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The change of the shearmodulus of pure polycrystalline Al, Cu and Pt due to reactor neutron
irradiation at 4 °K has been studied. The shearmodulus was determined by measuring the vibrational
frequencies of a helical spring in two different modes (between 50 and 300 Hz) together with
internal friction and electrical resistance. Large relative decreases of the shearmodulus 4G/G per
molar fraction ¢ of Frenkel defects were found, namely 4AG/G ¢ —47, —39, —67 for Al, Cu and
Pt, respectively. The absolute values are much larger than expected from lattice theory. The effects

cannot be explained by a relaxation of the defects.

1. Einleitung

Der Einflu von Zwischengitteratomen (ZGA)
und Leerstellen (LS) auf die elastischen Koeffizien-
ten von Kristallen ist seit langem umstritten.

In einem einfachen Modell von ZENER! wurde
das Verhiltnis der relativen Anderung des Scher-
moduls 4G/G und der relativen Volumeninderung
AV|V bei einer Anderung der Temperatur gleich-
gesetzt mit dem entsprechenden Fehlstelleneffekt
(4G/G)[(AV]V) bei konstanter Temperatur.

Fir Kupfer, Aluminium, Platin und die meisten
anderen Substanzen, die bisher untersucht wurden,
gilt AG/G ~ =5 AV |V bei Temperaturinderung. Da
fiir Frenkel-Defekte (gleicher Molenbruch ¢ der
Zwischengitteratome und Leerstellen) AV/V ~c ge-
funden wurde 2, sollten die Elastizititsmoduln beim
Einbau von Frenkel-Defekten abnehmen gemal}
AG[G =~ —5 c. Die meisten Experimente zeigen tat-
sichlich eine Abnahme, falls Versetzungseffekte
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keine Rolle spielen, jedoch in einem weiten Werte-
bereich, z. B. bei Kupfer378: —100<A4G/Gc< —1.

Verfeinerte theoretische Berechnungen ergaben
ebenfalls kein eindeutiges Ergebnis, selbst beim
Vorzeichen der Anderung, mit meist zu kleinen Ab-
solutwerten %1011 | AG/G ¢ | < 10.

Deshalb griffen wir dieses Problem nochmals auf,
da an der Tieftemperaturbestrahlungsanlage des
Forschungsreaktors Miinchen die Experimente unter
besseren Bedingungen durchgefiihrt werden konnten
als bisher an anderen Stellen: a) Die Frenkel-
Defekterzeugung durch energiereiche Neutronen
groler Reichweite erlaubt die Verwendung massiver
Proben. b) Dosimetrieprobleme bestehen nicht, da
gleichzeitig Proben fiir die Messung des elektrischen
Widerstands (als Mal3 der Frenkel-Defektkonzentra-
tion) u. des E-Moduls bestrahlt werden kénnen; auBer-
dem ist der Neutronenfluf} relativ auf 1% genau be-
kannt 2. ¢) Die Bestrahlungstemperatur von 4 °K
liegt tief genug, um einzelne Frenkel-Defekte einzu-
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frieren (Probleme der Korrelation von Fehlstellen
infolge des Erzeugungsvorgangs durch Bestrahlung
sind in %1% diskutiert). d) Der Neutronenflu} von
rd. 2-10% n/cm?sec (Energie >0,1 MeV), der bei
4 °K zur Verfiigung steht, ist hoher als anderswo,
so daBl geniigend grofle Fehlstellenkonzentrationen
in verniinftiger Zeit erreichbar sind.

Das Metall Kupfer wurde untersucht, weil dar-
tiber bereits widerspriichliche experimentelle und
theoretische Ergebnisse vorliegen. In Aluminium ist
die Fehlstellenverteilung und das ,Erholungsver-
halten® besonders einfach. Die elastischen Eigen-
schaften sind nahezu isotrop. An Platin wurden
MoBbauer-Effektmessungen durchgefiihrt, die grofle
Anderungen des MoBbauer-Lamb-Faktors durch Be-
strahlung ergaben 14, Dies deutete auf eine starke
Anderung der interatomaren Krifte in der Umge-
bung von Frenkel-Defekten hin.

