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Zusammenfassung

Unter Verwendung eines Drehkristall-Flugzeitspektrometers
wurde mittels kohi#renter, inelastischer Neutronenstreuung die FPho-
nonendispersion w;(Q) von Blei in einer (110)-Ebene bei 5%k, 80°K
und 290°K gemessen. Nach einer kurzen Beschreibung des Aufbaus und
der Arbeitsweise des Spektrometers folgt eine gquantitative Unter-
suchung der instrumentellen Aufldsungsfunktion, wobel alle Unschér-
fen im Hinblick auf die Bedingungen der Flugzeitfokussierung in
eine reduzierbare und eine nicht reduzierbare Gruppe unterteilt
werden. Die Auswertung der Flugzeitspektren erfolgte mit der Metho-
de der sukzessiven Approximation. Die Phononenfrequenzen zeigen als
Punktion der Temperatur eine komplexe Verschiebung 65(3) + i Yj(a),
was auf Phonon-Phonon-Wechselwirkungen zuriickzufihren ist; eine zu-
sitzliche Verschiebung resultiert aus der beil 5°K dominierenden,
als temperaturunabhingig angenommenen Phonon-Elektron-Wechselwir-
kung. Die komplexen Verschiebungen werden mit berechneten Werten,
welche auf einem effektiven Ion-Ion—-, bzw. Elektron-Ion-Potential
basieren, verglichen und diskutiert. Die Messdaten finden schliess-—
lich Verwendung bei der Berechnung einiger physikalischer Eigen-

schaften.




1. Einleitung

Flir das Verstindnis physikalischer Eigenschaften von Festkér-
pern ist die Gitterdynamik von fundamentaler Bedeutung. Den einzi-
gen direkten und vollstandigen experimentellen Zugang zur Gitter-
dynamik liefert heute die koh#irente, inelastische Streuung thermi-
scher Neutronen; mit dieser Methode wurde im Verlaufe des letzten
Jahrzehnts die Dispersion der Phononen in einer Vielzahl einkristal-
liner Substanzen untersucht. Die meisten Experimente béschrénkten
sich dabei auf die Bestimmung des charakteristischen Zusammenhanges
zwischen der Prequenz w und dem Wellenvektor a der Phononen einer
bestimmten Polarisation j. Einige neuere Arbeiten umfassten noch
zusétzlich systematische Untersuchungen.der Temperaturabhiingigkeit
der Phononenfrequenzen, wobel die gemessenen Frequenzverschiebungen
65(3) Hinweise flir das Verstindnis anharmonischer Effekte geben;
diese Erkenntnisse sind jedoch infolge mangelnder Messgenauigkeit

lediglich qualitativer Natur.

Die Anharmonizit&dt &ussert sich aber auch in der Phononenbreite
Yj(a), deren reziproker Wert der mittleren Phononenlebensdauer ent-
spricht. Phononenlebensdauern wurden &or etwa zehn Jahren erstmals
von Larsson et al. [1] in Aluminium und von Brockhouse et al. [2]
in Blei beobachtet; die Messgenauigkeit war allerdings bescheiden
und ermunterte vorliufig nicht zu weiteren Untersuchungen dieser
Art. Die letzten Jahre brachten dann einige weitere Resultate von
Stedman et al. [3] fiir Blei, von Buyers et al. [4] fiir KBr und RbBr
und von Raunio [5] fiir NaCl, KCl1 und RbCl; die einzigen vollst#ndi-
gen Untersuchungen, welche Phononenlebensdauern bei verschiedenen

Temperaturen und im gesamten Bereich der Brillouinzone umfassen,
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lieferten Stedman et al. [6] fiir Aluminium und Buyers et al. [7]

fir Kalium. In allen oben erwidhnten Experimenten erfolgte die Be-
stimmung der Phononenlebensdauern mit einer mittleren Genauigkeit
von etwa fiinfzig Prozent, so dass der Vergleich zwischen gemesse-

nen und berechneten Werten nur sehr bedingt zur Kl&rung von Modell-

- vorstellungen beigezogen werden kann.

Die vorliegende Arbeit enthilt die Efgebnisse einer experimen-
tellen Untersuchung der Gitterdynamik von Blei. Mittels inelasti-
scher Neutronenstreuung wurde die Phononendispersion in einer (110)-
Ebene bei 5°K, 80°k und 290°K gemessen; die bisher vorliegenden
Resultate von Brockhouse et al. [2,8] und Stedman et al. [3] umfass-
ten den Temperaturbereich zwischen 80°K und u25°K. Ein Hauptziel
dieser Arbeit bestand darin, die Genauigkeit bei der Bestimmung der
Phononenbreiten wesentlich zu verbessern, wozu eine genaue Kenntnis

der instrumentellen Auflésungsfunktion und der Fokussierungsbedingun-

gen unerlisslich ist. Dies erméglichte erstmals die Beobachtung von

Phononenlebensdauern in der N#he des absoluten Temperaturnullpunktes,
wo die Phonon-Elektron-Wechselwirkung den Einfluss der Anharmonizi-

tdt um einige Grossenordnungen iliberwiegt.

Im zweiten Kapitel werden grundsitzliche Probleme der inelasti-
schen Neutronenstreuung im Zusammenhang mit gitterdynamischen Unter-
suchungen diskutiert und entsprechende Schlussfolgerungen fir das
experimentelle Vorgehen gezogen. In Kapitel 3 folgt eine kurze Be-
schreibung des Aufbaus und der Arbeitsweise eines Drehkristall-
Flugzeitspektrometers, dessen Aufldsungsfunktion in Kapitel 4 ana-
lytisch behandelt wird. Es wird gezeigt, dass alle Bestandteile des
Spektrometers einen Beitrag zur Flugzeitunschérfe liefern kdnnen.

Diese Beitrége werden quantitativ abgeschétzt, und es wird im Hin-




blick auf eine optimale Flugzeitfokussierung untersucht, welche
dieser Unschérfen auf irgend eine Weise verkleinert oder gar kom-
pensiert werden kénnen. Daraus ergeben sich zwei charakteristische
Unschérfegruppen, welche als reduzierbare und nicht reduzierbare
Unschérfen bezeichnet werden. Im fiinften Kapitel werden die gemes-
senen Phononendispersionen présentiert, wobei von der Methode der
sukzessiven Approximation Gebrauch gemacht wurde. Es wird gezeigt,
dass bei den bis heute liblichen Niherungsverfahren systematische
Fehler nicht nur in der Linienbreite, sondern auch in-der Frequenz
der Phornonen result;eren. Die theoretischen Grundlagen der Phonon-
Phonon-Wechselwirkung sind in Kapitel 6 zusammengefasst, woraus

mittels eines effektiven Ion-Ion-Potentials unter Berlicksichtigung

des Phonon~Elektron-Beitrages die temperaturabhingigen Frequenzver-
schiebuﬁgen 65(3) und Phononenbreiten Yj(a) berechnet und mit den
experimentellen Daten verglichen werden. In Kapitel 7 werden
schliesslich die elastischén Konstanten, die Phononenzustands-
dichte, die Gitteranteile der spezifischen Warme und der Warmeleit-
fdhigkeit unter Verwendung der in Kapitel 5 présentierten Phononen-
dispersionen berechnet und makroskopischen Messungen gégenﬁberge-

stellt.‘
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2. Kohdrente, inelastische Neutronenstreuung

