Society, 1965 Summer Meeting at New York, S.
616.
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Das gemessene und gerechnete Frequenzspektrum von Vanadium. Das gemessene Spektrum ist durch die ausgezogene Kurve wiedergegeben [A. B. Buaria,
Phys. Rev. 97, 363 [1955]. J. Dk Launay, J. Chem. Phys. 21, 1974 [1953]. P. C. Fg, Phys. Rev. 56, 355 [1939]).
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zulésen. Die bisherigen Gittermodelle fiir raum-
zentrierte Gitter ergaben nur zwei Maxima im Histo-
gram fiir das Frequenzspektrum.

StewarT and Brocknousk haben zuerst darauf hin-
gewiesen, dal fiir einige Elemente (z. B. Li, Ni und
Sm) durch Isotopenanreicherung der kohirente
Wirkungsquerschnitt, definiert durch (a)y?, zu Null
gemacht werden kann. Dieses Verfahren ist jedoch
aullerordentlich teuer und wird wohl nur in Landern
mit groBen Trennanlagen iiberhaupt in Erwdgung
gezogen. CHERNoPLEKOV et al. 17 haben fiir die Be-
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Abb. 2. Das durch »? geteilte Frequenzspektrum von Vana-
dium im niederfrequenten Teil des Spektrums.

stimmung des Frequenzspektrums von Nickel dieses
Verfahren angewandt. In Abb. 3 ist dieses aufler-
ordentlich interessante Resultat zusammen mit den
Daten fiir Vanadium wiedergegeben.

Nicht nur die Isotopenanreicherung kann zu rein
inkohdrentem Wirkungsquerschnitt fiir das Streu-
system fithren, sondern auch bei der Legierung &hn-
licher Elemente kann (a)y?=0 gemacht werden.
StewarT und Brockaouse ? haben eine ungeordnete,
flachenzentrierte, 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 Singularitaten durch das schlechte Auflosungs-
vermogen oder durch die Legierungsmethode ver-
waschen wurden.

16 P. A. Egerrarr, 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. Crernorrexov, M. G. Zemryanov, A. G. CuicHe-
riN u. B. G. Lyasuenko, Sov. Phys.—JETP 17, (Nr. 3) 584
[1963]). — (N. A. TcuernoprLekov, M. G. ZemLvanov, A. G.
TcuerseriN u. B. G. Lyascuenko, Inelastic Scattering of Neu-
trons in Solids and Liquids 2, 159 [1963], I.A.E.A., Wien.

2.2. Methoden zur Messung des Frequenz-
spektrums bei nur teilweise
inkohdrentem Streuquerschnitt
der Streusubstanz

Fiir eine ganze Reihe von Substanzen ist vermut-
lich der inkohérente Anteil am Gesamtwirkungsquer-
schnitt hinlénglich ausreichend (5n/0kon=~0,1), um
auch bei heutigen Strahlintensitdten das Frequenz-
spektrum bestimmen zu kénnen. Fiir diesen Fall
wird vorgeschlagen, keine Pulverproben zu ver-
wenden, da sonst die Intensitit der kohdrent ge-
streuten Neutronen um ein Vielfaches die inkohérente
iiberstrahlt. Diese Uberstrahlung kann aber dadurch
unterdriickt werden, daf3 man nicht wie bisher iiblich
mit polykristallinem Material arbeitet, sondern wie
bei den kohirenten Streuexperimenten Einkristalle
zur Messung der unelastischen, inkohérenten Streu-
ung benutzt. Wir schlagen vor, die Orientierung des
Kristalles zum einfallenden Neutronenstrahl so zu
wahlen, dal hochstens ein oder zwei monochroma-
tische, kohdrente, unelastisch gestreute Neutronen-
gruppen auftreten — Gl. (4) liefert die Bedingung —
die nur in gewissen AE-Bereichen die inkohérente,
unelastische Intensitit iiberstrahlen. Durch eine Ande-

17 N. A. Crervorrekov, M. G. Zemryanov, A. G. CHICHERIN u.
B. G. Lyasucuenko, Sov. Phys.—JETP 17, Nr. 3 [1963].



1776

rung der Orientierung des Kristalles zum Neutronen-
strahl kann die Energie der kohédrenten Gruppen ver-
schoben werden und mit einer zweiten Messung das
vollstaindige Frequenzspektrum hergeleitet werden.
Bei den meisten schweren Elementen ist der DeByE-
WarLer-Faktor von der Grofenordnung 1071 —1072
bei Zimmertemperatur und Streuwinkeln von 90°.
Da nicht nur der Besetzungsfaktor, sondern auch der
DeByE—WaLLEr-Exponent (W) von der Temperatur
abhéngt, kann die inkohérente Intensitdt noch erheb-
lich steigen, wenn nur die Messungen bei hoheren
Temperaturen ausgefiihrt werden. Die Multiphonon-
Komponente setzt hier jedoch die obere Temperatur-
grenze.