2. Experimentelles

In Tab. 1 sind die wichtigsten Kenngroflen der ver-
wendeten Proben dargestellt. Die polykristallinen Pro-
ben hatten die Form von Schraubenfedern, deren
Eigenfrequenz ein Maf} fiir den Schermodul darstellte
(Abb. 1). Am freien Federende war ein Ferritkern
befestigt, dessen axiale Bewegung wihrend der Feder-
schwingung mittels einer Transformatorenmefbriicke
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Abb. 1. Probe mit Mef}-Spulen. 1: Probe in Form einer Schrau-
benfeder. 2: Ferrit-Rohrchen als Schwingkoérper. 3: Wider-
standsprobe und Thermoelement in Sechslochkapillare aus
Degussit. 4: Kapillare mit Zuleitungen. 5: Kifig zum mecha-
nischen Schutz der Probe. 6: Mef3-Spulen im Kryostat (bilden
den duleren Zweig einer Philips PT 1200-MeBbriicke) .

Tab. 1. Charakterisierung der verwendeten Proben. Nominelle Reinheit: 99,999%. Ferritréhrchen (Abb. 1) : Siemens 80 K 1,

6X1,5X15 mm? Masse 1,6 g. Federsteigung: 1,5 mm. Drahtdurchmesser: 1 mm. AuBendurchmesser der Schraubenfedern:

7.5 mm. 1: Widerstandsprobe. 2: Federmaterial. 3: Nach der ersten Bestrahlung. Q—!=4d/x, wobei d=Ilogarithmisches De-
krement. M: Messung; R: Rechnung.

> — Eigenfrequenzen Hz Q1/10-4 Helium-
= o s 8 %0 — — — e T — verhiltnis
“ = o 5 £ Grundschwingung  Oberschwingung Grund- Ober- S
5 = 2 & 5 E £ & 5°K  300°K 5°K  300°K schwin-  schwing- ¢ (300°K)
t 3 EE Bz 2 Tk gung  gqung  o(4°K)
g = EZ& ES g SEBE M R M M R M 5°K 300°K 5°K 300°K
1 Pt Sigmund 38 12,9 2hbei 57,6 57,4 56,0 175 164 170 3 25 2 20 1901)
Cohn 1000°C
an Luft
2  Cu Johnson 33 4,6 2hbei 73,8 73 70,3 2389 245 2275 5 11 5 12 15502)
Mathey 600°C
105 Torr
3 Al Heraeus 38 1,6 15minbei 67,6 63,6 64,0 2768 2639 262,0 2 53) 2 43)  15001)
350°C
an Luft
4 Al Heraeus 38 1,6 dasselbe 64,9 63,6 269 263,9 — 2 — 2 - 15001)

13 W, ScHILLING, G. BURGER, K. IseBeck u. H. WENzL, An-
nealing Stages of the Electrical Resistivity, s. Anm. 2.

14 D. Bars, G. VocL, W. VocL u. H. WenzL, Phys. Stat. Sol.
40, 461 [1970].
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(Philips PT 1200) in elektrische Signale umgewandelt
wurde, die die Messung der Schwingungsamplitude
und Frequenz ermoglichten '®. Zwischen dem Scher-
modul der Proben, der effektiven Masse des schwin-
genden Systems mess=m (Ferrit) + (1/s) m (Feder), der
Windungszahl n, dem Radius der Feder rr, dem Ra-
dius des Drahtes r und der Zeit pro Schwingung ¢ be-
steht die Beziehung® G =16 72 mett n r3p/r%2, mit t
als Melgrofle. Der Einflul der Volumenianderung in-
folge von Bestrahlung oder Temperaturdnderung ist
vernachldssigbar.

Die Schraubenfeder konnte in Grund- und erster
Oberschwingung angeregt werden. Einer Auslenkung
des Ferritkerns ¢ um 1 um entsprach einer Scherdeh-
nung ¢ von etwa 2.1077. Bei den Messungen wurde der
Bereich 20 um>a> 7 um, 4-1076>¢>10"° fiir
die Grundschwingung und 0,6 um >a > 0,2 um,
6:-1077>e>2-10"7 (bei Aluminium), 1,3-1077 >
£€>0,4-10"7 (bei Platin), 2:-1077>¢>0,7-10"7
(Kupfer) fiir die Oberschwingung verwendet. Die
statische Scherdehnung in der obersten Windung in-
folge des Eigengewichtes der Probe betrug rd. 2-1075.