2.1. Gitterdynamik

Die Dynamik eines Kristallgitters l&sst sich nach von Hove (9]

mit der verallgemeinerten Raum—Zeit-Korrelationsfunktioh

G(?,t) = & </ a7 g 5(T+Bn (0)-1) o(3'-Ry (1)) > (2.1)
m,n=1

beschreiben; hierin bedeuten N die totale Teilchenzahl des Kri-
stallgitters, <....> den Uber ?' gemittelten Erwartungswert und
ﬁ%, ﬁh die zeitabhingigen Ortsvektoren der Teilchen m, n. G(?,t)
ist somit die Wahrscheinlichkeitsdichte, dass sich das Teilchen
n zur Zeit t am Ort ' befindet, wenn das Teilchen m zur Zeit
t=0 am Ort r'-v gewesen ist. Fiihrt man die Summation in (2.1)

einerseits fiir m=n, andererseits fiir m$n durch, so erh#dlt man die

Aufspaltung
a(T,t) = GS(?,t) + Gd(?,t) , (2.2)

wobel GS(?,t) die Selbstkorrelation eines und desselben Teilchens
und Gd(?,t) die Paarkorrelation zweier Teilchen inbezug auf die
zu verschiedenen Zeiten eingenommenen Positionen beschreiben.
Tranéformiert man G(?,t) nach Fourier in den reziproken Raum, SO

ergibt sich der dynamische Strukturfaktor

5(d,0) = 5o / at J aF exp{i(T-wt)} G(F,t) ; (2.3)




diese Funktion nennt man auch Streugesetz, weil sie bei Streu-

experimenten mit einer externen Strahlung den fundamentalen Bei-
trag zum Wirkungsquerschnitt liefert. Obwohl der Definitionsbe-
reich dieser Funktion den gesamten reziproken Raum umfasst, ist
S(a,w) nur in einem beschrénkten Gebiet wesentlich von Null ver-—
schieden; dieses Gebiet erstreckt sich im a—Raum von 10-7 Dbis
10%cm=* und im @-Raum von 10! bis 10 4sec-t. Somit eignen sich
Zur Untersuchung der Gitterdynamik nur Strahlen, deren Wellenlin-
gen und Energien diesem Bereich angepasst sind; bis heute sind

es lediglich die thermischen Neutronen, welche diese Bedingung

in idealer Weise erfiillen.

2.2. Wirkungsquerschnitt

Ersetzt man bei der Berechnung des differentiellen Wirkungs-
guerschnittes thermischer Neutronen die wahre Wechselwirkung zwi-
schen den Neutronen und den Kernen der Gitterteilchen durch das

Fermi-Pseudopotential
- QEZQ N - =
v(r) = =2 Z1be 6(r=Re) (2.4)
, L=

wobel m die Neutronenmasse und b, die Streulénge des Kernes 1

bedeuten, so erh&lt man nach der ersten Born'schen Niherung

k = ' 2
d®o  _ Z23 gﬂ {[<b§>—<b5>2] 8. (Qsw) + <by>® S(Q,w)} 3 (2.5)

dfNdw - k12 2 inc

hierin entsprechen dQ einem Raumwinkelelement, <....> dem Mittel=-

wert bezliglich aller Atome des Kristallgitters, k;, bzw. kp3 der
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Wellenzahl der einfallenden, bzw. gestreuten Neutronen und
Sinc(a,w) der Fouriertransformierten der Selbstkorrelation

GS(?,t). Der Wirkungsquerschnitt (2.5) gliedert sich also in ei-
nen inkohirenten und einen kohirenten Anteil, deren Grdssen ent-
sprechend den vom Kernspin und von der Isotopenzusammensetzung
bestimmten Streuléingen b; materialabhiéingig sind. Fir Blei betrigt
das Verh#ltnis zwischen dem inkohirenten und dem kohirenten Anteil
weniger als ein Prozent, so dass der Wirkungsquerschnitt fast aus-
schliesslich kohiérenten Charakter hat und die in Figur 1 schema-
tisch angedeutete Form besitzt. Dieses Spektrum besteht im wesent-
lichen aus einem von Mehrphononenprozessen stammenden, kontinuier-
lichen Untergrund, einer Anzahl relativ schmaler Maxima, welche
sich aus Einphononenprozessen ergeben und einem elastischen Maxi-
mum fir w=0. Weil nur die Einphononenprozesse eine eindeutige Be-
stimmung der Phononendispersion zulassen, verzichtet man in der
Regel auf eine quantitative Untersuchung des Streugesetzes s(S,w)
und beschriénkt sich auf die Lokalisierung der Maxima. Daraus er-
gibt sich ein charakteristischer Zusammenhang zwischen der Frequenz
w, dem Wellenvektor a und der Polarisation j der Phononen, wenn man

vom Impulssatz

¥ (Kpa-Kiz) = X Q = X (277+q) (2.6)

und vom Energiesatz
2 -
L (kz,-k2,) = £ ¥ 03(3) (2.7)

Gebrauch macht. Hierin bedeutet 2x¥ einen Vektor im reziproken
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Gitter; das + bzw. = Zeichen in (2;7) gibt ferner an, ob Phono-
nen erzeugt‘bzﬁ;'vernichtet werden. Eine experimentelle Anord-
nung muss also zuniichst einen monoéhromatischen Neutronenstrahl
liefern und anschliessend die an der Probe gestreuten Neutronen
beziiglich Impﬁls— und Energielibertrag analysieren. Die bekann-
testen Inétrumententypen hieflir sind das dreiachsige Spektrome-

ter und verschiedene Arten von Flugzeitspektrometern [10].

2.3, Eiﬁfluss der Anharmonizitidt

Im Idealfall der harmonischen Naherung sind die Gitterschwin-
gungen dampfungsfrei; die Lebensdauer 1 der Elementaranregungen

ist somit unendlich, so dass auf Grund der Unschiirferelation

B = & (2.8)

~die Frequenzunschérfe Aﬁ verschwindet und die in Figur 1 darge-
stellten Maxima durch Deltafunktionen ersetzt werden miissen. In

- Wirklichkeit haben jedoch die Wechselwirkungen der Phononen,mit-'
‘andern Quasiteilchen (Magnonen, Phononen), Elektronen und stati-
schen Inhomogenitéten (Gitterfehlstellen, Korngrenzen, Fremdatome)
eine endliche Lebensdauer < und damit auch eine endliche Frequenz-
unschérfe zur Folgé; ausserdem ergibt sich eine Frequenzverschie-
bung, weil sich die Eigenwerte des Systems infolge der oben er-
wahnten Wechselwirkungen ge#éndert haben. Die Phononenfrequenzen
des realen Kristalls erfahren somit gegeniiber den Frequenzen
w%(a) der‘Normalschwingungen eine temperaturabhingige, komplexe

Verschiebung 6;(q) + i v;(q); der Imaginirteil &ussert sich im
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Figur 1: Schematische Darstellung des differentiellen Wir-
. 2 :
kungsquerschnittes %ﬁga fir ein Bravais~Gitter.

~ experimentellen Spektrum als Verbreiterung der Maxima, deren
Halbwertsbreite durch 2 Yj(a) gegeben ist; diese entspricht gerade
"dem reziproken Wert der mittleren Phononenlebensdauer. Eine ex-
_perimentellé Untersuchung der Gitterdynamik sollte also im Hin-
blick auf die Bedeutung der Phononenwechselwirkungen fﬁr die

- Transportphéanomene nicht nur den Realteil, sondern auch den Imagi-

ndrteil der Phononendispersion
= - - -> o
w;(q) = w3(a) + 8;(a) + 1 yvj(a) (2.9)

liefern.
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2.4. Folgerungen fiir das experimentelle Vorgehen

In vielen Féllen genligt es,,sich bei der Messung der Phononén-
dispersion auf die Richtungen hoher Symmetrie des feziproken Git-
 ters zu beschrénken. Die heute bestehenden Modelle erlauben daraus

'Vielfach eine gute Extrapolation'aufvden gesamten Béfeich der.
vBrillouinzone. Fﬂb Experimente dieser Art eignet sich nach der
Einfiihrung der "Constant Q"-Methode [11] ganz besonders das drei-
achsige Spektrometer, weil man ohne Schwierigkeit einé der Variab-
len a und w konstant ha1ten kann; dasfdreiachsige Spektrometer
wurde somit zum eigentlichen Standardinstrument fir die Messung

von Phononendispersionen.

Bei der Messung der Phononendispersion in Blei ist es jedoch
unzweckméssig, sich nur auf die Symmetrierichtungen zu beschrin-
-keh, weil eine Extrapolation auf den lUbrigen Bereich der Brillouin—- -
- zone infolge des kompiizierten Verlaufes der Phononendispersion,
welche im Vergleich zu Aluminium viele Irregularitéten aufweist,
keine zuverlissigen Frequenzen liefern wiirde; es ist im Gegenteil
ein dichtes, liber den gesamten irreduziblen Teil der Brillouin-
zone gespanntes Netz von Messpunkten anzustreben. PFlir solche Un~-
tersuchungen verwendet man mit Vorteil ein Flugzeitspektrometer,
well man dabei eine Vielzahl von Neutronendetektoren einsetzen

und somit die Messzeit optimal ausniitzen kann.