Bei Proben mit grolem spininkohédrentem Anteil
am Gesamtwirkungsquerschnitt kann nach H. Ma1er-
Lesnirz * das Frequenzspektrum mit polarisierten
Neutronen gemessen werden. Dazu muf} aber nach
der Streuung nicht nur die Energieverteilung, son-
dern auch mit Hilfe eines Spinrichtungsanalysators
der Bruchteil der am Spinumklapp-Prozel beteilig-
ten Neutronen gemessen werden. Dieses Verfahren
konnte vorteilhafterweise auch bei Pulverproben an-
gewendet werden.

3. Die EceLstarrsche Niherungsmethode

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

S(—K, —w) =erFT S(K, w). (20)

Diese Eigenschaft erlaubt es, eine symmetrische
Schreibweise fiir das Streugesetz einzufiihren:

SO(K’ CO) =e§hw/kBTS(K9 CO) =So( —K, —ew).
(21)

Nach Ecestarr 18 ist es iiblich, fiir S, die dimen-
sionslosen Parameter a und f einzufithren:
2
L REK 5

e N (22)
2MkgT

kg T -

und den Wirkungsquerschnitt als Funktion der sym-
metrischen Funktion S(a, ), dem sogenannten
Ecerstarrschen Streugesetz, anzugeben. Nach Van
Hove 6 kann S(a, ) in einen Eigen- und einen Inter-

* Private Mitteilung.
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ferenzterm aufgespalten werden S; und Sy. S; be-
zieht sich auf die Bewegung eines Teilchens im
Potentialfeld seiner Nachbarn, und Sy beschreibt die
kohirente Streuung an mehreren Atomen. S, kann
weiterhin unterteilt werden in einen Anteil Sy, der
von der Bewegung des Teilchens in einem harmoni-
schen Potential herriihrt, und einen anharmonischen
Korrekturfaktor S,,, . Es kann nun gezeigt werden,
daf} fiir kleine K-Werte S, relativ klein wird gegen-
iiber dem Hauptterm Sy, und daf} S,;, und Sy klein
sind gegeniiber dem Hauptterm Sy, ausgenommen
in speziellen Bereichen der (a, )Ebene. Allerdings
wird Sq sehr grof fir K — 0, aber andererseits wird
Sq relativ klein fiir a-Werte, die grofler als das
Quadrat des inversen Atomabstandes sind. Man kann
daher fiir die Funktion {S(a, f)/a} a-Bereiche fin-
den, in der sie linear ist und diesen fiir eine Extra-
polation S(a, f)/a fiir o =0 bei konstantem §-Wert,
ausniitzen. Das Frequenzspektrum erhalt man aus

04—

g(B) | ! I

02 Iy | l

01+

1 | !
1 2 3

1 1 | 1
0,02 004 0,06 0,08

Abb. 4. Das Frequenzspektrum von Graphit. Zum Vergleich

ist das von Barpock berechnete Spektrum eingezeichnet (B. C.

Haywoop u. I. M. Trorsox, Inelastic Scattering of Neutrons in

Solids and Liquids 2, 111 [1963], I.A.E.A., Wien. — G. R.
Barpock, Phil. Mag. 8, 789 [1956]).

18 P. A. Ecertarr, Inelastic Scattering of Neutrons in Solids
and Liquids 25 [1961], LLA.E.A., Wien; Nucl. Sci. Engr.
21, 250 [1962]. — P. A. Ecevrstarr u. P. Scroeriep, Nucl.
Sci. Engr. 12, 260 [1962].



UNELASTISCHE NEUTRONENSTREUUNG IN FESTKORPERN

der Naherung
gW)gzﬁsmhg,hm

a—0

seh . (2)

Nach dieser Methode haben z. B. GLAisEr et al. 1 das
Frequenzspektrum fir Vanadium gemessen. Allein
fiir diesen Fall ist die Ndherungsmethode exakt, da
S=S;. In Abb.4 ist das Frequenzspektrum von
Graphit angegeben. Bei Graphit scheint die Extra-
polationsmethode zu bedeutenden Fehlern zu fiihren,
da S/a in Bereichen gemessen wird, wo Sy nicht ver-
nachlissigt werden kann. Modellrechnungen zeigen
normalerweise die richtige Struktur des Frequenz-
spektrums, wie auch in Abb. 1 fiir Vanadium gezeigt
worden ist. Die Extrapolationsmethode scheint fiir
Substanzen mit kohdrentem 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 fiir rein kohirente Streuer nach-
gewiesen werden.