Durch Messung des logarithmischen Dekrements
konnte die innere Reibung bestimmt werden 2 16,

Im Innern der Schraubenfeder befand sich eine
drahtformige Probe des gleichen Materials, an der die
Anderung des elektrischen Widerstands mittels der
Kompensationsmethode gemessen wurde 2. Damit war
eine vollig identische Behandlung der beiden Proben
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und eine eindeutige Zuordnung der Anderung des
Schermoduls und des elektrischen Widerstandes ge-
wihrleistet.

Die Probentemperatur wurde mittels eines Konstan-
tan-Manganin-Thermoelements (Abb. 1) unter Ver-
wendung der Thermospannungstabelle von PowELL 17
gemessen. Die Powell-Tabelle wurde unter Verwendung
einiger Eichpunkte den individuellen Thermoelemen-
ten angepalit.

Zur Erzeugung von Frenkel-Defekten wurden die
Proben in der Fliissig-Helium-Bestrahlungsanlage des
Forschungsreaktors Miinchen bestrahlt und danach ohne
Aufwidrmen in einen aufgesteckten Kryostaten gezogen,
der die zur Messung notwendigen Einrichtungen ent-
hielt. Die Temperatur konnte zwischen 4,6 und 350 °K
eingestellt werden 1518,

3. MeBergebnisse

In Tab. 2 sind die MeBergebnisse an den be-
strahlten Proben zusammengestellt. Bei der Bestrah-
lung entstehen ZGA und LS in gleicher Zahl in még-
licherweise unterschiedlicher Konfiguration und mit
einer raumlichen Korrelation. Agglomerate gleich-
artiger Fehlstellen entstehen jedoch hauptsachlich
erst beim Erwidrmen der Probe als Folge von
Diffusionsreaktionen. Wir nehmen an, daBl nach

Tab. 2. Ergebnisse der Schermodul- und Restwiderstandsmessungen. Die Bestrahlungen sind bei jeder Probe in der tatsich-

lichen Reihenfolge aufgefiihrt. Vor jeder Bestrahlung wurden die Proben bei 350 °K getempert. Ao wurde bei 4,6 °K gemes-

sen, 4G bei rd. 8 °K. 6=3,0 (Al), 6,4 (Pt) und 5,1 (Cu) in Einheiten von 10 dyn/ecm2®. AV/V berechnet aus den Ao-
Werten 2. x: Versetzungsverankerungseffekt wirksam.

Proben- Bestr.- Dosis Ao AG|G @ 1(8°K) AV|V
Nr. Nr. 1017n/cm? n 2 cm 10-3 10-4 10-5
1(Pt) 1 4,0 71,3 — 7,0 +0,4* 2 —
- 2 4,1 73,4 — 85+04 2 —
53 3 6,7 118,2 — 128 + 0,4 2 -
2 (Cu) + 0,4 3.4 6,2 4+ 0,1* 1 0,6
' 5 5,6 42,7 — 69401 1,5 9
s 6 6,5 50,7 — 7,8+0.1 1,5 10,8
3 (Al 7 4,0 108 — 11,0 +£0,2 2 42
4 (Al) 8 4,0 108 — 10,8 +0,2 2 42
' 9 2,0 57,5 — 55+02 2 22,5
. 10 0,7 21,5 — 2102 2 8,4
33 11 3.8 108 - 2 42
5 12 4,3 118 — 11,9 +0,2 2 45
. 13 43 115 — 11,7302 2 45
- 14 5,1 140 — 16,2 +0,2 2 54
. 15 8,4 215,7 — 247105 2 84
' 16 31,8 585,2 — — 228
y5 17 28,4 552,8 —51 +1 — 216
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der Bestrahlung bei 4 °K vorwiegend einzelne ZGA
und LS vorhanden sind, von denen ein Bruchteil
von weniger als 107, eng benachbarte ZGA-LS-
Paare darstellen 12,

Die Erhhung des Restwiderstands Ao dient als
Mal fiir die Konzentration ¢ der Frenkel-Defekte:
Ao =cop, wobei op die Widerstandsidnderung pro
Einheitskonzentration darstellt, die fiir Cu, Al und
Pt zu jeweils 250, 400 und 600 #£2 cm angenom-
men wurde 2.

