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Die relative KRF-Ausbeute am 1,37 MeV-Niveau des Mg24 wurde für Mg-Verunreinigungen in 
den flüssigen Metallen Li, Na, Sr, Sn, Pb, Bi gemessen. Es wurde versucht, Aussagen über die 
Flüssigkeitsstruktur zu gewinnen. Dazu wurde ein Modell über die Abbremsung beschleunigter 
Fremdatome in sonst reinen Substanzen entwickelt, das von Hart-Kugel-Stößen ausgeht und den 
Vielteilchencharakter des Stoßproblems dadurch berücksichtigt, daß eine außerhalb des harten 
Stoßes erfolgende Abbremsung des stoßenden Teilchens an Potentialschwellen eingeführt wird. 

Es ergibt sich ein Zusammenhang zwischen KRF-Ausbeute, Verlagerungsenergie und Nahordnung 
(Koordinationszahl). Die Ergebnisse weisen darauf hin, daß für Alkalimetalle im Gegensatz zu 
anderen Metallen eine Verlagerungsenergie im 10 eV-Bereich anzunehmen ist. 

Die Möglichkeit, den beim y-Zerfall entstehenden 
Kernrückstoßimpuls mit Hilfe unmittelbar vorher-
gehender Zerfallsreaktionen zu kompensieren, ist, 
seit C U M M I N G die Auswirkung soldier Vorgänge auf 
die KRF (Kernresonanzfluoreszenz) quantitativ for-
muliert hat1 , dazu herangezogen worden, die Struk-
tur von Festkörpern und Flüssigkeiten zu unter-
suchen 2. 

Unser Ziel war, Aussagen über die Nahstruktur 
flüssiger Metalle zu erhalten. Als Emitter der auf 
ihre Resonanzfähigkeit zu untersuchenden y-Quan-
ten wählten wir Mg24, das infolge der hohen anfäng-
lichen Rückstoßenergie (168 eV) nach seinem ersten 
y-Zerfall (Abb. 1) , wegen der günstigen Lebens-
dauern der an den /-Zerfällen beteiligten Niveaus 
und wegen der großen Lebensdauer des Ausgangs-
kernes Na24 (15,4 h) gut geeignet ist. Na24 und da-
mit auch Mg24 betteten wir in Form eines gering-
fügigen Zusatzes in sonst reine Metallschmelzen ein. 
Die Messungen beschränkten sich auf relative KRF-
Ausbeuten für die verschiedenen Schmelzen. 

I. Theoretische Grundlagen 

KRF bei y-Kaskadenzerfällen 

Für das von uns durchgeführte KRF-Experiment 
an Mg24 (s. Abb. 1) gilt, daß die (vom 1,37 MeV-
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Niveau herrührende) Emissionslinie um 

AEr = E2vJMc2 (1) 

(E n = Anregungsenergie des Niveaus, M = Masse 
des Mg-Atoms, c = Lichtgeschwindigkeit) unter 
dem Maximum der KRF-Absorptionslinie liegt, falls 
der Mg-Kern vor dem 1,37 MeV-Zerfall in Ruhe war. 
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Abb.l. Wichtigster Teil des Zerfallsschemas von Na24 nach 3—5. 
(In der Abbildung müssen En und EY2 vertauscht werden.) 

Das folgt aus Energie- und Impulssatz 6. Die bei-
den Linien überlappen sich nicht. Eine Möglichkeit, 
die Emissionslinie so zu verbreitern, daß Überlap-
pung eintritt, liegt darin, daß der Emitterkern vor 
der Emission des 1,37 MeV-Quants eine Geschwin-
digkeit 

vmin>EjMc (2) 

besitzt, die er in unserem Fall beim y-Zerfall des 
4,12 MeV-Niveaus erhält. Maßgebend für die Wahr-
scheinlichkeit eines Resonanzvorganges ist die Größe 
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der /-Verteilungsfunktion N{E) dE an der Stelle 

EY=EYl + E;J(2Mc*-). (3) 

Für die Zahl der pro Zeiteinheit resonant gestreuten 
Quanten ergibt sich 6 

Z~N(Er)-Q (Q = Quellstärke). (4) 

Die Quellentemperatur spielt dabei keine Rolle: 
Auch bei den höchsten verwendeten Temperaturen 
ist die rein thermische Verbreitung des Spektrums 
stets viel kleiner als die Rückstoßverbreiterung. 

Berechnung der Funktion N(Et) 

Ist die Lebensdauer des zur Resonanz herange-
zogenen Niveaus (hier r « l ' 10~12 s 4 ' 6) größer 
als die mittlere Abbremszeit T' des bewegten Kernes, 
so enthält N(ET) Informationen über die von seiner 
nächsten Umgebung abhängige Abbremsung des 
Kernes. 

Man erhält1: 

N ( E r ) = c V T P ( v 0 ) l a v 
Vmin >' l 3 / 

Hierbei ist v(t,v0) der zeitliche Geschwindigkeits-
verlauf eines Kernes mit der Anfangsgeschwindig-
keit Vq. P(v0) ist die Verteilung der Anfangsge-
schwindigkeiten. Die Definition von T folgt aus 
v(T,v0) =vm-m. Man berücksichtigt verschiedene 
mögliche Abbremsfunktionen bei konstantem v0 

durch die Einführung von Verteilungskoeffizienten 
o „ ( 2 a „ = l ) . 

V 

Unter der nach verschiedenen Untersuchungen 7 - 9 

als erfüllt anzusehenden Voraussetzung, daß das 
Atom seine beim /5-Zerfall gewonnene Rückstoßener-
gie von maximal 75 eV vollständig abgegeben hat, 
bevor es den ersten /-Zerfall ausführt, ergibt sich 
weiter in guter Näherung: 

P(v0) =d{v-v0) mit v = EjMc. 