4. Fremdatome als Testproben in Wirtsgittern
4.1. Einleitung

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 hinlang-
lich bekannte Tatsache, die vor allem durch das Stu-
dium der Halbleiter, der Farbzentren, der Diffusion
in festen Korpern und des MossBaver-Effektes nach-
gewiesen wurde. Die Physik der Fremdatome ist ein
weites Gebiet, und wir wollen hier nur iberpriifen,
inwieweit man durch die unelastische Streuung von
Neutronen an Fremdatomen Information iiber 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. Fiir den Fall
der linearen Kette wiirde man keine Frequenz-
abhingigkeit der Amplitude erwarten, jedoch bereits
im zweidimensionalen Gitter wird die Amplitude

19 P. G. Dawser u. R. J. Eruiorr, Proc. Roy. Soc. London A
273, 222 [1963].
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a) LINEARES GITTERMODELL

T (w) = T/ (w)
O: Wirtsgitteratome : W
®: Fremdatom i F

T (w):Auslenkungsvektor

b) ZWEIDIMENSIONALES GITTERMODELL

Tw(w) #TUp(w)

Ur(wmax) = 0

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

frequenzabhingig. Sie verschwindet fiir die hochsten
Wirtsgitterfrequenzen. Diese Frequenzabhingigkeit
der Amplituden der Fremdatome wurde in einer grund-
legenden Arbeit von Dawser und Ecrviorr ! und
Kacan und IosiLevskin 20 untersucht. Abb. 6 zeigt diese
Amplitudenabhéngigkeit. Fiir den Fall des leichten
Fremdatoms mp/mw <1 findet man fiir zunehmende
hohere Frequenzen eine fast kontinuierliche Abnahme
des Amplitudenverhiltnisses Cr (w) /Cw () . Im Falle
des schweren Fremdatoms myp/mw < 1 bekommt man
eine Amplitudeniiberhéhung Cy/Cyw>1 (in gewissen
Bereichen des Frequenzspektrums), die sogenannten
Brour—VisscrEr 2! Resonanzen.

Fremdatome in einem sonst idealen Gitter ver-
ursachen natiirlich eine Storung 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-

20 Yu. Kacan u. Ya. Iosievski, Sov. Phys.—JETP 17, (Nr.
4) 925 [1963].
2 R.Brour u. W.M. Visscuer, Phys. Rev. Letters 9, 54 [1962].
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skopie wohl gesichert 2°-?*, Die Existenz solcher
lokaler Schwingungen wurde durch die unelastische
Streuung kalter Neutronen von Mozer et al. 2> und
Rusiv et al. 26 nachgewiesen. Jedoch erst kiirzlich ge-
lang Kiey und Mitarbeitern 2? der Nachweis von
Bandenschwingungen in wasserstofthaltigen Metallen.
Die Messung von Bandenschwingungen ist sehr
schwierig, da die Konzentration der Fremdatome
(=~1%) moglichst gering gehalten werden soll, um
eine Verzerrung des Wirtsgitterspektrums zu ver-
meiden. Daher konnen nur Fremdatome mit grofem
Wirkungsquerschnitt fiir das ,,doping” benutzt wer-
den. Wenn das Fremdatom noch einen inkoharenten
Wirkungsquerschnitt hat, wie etwa H und V, dann
setzt sich die Gesamtintensitit additiv zusammen, un-
abhéngig davon, ob die Wirtsgitteratome kohérent
oder inkohérent streuen. In diesem Fall konnen durch
die Differenz der Intensititen zweier unabhéangiger
Messungen, ndmlich des reinen Kristalls und des
Kristalls mit Fremdatomen, die Schwingungszustinde
des Fremdatoms sichtbar gemacht werden. Diese
Methode ist jedoch nur anwendbar, wenn wir an-
nehmen dirfen, daB durch das Hinzufiigen von
Fremdatomen die Schwingungsamplituden des Wirts-
gitters unverédndert bleiben. Die Differenz

Jwry —Jw =Jr, ().

gibt die Intensitétsverteilung der Neutronen, die
allein an den Fremdatomen gestreut wurden. Dies
gilt nur streng, solange die Fremdatome einen rein
inkohidrenten Streuquerschnitt haben. Wie fiir 2.2.
gilt auch hier das Argument, dal bei der Benutzung
von Einkristallen mit spezieller Wahl der Orientie-
rung der kohédrente Untergrund Jw(E) stark redu-
ziert werden kann.