Wegen des oben erwihnten komplizierten Verlaufes der Phono-
nendispersion in Blei erfordert die Interpretation der experi-
mentellen Daten besondere Sorgfalt. Von grundlegender Bedeutung
ist dabei die genaue Kenntnis der instrumentellen Aufldsungsfunk-

tion R(Q,w), welche durch das Faltungsintegral
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1(3,0) = /S R(3'-8,0'-w) o(3',0') d]' du' (2.10)

mit der Uebertragungsfunktion ¢ der Probe und dem expérimentellen
Spéktrum I am Ort des Detektors zusammenhingt. Infolge der Inte-
gration iiber dQ' und dw' lé#sst sich aber o nur dann exakt bestim—
men, wenn in der Umgebung des Ortes (a,w) eine genligende Anzahl
von Messpunkten vorhanden ist. Mit der Verwendung einer Vielzahl
von Neutronendetektoren ist dieser Bedingung beim Flugzeitspek-
trometer automatisch genilige getan, wihrend man sich beim drei-
achsigen Spektrometer in der Regel mit Né&herungsverfahren begni-
gen muss: in Arbeiten von Collins [12], Peckham et al. [13], Coo-
per et al. [14], Stedman [15] und Nielsen et al. [16], welche die
instrumentelle Aufldsungsfunktion fiir ein dreiachsiges Spektro-
meter analytisch behandeln, wird die Dispersionsfléiche in der Um-
gebung des Ortes (a,w) durch eine Tangentialebene approximiert,
was fiir Blei zu betrichtlichen Fehlern in der komplexen Phononen-

frequenz fihren kann.

Aus den oben erwidhnten Griinden erscheint es als zweckméssig,
gitterdynamische Untersuchungen in Blei an einem Flugzeitspektro-
meter vorzunehmen, das allerdings speziell fiir die Bedlirfnisse

der Messung von Phononendispersionen ausgelegt werden muss.
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3. Das Drehkristall-Flugzeitspektrometer

Theorien des Drehkristall-Flugzeitspektrometers (in der Folge
mit DFS bezeichnet) wurden schon von verschiedenen Autoren aus- R
gearbeitet. Unter anderen gab Brockhouse [17] eine umfassende
Beschreibung des Instrumentes und untersuchte Effekte, welche
zu Flugzeitunschirfen Anlass geben; Carvalho et al. [ﬁ8] machten
zus&dtzlich quantitative Angaben liber Fragen der Intensit&dt. In
digsem Kapitel werden somit nur Probleme diskutiert, welche von
grﬁndsétzlicher Bedeutung sind oder speziell mit der Technik der

Phononenmessung zusammenhingen.

3.1. Aufbau des Instrumentes

Pigur 2 Zeigt eine massstabgetreue Abbildung des DFS am Reak-
tor Diorit in Wﬁrenlingen. Das DFS ist ein Doppelinstrument, so
dass gleichzeitig zwel voneinander unabhéngige Experimente durch-
gefihrt werden kbnnen. Die vier wesentlichen Bestandteile sind
die Neutronenquelle, das Monochromatorsystem, die Probe und das
Detektorsystem, welchen entsprechend dem Strahlengang die Indi-
zes 0, 1, 2 und 3 zugeordnet sind; dazwischenliegende Elemente
werden doppelt indiziert. Die Streuwinkel ¥ sind kontinuierlich
von 0° bis 1500 einstellbar. Wihrend die Flugstrecke L,5; konstant
zwel Meter betragt, kann L,, bis auf den Minimalabstand, der in-
folge der Monochromatorabschirmung nicht unterschritten werden ¢
kann, beliebig variiert werden, was im Hinblick auf die in Kapi-
tel L4 folgenden Flugzeitfokussierungsbedingungen von Bedeutung

ist. Die Flugstrecken verlaufen ausnahmslos in Heliumkan#len, so
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Figur 2: Massstabgetreue Abbildung des Drehkristall-
Flugzei tspektrometers am Reaktor Diorit in
Wﬁrenlingen. Die Winkel ¢, resp. m entsprechen
dem Proben~, resp. Streuwinkel. O: Reaktor;

1: Monochromatorsystem; 2: Probe; 3: Detektor-

system.

dass Intensitiétsverluste infolge Streuung der Neutronen an

Luftmolekiilen ausbleiben; diese Verluste wirden gegen finf Pro-

zent pro Meter Flugstrecke betragen.

3,2, Arbeitsweise des Instrumentes

Die Arbeitsweise des DFS ist aus Figur 2 ersichtlich. Aus -

dem polychromatischen Neutronenstrahl des Reaktors werden mit
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einem Drehkristall monoenergetische Neutronenpulse von etwa 40 us
Lédnge produziert. Die Neutronenpulse werden an der Probe gestreut
und nach Durchlaufen der Flugstrecke L,; vom Detektorsystem er-

fasst, wobel gleichzeitig eine Flugzeitanalyse vorgenommen wird.

Figur 3 zeigt einige Flugzeitspektren, Die an der Probe

| i | ] 1 ] LB
T, 5% '
sof 0 -
. _® T‘
i [ [ L. [ 1
] 1 1 § | 1
150 I~ -
80°K
2 100 P . . - —d
8 T . .
P
o T,
£ SO S -
g LX) L] ¢ ¢,
:E p LXY
t : :o —+—t—t—
ol 290°K i
00— 1, . . —_
..... T .
S0 e ' .. B
1 L 1 I 1 i
120 140 160
Kanalnummer

Figur 3: Flugzeitspektren bei drei verschiedenen Temperaturen fiir
Phononen in Blei, welche dem Wellenvektor a=(0.26,0.26,0.26)
entsprechen. Die an der Probe elastisch gestreuten Neutro~
nen werden im Kanal T, registriert. Tl bezeichnet den
Schwerpunkt einer durch Phononenstreuung verlangsamten
Neutronengruppe.
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elastisch gestreuten Neutronen werden im Kanal T, registriert.
Neutronen, welche im Flugzeitspektrum friiher, resp. spéter er-
scheinen, habeh offenbar einen Teil ihrer Energie:voh:der Probe
erhalten, resp. an die Probe abgegeben. Entspricht dieser Ener-
gieiibertrag gerade einer bestimmten Phononenenergie, wélphe mit
dem Streuwinkel { und dem Probenwinkel ¢ vereinbaflist, so er-
scheinen im Flugzeitspektrum charakteristische Neutronengruppen,
aus deren Position sich dann die Phononenfrequenz @ berechnen
lasst. Mittels der Gleichungen (2.6) und (2.7) ergibt sich aus
der instrumentellen Winkelkonstellation schliesslich der Phono-

nenwellenvektor a.

3.3, Monochromatorsystem

Als Quelle der Neutronenpulse dient ein um eine Vertikalachse
rotierender Einkristall, dessen Orientierung man so gewdhlt hat,
dass eine einzige Ebenenschar mit bestimmtem Netzebenenabstand 4
parallel zur Drehachse steht. Sooft diese Ebenenschar fiir die Aus-

fallsrichtung 2®B die Bedingung deriBragg’schen Reflexion
nA = 24dsing; (n=1,2,3,...) (3.1)

erfiillt, wird ein monoenergetischér'Neutronenpuls der Wellenlénge
A emittiert, welcher allerdings durch Reflexionen héherer Ordnung
(n=2,3,+..) kontaminiert ist. Zur Unterdrlickung dieser Kontamina-
tionen, welche das Flugzeitspektrum in unerwlinschter Weise beein-
flussen kdnnen, dienen geeignete Filter, welche einerseits die

Neutronen mit Wellenldnge A gut transmittieren, andererseits Neu-=

tronen hdherer Ordnung teilweise absorbieren oder streuen. So sind
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die Ausfallsrichtungen beim DFS in Figur 2 derart gewdhlt worden,
dass bei der Verwendung des Aluminium-(111)-Reflexes z.B. eine
Plutoniumfolie als wirksamer Filter fiir Neutronen dient, welche
vom Mondchromator um den Winkel 26° gestreut werdén; in analoger
Weise kéhnen pyrolytischer Graphit resp. B@rylligm als Filter

fir die 700-, résp. 128°—Oeffnung verwendet werden. Als Antrieb
fir den Drehkristall dient ein Synchrohmotor, der von einer quarz-
stabilisierten Dreiphasenstromquelle gespeist wird. Dié Drehzahl

- lésst sich in 64 Stufen zwischen 4687 und 18182 Umdrehungen pro
Minute variieren und zeichnet sich durch eine herVorragende Stabi-

1litdt aus.