Nimmt man z. B. an, daß 
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und berücksichtigt, daß Tv r ist, so erhält man 
mit ( 4 ) : 

Z ~ I a v T > o = (6) 
v 

/?,, ist die in Tv durchlaufene Weglänge. 
Eine Berücksichtigung der /-Winkelkorrelation 

führt zu einer geringen Änderung von A ( E ) , die 
wir vernachlässigen. 

II. Modellrechnung 

Allgemeines 

Wir versuchen, die Abbremsung der angeregten 
Kerne einer Modellrechnung zu entnehmen, die von 
elastischen Hart-Kugel-Stößen des angeregten Atoms 
mit seinen zunächst als frei angenommenen Nach-
barn ausgeht. Der Vielteilchencharakter des Stoß-
problems wird dadurch berücksichtigt, daß eine 
außerhalb des eigentlichen Stoßvorganges erfol-
gende Abbremsung des stoßenden Teilchens durch 
die Felder der Nachbaratome eingeführt wird. Ein 
beschleunigtes Mg-Atom erleidet in unserem Modell 
zusätzlich zum Energieverlust beim Stoß auch einen 
Energieverlust, wenn es ohne Stoß durch die Lücken 
zwischen den Nachbaratomen hindurchfliegt. Diese 
Annahmen verursachen eine leichte Modifikation von 
Gl. (6 ) . 

Wir haben versucht, im Bereich der nächsten und 
übernächsten Nachbarn des beschleunigten Atoms 
eine diskrete kristallähnliche Verteilung der Nach-
baratome zu berücksichtigen. Weiter außen betrach-
teten wir eine solche Struktur zugunsten einer Ver-
teilung gemäß der mittleren atomaren Dichte der 
jeweiligen Substanz als aufgelöst. Da die Rechnun-
gen zu kompliziert wurden, faßten wir im kristall-
ähnlichen Nahstrukturbereich wieder mehrere „Scha-
len" von Atomen zusammen und nahmen eine gleich-
mäßige Verteilung der Stoßpartner über diese „ef-
fektiven" Koordinationsschalen an. Zur Definition 
der Schalenradien sind wir von der bei Röntgen-
und Neutronenstreuung gemachten Erfahrung aus-
gegangen, daß in regelmäßigen Abständen vom Be-
zugsatom Maxima und Minima der radialen atoma-
ren Dichteverteilung auftreten 1 0 1 1 : Wir teilten die 
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Umgebung des Ursprunges in Zonen mit Begren-
zung am ungefähren Ort der erwähnten Minima 
der radialen Dichteverteilung ein, mittelten die vom 
Ursprung gezählten Abstände der in diesen Zonen 
bei kristallinem Aufbau liegenden Atome und er-
hielten eine Folge von effektiven Schalenradien, die 
dem in 10 gewonnenen Bilde sehr nahe kam. Wir 
bevölkerten die so erhaltenen zweiten und folgenden 
Schalen entsprechend den in den jeweiligen Zonen 
gemäß der mittleren atomaren Dichte der Substanz 
zu erwartenden Atomzahlen, beschränkten also eine 
wirkliche Nahordnung auf die erste dieser Schalen. 
Um einer Änderung dieser Nahordnung mit der 
Temperatur gerecht werden zu können, führten wir 
die Parameter der ersten Schale als Variable in die 
Rechnung ein (vgl. die „Domänen" in 1 2 ) . 

Aus Anisotropiemessungen an NaCl-Kristallen9 

sowie aus anderen Untersuchungen3 geht hervor, 
daß das Mg-Atom nach dem ^-Zerfall und vor dem 
ersten y-Zerfall innerhalb seiner Lebensdauer von 
ca. 10~ 1 2 s gegenüber seiner Umgebung zur Ruhe 
kommt und daß diese relaxiert. Für die Umgebung, 
in der sich ein Mg-Atom nach Verlassen seiner Aus-
gangsposition, also nach Emission des 2,75 MeV-
Quants befindet, gilt dieser Schluß wegen der hohen 
Geschwindigkeit des Atoms während der Abbrems-
zeit Tv mit Sicherheit nicht mehr. Wir haben ver-
sucht, dem Rechnung zu tragen, indem wir die Ra-
dien der effektiven Koordinationsschalen, denen sich 
das Mg-Atom im weiteren Verlauf seines Fluges ge-
genübersieht, um einen empirischen Faktor reduzier-
ten. Die Rechnung ergab aber, daß diese Reduktion 
für die Ergebnisse unerheblich ist. 

Für die Definition der Stoßradiensumme bei den 
Hart-Kugel-Stößen haben wir ein Born-Mayer-Po-
tential unter Einsetzen der von A N D E R S E N , S I G M U N D 

und V A J D A 1 3 - 1 5 für Zweiteilchenpotentiale berech-
neten Parameter herangezogen: 

R0(E) = 0 , 2 1 9 In j - ^ ~ 5 2 ( Z 0 Z 1 ) s / 4 / £ ( e V ) [ [Ä ] , 

(7) 

wo Z 0 , ZA (m 0 , mx) die Ordnungszahlen (die Mas-
sen) der Stoßpartner bedeuten, E die Stoßenergie. 
R0{E) ist der minimale Abstand bei zentralem Stoß. 

1 2 R O Y K A P L O W , S . L. STRONG U. B. L. A V E R B A C H , Phys. Rev. 
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Das Teilchen mit dem Index 0 ist das stoßende 
Atom. 

Bei der Untersuchung der Stoßdichte monoener-
getischer Atome in einem strukturlosen Medium 16 

ergab sich, daß bei kleinen Energien die Hart-Kugel-
Näherung gerade für das Born-Mayer-Potential eine 
vernünftige Näherung bildet. 