Da der Wirkungsquerschnitt fiir Fremdatome pro-
portional Cy?(E) ist, kann selbst fiir den inkohéren-
ten Fall nicht unmittelbar das Frequenzspektrum her-
geleitet werden. Cy? (E) muf} als Korrekturfaktor be-
rechnet werden. Die allgemeinste und vollstéindigste
Behandlung dieses Problems wurde von Kacan und
TosiLevskir 2 gegeben. Fiir das Zweikomponenten-
system V H, hat man jedoch eine experimentelle
Moglichkeit, die Energieabhangigkeit der Amplituden
der Fremdatome zu bestimmen, da fiir Vanadium

(24)

22 S, D. Smiru u. J. F. A~xcress, Phys. Letters 6, (Nr. 2) 131
[1963].

23 A. I. Stexnanov u. M. B. EriasuBerc, Sov. Phys. Solid State
5. (Nr. 10) 2185 [1964].

24 D, N. Miruiy u. L. I. Resnixna, Sov. Phys. Solid State 6, 2454
[1965].
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Abb. 6. Die Energieabhédngigkeit des Amplitudenverhiltnisses

Cr/Cw (CF und Cw sind die Amplituden des Fremd- und

Wirtsgitteratoms) fiir einige Werte von e=1—Mp/Mw (P.G.

Dawser u. R. J. ELuiorr, Proc. Roy. Soc. London A 273, 222
[1963]).

das Frequenzspektrum unabhéngig gemessen werden
kann. Es ist
IWEa=IW e (e). (25)
Iw
Um eine quantitative Beziehung herzuleiten, miis-
sen wir allerdings die zugehorigen Wirkungsquer-
schnitte betrachten. Da beide Elemente V und H
einen vollig inkohdrenten Wirkungsquerschnitt ha-
ben und daher die Streuintensitit sich additiv von
allen Streuzentren zusammensetzt, konnen wir der
Einfachheit halber auf die Benutzung des sehr all-
gemeinen und schwierigen Formalismus von Kacan
und TosiLevskir 2° verzichten, und fiir unser relativ
einfaches Problem den Formalismus von Zemacu und
Grauser als Ausgangspunkt wihlen.

4.2. Wirkungsquerschnitt und
Energieabhidngigkeit der
Amplituden von Fremdatomen
in Wirtsgittern

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

10
b

B. Mozer, K. Orxes u. V. W. Mykers, Phys. Rev. Letters 8,
273 [1962].

R. Rusiy, W. Kiey u. J. Pererrr, EUR 522 d [1963].

W. Kiey, J. Pererri, R. Ruivy u. G. Verpax, Proceedings of
the Symposium on the “Inelastic Scattering of Neutrons by
condensed Systems”’, Brookhaven, Sept. 1965.

[
>
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dzdmk
dQde

2nkl 2a) fe“”tI}
_ 1y2 coth /2T |
exp [ (KC)) > e

(26)

(KC*?

' [ ( 2 w; sinh /2 T
-exp(—wi2T) I (

) +exp(iwit)

(KC/*)?
2 w; sinh (w,;/2 T) )} i

dargestellt werden. Dabei wurde fiir die modifizierte
BesseL-Funktion, fiir kleine Argumente, folgende
Néherung benutzt:

I(2) 2= (32)!*l (|n|H) "L

Der Wirkungsquerschnitt fiir elastische Streuung ist
deshalb

(4=

W.* ist der Anteil jeder einzelnen Eigenschwingung
zum DEeByE-WALLER-Exponenten des »-ten Atoms.
Fir regulare Gitter mit 3 N Normalschwingungen ist
daher W,* von der Ordnung O (1/N), und die In-
tensitit der elastisch gestreuten Neutronen ist durch
den einfachen DeByE—WaLLER-Exponenten e 27 ge-
geben, da 1y(0) =1. Bei starker Lokalisierung der
Fremdatome kann der Fall eintreten, daf3 der Anteil
der lokalen Schwingung am DEByE—WaLLER-Exponent
grof} wird, dann ist aber die elastisch gestreute In-

tensitdt durch Gl. (27) gegeben.

Der inkohérente unelastische Wirkungsquerschnitt
fiir irgend einen Anregungsprozefl kann mit der
Naherung 7,(0) =1 auf folgende Form gebracht
werden:

dzoink _ kf J
a5 ga” [HexPl

2 Wi
cexp(—wi/2T) I, (coth @27

2 Wi
cosh w;/2 T

Za,exp( 2WV)H < )-(27)

2(KCH2. cothw;jZT”

pmwa (28)

In einem vorgegebenen System erhéalt man dann fiir
alle moglichen Uberginge:

dzgink o fA 2 _
dQde ki ; arexpl —2 Wy)“% (29)
(KC/)?
exp(—3/27T) I <m@2 f))a(wl—s)
mit
~ 3 (K CHe oth@f2D) (30)
2 4 w,;

dem DeBYE-WALLER-Exponent.