3.4. Detektorsystem

Die Detektorsysteme wurden mit neun je um ein Grad voneinander
getrennten, unabhiingig operierenden Zihlrohren versehen; damit wer-
den niéht nur die Vorteile des DFS gegeniiber einem dreiachsigen
Spektrometer voll ausgeniitzt, sondern auch gemiiss Gleichung (2.10)
die experimentellen Grundlagen fiir eine genaue Bestimmung der
Uebertragungsfunktion ¢ der Probe geliefert. Die Zihlrohre sind an
ein zentraies Datenerfassungssystem [19,20] angeschlossen, welches
die Flugzeit der Neutronen durch Abzshlen einer Folge von Zeitpul-
sen zu 2, 4, 8 oder 16 us registriert. Der Start des Zihlers er-
folgt durch ein vom Drehkristall erzeugtes Synchronisiersignal,
welches digital zwischen 1 us und 32 ms verzdgert werden kann.
Treffen Neutronen auf einen Detektor, so werden zunichst der momen-
tane Zihlerinhalt und die Detektorkennzeichnung in einen Zwischen-
speicher gebracht; dieser ruft hierauf die Datenregistrieranlage

auf und wird anschliessend entleert. Die Totzeit zwischen zwei
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Ereignissen, bedingt durch das Setzen und Entleeren des Speichers,‘
betrigt ca. 3 us und ist somit kleiner als die Totzeit der Detek-
toren. Die Kapazitit des Zeitz#dhlers kann zu 128, 256, 512 oder

1024 Zeitkanalbreiten gewdhlt werden.

3.5. Gite des Instrumentes.

Die Glite des DFS wird im wesentlichen bestimmt von der Inten-
sitdt I, der FlugzeitauflSsung AT/T und der Energieaufldsung AE/E
des monochromatischen Neutronenflusses am Ort der Probe, sowie vom
Signal-zu-Untergrund-Verh&ltnis f, welches durch Eichung mit der
elastisch inkoh#irenten Streuung an Vanadium ermittelt werden kann.
Diese Daten sind in Tabelle 41 zusammengestellt, wobei vergleichs-

weise Werte von andern DFS angegeben sind.

Tabelle 1: Charakteristika der Drehkfistall-Flugzeitspektrometer

an verschiedenen Reaktorinstituten fir die Neutronen-
energie Eg; = 25 meV; es bedeuten I die Intensitét,
AT/T die Flugzeitaufldsung, AE/E die Energieaufldsung
des monochromatischen Neutronenflusses am Ort der
Probe und f das Signal=-zu-Untergrund-Verhdltnis fir
die elastische Vanadiumlinie., Die Daten stammen von
R.M. Brugger und Y.D. Harker, Report IDO-1713L,

U.S. Atomic Energy Commission, 1966.

Reaktor- -2 =

ig:ti,‘zf'lt I[nem < s ]| aT/T AE/E £
Chalk River 830 0.012 0.01*) | --
Karlsruhe 300 0.02 0.045 15
Wirenlingen 180 0.014 0.017 28

*)Berechneter Wert
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L, Die instrumentelle Auflésungsfunktion

Die‘Berechnung der vierdimensionalen instrumentellen Auflé-
sungSfunktibn R(a,w) wird beim DFS insofern vereinfacht, als sich
die Variablen'a und w auf eine einzige Variable, die Flugzeit T,b
reduzieren lassen. Die Variablenreduktion hat jedoch zur Folge,
dass R(T) nun von der Uebertragungsfunktion d der Probe selbst

abhingt; es ergeben sich daraus zwel bedeutsame Konsequenzen:

1. Bei def Berechnung von Ro(T) muss die Methode der suk-

zessiven Approximation angewandt werden.

2. Bei jedem einzelnen Streumechanismus ergeben sich
spezielle Charakteristika fiir RG(T), die separat

ausgearbeitet werden miissen.

In den folgenden Abschnitten wird die instrumentelle Auflo-
sungsfunktion eines DFS erstmals fir den Fall von Phononenmes-
sungen analytisch behandelt. Es wird untersucht, welche Teile
des DFS zur Flugzeitunschirfe beitragen. Es zeigf éich dabei,
dass gewisse Unschirfen bei Einhaltung geeigneter Fokussierungs—
bedingungen verschwinden: diese Unschiérfen werden als reduzier-
~ bar bezeichnet; alle andern Unschérfen, fiir welche keine Flug-
zeitfokussierungsbedingungen bestehen, gehdren zur nicht redu-
zierbaren Gruppe. Diese Untersuchungen erfolgen unter der An-
| nahme, dass sich alle Neutronenstreuprozesse in einer Horizon-
talebene abspielen: die Vertikaldivergenz des Neutronenstrahls
wird vernadhléssigt. Diese Approximatidn ist jedoch wvon geringer
Bedeutung, weil im Gegensatz zum dreiachsigen Spektrometer die

Flugwege L;, und Lp; in der Regel sehr lang sind.
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L4.1. Bragg-Reflexion am ruhenden Monochromator

In diesem Abschnitt betrachten wir das Monochromatorsystem als
ruhend. Erfiillen die Reflexionsebenen die Bedingung des Bragg'schen
Gesetzes (3.1), so0 wird ein kontinuierlicher, monochromatischer
Neutronenstrahl emittiert. Wegen der nicht unendlich scharfen Kol-
limation yg4 und der endlichen Mosaikbreite oy des Monochromator-
kristalles kann die Bedingung (3.1) fiir viele Wellenvektoren EOi
und Eiz erfiillt werden, deren Unschiérfe man durch Differenzieren
des Bragg'schen Gesetzes erhiélt. Experimentelle Untersuchungen
zeigen, dass sich nicht nur die Mosaikverteilung des Monochromator-
kristalles, soﬁdern auch die Transmissionsfunktion eines Soller-
kollimators sehr-gut mit einer Gaussfunktion approximieren lassen;
es genigt deshélb,’diese Funktionen lediglich durch ihre Halbwerts-

breiten zu charakterisieren.

Tabelle 2 gibt eine Zusammenstellung der Wellenzahlunschérfen
Ak und der Richtungsdivergenzen A® des monochromatischen Neutronen-
strahls fiur vier charakteristische F#lle, die in Figur 4 schema-
tisch dargesteilt sind. Man unterscheidet dabei winkelabhingige
(Falle A,B,C), resp. winkelunabhéingige (Fall D) Wellenzahlunschér-
fen, die wir im Folgenden als vektorielle, resp. skalare Wellen-
zahlunschirfen bezeichnen. Die sich aus D ergebende Wellenzahlun-
schiarfe ist nicht reduzierbar und l#sst sich auch mit einer unend-
lich scharfen Kollimation vy, nicht verkleinern: sie ist ausschliess-
lich eine Funktion der Parameter yo4 und o,, welche aus Intensitats-
griinden nicht zu klein gew#dhlt werden dlirfen. Immerhin darf oy bel
einem Drehkristall weit kleinere Werte annehmen als beim station&-

ren Monochromator, weil die durch Extinction hervorgerufenen Inten-
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Tabelle 2: Richtungsdivergenz A®, vektorielle (Fille A,B,C)
und skalare (Fall D) Wellenzahlunschérfe Ak des
monochromatischen Neutronenstrahls bei speziell

gewdhlten Parametern yos1, ay und yi. Der Zusam-
menhang zwischen Ak und den Wellenvektoren Eiz
und E{z von Figur 4 ergibt sich aus der Beziehung
Ak = 2(kyp-kiz).