Streuwirkungsquerschnitt der Targetatome 

Eine Berechnung der Streuwirkungsquerschnitte 
ausschließlich mit R0(E) als Hartkugelstoßradien-
summe ist nur näherungsweise zu rechtfertigen, da 
das stoßende Atom sicherlich so lange in irgendeiner 
Weise beeinflußt wird, als es innerhalb eines durch 
die Atomradien der beteiligten Stoßpartner definier-
ten Wirkungsbereiches fliegt. Wir haben daher den 
Radius des Streuwirkungsquerschnittes als Para-
meter reft eingeführt. Er unterscheidet sich mit ho-
her Wahrscheinlichkeit nur um einen Korrekturfak-
tor der Größenordnung 1 von R0(E). Wir rechneten 
mit dem Ansatz: 

/•ef£ = ((ÄAl + ÄA2) f-Ä«>1 / ( 1 + f ) , (8) 

Dabei sind Rai, Ra2 die Radien der beteiligten 
Atome 17. Ferner wurde berücksichtigt, daß die den 
Raumwinkelanteil eines Targetatoms gegenüber dem 
Ursprung bestimmende Fläche sphärisch ist. Für die 
gesamten zur Streuung führenden Raumwinkelanteile 
einer mit Ki Nachbaratomen besetzten Schale vom 
Radius rt folgt daraus 

( ' , „ / f | ) , )- <») 

Für die Wahrscheinlichkeit, daß das im Ursprung 
startende Teilchen, ohne unterwegs zu stoßen, an 
der n-ten Schale gestreut wird, ergibt sich somit 

n-t 
Xn,eti = X n n (1 ~ X j ) . (10) 

; = 1 

Abbremsung an Potentialschwellen 

Um über die Abbremsung der Mg-Atome außer-
halb der harten Stöße eine Aussage zu gewinnen, 
verwenden wir wiederum Rechnungen von A N D E R S E N 

und S I G M U N D 1 3 ' 1 8 a : Sie berechneten die Energie-
übertragung AE eines Atoms an einen von ihm zen-

15 P. SIGMUND U . P. V A J D A , Rise Report 84 [1964], 
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tral durchflogenen Ring anderer Atome (Atommasse 
m i) unter Annahme einer Born-Mayer-Wechselwir-
kung FBM = A • exp ( — r/a) und erhielten: 

AE = n m- — - exp ( — 2 S/a), wenn S a, 
mj £>Q _ a 

AE<E0, AE<nA-exp(-S/a). (11) 

Dabei ist n die Zahl der Ringteilchen, ra0 die Masse 
des stoßenden Atoms, E0 die Stoßenergie, S der 
Ringradius 18b. 

In unserem Modell läuft dies auf die Errichtung 
sphärischer Potentialschwellen um den Ursprung 
hinaus, wobei als Ursprung auch der Ort von Hart-
Kugel-Stößen des stoßenden Atoms gilt. Die Gültig-
keitsbedingungen für Gl. (11) sind bei allen von uns 
verwendeten Metallen mit Ausnahme von Li erfüllt. 
Hierfür haben wir auf einen von den gleichen Auto-
ren für den bei Li gegebenen Fall m0 mx ent-
wickelten Näherungsausdruck zurückgegriffen: 

AE zun A • exp ( — S/a) * ) 2 , (12) 

E* = (m0/2 mx) [S/a) . 

Die Parameter n und S in Gin. (11) und (12) 
definierten wir dadurch, daß wir die Atome einer 
betrachteten „Schale" als gleichmäßig über die Scha-
lenfläche verteilt ansahen und je drei von ihnen zu 
einem Ring zusammenfaßten. Diese Näherung, eben-
so wie die vernachlässigte Wechselwirkung der Atome, 
berücksichtigen wir im Ausdruck für den Ring-
radius S durch einen Parameter y. Zu beachten ist 
ferner, daß die angeführten Rechnungen über die 
Änderung des Energieverlustes bei exzentrischem 
Durchfliegen der Ringe keine explizite Aussage ge-
statten. Der Faktor y enthält daher gleichzeitig die 
Mittelung dieser Fälle. 

Soll die Theorie zu rechtfertigen sein, darf sich y 
nicht wesentlich von 1 unterscheiden. 

Die Reduktion der Geschwindigkeit, die ein Mg-
Atom der Energie E0 beim Durchfliegen einer Ko-
ordinationsschale des Radius r und der Atombeset-
zungszahl K ohne harten Stoß erfährt, ergibt sich 
[vgl. Anhang Gl. ( A . l ) ff.] zu 

cp = v/v0 = l/l - y & C' exp ( - 2 y &), wo 
^ r 2 

KV»" 31/«.0,219 * (13) 
, ^ 24 / 5 2 ( 2 , ^ ^ 2 

ö 2 mA E0 (eV) ) ' 

isb Für die Potentialparameter erhielten diese Autoren aus 
ihren Experimenten die Werte a = 0,219 Ä; A = 52 eV 
[siehe Gl. (7)]. 

Auf die Verfolgung individueller Schicksale mußten 
wir wegen der sonst zu langen Rechenzeit verzichten. 
Statt dessen teilten wir allen in einer bestimmten 
Koordinationsschale stoßenden Atomen nach dem 
Abbremsvorgang eine mittlere Geschwindigkeit zu 
(s. Anhang). Die Höhe dieses Mittels entscheidet 
über die weitere Resonanzfähigkeit. Für den Weiter-
flug nach einem zweiten und folgenden Stößen 
schränkten wir die Symmetrie der Umgebung des 
jeweils neuen Ausgangspunktes nicht ein, nach dem 
ersten Stoß nur dann, wenn das gestoßene Atom 
schwerer war als das stoßende, d. h. wenn Rück-
streuung stattfinden konnte: Das Mg-Atom fliegt 
dann u. U. in den Bereich seiner soeben verlassenen 
Position zurück, in die, wie sich aus einem Vergleich 
der Fluggeschwindigkeit des Mg-Atoms und den 
durch Wärmebewegung bedingten Geschwindigkei-
ten seiner Umgebung ergibt, mit ziemlicher Sicher-
heit zu dieser Zeit noch kein anderes Atom nach-
gerückt ist. Das Mg-Atom durchfliegt also eine Leer-
stelle, seine Weglänge ist um einen berechenbaren 
Faktor zu vergrößern. Eine Abschätzung ergibt, daß 
die Beachtung der Rückstreuung den Wert von Z 
höchstens um wenige Prozent verändert. Die Wege 
der Atome haben wir solange verfolgt, bis ihr Kern 
die Resonanzfähigkeit verloren hatte. Es erwies sich 
— das sei vorweggenommen — , daß jedes Mg-Atom 