Beniitzt man das quasi-kontinuierliche Verhalten
des Frequenzspektrums, so kann 2 — [ g(w)dw er-
(2]
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setzt werden, und mit der Naherung /,(z) =~ % z er-
halt man:

:Zi;l; = "ki Z a,zexp( —-2W,) 2,
exp(— w1/2 T) 2 o :f::a)u/z ) d(wr—¢)
= 7:? 2 alexp(—2 W) Kf; - sinh—(;lj;T) 8(e)

_ 1 k@
2 ki €

e¢/T 15

> o exp(—2W.)(KC,(c))
(31)
Mit der Annahme eines isotropen DeBYE—WALLER-
Exponenten erhélt man den iiblichen Wirkungsquer-
schnitt mit aiznk = Oink/4‘ 4
¢ _ 1 kK1

8x ki & elT—1

€ o,mk
87 ki ¢ -8(2) Z

exp(—2 W,) | C. ()2
—-2W,) |Cy(£) 2 (32)

dQ de

=F(¢) ge) Z o™k exp

=F(¢) G(s)
" 1 Kk K2 1
it Pl =g n s v
und  G(e) =g(e) Z ok exp(—2W,) |C.(e) 2

dem verallgemeinerten Frequenzspektrum.

Bei Beniitzung von Gl. (32) kann fiir das Ampli-
tudenquadrat der Bandenschwingungen von Wasser-
stoff in Vanadium eine Beziehung zu dem MeBwert
R(E) = (Java—Jv)/Jy hergestellt werden. Fiir sehr
kleine Konzentrationen an Fremdatomen ist die Sto-
rung der Amplituden der Wirtsgitteratome durch die
Fremdatome vernachlassigbar, d. h. die Wirkungs-
querschnitte konnen addiert werden:

=F () g(e) o™ e=27v Ny | C, () |2, (33)
Jvu =F(8) g(e) [oy e 27V Ny |Cy () [?
+oge 2Ny |Cr(e)?], (34)

wo N=Ny+ Ny, Ny, Ny die Zahl der entsprechen-
den Atome ist. Fiir Vanadium hat man die Normali-
sierungsbedingung:

ZlC = 5 (35)
Fiir Vanadiumhydrid haben wir eine andere Norma-
lisierungsbedingung:

My Ny |Cy (&) |2+ mp Ng|Cu(e) 2= (36)

Bei einer isotropen Verteilung der Wasserstoff-
amplituden in dem Wirtsgitter erhalten wir aus den

Gln. (33), (34), (35) und (36) das energie-
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abhéangige Amplitudenverhaltnis

Cu(e) 2 _ Nv ov Y — W (E.
ooy =R@ T exp {(2(Wu(E:) — Wy (E))
E+2E/2E} (37)
. _ () =TV (©)
mit R(S) == JV(E)

fiir die Streuung bei 90° Winkel und mit E; der
Energie der einfallenden Neutronen.

Wenn wir eine starke Lokalisierung der Fremd-
atome haben, kann der Faktor [] /(1) nicht ver-
7

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

Cu(e) * _ Ny ov
T |~ T
exp[2{Wa (Ei) — Wy (Ei) } (E+2 E) 2 Ei]

(38)

1 1[2 Wjcosh (/2 T)]

W.KLEY

Fir beliebige, auch rein kohérent streuende Wirts-
gitter kann aus der Differenz zweier Messungen das
verallgemeinerte Frequenzspektrum G (&) hergeleitet
werden. Das eigentliche Frequenzspektrum g (¢) kann
dann durch die Korrektur von G (¢) mit der energie-
abhingigen Amplitude |Cp(E)?® des Wasserstoff-
oder Vanadium-Fremdatoms im Wirtsgitter her-
geleitet werden:

_ G 1 827’?}‘(8)
g(e) =G(¢) |Cr@ op Np

(39)
Es ist also notwendig, den DeByE—WaLLer-Faktor
des Fremdatoms unabhingig zu bestimmen. Durch
die Messung der Winkelabhéngigkeit der elastischen
Intensitat kann Wpy(¢) bestimmt werden. Nur in
seltenen Fallen, wie V und N;, ist es moglich, die
Energieabhingigkeit der Amplitude der Fremd-
atome zu bestimmen. Fiir den Fall eines ,,Isotops®
(mp/My=1) auf einem Gitterplatz haben Dawser

Neutronen Intensitdt (relative Einheiten)

20

T T

Flugzeit (16 u sek Kandle)

0

5

At
2 1

Energie- Uebertragung (meV)

Abb. 7. Die Intensitatsverteilung der an VHp,03 (®) und V (O) unelastisch gestreuten kalten Neutronen.
Die Differenz VHo,03—V ist mit (/\) bezeichnet.
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und Erviorr diese funktionelle Abhéngigkeit be-
rechnet 1%, Fiir den allgemeinen Fall des Fremdatoms
auf Zwischengitterpldtzen mit beliebigen Kraft-
konstanten steht eine theoretische Behandlung noch
aus.