Fall Parameter Ak _ A®

Yo1r > O

A ot o Kiz Yo1 ctgby Yo1

Yig = ®

Yor = O
B a; >0 kig as Ct8®B ' 201

Yig =

Yo1 > O
c o >0 ki ctgdy V(vda+af)  W(y5a+laf)

Yig = @

Yo1 > O
D ais > 0 ki min(yoy 5204 ) ctgly 0

Yig = 0

sitatsverluste mit zunehmender Rotationsgeschwindigkeit abnehmen.
Dieser Effekt wurde von Carvalho et al. [18] eingehend diskutiert
und ist darauf zurlickzufihren, dass die Wahrscheinlichkeit ela-

stischer, multipler Streuung um so kleiner wird, Jje schneller die

Reflexionsebenen die Bragg'sche Position durchlaufen. Hingegen




Figur L4: Einfluss der Kollimation yo,; und der Mosaikbreite
oy auf die Wellenvektoren E{z der am Monochromator
elastisch gestreuten Neutronen. fiz bezeichnet den
Wellenvektor der exakt unter dem Winkel 2®B gestreu-
ten Neutronen.

ist die aus C fesultierende vektorielle Wellenzahlunschirfe redu-

zierbar, was wir im Folgenden demonstrieren wollen.

In Figur 5 ist die nahezu elliptische Verteilung der Wellen-
vektoren des monochromatischen Neutronenstrahls dargestellt, wel-
" che wir Monochromatorellipse nennen; sie entspricht einer Super-—
position der Fdlle C und D von Figur 4. Inbezug auf die mittlere
‘Ausbreitungsridhtung Eiz zeigt die Monochromatorellipse eine deut-
liche Asymmetrie: dieser Umstand erlaubt es, hier die speziell fiir

dreiachsige Spektrometer entwickelte Methode der Gradientenfokus-
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Figur 5: Wellenzahlvertéilung der Neutronen nach derv
Streuung am Monochromator. bézeichnet den
Neigungswinkel der Monochromatorellipse. Die
Wellenzahlunschirfen Ack und ADk entsprechen
den in Tabelle 2 angegebenen Werten.

sierung [12,13,14,15,16] in modifizierter Form anzuwenden. Die ex-
perihentellen Bedingungen sind dabei so zu wdhlen, dass alle Neu-
tronen eines Pulses gleichzeitig vom Detektorsystem registriert

- werden, wobeli die Wellenvektoren ﬁig, deren Endpunkte auf der
Hauptachse AB der Monochromatorellipse liegen, die Erhaltungss8tze
fiir Impuls (2.7) und Energie (2.8) erfiillen sollen. Figur 6 zeigt
 den inelastischen Streuprozess im reziproken Raum fiir Neutronen,
deren Wellenvektoren Eiz und ﬁza im Zentrum der Monochromatorel-
lipse eﬁden; damit sollen Phononen der Frequenz w und des Wellen-—
vektors 3 gemessen werden. Am Streuprozess nehmen aber auch alle
andern Neutrbnen der Monochromatorellipse teil, von denen die Wel-

lenvektoren E{z und Eéa Neutronen der Ellipsenhauptachse repriésen-
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(000)

Figur 6: Schematische Darstellung des Neutronenstireuprozesses
im reziproken Raum. Die Streufléche um den Gitter-
punkt (hki) ist mit S bezeichnet.

tieren;.die Frequenz w' und der Wellenvektor Z' der daraus resul-
tierenden Phononen ergeben sich aus der Orientierung der Monochro-
matorellipse inbezug auf die Phononendispersionsfléche. Eine opti-
male Flugzeitfokussierung erreicht man offenbar dann, wenn die Neu-

tronenflugzeiten T und T' fiir beide Streuprozesse libereinstimmen:

| mL, 5 mLs 3 ml, o mL, 5 '
_ _ - ) e
T 7k, 2 ¥ Wkea Hky o T Yxls T T (41)

Setzt man fir k!, die in Tabelle 2 aufgefilihrten Wellenzahlunschér-
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fen Ak ein und betrachtet die Richtungsdivergenz *e als klein, so

lisst sich Gleichung (4.1) in folgender Form darstellen:

L,pectgo, |t
Kls = ’]1 + —r 'B:l . (4.2)
-2 3 23512

Die experimentellen Bedingungen sind nun so zu wihlen, dass mit

dem sich aus Tabelle 2 und Gleichung (L4.2) ergebenden Wellenvek-
torpaar E{z und ﬁ;a die Impuls- und Energieerhaltungssitze (2.6)
und (2.7) fiir das Phonon w'(a') erfiillt sind. Es lassen sich da-
bel die folgenden experimentellen Parameter variieren: der Wel-
lenvektor Eiz und der Bragg'sche Winkel @B der einfallenden Neu-
tronen, der fir den Impulsiibertrag gewihlte reziproke Gittervek-
tor éﬁg der Probe, die Orientierung von Eig und E inbezug auf 2%?,
sowie die Neutronenflugwege L;p' und Lgs; zddem kann in vielen
Fallen der Streuprozess mit Energieverlust oder Energiegewinn der
Neutronen durchgefiihrt werden, was einer Verdoppelung der Varia-

tionsméglichkeiten gleichkommt.

Da man in der Regel nicht alle Parameter kontinuierlich variie-
ren kann, bleibt sehr oft eine gewisse Flugzeitunschirfe erhalten.
Diese Unschérfe ist in Figur 6 mit Aks3; bezeichnet; ihre Transfor-

mation in den Flugzeitmassstab ergibt

mLs s

AT = FrRI)T AKas - (4.3)

Zur Minimalisierung dieser Unschirfe ist eine experimentelle Kon-
stellation zu suchen, bei welcher eine Variation von Eéa eine maxi-
male Aenderung von E' und somit im allgemeinen auch von w' zur Folge
hat§ dies trifft offenbar dann zu, wenn igs und E' parallel oder

antiparallel verlaufen.




-29 -

Aus Figur 6 geht deutlich'hervor, dass die begzgliglich Flugzeit
fokussierten Neutronengruppen nicht einer einzigen Phononenfrequenz
Wy sondern‘einem endiichen Gebiet der Phononendispersionsfliche
zugeordnet werden miissen, was sich besonders bei der Bestimmung
von Halbwertsbreiten als nachteilig erweisen kann. Fir Experimente

dieser Art muss somit als weiteres Kriterium die Bedingung
- -
' = q ' (L.l)

aufgestellt werden; die Wellenvektoren'ﬁza'und fga haben dabei
denselben Angriffspunkt, und da sie zudem zueinander parallel
verlaufen, missen sie zwangsliufig zusammenfallen. Diese Konstel-
| lation lisst sich dann realisieren, wenn der Neigungswinkel o der
Monochromatorellipse gerade dem Streuwinkél.w entspricht. In er-
ster Ndherung ist aber v=@y, so dass man}&ié zu (L.4) notwendige

Nebenbedingung

Vo= & - (4.5)

erhdlt.

Es ist sinnvoll, an dieser Stelle die Einfliisse der nicht re-
duzierbaren skalaren Wellenzahlunschérfe, der Mosaikverteilung ag
der Probe und der Kollimation ¥y,3 anzugeben, welche weder unter-
‘einander noch gegeniiber der in diesem Abschnitt behandelten re-
duzierbaren vektoriellen Wellenzahlunschérfe unabhéngig sind. Wie
aus Figur 7 deutlich hervorgeht, resultiert aus diesen drei Effek-
ten eine Verschmierung der zu messenden Phononen im (a,w)-Raum;
die sich daraus ergebende Verbreiterung der Neutronengruppe be-
rechnet man mit Hilfe von Gleichung (4.3), wobei die einzelnen
Beitrige entsprechend ihrem statistischen Gewicht aufsummiert wer-

den nmiissen.
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(000) (000)

Figur 7: Einfliisse der nicht reduzierbaren skalaren
| Wellenzahlﬁnschérfe des monochromatischen Neu-
tronenstrahls (A), der Mosaikverteilung ag der
Probe (B) und der Kollimation yzs (C).