In fast allen Fillen beobachtete man eine ver-
héltnismaflig grole Abnahme des Schermoduls mit
der Restwiderstandszunahme, eine ,,Aufweichung®
des Kristalls, der in wenigen Féllen eine schwache
Zunahme iiberlagert war, die sich aber bei geniigend
groBer Bestrahlungsdosis nicht mehr bemerkbar
machte. Bei Platin, Kupfer und Aluminium betrug
die entsprechende relative Schermodulzunahme je-
weils maximal 1,5-1073, 6,7-1073 und 3-1073.
Die Kupfer- und Platinproben wurden nach der
ersten Bestrahlung nur bis 350 °K erwirmt, so daf}
geniigend Fehlstellen ibrigblieben, um den Ver-
setzungseffekt fiir alle folgenden Experimente zu
eliminieren. Bei Aluminium war nach einigen Be-
strahlungs- und Temperzyklen der Versetzungseffekt
ebenfalls verschwunden.

Besonderes Gewicht kommt dem Verhaltnis von
Schermodul- zu entsprechender Widerstandsénde-
rung zu. Es ist eine spezifische Grofle fir die Fehl-
stellen, unabhédngig von der Fehlstellenkonzentra-
tion, solange die Eigenschaftsinderungen linear von
der Konzentration abhidngen. Gemal} Tab. 2 ist die-
ses Verhiltnis nahezu konstant. Die schwache Ab-
nahme von 4G/4¢ mit wachsender Dosis 1Bt sich

Tab. 3. Zusammenstellung der bekannten Mefergebnisse. + :
Fehler infolge Instabilitit der Schwingungsmoden der
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auf die entsprechende Abnahme des Anteils der
»eng benachbarten® ZGA-LS-Paare zuriickfiihren,
die besonders stark zur Modulerniedrigung beitra-
gen 2.

Die Riickbildung der Eigenschaftsinderungen
beim Erwédrmen der Proben wurde bereits anderswo
dargestellt und wird hier nicht weiter besprochen 2.

In Tab. 3 sind alle bekannten experimentellen
Ergebnisse zusammengestellt. Die Werte fiir Kupfer
streuen stark. Die in dieser Arbeit dargelegten Mef3-
ergebnisse scheinen jedoch zum ersten Mal verldl3-
liche Zahlenwerte fiir das Verhiltnis von Scher-
modul- zu Widerstandsidnderung fiir Frenkel-Defekte
zu liefern. Bisher war uns keine Messung nach Be-
strahlung unterhalb Stufe I (7'<30 °K) bekannt,
bei der die Modulmessung nicht durch systematische
Fehler verfalscht sein konnte, und in der gleichzeitig
der elektrische Widerstand als Mal} der Frenkel-
Defektkonzentration gemessen wurde. Qualitativ
besteht jedoch Ubereinstimmung, daB sich der
Scher- und der Dehnungsmodul durch Bestrahlung
in Kupfer, Aluminium und Platin sehr viel stiarker
erniedrigt als im Zener-Modell. Die Messung an LiF
liefert verhiltnismiBig kleine Werte fiir (4E/E)/
(AV]V), kann aber nicht als reprisentativ fiir Me-
talle angesehen werden.

4. Diskussion

Die ,elastische Suszeptibilitat* der Fehlstellen,
definiert durch die Anderung des Elastizititsmoduls,
7 = 4G, enthélt mehrere Beitriage:

a) Versetzungsverankerung durch Fehlstellen
fihrt zu einer Erhchung des Moduls %19, Dieser
Effekt tritt bei uns nur in wenigen Fallen in Er-

Keine gleichzeitige Messung von 4G und Ao. X : Systematische
verwendeten plattchenformigen Proben nicht ausgeschlossen.

Sub- Bestrah- Bestr.- AoNon AG|Ge o/eV AG|G Bemerkung
lungsart Temp. °K n 2 cm AV|V Literatur

Cu B 120 50 — 744+ 15 — 280 + 60 — %58

Cu a 30 350 — 126 — 480 — +, +,4

Cu B 77 4 — 137 + 60 — 520 4 250 — X, +,3

Cu P 12 60 — 13+ 3 — 494 12 — +,8

Cu n 4,6 50 — 39+ 3 — 150 4+ 10 — 72 diese Arbeit

Al n 4,6 585 — 474+ 3 — 140 + 10 — 24 diese Arbeit

Pt n 4.6 118 — 67+ 3 — 400 + 20 — diese Arbeit

LiF n 330 - — — — 18 7

Al Abschrecken 297 292 — 5,7 = 17 —_ 5

19 A, SOsIN, s. Anm. 2.
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scheinung und ist im Endergebnis (Tab. 3) vernach-
lassigbar.