43. Experimentelle Bestimmung der
Energieabhédangigkeit der
Amplitude des Wasserstoffs
in Vanadium und des
verallgemeinerten Frequenz-
spektrums in Niobium

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

1781

zu dem ,,H-Doping“-Verfahren zur Bestimmung des
Frequenzspektrums herangezogen werden. In ge-
ringen Konzentrationen verdndert der Wasserstoff
die Gitterparameter nur sehr wenig. Diesen Bereich
der festen Losung nennt man die a-Phase. Mit zu-
nehmender Konzentration bilden sich die f-Hydride.
Da wir uns hauptsdchlich fiir das Verhalten von
Fremdatomen in Wirtsgittern interessieren, miissen
die Messungen in der a-Phase ausgefiihrt werden,
also bei Konzentrationen von einigen Atomprozenten
Wasserstoff.

Abb. 7 zeigt die Intensititsverteilungen der an
VH 3 (®) und V() unelastisch gestreuten kalten
Neutronen, wie sie mit einem Flugzeitspektrometer
fir kalte Be-gefilterte Neutronen aufgenommen wur-
den. Ferner ist die Differenz der beiden Messungen
VHg 03 — V(/\) eingezeichnet. Neutronen mit kurzer
Flugzeit haben eine grofle Energieiibertragung im

Verallgemeinertes Frequenzspektrum G ( €) (relative Einheiten)

.

' 3 L

L
0 %0 100

50 200 250

Energie - Uebertragung (me V)

Abb. 8. Das verallgemeinerte Frequenzspektrum des Wasserstoffes in Vanadium.
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Abb. 9. Die Energieabhiingigkeit des Amplitudenverhiltnisses CH/Cy (CH und Cy sind die Amplituden des Wasserstoff- und
Vanadiumatoms).

Target erfahren. Im rechten Teil der Abb. 7 sind die
elastisch gestreuten Neutronen eingezeichnet. Dazu
wurde der Mafstab gedndert. Das verallgemeinerte
Frequenzspektrum, die lokalisierten Schwingungen
mit eingeschlossen, ist in Abb. 8 wiedergegeben. Das
Amplitudenverhiltnis Cy ()| Cy(¢)[? ist in Abb. 9
aufgezeichnet. Bei den experimentellen Bedingungen
war es nur moglich, fiir einen gewissen Energie-
bereich dieses Amplitudenverhéltnis zu bestimmen.
Bei Streumessungen unter kleinerem Winkel als 90°
kann der nutzbare Bereich vergrofert werden. Man
findet bei 25 meV fiir | Cyy/Cy |2 = 1,48, wihrend der
theoretische Wert bei 0,6 liegt. Diese Abweichung ist
noch nicht verstanden. Sie konnte vielleicht wegen
der Vernachlassigung des Produkte I:[ Iy(2:) ver-

ursacht werden, wenn es noch lokalisierte Schwin-
gungszustiande bei niederen Energien gibe. Die bis-

herigen Messungen erlauben keinen eindeutigen Hin-
weis.

Da Nb und Ta in derselben Gruppe stehen, kon-
nen wir vermuten, dal die Energieabhangigkeit der
Amplitude des H, ausgenommen die hochsten Fre-
quenzen, nicht sehr ausgeprégt ist, dhnlich wie bei
Vanadium. Deshalb sollte das verallgemeinerte
Frequenzspektrum G (¢) des Wasserstoffs in Niobium
schon eine sehr gute Niherung fiir das Frequenz-
spektrum sein. Dieses Spektrum kann mit dem semi-
empirischen von Nakacawa and Woobs 28 verglichen
werden. Sie haben die Dispersionskurven von Nb
gemessen und daraus das Frequenzspektrum, Abb. 10,
berechnet. In dem Histogramm erscheinen drei Peaks

bei E,T=23,6, E,"=15,8 und E,T = 4,75 MeV. Der

28 Y. Nakacawa u. A. D. B. Woops, Phys. Rev. Letters 11,
(Nr. 6) 271 [1963].
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. 10. Das Frequenzspektrum von Niobium (Y. Nakacawa u. A. D. B. Woops, Phys. Rev. Letters 11, (Nr. 6) 271 [1963]).

kleine Peak ist sicherlich von dhnlicher Natur wie in
Vanadium. Das mit dem doping-Verfahren, Abb. 11
und 12, bestimmte allgemeine Frequenzspektrum
zeigt Peaks bei E1=259, E,"=18,3 und E,!
=12 meV. Die beiden ersten sind héher in der
Energie als die semi-empirischen. Die Abweichung
liegt auf jeden Fall auBlerhalb der Mefgenauigkeit.
Bei der Transformation von G (¢) in g(¢) werden die
gemessenen Peaks noch nach hoheren Energien ver-
schoben. Der Peak bei 12 meV ist in dem semi-
empirischen Frequenzspektrum nicht enthalten. Dies
bestitigt nur die Zweifel, die man in das semi-
empirische Verfahren hat. Der Energiebereich bei
4 meV konnte wegen der Uberlappung mit dem
»quasi-elastischen® Peak nicht analysiert werden.