L4L.2. Bragg-Reflexion am rotierenden Monochromator

Die elastische Streuung am rotierenden Monochromator liefert
sowohl eine skalare als auch eine vektorielle Wellenzahlunschirfe,
wobeil in beiden Féilen die Neutronenemission gestaffelt erfolgt.
Aus diesem Grund ist im speziellen auch die skalare Wellenzahlun-
scharfe réduzierbar. Die fiir beide Effekte gililtigen Kriterien der
Flugzeitfokussierung bestimmen im wesentlichen die Drehzahl v des

Monochromators.



Le.2.1. Dopplereffekt

Der ﬁrsprung der skalaren Wellenzahlunschérfe liegt beim Dopp-
lereffekt, Die am rotierenden Monochromator elastisch gestreuten
Neutronen erfahren gegeniiber der statischen Reflexion einen Zu-
satzimpuls 2m3, wobel m die Néutronenmasse und v die inbezug auf
die Reflexionsebenen vertikale Geschwindigkeitskomponente eines
Dréhkristallelementes bedeuten. Das Bragg'sche Gesetz (3.1) muss
dabei insofern modifiziert werden, alsbfc)o1 und Eig'betragsméssig

nun nicht mehr gleich sind, wihrend der Impulsiibertrag nach wie

2mv/h

Figur 8: Schematische Darstellung des Dopplereffektes im reziproken
Raum. Die Wellenvektorpaare (KS,,K9.), resp. (XossKiz)
beschreiben die elastische Streuung am ruhenden, resp.
rotierenden Monochromator; es gilt dabei die Beziehung

- - - - -
k8 1 -k?2 =Ko1 =Ky p=2%T,
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vor 2%H¥ uhd die Ablenkung des gestreuten Neutronenstrahls 2®B,be-
| tragen. biése Situation ist in Figur 8 dargestellt, worin die bei-
den zur Dopplerverbreiterung beitragenden Effekte deutlich sicht-
bar sind: eine Abweichung Ak;, vom Mittelwert k9, der stationir .
géstreutén Neutfonen und eine VerSchiebung AT des mittleren Ref-
lexionszeitpunktes infolge der Vefdrehung voh E01 gegenliber 381
um den Winkel B. |
Meister [21] hat gezeigt, dass sich die Unterschiede der ref-

‘1ektierten'Neutronengeschwindigkeit und des Reflexionszeitpunktes

alsilinéare Funktion der in Figur 9 eingezeichneten Ortskoordinate y

Figur 9: Schematische Darstellung des rotierenden Monochro-
mators. Die Reflexionsebenen sind parallel zur y-
Achse. Eine bezﬁglich‘y vertikale Ebene (z.B. die !
Ebenen A oder B) emittiert zu einem bestimmten
Zeitpunkt Neutronen gleicher Geschwindigkeit.



darstellén lassen; in erster N#herung erh&lt man dafir

. | 2xymysin® 7 - |
: Ak, = T B ’ ' (4.6)
mycbs@B | _
AT = Rt (4-7)

Bei einem bestimmten Drehsinn des Monochromafors starten z.B. die-
jenigen Neutronen, welche gegeniiber den im Kristallmittelpunkt
refléktierten Neutronen einen lingeren Weg zuriickzulegen haben,
etwas spiter, dafiir aber mit hoherer Gesehwindigkeit; somit7ér-
gibt sich die M&glichkeit, die endliche Dicke.des'MQnochromatqrs
mit Hilfe des Dopplereffektes zu kombenéieren; Die Forderung der

. optimalen Flugzeitfokussierung liegf offenbar darin, dass die Flug-

' zeiten TA und T, der in den Ebenen A'uhd B des Drehkristalles ref-

B
lektierten Neutronen identisch sind:

Ly o+ v _
Ligom Logm 12 COS®B Losm
T, =
AT W, T WEGs o K(EiaiiKa) H(Kzo+8Kzs)

+ AT = Ty . (L.8)

Setzt man fir Ak,p, und AT die'Gleichungen}(u.6)‘und (4.7) ein und
beriicksichtigt ferner, dass Ak;p<<Kiz, Akgé<<k23 und y<<Lip, SO

ergibt sich als Fokussierungsbedingung

yﬂ(iz <1+COS2®B : L28k12Ak28>
v = ’

~  2xlipmsin®y \ cos@g T T RE .y (4.9)

wobel Ak,s; aus der Streufléiche zu berechﬁen iét;'Akiz ist gemé&ss
(4. 6) eine lineare Funktion in y; wenn die Dlspers1onsf1ache im

Messpunkt durch ihre Tangentialebene ersetzt werden darf, besteht
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auch zwischen Ak, , und Akgpg eiﬁ linearer Zusammenhang, so dass
Gleichung (4.9) in erster Niherung unabhingig von der Wahl von
y ist. Trifft diese Voraussetzung nicht zu, so ist fiir y bei
zylinderfdrmigem, resp. kugelfdrmigem Drehkristall EJB, resp.

§J2 einzusetzen; r bedeutet hierbei den Drehkristallradius.

4,2,2, Endliche Dauer_der Neutronenemission

Die vektorielle Wellenzahlunschirfe hat ihren Ursprung in
der endlichen Dauver der Neutronenemission. Die Drehrichtung des
Monochromators kann z.B. so gewéhlt werden, dass die Reflexions-
ebenen mit abnehmendem Winkel in die Bragg'sche Position gelangen.
Die unter dem Winkel % gestréuten Neutronen, welcher die Bedingung
($*2®B)<<1 erfiillt, werden geﬁéSSiTébélle 2 mit einer verminderten

Wellenzahl

V=20,
%, = k12<1 - [f > é] ctg®B> , (L4.10)

dafiir aber mit einem Zeitvorsprung gegeniiber den unter dem Winkel

2®B gestreuten Neutronen reflektiert. Auf diese Weise kahn die
endliche Dauer;der Neutronenemission mittels einer geeigneten
Flugzeitfokussierung kompensiert werden. Wie in Abschnitt 4.1
gezeigt wurde, liegt auch der Endpunkt des Wellenvektors giz im
Zentrum einer Monochromatorellipse, deren richtungsabhingiger

Verlauf durch die Gaussfunktion

g (¥) ~ exp{- —%lgﬁ—g (w—%)Z} (L.11)

Y61 tHOT



- 35 -

beschrieben wird. Multipliziert~man gi(w) noch mit der Transmis-

-sionsfunktion des K011imatbrs.ciz,'wélche'durch die Gaussfunktion
. - )-I-ln2 - 2} :
gz (¥) - eXP{ =7 (v-28@p) (4.12)

- approximiert werden kann, so ‘erh#lt man fiir die Intensitst der um

den Winkel | gestreuten Neutronen

Y81 +thof+yEs | 2®B(*r§1+ha%)+$¥fzj} (1.13)
YI= (V3. el LY e P e Pt VS

I(W),~ exp{* L41n2

Aus (4.10) ergibt sich die dem Maximum dieser Verteilung entspre-

chende Wellenzahl:

Y22 (V-20,)
. =k, 'E - B ctg@E:] ; (4. 14)

2(ygs +hof+yfz)

die Reflexionsebenen des Drehkristalls sind dabei gegeniiber dem
einfallenden Neutronenstrahl um den Winkel g genﬁigt, 50 dass
sich ein Zeitvorsprung

$f2®

8 _ B v
AT = Ty (L.15)

gegenﬁber den unter 2®B gestreuten Neutronen ergibtj Aehnlich wie
beim Doppleréffekt ist die FlugzeitfokuSsierung nun so vorzunehmen,
dass die Flugzeiten T und P der mit den Bragg'schen Winkeln @B und

/2 reflektierten Neutronen identisch sind:

Ligm Lggm Lypm Lasm

TSt W W, T RGarEay M =T (4.16)
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Akzs erh#lt man aus der Streufliche. Setzt man in (4.16) die
Gleichungen (4.14) und (4.15) ein und macht davon Gebrauch, dass
(k12~§;2)/k;2<<1 und AK;5<<kzg, SO ergibt sich die Fokussierungs-
bedingung |

X[ L12Y52¢t8®B ; Laatkas »'1l | 4 17)
Y = T Lok, (v i ds) K (Feeeg)d (b7

.Diese Bédingung ist‘unabhéngig von der Wéhl des Winkels ¥, denn es
.besteheh lineare Zusammenhinge einerseits zwischen (ky2-K;2) und
 ($—2®B)fauf Grﬁnd'der Beziehung (u.i&); andeferseité‘unter den
schon fﬁr GieiChﬁngf(u.9) beschriebenenbVorausset#ungen zwischen
(kiz-ﬁig) undeEéai Treffen;diese Vofaﬁssetzuhgen nicht zu, ist

fiir ¥ der Wert (2®B+a1/2) éinzusetzen.'