b) Falls kristallographisch dquivalente Fehlstel-
lenorientierungen unter der Wirkung der angelegten
Spannung energetisch aufspalten, konnen sich die
Fehlstellen umverteilen (Relaxation). Die entspre-
chende Zusatzdehnung fithrt zu einer Erniedrigung
des Moduls. Diese Anderung entspricht einer
" ,paraelastischen® Suszeptibilitat. Zur Abschatzung
des Maximalwerts von 7, nehmen wir an, dal bei
der MeBtemperatur (8 °K) alle vorhandenen Fehl-
stellen sehr schnell relaxieren (Produkt aus Kreis-
frequenz « der elastischen Wechselspannung und
der Relaxationszeit 1 < 1). Als Fehlstellenaniso-
tropie verwenden wir die des ZGA in Cu mit einem
Anisotropiefaktor 2 4, ~ 1eV. Dann ergibt sich
fiir Kupfer als Beispiel in linearer Naherung (noch
keine Sattigung der Orientierung) :

Ge Gec G kT =—20. (1)

vy stellt das Atomvolumen, % die Boltzmann-Kon-
stante dar. Ein erheblicher Teil des MeBeffekts
wire demnach durch eine Fehlstellenrelaxation be-
dingt. Diese paraelastische Suszeptibilitdt scheint
jedoch hier weit tiberschitzt worden zu sein, da eine
Relaxation von Fehlstellen bei so tiefer Tempera-
tur im Widerspruch zu Abschétzungen iiber Aktivie-
rungsenergien steht und da die entsprechende 1/7-
Abhingigkeit der E-Modulerniedrigung gemail
Gl. (1) bisher nicht nachgewiesen werden konnte.
Deshalb nehmen wir an, da3 Relaxationseffekte bei
weitem nicht ausreichen, um die grole Erniedrigung
des Moduls zu erklaren.

c) Die Erniedrigung des Schermoduls scheint
somit im wesentlichen durch eine Anderung der
interatomaren Krafte hervorgerufen zu sein. Sie
entspricht einer ,dielastischen®  Suszeptibilitat
74 =~ 4G, die durch die elastische Polarisierbarkeit
der Fehlstellen a=y3°vy/c=A4G" 0 vy/do darstell-
bar ist 2!, in Analogie zur elektrischen Polarisierbar-
keit in der Theorie der Dielektrika. Im Vergleich
mit der elastischen Polarisierbarkeit von Fremd-
atomen in Metallen?! (a=~ —1eV) erkennt man,
dal die Polarisierbarkeit von Frenkel-Defekten
(2 = —100¢€V) auBerordentlich grofl ist (Tab. 2,
3).

20 A. SEEGER, E. MANN u. R. v. JaN, J. Phys. Chem. Solids
23, 639 [1962].
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In mehreren Untersuchungen wurde versucht, die
gemessenen a-Werte auf mehr elementare Gréfen,
namlich die Anderung der interatomaren Krifte
zuriickzufiihren. Dabei wurden jeweils bestimmte
Modelle der Struktur von ZGA und LS zugrunde-
gelegt.

In dichtgepackten metallischen Substanzen sind
die Elastizitdatsmoduln im wesentlichen durch die
abstolende Wechselwirkung der abgeschlossenen
Ionenschalen bedingt, die auflerordentlich rasch mit
sinkendem Abstand ansteigt. Deshalb erwartet man
eigentlich beim einfachen Einzwingen eines zusitz-
lichen Atoms, des Zwischengitteratoms, einen star-
ken Anstieg des Moduls, bei der Bildung einer Leer-
stelle eine schwache Abnahme. Von Dienes wurde
ein derartiges Modell unter vereinfachenden Annah-
men durchgerechnet? (Born-Mayer-Potential, Fehl-
stellen ,,verschmiert®“ iiber das Volumen der Probe).
Es ergab sich eine Zunahme der Moduln fiir Frenkel-
Defekte, 4G/G ¢ ~ 9, in Widerspruch zum Experi-
ment.