Da der Wirkungsquerschnitt von Nb fast aus-
schlieBlich kohirent ist, kann an den Intensitats-
verteilungen von Nb, NbH und NbH-Nb der Einflul
der Koharenz gesehen werden. Die Peaks sind deut-
lich verschoben fiir die einzelnen Messungen. Dies
kann ganz besonders fir Nb und NbH gesagt wer-
den, ein deutlicher Effekt fiir die Verzerrung des
Spektrums durch Interferenzeffekte. Das zeigt natiir-
lich sehr deutlich, dal Pulvermessungen auch nicht
geeignet sind, das Frequenzspektrum herzuleiten. Die

Abb. 11. Die Intensitédtsverteilung der an NbHp 03 (®) und
Nb (0) unelastisch gestreuten kalten Neutronen. Die Diffe-
renz NbHg 03— Nb ist mit (/\) bezeichnet.
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Abb. 12. Das verallgemeinerte Frequenzspektrum des Wasserstoffes in Niobium.

Interferenzeffekte treten hauptsdchlich bei den hoch-
sten und niedersten Frequenzen auf. Pulvermessun-
gen konnen daher nur die Information in gewissen
. Fensterbereichen® liefern.

44. Die ,quasi-elastische” Streuung
von Neutronen bei endlicher
Lebensdauer der Schwingungs-
zustdnde von Fremdatomen in
Wirtsgittern

Bei der elastischen und unelastischen Streuung
von Neutronen erhalt man nicht nur Informationen
tiber den DEeBvE-WaLLEr-Faktor und die Eigen-
schwingungszustdnde in einem festen Korper, son-
dern auch tber deren Lebensdauer. Eine endliche
Lebensdauer fiihrt zu einer Linienverbreiterung der
unelastisch  gestreuten Neutronengruppen. Nach
Kazarnovskir und Stepanov 2 konnen bei endlicher

Lebensdauer der lokalisierten Schwingungen quasi-
elastische Streuprozesse auftreten. Endliche Lebens-
dauern oder Linienbreiten wurden denn auch bereits
durch die Infrarotabsorption nachgewiesen. MIRLIN
und Resnina ¢ ist es gelungen, die Temperatur-
abhingigkeit 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-
gungszustinden des Wirtsgitters hervorgerufen. Hin-
sichtlich der oben erwéhnten Infrarotabsorptions-
messungen an KClI'H™, wo eine natiirliche Linien-
breite von einigen meV gefunden wurde, ist es nicht
sehr abwegig, auch fiir die lokalisierten Schwin-
gungszustinde des Wasserstoffs in Metallen eine end-
liche Lebensdauer anzunehmen, um die , quasi-

29 M. V. Kazarsovskir u. A. V. Stepaxov, Sov. Phys.—JETP
20, (Nr. 1) 94 [1965].
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elastische” Streuung der Neutronen von 5 meV, wie
sie in Abb. 13 gezeigt wird, zu erklaren. Eine der-
artige Intensititsverteilung koénnte natiirlich auch
durch unelastische Streuung von Neutronen an sehr
niederenergetischen Zustinden erkldrt werden.
Neuere Messungen weisen jedoch darauf hin, daf
die Linienbreite stark temperaturabhingig ist, ein
Zeichen fiir eine endliche Lebensdauer der Wasser-
stoffschwingungszustdnde. 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 Intensitdt der elastisch gestreuten Neutronen
ist durch das asymptotische Verhalten -von
7(K, t— o) bestimmt. Nach Vixevarp 3° und Scuo-
rieLD 3! kann die Eigenkorrelationsfunktion y;(K, ¢)
fiir kleine und grofle Zeiten sehr gut durch folgenden
Ausdruck angendhert werden:

Vs (K> Z) == e—K!w(t) ’ (4'0)

100 150 200 250
Flugzeit (16 p sek Kandle)
L i s L L
20 10 5 & 3
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Abb. 13. Die Intensititsverteilung der an Wasserstoff in VHo 03
quasi-elastisch gestreuten kalten Neutronen.

30 G. Vinevarp, Phys. Rev. 110, (Nr. 5) 999 [1958].
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und der Wirkungsquerschnitt als Fourier-Trans-
formierte von (K, t) angestellt werden:

Jfo___ ka 200 .
dQds  2ak ;‘“ e ity (K, 1) de.  (41)

In dieser Darstellung kann y, (K, t) als zeitabhéngiger
DeBvE—WaLLer-Faktor betrachtet werden, daher gibt
es einen elastischen und quasi-elastischen Anteil bei
der Streuung.