 4.2,3. Wahl der Monochromatordréhzahl

'Dieidem-Dopplereffekt Und der endlichen Dauér<1er Neutronen—
emission entspringenden Unschirfen verschwinden, wenn die Bedin-
gungen (4.9) und (L4.17) simultan erfiillt werden. In Gleichung
(L.9) lassen sich die Gréssen ky5, ®B, L,s, Lag und v variieren,
wéhrend:in GleiChung'(&.17) zusitzlich Yois 01 und yi, frei ge-

- wghlt wérden.kbnnen. Die‘QrétenAvier'Pafametervhaben bereits beim
Variatithverfahrén der Bragg—RefleXiOn am ruhenden Monochromator
Verwendung gefunden. Somit;steht Zur Erfﬁlluhg der Bedingungen
(h.9):uhd (L.17) eigentlich nur noch v als frei wihlbarer Para-
meter zur Verfiigung, da sich vyg1, oy .und Y1z aus naheliegenden
Grinden nicht ohne weiteres variieren lassen; ausserdem machen
sich selbst massive Aenderungen dieser Grdssen in Gleichung (L4.17)

nur schwach bemerkbar. In der Praxis ist es deshalb kaum mﬁglich,
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die Unschirfe der Bragg-Reflexion am rotierenden Monochromator
vollstiéndig zu kompensieren. Die kleinste Flugzeitunschérfe er-
h#lt man offenbar dann, wenn die Summe der sich aus (4.8) und
(4L.16) ergebenden Flugzeitdifferenzen (TA—TB)+(T-T) minimal wird;

diese Bedingung liefert die optimale Drehzahl

Mkiz ll! - 2®B
=5 = . (4.18)
m ytg@B(Lizcos®B+y)

Bei der Wahl von v ist ferner zu berilicksichtigen, dass der Abstand

zweier Neutronenpulse nicht kleiner wird als die Breite Tb des er-
warteten Flugzeitspektrums. Liefert der Drehkristall n Neutronen-

pulse pro Umdrehung, so muss offenbar die Ungleichung

vV < =
nT, (Le19)

erfillt sein.

4.3, Probendicke

Die endliche Probendicke gibt Anlass zu einer nicht reduzierba-
ren Flugzeitunschirfe. Zu deren Berechnung denkt man sich die Probe
in einen Sektor eingeschlossen, dessen Oeffnungswinkel dem Streu-
winkel ¥ entspricht und dessen seitliche Begrenzungsflichen senk-
recht zum einfallenden, resp. gestreuten Neutronenstrahl stehen.
Figur 10 zeigt, dass die Flugwege der Neutronen innerhalb des Sek-
tors verschieden sind, so dass auch die entsprechenden Flugzeiten
variieren. Die Flugzeit der Neutronen, welche den Sektor im Punkt A
erreichen, im Punkt P(x,y) gestreut werden und den Sektor im Punkt

B wieder verlassen, betragt
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T =const.

.

Figur 10: Erklarung der nicht reduzierbaren Flugzeit-
unschérfe infolge der endlichen Probendicke.
Die»Geradenschar T=const. entspricht den
Kurven konstanter Flugzeit. R

mx n(ysiny-xcosy) | (L.20)

T= Hig * Hkzg - ’

die sich daraus ergebenden Kurven konstanter Flugzeit, welche von
den Probendimensionen unabhéngig sind, entsprechen der Gleichung

einer Geradenschar:

x <;1 - cosW) + ¥ siny

— T ., = const. | (L.21)



Im Fall der elastischen Streuung betrigt die Neigung der Geraden-
schar gegeniiber dem eihfallenden Neﬁtronenstrahl Vv/2, wihrend
beim Streuprozess mit Energiegewinn, resp. Energieverlust diese
Neigung vergrdssert, resp. verkleinert wird. Ein einfaches Integ-
rationsverfahren fiihrt schliesslich auf die resultierende Flug-
zeitunschirfe; dazu muss allerdingé die Voraussetzung erfﬁllt
‘sein, dass die Probe vom einfallenden Neutronenstrahl gleichmés-
sig ausgeleuchtet wird. Diese Annahme, welche exakt nur fir un-
endlich diinne Proben erfiillt ist, darf in guter Nherung auf
~endlich ausgedehnte Proben mit vernachléssigbarer Absorption und
mittlerem Streuvermdgen iibertragen werden. In Figur 11 sind die

unter dieser Voraussetzung berechneten Flugzeitunschérfen fiir die

A B C
| I I
1
///,
7/
/
//
/ ls/2
/]
/
s
7 e
vAT' al

Figur 11: Berechnete Flugzeitunschérfen infolge der endlichen
Probendicke fiir die drei Standardformen Platte (A),
Zylinder (B) und Kugel (C). Die gestrichelten Kur-
ven entsprechen den an die Halbwertsbreiten ange-
passten Gaussfunktionen.
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drei Standardformen Platte, Zylinder und Kugel dargestellt, wobei
der Vergleich mit den an die Halbwertsbreiten angepassten Gauss-
funktionen eine gute Uebereinstimmung fiir den Fall der Kugel zeigt.
Aus Gleichung (4.20) ergibt sich eine Flugzeitunschirfe

mI‘S‘\[(kfz-Zki QKQSCOS\!}*Fk.ga )

AT = H .22
Kk, 2kos (W )

hierin bezeichnet Ty die oben erwdhnte Halbwertsbreite. Fir PS ist
bei der Platte 4 sing, beim Zylinder rv3 und bei der Kugel /2
einzusetzen, wobei d die Breite der Platte, ¢ deren Neigung gegen-
iiber def Geradenschar (4.21) und r den Radius des Zylinders und
der Kugel bedeuten. Bei diinnen Platten verschwindet somit die Un-

schiérfe, wenn die Probe parallel zur Geradenschar (4.21) aufge-

stellt wird.

4.4, Zshlrohrdicke

Aus der endlichen Zihlrohrdicke resultiert in der Regel die
kleinsté der bisher betrachteten Flugzeitunschirfen; sie ist ge-

geben durch

mT
b, (4.23)

AT —
Wiz s

Hierin bezeichnet Iy die Halbwertsbreite der Detektoransprechwahr-
scheinlichkeit W(x), welche eine Funktion der Form und Dimension
des Detektors, dés verwendeten Flillgases und der Wellenzahl kgg
ist. Einfache geometrische Ueberlegungen fihren fur Zahlrohre mit
kreisformigem Querschnitt unter Verwendung eines exponentiellen

Absorptionsgesetzes auf



V[x(2r-x)]

= W(x) = 3 expf-p(x-r)}[1-exp{-pdx}] exp{-u/(r2-y*)}ldy , (4.24)
0

wobei r den Z#hlrohrradius und p den linearen Absorptionskoeffi-
zienten bedeuten. Wegen des elementar nicht losbaren Integrals
lisst sich W(x) nicht allgemein diskutieren; immerhin lassen die
zwei ersten Faktoren in (4.24) minimale Halbwertsbreiten Iy fur
kleine Radien r und grosse Absorptionskoeffizienten p vermuten,
was in Figur 12 bestétigt wird. Bei Verwendung von Detektoren
mit rechteckfdrmigem oder quadratischem Querschnitt resultieren
die kleinsten Flugzeitunschirfen AT, die iiberdies keine Abhingig-

keit von der Wellenzahl kos zeigen, was direkt aus dem 1/v-Gesetz

N fiir den Absorptionskoeffizienten p folgt.
‘ r=05" Al r=05" B| r=10"
=092 cm’ M =2.30 cm’ p=092cm’

W(x)

Zahirohrdicke (cm)

Figur 12: Ansprechwahrscheinlichkeit W(x) von Detektoren mit kreis-
formigem (A,B,C) und rechteckférmigem (D) Querschnitt fir
verschiedene Radien r und linearen Absorptionskoeffizien-
ten p. Beil HeB-Zﬁhlfohren entsprechen den Absorptions-
koeffizienten p = 0.92 cm-*, resp. 2.30 cm~* eine Neu-
tronenenergie von 10 meV und Gasdrucke von 4 at, resp.