spätestens an der dritten effektiven Koordinations-
schale gestreut wird (Größenordnung des maximalen 
„freien" Weges ca. 1 0 A ) und daß es, selbst bei 
sehr stark von 1 abweichendem Massenverhältnis 
der Stoßpartner, höchstens bis zum 3. Stoß eine 
Geschwindigkeit >^m in hat. Bei allen Rechnungen 
haben wir vorausgesetzt, daß die atomare Konzen-
tration des Na in der Schmelze anderer Atome ge-
nügend klein ist, um seine Berücksichtigung als 
möglichen Stoßpartner für die angeregten Mg-Kerne 
zu erübrigen. 

Der mittlere Stoßabstand 

Für ein Teilchen, das bereits einen ersten Stoß 
an der /-ten Koordinationsschale — relativ zum 
Ursprung — ausgeführt hat, ferner einen zweiten 
Stoß an der j-ten Schale — relativ zum Ort des er-
sten Stoßes — usw., ist die Wegstrecke zwischen 
n — 1- und n-tem Stoß definiert durch 

Ä„ ( » / . . . ) = (14) 

J R (n, i j...) sin # d# / J sintf dtf , 
o ' o 

[Anh. Gl. ( A . 3 ) ] . 



Dabei ist R(n,ij...) die Länge einer einzelnen 
Flugbahn, # ihr Winkel gegenüber der Richtung 
vom Ort des vorhergehenden Stoßes zum Mittel-
punkt des Targetatoms. 

Die resultierenden Teilbeträge zu L 

Die zur Zählrate Z proportionale Größe L setzt 
sich aus den Beiträgen der aufeinanderfolgenden 
Flugabschnitte aller betrachteten Teilchen linear zu-
sammen : 

(15) 

Dabei ergibt sich z. B. der Beitrag aller Kerne vor 
ihrem jeweils ersten Stoß, wenn man über alle mög-
lichen Wege i summiert: 

M O ; 

0 sonst 

(16) 

v t (i) ist, wie vorher beschrieben, eine Stufenfunk-
tion. 

Für die mittlere Länge aller möglichen normierten 
Flugwege, die zwischen dem ersten und zweiten Stoß 
von einem Teilchen durchlaufen werden, das von der 
i-ten Schale (relativ zum ursprünglichen Ausgangs-
punkt) herkommt, gilt 

L2{i) = 2 L2(ij); 
i 

U[ij) = K ( » • ; ) * , . . f f 
o 

(17) 

v2(ij) 

sonst. 

Dabei ist Xjt eff die Wahrscheinlichkeit, daß an der 
y-ten Schale ein Stoß erfolgt, v2(i j) die Geschwin-
digkeit des Stoßatoms auf dieser Strecke. 

Mit T(i) als der Wahrscheinlichkeit, daß das 
Atom nach der ersten Streuung an der i-ten Schale 
resonanzfähig bleibt [s. Anhang, Gl. (A .4 ) ] , folgt 
für den Beitrag, den es zwischen dem ersten und 
dem zweiten Stoß zu Lliefert: 

A>= 2 T(i) xit eff L2(i). (18) 

In gleicher Weise werden die Beiträge weiterer Flug-
abschnitte ermittelt. 

Die Rechnungen wurden an der Anlage TR4 des 
LRZ München durchgeführt. 

III. Experiment und Meßergebnisse 

Meßanordnung 

Abb. 2 zeigt einen Schnitt durch den Versuchsauf bau 
in Höhe der Quelle. Die Apparatur bestand aus be-
heizter Quelle, Streuer und je einem Detektor für die 
gestreute und die direkte Strahlung der Probe zur Be-
stimmung der relativen Quellstärke. 

100 cm 

Abb. 2. Schnitt durch den Versuchsaufbau. Q: Quelle, S: 
Streuer, Zs: Streuratendetektor, Zd: Detektor für die direkte 

Strahlung. 

Die Streuung der emittierten y-Quanten erfolgte an 
einer Mg-Platte von den Ausmaßen 30 x 20 x 6 cm3, 
ferner, im Wechsel damit zur Elimination des nicht-
resonanten Untergrundes, an einer bezüglich ihrer Dicke 
(3,6 cm) nach den Formeln für Rayleigh- und Thom-
son-Streuung 6 angepaßten AI-Platte gleicher Fläche. 
Als Detektoren dienten 3" x 3"-NaJ (Tl)-Kristalle. 

Untersuchte Substanzen 

Die Wahl der zu untersuchenden Metallschmelzen 
wurde nach folgenden Gesichtspunkten getroffen: 

Die Schmelzpunkte dieser Stoffe sollten wesentlich 
unter dem Siedepunkt von Na (889 °C) liegen; die 
Probesubstanz durfte mit dem als Verpackung gewähl-
ten VA-Stahl nicht reagieren; bei der Bestrahlung war 
die Entstehung hoher /-Aktivitäten oberhalb der zu 
registrierenden Linie von 1,37 MeV zu vermeiden; die 
ausgewählten Metalle sollten keine hohen Wirkungs-
querschnitte gegenüber Neutronen zeigen. 

Damit blieben im wesentlichen als Untersuchungs-
objekte die Metalle 

Li, Sr, Sn, Pb, Bi sowie Na selbst übrig. 