Ludwig und Pistorius entwickelten eine we-
sentlich besser fundierte Gittertheorie zur Berech-
nung von ' a. Demzufolge kann die Anderung des
Schermoduls folgendermaflen dargestellt werden:

AG/Gc= —bAV[vy+AD +R. (2)

AV v, stellt die relative Volumeninderung pro Fehl-
stelle dar (der Faktor b hat die Groflenordnung 1),
vy das Atomvolumen. Dieser Anteil beruht auf einer
Anderung der ,,Federdichte* und wurde bei Dienes
vernachldssigt. Experimentell gilt fiir Frenkel-De-
fekte 2 AV /v, =~ 2, so daB das erste Glied in Gl. (2)
gegeniiber dem MeBeffekt (Tab. 2) vernachlassigbar
ist. AD beruht auf der Anderung der Kopplungs-
parameter, hauptsdchlich im Kerngebiet der Fehl-
stelle, R wird durch zusatzliche Atomverschiebungen,
im wesentlichen im Kerngebiet der Fehlstelle, her-
vorgerufen, die auf der Aufhebung der Trans-
lationssymmetrie durch die Fehlstellen beruhen. Die
Modellrechnung auf der Basis der JOHNSON-ZGA-
Modelle 2 zeigt, daBl die Zusatzverschiebungen R
wesentlich zur Moduldnderung beitragen. In der
Berechnung von Dienes und auch in der Zener-Ana-
logie (siehe Einleitung) fehlt dieser Beitrag. Das
Zener-Modell erscheint auch deshalb unrealistisch,
weil die Wirkung der Fehlstellen in Analogie zu den
21 E. KRONER, Phys. Kondens. Materie 2, 262 [1964], in:

Theory of Defects, Herausg. B. GRUBER, Academia, Prag

1966.
22 R. A. JoHNSON, Phys. Rev. 134, A 1329 [1964].
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anharmonischen Effekten eines Kristalls betrachtet
wird, in dem keine groBlen Atomverriickungen, wie
sie in der Umgebung von ZGA aber vorkommen,
beriicksichtigt sind. Zum Vergleich mit den ex-
perimentellen Werten berechneten wir den iso-
tropen Schermodul anhand der Beziehung?® G =
(1/5) (€11 — Cy5 + 3 Cyy) mit den kubisch gemittelten
Moduln Cyy, Cys, Cyy (ungeordnete ZGA-Hanteln)
aus den Werten in!'. Man erhilt fiir Leerstellen
AG|G ¢ ~ —3, fir Zwischengitteratome —5<
AG/G ¢ <0. Die bisher besprochenen Modellrech-
nungen liefern offensichtlich viel zu kleine Absolut-
werte fir a, teilweise sogar ein falsches Vorzeichen.
MELNGEILIS 2 berechnete o, indem er die Fehl-
stellen als elastische Einschliisse in einem elastischen
Kontinuum betrachtete. Beim Anlegen einer dufleren
Spannung werden diese Einschliisse deformiert.
Dies fiihrt zu zusatzlichen Dehnungen und damit

23 G. LEIBFRIED, Z. Physik 135, 23 [1953]. — A. SEEGER u.
E. MANN, J. Phys. Chem. Solids 23, 639 [1962].
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einer Erniedrigung des Moduls. Fiir Kupfer erhalt
man als relative Anderung des Moduls bei uniaxialer
Verformung AY/Y ~ —100¢, von derselben Gro-
fenordnung wie der experimentelle Wert. Es ist
plausibel, dal} sich in diesem Modell auch der Scher-
modul dhnlich verhalt.

Trotz aller Einwénde, die gegen dieses einfache
Kontinuummodell vorzubringen sind >, scheint es
doch als einziges dem experimentellen Tatbestand
gerecht zu werden. Diese Tatsache deutet darauf hin,
dafl das Kerngebiet der Fehlstellen, insbesondere
der ZGA und der engbenachbarten ZGA-LS-Paare,
atomistisch vielleicht doch nicht so wohldefiniert ist
wie in den Gittertheorien angenommen wurde.

Der experimentelle Tatbestand scheint somit ge-
klart zu sein, das tiefere Verstidndnis fiir die grofe
Aufweichung des Gitters durch Frenkel-Defekte
steht jedoch noch aus.

24 J. MELNGAILIS, Phys. Stat. Sol. 16, 247 [1966].