Fir die Beschreibung der Bewegungszustinde des
Wasserstoffs in Wirtsgittern kann man sich (K, 1)
in zwei Anteile aufgespalten denken, einen, der die
Bandenfrequenzen und einen, der die lokalisierten
Zustande beschreibt:

d (K’ t) = YBand (K, ‘) =+ YLokal (Ka t) .

Von den Arbeiten von ViNEvarp 2° wissen wir, dal3
vp(K, t) bereits seine asymptotische Form (t— o)
nach einigen mittleren Schwingungsperioden des
Atoms annimmt, wohingegen y (K, z) lokal oszilliert.
Die elastische Streuung wird deshalb durch den
Mittelwert iiber einige Schwingungsperioden yy, (K, t)
=yL(K, ©) bestimmt. Wenn die lokalisierten
Schwingungszustinde endliche Lebensdauern haben,
kann die Korrelationsfunktion die folgende Form an-
nehmen:

7(K, 1) =ay7p(K, ) + 2 a;e7 "y (K ,c0) (43)

(42)

und der Wirkungsquerschnitt auf folgende Form ge-
bracht werden:

o _ Mt e
dQds K (44)
1/72
- a0 70 (K, ) + 2 0 yi(K, o) 7T |-

Die von y1; herrithrenden Streuintensitaten sind des-
halb eine Summe von Lorextz-Verteilungen mit den
entsprechenden Gewichten a;. Die Me3daten konnen
durch die Uberlagerung zweier intensititsgleicher
Lorentz-Verteilungen mit den Halbwertsbreiten
E,=1,5 meV und E,=3 meV und einen Beitrag
von 10% rein elastischer Streuung sehr gut angepaft
werden, wie aus Abb. 13 zu ersehen ist.

Dieses Ergebnis zeigt, dafl bei der Deutung der
quasi-elastischen Streuung von kalten Neutronen ge-
gebenenfalls auch Beitrage zu beriicksichtigen sind,
die durch die endliche Lebensdauer der Schwingungs-
31 P. Scuorierp, Phys. Rev. Letters 4, (Nr. 5) 239 [1960].

Inelastic Scattering of Neutrons in Solids and Liquids
39 [1961], I.LA.E.A., Wien.
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zustidnde hervorgerufen werden. Dieser Effekt konnte
sehr wohl bei der quasi-elastischen Streuung an
Flissigkeiten, und dies vor allem bei Wasser, der
Fall sein, wo eine ausgeprdgte behinderte Rotation
bei ungefdhr 60 meV existiert, die wohl eine end-
liche Lebensdauer haben kann. Messungen iiber die
Temperaturabhingigkeit der quasi-elastischen Linie
konnten eine Klirung dieser Frage bringen.

Zusammenfassung

Neben den bekannten Melverfahren kann durch
die unelastische Streuung von thermischen Neu-
tronen an Fremdatomen in Wirtsgittern das ,,ver-
allgemeinerte Frequenzspektrum® des Wirtsgitters
bestimmt werden, und dies fiir alle Substanzen, die
mit Fremdatomen mit reinem, inkoharentem Wir-
kungsquerschnitt, wie H und V, angereichert werden
konnen, d. h. also auch fiir Substanzen mit reinem
kohdrentem Wirkungsquerschnitt. Dazu muf} die

UNELASTISCHE NEUTRONENSTREUUNG IN FESTKORPERN

Differenz der unelastischen Neutronenintensitaten
zweier Messungen, ndmlich mit dem verunreinigten
und dem reinen Kristall, gebildet werden. Um aus
dieser Differenz das ,,Frequenzspektrum* des Wirts-
gitters herzuleiten, muf} unabhéngig davon die Am-
plitudenabhéngigkeit des Fremdatoms als Funktion
der Wirtsgitterfrequenzen und der DeByE—WALLER-
Exponent des Fremdatoms im Wirtsgitter bestimmt
werden. Da fiir Vanadium und Nickel das Frequenz-
spektrum unabhéngig durch direkte Messungen be-
stimmt werden kann, ist es moglich, die Amplituden-
abhingigkeit fiir einige Massenverhaltnisse Myp/My
(My = Masse des Fremdatoms, My = Masse des
Wirtsgitteratoms) fiir kubisch raumzentrierte und
kubisch flichenzentrierte Kristalle zu messen. Fir die
anderen Gitter muf} die Amplitudenabhéngigkeit be-
rechnet werden. Trotzdem wird diese Methode wohl
die genauesten Resultate liefern, da sonst keinerlei
Annahmen eingehen und die Korrekturen zumindest
in der harmonischen Ndherung exakt sind.