Wir wählten ein atomares Verhältnis des jeweiligen 
Metalles zu Na23 von mindestens 12 : 1. Eine höhere 
Verdünnung schien nicht erforderlich. Ergebnisse von 
Proben mit verschiedener Zusammensetzung haben 
diese Annahme bestätigt. 

Bei der Dimensionierung der Proben mußten wir 
uns mit Rücksicht auf die Sicherheit des Bestrahlungs-
verfahrens im Reaktor auf die Verwendung von 1 g 
metallischem Na je Probe beschränken. 

Für jede Probensubstanz standen mehrere unabhän-
gig angefertige Präparate zur Verfügung. 

Zur Erzeugung von Na24 wurden die Proben am 
Kernrand des Forschungsreaktors München bestrahlt. 
Die Aktivität lag in der Größenordnung von 1 C. Die 
Meßdauer betrug ca. 30 Stunden. 



Auswertung 

Die Trennung der resonanten Impulse vom Unter-
grund wurde durch Anpassung der mit dem Vergleichs-
streuer gewonnenen Kurve des Impulshöhenanalysators 
an das Resonanzsignal vorgenommen, die Differenz bei-
der Kurven über einen festgelegten Energiebereich 
summiert. 

Infolge des hohen Untergrundes liegen die statisti-
schen Fehler der Resonanzraten in der Größenordnung 
von mehreren Prozent. Apparative Fehlerquellen brau-
chen nicht berücksichtigt zu werden. Zum Nachweis da-
für ist bei der Zusammenfassung der Meßergebnisse 
die Schwankung der Mittelwerte der Einzelresultate er-
rechnet und den in Tab. 1 zusammengestellten Meß-
ergebnissen hinzugefügt worden: Sie belegt durch ihre 
geringfügige Abweichung von der rein statistischen 
Fehlerermittlung die Qualität der Messungen. 

In Abb. 3 sind eine typische den Resonanzeffekt ent-
haltende Meßkurve sowie eine Kurve der nichtresonan-
ten Streustrahlung dargestellt. 

Meßergebnisse 

Tab. 1 enthält die Resultate der Messungen. Die 
Temperatur der Na-Proben variierten wir, bei fester 
Temperatur der jeweils im Vergleich mit ihnen ausge-
messenen Legierungen, während einiger Meßreihen sy-
stematisch zwischen 180° und 300 °C. Die Variation 
bewirkte keine Änderung der Resonanzratenverhält-
nisse, so daß die KRF-Ausbeute der Na-Proben als 
konstanter Bezugspunkt behandelt werden konnte. 

IV. Diskussion 

Einfluß der experimentellen Parameter auf die 
KRF-Ausbeute 

Eine Variation des atomaren Mischungsverhält-
nisses der Probensubstanzen hatte im Bereich zwi-
schen 12 : 1 und 20 : 1 keine, bei Absenkung auf 
8 : 1 im Falle des Sr jedoch eine deutliche Wirkung. 
Die Temperaturunabhängigkeit der Meßergebnisse 
jeweils für Pb und Sn oberhalb einer Meßtempera-
tur von 670° bzw. 690 °C, für Na oberhalb 180 °C 
sowie für Bi oberhalb 800 °C legt die Annahme 
nahe, daß sich der Nahordnungsaufbau der Flüssig-
keiten in den bezeichneten Temperaturbereichen sta-
bilisiert hat. Bei Sr mußten wir wegen seines hohen 
Schmelzpunktes den Nachweis schuldig bleiben, bei 
Li stieg die Zählrate mit der Temperatur noch weit 
oberhalb seines Schmelzpunktes an. Dieser Anstieg 
ist Gegenstand besonderer Untersuchungen19. Aus 

19 J. KALUS U. M. SHAUKAT, Forschungsreaktor München, per-
sönliche Mitteilung. 
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Abb. 3. Impulshöhenspektrum einer Meßreihe mit NaPbx als 
Funktion der Kanalnummer des Vielkanaldiskriminators; 
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dem Phasendiagramm ist zu entnehmen, daß hier 
bei den verwendeten Mischungsverhältnissen zwei 
Schmelzen vorliegen. 

Bei den Resonanzratenverhältnissen fällt das des 
relativ schweren Metalles Sn durch seinen geringen 
Wert auf. Die Mg-Atome in flüssigem Sn erleiden 
eine noch stärkere Abbremsung als im Falle des rei-
nen Na, bei dem die Stoßpartner ungefähr gleiche 
Masse haben. Dies Verhalten läßt sich damit deu-
ten, daß (im Gegensatz zu den Schwermetallen Pb 
und Bi) hier bereits ein Teil der Mg-Atome nach 
dem ersten Stoß aus dem resonanzfähigen Bereich 



Proben-
metall 

X 

Schmelz-
punkt 

°C 

Atomares 
Verhältnis 

V = n(X)/n( Na) 
± 0,5 

Meß-
temperatur 

T 
°C 

Streuraten-
Verhältnis 

ZT = Z(X)/Z( Na) 
Anmerkungen 

Li 180 19,0 
12,0 
16,0 

320 
385 
385 

1,009 ± 0,020 
1,090 ±0,053 
1,074 ± 0,024 

Im Falle mangelnder Unterscheidbar-
keit der ZT für versch. V, T ergibt 
weitere Zusammenfassung: Für 12,0 
< V < 16,0; T = 385 °C: Zr = 1.077 
± 0,022 (0,015) * 

Sr 785 8,0 
12,0 
15,5 

810 
810 
810 

1,301 ± 0.037 
1,430 ± 0,021 
1,403 ± 0,019 

Für 12,0 < V < 15,5; T = 810 °C: 
Zr= 1,416 ± 0,014 (0,019) 

Sn 232 20,0 
20,0 
20,0 

693 
810 
858 

0,831 ± 0,026 
0,830 ± 0,018 
0,865 ± 0,015 

Für V = 20,0; 693° < T < 858 °C: 
Zr = 0,848 ± 0,011 (0,010) 

Pb 327 15,0 
15,0 
20,0 • 
20,0 

693 
857 
670 
690 

1,326 ± 0.026 
1,341 ±0,023 
1,350 ± 0,056 
1,326 ± 0,045 

Für 15,0 < V < 20,0; 
670° < T < 857 °C: 
Zr = 1,335 ±0,015 (0,005) 

Bi 271 19,5 
19.5 
19,5 

20 
810 
857 

0,854 ± 0.022 
1,337 ± 0.039 
1,346 ± 0,013 

Für V = 19,5; 810° < T < 857 °C: 
Zr = L345 ± 0,012 (0.005) 

* In Klammern: Mittl. Schwankung der Mittelwerte von Z r . 

ausscheidet und zusätzlich (nunmehr im Gegensatz 
zu den Leichtmetallen) die noch resonanzfähigen 
Kerne infolge der hohen mittleren atomaren Dichte 
des Sn (s. Tab. 2) eine besonders starke Abbrem-
sung an den Potentialschwellen einer Sn-Umgebung 
erfahren. 

Einschränkung der freien Modellparameter 

In den Abb. 4 und 5 haben wir, stellvertretend 
für alle Kombinationen unserer Parameter, die Er-
gebnisse L der Rechnungen für extreme Werte der 
Parameter £ und eff (der Besetzungszahl der er-
sten Koordinationsschale, s. Tab. 2) in Abhängig-
keit von y aufgezeichnet. Zwischen &i,eff und r1>eff 
besteht ein nahezu linearer Zusammenhang, der 
durch unser Mittelungsverfahren bedingt ist. Der 

Tab. 1. Ergebnisse der KRF-Messungen. 

Bereich von y ist dadurch bestimmt, daß, je nach 
Substanz der Probe, Werte unterhalb y = 0,7 . . . 0,9 
einen völligen Geschwindigkeitsverlust des Mg-Atoms 
an der Potentialschwelle der nächsten Nachbarn er-
geben, während eine Wahl von y oberhalb eines 
wiederum substanzabhängigen Bereiches y = 1,1 
1,3 zu unsinnig hohen Werten für die Anzahl der 
Stöße führen würde, die ein Mg-Atom, selbst in 
einer Na-Umgebung, ausführen müßte, um seine 
Geschwindigkeit von v0 auf vm-m zu verringern. 

Deutung des Verlaufes der Funktion L(y) 

Nach niedrigen y hin bricht die Aufzeichnung 
dort ab, wo eine völlige Abbremsung der Mg-Atome 
bereits bei Durchfliegen der ersten Schale nächster 
Nachbarn eintritt. Der hier mit L(y) identische mitt-

1. Schale mittlere mittlere 2. Schale 3. Schale 
Element Variationsbereich Temperatur Atomdichte r2, eff ^2, eff rz, eff -^3. eff 

ri, eff Kl.ett T 
At./Ä3 Ä A Ä 

Kl.ett 
°C At./Ä3 Ä A 

Li 3,10-3,50 8 - 1 4 365 0,0436 6,13 70,0 9,09 156,0 
Na 3.60-4,21 8 - 1 4 220 0,0244 7,45 69,1 11,08 154,1 
Sr 3,70-4,52 9 - 1 8 810 0,0163 8,17 59,4 12,21 132,2 
Sn 3,15-3,86 9 - 1 6 770 0,0350 6,48 57,7 9,78 128,8 
Pb 3,20-3,72 9 - 1 8 770 0,0310 6,65 60,3 9,94 134,2 
Bi 3,20-4,14 6 - 1 8 830 0,0272 7,31 51,1 11,29 114,0 

Tab. 2. Radien und Besetzung der effektiven Koordinationsschalen. 



Abb. 4. L (y, K\t eff (Vi, eff) > £ = 0) • 

Abb. 5. Lrb ( y , K\, eff (ri, eff), I) • 



lere Flugweg L x vom Ursprung zur ersten Schale be-
trägt je nach Probensubstanz 2,5 . . . 4 Ä. Die Unter-
schiede in für verschiedene Ki_eff sind deutlich 
ausgeprägt. L(y) steigt, wenn infolge schwächerer 
Bremsfähigkeit der Potentialschwelle mit zunehmen-
dem y die nach ihrem Durchfliegen verbleibende 
Geschwindigkeit des Mg-Atoms > f m i n wird. Dabei 
ist zu beachten, daß ein Kern, der mit einer Ge-
schwindigkeit nahe vm-m fliegt, eine längere Flugzeit 
bis zum Eintreten einer weiteren Reaktion mit sei-
ner Umgebung braucht und damit mehr zu L bei-
trägt als ein Kern, der zwar eine höhere Geschwin-
digkeit besitzt, aber nicht schnell genug ist, um nach 
einer weiteren Reaktion noch resonanzfähig zu blei-
ben. Nach dem stufenartigen Anstieg sinkt L(y ) da-
her zunächst wieder ab, bis die Abbremsung so ge-
ring wird, daß die Resonanzfähigkeit des Kernes 
auch nach Überwinden einer weiteren Potential-
schwelle erhalten bleibt usw. Entsprechendes ergibt 
sich, wenn man zu der Abbremsung an einer Poten-
tialschwelle den harten Stoß der Mg-Atome mit 
einem einzelnen Targetatom hinzunimmt. Da die 
Möglichkeiten für die Zusammensetzung einer be-
stimmten Reaktionsfolge und damit eines bestimm-
ten L(y) mit steigendem y immer vielfältiger wer-
den, verwischt sich die Stufenform von L(y) mit zu-
nehmendem y merklich. 

Vergleich mit der Verlagerungsenergie 

Wir können die für die Abbremsung an den Po-
tentialschwellen maßgebende Energie mit der zur 
Verlagerung eines Kristallatoms erforderlichen Ener-
gie, der „Verlagerungsenergie" E^, vergleichen. 
Diese Energie ist allerdings bisher nur für wenige 
Elemente und auch dort nur in ziemlich weiten Gren-
zen bekannt: Je nach der Kristallrichtung kann sie 
sehr verschiedene Werte annehmen '' 8. Die experi-
mentelle Bestimmung mit Hilfe der Widerstands-
messung bei Elektronenbeschuß eines Metalls ist 
bei 20 beschrieben. Bei Extrapolation bekannter 
Werte auf andere Stoffe ist das Maß der „Offen-
heit" des entsprechenden Gitters von Ionenrümpfen 
zu beachten 21. Diese Offenheit ist z. B. für die Al-
kalimetalle mit ihren im Vergleich zur Gitterkonstan-
ten kleinen Ionenradien besonders ausgeprägt, so 
daß sich für sie Werte von Et\ wesentlich unter de-

20 A. C. DAMASK u. G. J. DIENES, Point Defects in Metals, Gor-
don & Breach, New York 1963. 

21 H. W E N Z L , Habilitationsschrift, München 1966. 

nen für Schwermetalle erwarten lassen. Nimmt man 
ferner an, daß zur Verlagerung eines Atoms in einer 
Flüssigkeit wegen Auftretens von Leerstellen im 
statistischen Wechselspiel eine etwas geringere Ener-
gie benötigt wird als im Festkörper, dann ist der 
Bereich für die hier maßgebenden Energien nach 20 

etwa durch die Werte 15 . . . 35 eV für die schwere-
ren Metalle abgesteckt. Für Li und Na läßt sich Ed 

im Bereich 10 . . . 20 eV erwarten. 

Strukturuntersuchungen über die Funktion 
A E ( X x a , f , e f f ) 

Das zweite Glied unter der Wurzel von Gl. (13) 
ist mit dem mittleren Energieverlust AE {y, eff) 
eines Teilchens bei Durchfliegen der Schale nächster 
Nachbarn verknüpft. Gelingt es (bei einer bestimm-
ten Wahl der Parameter , £) , für alle Substanzen 
die Größenordnung des jeweiligen mittleren Ener-
gieverlustes AE für mögliche K1<eff in Übereinstim-
mung zu bringen mit den angegebenen Bereichen 
von Ec\, dann lassen sich daraus bereits Schlüsse 
auf die Struktur der Metalle ziehen. Die untere und 
obere Begrenzung in der Wahl der £xa erfolgte 
durch Vergleich mit entsprechenden Ergebnissen an-
derer Autoren: Einerseits wird ein Teilchen in 
massegleicher Umgebung bereits durch einen harten 
Stoß unter Resonanzfähigkeit abgebremst 7' 8, ande-
rerseits liegen die mittleren Flugwege für solche 
Teilchen unter vergleichbaren Umständen kaum un-
ter 8 Ä 22~24 . Die Annahme von AE in diesem Be-, 
reich genügt wegen der Anfangsenergie von 168 eV 
vollauf der Bedingung AE ^ E0, unter der das Mo-
dell der Abbremsung hergeleitet wurde. Eine zusam-
menfassende Darstellung der Funktion 

AE{Ly;a, K l t eff) 

ist in Abb. 6 gegeben. Die Annäherung des Berei-
ches der AE an den von E(i ist unter gleichzeitiger 
Betrachtung aller Legierungsmetalle am größten, 
wenn £ gegen 0 geht. Diese praktisch reine Abhän-
gigkeit des Stoßwirkungsquerschnittes der Target-
atome von der Stoßradiensumme R0{E) entspricht 
erfolgreichen Annahmen anderer Autoren2 3 '2 4 . 
Gleichzeitig wird die Kongruenz von AE und E(j für 
die Mehrzahl der Legierungen gefördert durch die 
Wahl eines Zy a im Bereich 8 . . . 10 Ä. Auch hier be-

22 M. OTT, Diplomarbeit, Technische Hochschule München 
1966. 

23 J. NEUHAUSER, Diplomarbeit, München 1966. 
2 4 J . THALER, Diplomarbeit, München 1967. 



finden wir uns in Übereinstimmung mit Ergebnissen 
vergleichbarer Art der genannten Autoren 23' 24. Wie 
erwartet, bleibt AE für Li und Na durchweg stark 
unter dem nach der bisherigen Erfahrung abgesteck-
ten Bereich von E& . 

Unser aufrichtiger Dank gilt Herrn Prof. Dr. H. 
M A I E R - L E I B N I T Z und Herrn Priv.-Doz. Dr. H. V O N A C H , 

sowohl für die Ermöglichung der Experimente am For-
schungsreaktor München wie auch für förderndes In-
teresse. Ebenso danken wir der Leitung und der Be-
strahlungsgruppe des Forschungsreaktors. 
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Die Größe des Bereiches der möglichen zwingt 
uns allerdings, eine Aussage über die im gegebenen 
Flüssigkeitszustand vorliegenden effektiven Koordi-
nationszahlen zurückzustellen, bis die Verlagerungs-
energien für die betrachteten Metalle im einzelnen 
hinreichend bekannt sind. Dann kann unser Verfah-
ren ein geeignetes Mittel darstellen, um Struktur-
änderungen im Nahbereich von Elementen bei Pha-
senübergängen zu untersuchen sowie den Aufbau 
von Mischungen in kondensierten Phasen und Vor-
gänge der Entmischung zu studieren. 

Anhang 

Zur Geschwindigkeitsreduktion an Potentialschwel-
len: 

v/v0=(l-AE/E0V> ( A . l ) 
AE folgt aus Gl. (11) bzw. (12 ) . 

Der Zusammenfassung von je 3 Atomen zu einem 
Ring entspricht dabei n = 3, für den Ringradius er-
gibt sich näherungsweise S = 2 r • (3 K) _1 /s, wo r den 
Schalenradius, K die zugehörige Koordinationszahl 
bedeutet. 

Zum mittleren Stoßabstand: 

R = dcosd- (R 2 - d 2 sin2 R0 = R0(E); (A.2) 
(d = Schwerpunktsabstand der Stoßpartner) 

R„(ij...)= (A.3) 
((d-Ro) Ud+R0) \n({d+R0)/Jß-R0))-R0\ 
\\ 2 / d-{cP-R*yi* )n'ij-

(s. Anm. 2 5 ) . 

Zur Erhaltung der Resonanzfähigkeit nach einem 
Stoß: 

Nur für Streuung oberhalb eines Grenzwinkels 
^mm(vmm/v, ml, m0, d, R0) behält das stoßende Mg-
Atom eine Geschwindigkeit v > vm\n , die ihm die 
Emission eines resonanzfähigen Quants gestattet. 
Die Wahrscheinlichkeit, daß ein Teilchen beim Stoß 
seine Resonanzfähigkeit behält, ist demnach gege-
ben durch 

T = j sin # d# 

[# ist nach Gl. (14) definiert]. 

max 

f sin $ d# (A.4) 
o 

Entsprechend ergibt sich die diesem resonanzfähi-
gen Teilchen im Mittel verbleibende Geschwindigkeit 
zu 

v sin / ' T si sin # d# . (A.5) 

Da wir angenommen haben, daß jedes Teilchen nach 
einem harten Stoß einen zusätzlichen Energieverlust 

25 G. HOLTMEYER U. J . K A L U S . Phys. Status Solidi 21, 2 9 7 

[ 1 9 6 7 ] , 



durch die Felder benachbarter Atome erleidet, folgt weiterhin ist: 
für die resultierende mittlere Geschwindigkeit eines 
Teilchens nach einem Stoß: t>red = v c p . 

Aus den Gesetzen des elastischen Stoßes für Ku-
geln der Massen m0, mx ergibt sich für die Ge-
schwindigkeit von 77i0 nach dem Stoß mit 

ß = ( (m x - m0 ) / (m, + m 0 ) ) 2, e=(l/ß-l) (d/R0)2 : 
v=v0(ßey*(( 1 + 1/fi) — cos2 ft)1'*; (A.6) 

cos #m i n = (1 - (R0/d)2 (ß - (vmJv 0)2)/ (ß-1) 
cos # m a x = (1 - (R0/d)2)1/j. 

1 to \ i/f / -i ( , / ^ cos Ĵ max) — cos ^min) V = i (/? £) (1 + l /£ ) — - ^ , COS i/max — CO» t/min 
wo (A.7) 
£/ (e, cos # ) = ( X ( 1 - X) ) 1 / 1 + arctan(Z/ (1 - X))I/l, 

X = cos2 # / ( l + 1/e) • 

On the Least Stable Mode in Cylindrical Systems 
J . G . K R Ü G E R a n d D . K . C A L L E B A U T * 

Physical Institute, University of Ghent, Belgium 

(Z_ Naturforsdi. 23 a. 1357—1361 [1968] ; received 18 May 1968) 

The stability of a magnetodynamic equilibrium system for perturbations \ depending on a para-
meter a is investigated. Growth rates are compared (rather than only the second order energy 
variations) without calculating them explicitly. The explicit dependence on a as wel as the implicit 
dependence on a through % is taken into account. 

It is well known in magnetodynamics that a sys-
tem is unstable or stable if the change in potential 
energy can or cannot be made negative1. 
Consider a displacement ^ depending on a para-
meter a [a may be m2 or k2 o fEq . ( l ) , e . g . ] , which 
for a — a x , makes <5JF(£, more negative than an-
other displacement with a = a2 . In this case it often 
happens in the literature that the displacement with 
a = a l is called less stable or more dangerous than 
the one with a = a2 . In many cases this is not true 
at all. The expression more or less stable can only 
be used in a consistent way by comparing growth 
rates. Indeed, denoting the kinetic energy of the 
system for the perturbation £ by £ ) , we have 
< » * ( « ) = < 5 r ft, ? ) / * ( « ) where is a 
function of a too; hence it is impossible to decide 
which displacement is the least stable from 6W 
alone, or from a partly minimized ÖW, as is often 
done. 

Another difficulty is that co2(£, £) is implicitly 
dependent on a through the eigenmode £ for which 
c o 2 ( C S ) is minimized by variation of ^ (a kept 
fixed). 

Since we may expect that the fastest growing 
mode will usually dominate in nature, it seems 
wortwhile to point out what can be asserted about 

* Research Worker at the Inter-University Institute for Nu-
clear Sciences, Belgium. 

the growth rates by simple arguments and without 
going into the solution of the eigenmode equations. 
This is done in the following sections for systems 
with rotational and cylindrical symmetry. 

In section 1 the explicit dependence of co2(^, 
on a. will be examined. The influence of the implicit 
dependence on a will be treated in section 2. The 
conclusions concerning the stability will be discus-
sed in section 3. 

1. Explicit Dependence of on a 

Consider the magnetodynamic stability of an 
equilibrium system with cylindrical and rotational 
symmetry (neither # nor z dependence). A cylindri-
cal ideally conducting plasma of density g(r) and 
pressure p(r), is pervaded by a magnetic field 
[0, B#(r),Bz(r)] and a current [ 0 , / * ( r ) , / * ( / • ) ] . 
It is acted on by an external gravitational field 
[ — dqp/dr, 0, 0 ] which e. g. may simulate an ac-
celeration. Normal mode solutions are of the form 
(cylindrical coordinates) 

tw(r; m, k) e x p { i ( m & -f k z + co t) } + c. c. (1) 

The eigenmode equation reduces to the two equa-
tions in r only: 

- f ? < Ä = F ( Q , - q c o X = F * ( Q ) . (2) 

1 I . B . BERNSTEIN, E . A . FRIEMAN, M . D . KRUSKAL, a n d R . M . 
KULSRUD, Proc. Roy. Soc. London 244, 17 [1958]. 