10 at.
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5. Experimentelle Resultate

5.1. Phononenfrequenzen und Phononenbreiten

Die experimentelle Bestimmung der komplexen Phononenfrequen;
zen wj(a) erfolgte mit der Methode der inelastischen Neutronen-
streuung unter Verwendung eines DFS am Reaktor Diorit in Wiren-
lingen. Als Probe diente ein einkristalliner Bleizylinder von
MIGm Durchmesser und 6 cm H6he; er war so orientiert, dass siéh
der ﬁeutronenstreuprozess in einer (110)-Ebene abspielte. ﬁie
Messungen ergaben etwa 1200 Phononenfrequenzen bei 5°K, 80°K
und 290°K, so dass die bezliglich der Debye-Temperatur ®D=88°K

interessanten Temperaturgebiete erfasst wurden.

Figur 3 zeigt Flugzeitspektren bei drei Temperaturen fiir
einen und denselben Phononenwellenvektor E. Mit zunehmender Tem-

peratur sind vier markante Unterschiede sichtbar:

1. Infolge der wachsenden thermischen Besetzung der
Phononen nimmt die Intensit&dt der Neutronen-

gruppen ZU.,

2. Es ist eine deutliche Verschiebung zu kleineren

'Phononenfrequenzen festzustellen.

- 3. Die Breite der Neutronengruppen zeigt ein

sﬁarkes Anwachsen.

L. Der Untergrund wird infolge verstidrkter Mehr-
phononenstreuung erhéht; trotzdem lassen sich

die Einphononengruppen noch gut isplieren.

Es liegt in der Natur des DFS begriindet, dass der aus einer
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Messung fesultierende Phononenwellenvektor a nur approximativ vor-
ausbestimmt werden kann: die Experimente ergaben somit keine re- -
gelméssige Phononenbelegung in der Brillouinzone. In Tabellé 3

sind jeddch aus praktischen Erwigungen die Phononenfrequenzen und

Phononenbreiten in #quidistanten E-Schritten angegeben, wobei die

.tabellierten Werte mittels quadratischer Interpolation aus den

Messdaten berechnet wurden. Dieses Verfahren ist infolge der dich-
ten Phononenbelegung in der Brillouinzone recht verlédsslich; in
allen Testpunkten lagen die interpolierten Werte stets innerhalb

der Féhlergrenze der Messdaten.

Tabelle 3: Aus den Messdaten quadratisch interpolierte Phononenfre-

gquenzen w und Phononenbreiten y von Blei in Einheiten

von 102 sec~*. Die Komponenten des Wellenvektors 3
sind in Einheiten von 2n/a angegeben, wobei a der Git-

terkonstante entspricht.

d@r Q 9z [ °k]

wr, W, Y1, Yo,

0.1 0.0 0.0 5 2.94+0.11 1.71%0.07 0.02%0,02 0.03%0.02
| 80 2.76+0.12 1.60+0,08 0.03:0.02 0,03+0.02
290 2.53+0.08 1.33+#0.09 0.04%0,02  0.03%0.02
0.2 0.0 0.0 5 5.80+0.12 3.28+0,08 0.03:0.02  0.04*0.03
80 5.55+0.12  3.09+0.08 0.03*0.02  0.07%0.03
290  4.96+0.09 2.68:0.09 0,07#0.02 0.05%0.02
0.3 0.0 0.0 5 8.39+0.17 L4.71%#0.08 0.03:0.02 0.04*0.03
80 7.98+0.14  L4.46x0.08  0.06%0.03 0.05:0.03
290 7.2610.13 L4.00:0.10 0.15%0.03  0.07:0.03
0.4 0.0 0.0 5 10.440.21 5.96%0.11  0.04%0,02  0.05%0,02
80 10.01+0.27 5.72:0.09 0.09%#0.03 0.03*0.03

290 9.30+0.22 5.25:0.09  0.37+0.05

0.09+0.03




Tabelle 3 (Fortsetzung)

e a q; T[°K]

wr, @, Y1, Yo,
0.5 0.0 0.0 5 11.93%0.23 6.82%0.11 0.05%0.03 0.05%0.03
80 11.62+0.24 6.67%0.10 0.10+0,04 0.04+0,03
290 . 11.04#0.26 6.17+0.09 0.39%0.02  0.14+0.04
0.6 0.0 0.0 5 13.00#0.22  7.27#0.10 0.06%0.03 0.04+0.04
80 12.83+0.26 7.18%0.09 0.09#0.04 0.,06+0,03
290 12.40%0.31 6.71*0.09 0.31+0.08 0.20+0.05
0.7 0.0 0.0 5 13,62%0.,24 7.24#0.13 0.0720.03 0.03+0,03
80 13.58+0.23 7.19%0.11  0.10+0.03 0.06+0.02
290 13.33#0.29 6.88%0.11 0.31+0,07 0.23+0.05
0.8 0.0 0.0 5 13.64+0.20 6.76+0.09 0.09+0.03 0.03+0.02
80 13.77+0.17 6.8120.07 0.12#0.03 0.07+0.02
290 13.76:x0.27 6.61+0.09 0.34+0,10 0.24+0.07
0.9 0.0 0.0 5 12.85+0.19 5.97+0.10 0.13+0.03 0.03+0.03
80 13.15+0.18 6.19+0.08 0.15+0.03 0,07+0.03
290 13.45%0.28 6.40+0.09 0.41+0.09 0.24+0.06
1.0 0.0 0,0 5 11.58+0.21 5.42+0.08 0,14+0.04 0.05+0.03
80 11.97+0.20 5.70:0.08 0.21+0.04 0.07+0.03
290 12.680.25 6.30+0,07 0.72+0.13 0.22+0.06
0.0 0.1 0.1 5 4.52+0.08 2,41+0.08 0,03+0.03 0.02+0.03
80 L.37+0.11  2.28+#0.09 0.05+0.04 0,02%0.03
290 4.05+0.09 2,16+0.11  0.06:0.04  0.04+0.03
0.1 0.1 0.1 5 5.96+0.06 2.21+0.07 0.03+0.02 0.02+0.02
: 80 5.77+0.07 2.18+0.10 0.04+0.03 0.02+0.03
290 5.45+¥0.07 1.89#0.14 0.07#0,04  0.04+0.03
0.2 0.1 0.1 5 7.68+0.08 3.30+0.09 0.03+0.02  0.03+0.03
80 7.28+0.07 3,04#0.12 0.05+0.03  0.03+0.03
290 6.96+0.08 2.89+0.11 0.20+0.07 0.04+0.04
0.3 0.1 0.1 5 9.48+0.15 L4.69:0.11 0,04+0.03 0.03+0.02
: 80 9.03+0.09  L4.40+0.10 0.08+0.02 0.02+0.02
290 8.56+0.10 3.87+0.08 0.21#0.05 0,06+0.03




Tabelle 3 (Fortsetzung)

(o}
@ q 9z T[ K] Wy, Wrp,_ YL Yo,

0.4 0.1 0.1 5 41.,12%#0.19 5.65%0.06 0.05+0.04 0.03+0,03
80 10.60#0.16 5.58*0.11 0.09+0.03 0,03*0.04
290 40.10%0.14 L4.98*0.,09 0.31*0.06 .0,09:0,04
0.5 0.1 0.1 5 12.09#0.17 6.82%0.08 0.05*#0.03 0,03+0,03
80 11.78+0.20 6.61+0.10 0.09+0.04 0.04%0.03
290 11.25%0.23 6.07x0.11 0.34+0,08 0,16%0.05
0.6 0.1 0.1 5 42.89#0.16 7.27%0.07 0.05*0,03 0.04#0.02
B 80 12.48+0.21  7.14:0.09 0.10+0.04 0.06:0.03
290 141.91+0.26 @ 6.72+0.10 0.36+0.,08 0,22+0.06
0.7 0.1 0.1 5 13%,70%0,20 7.31#0.09 0.06+0.03 0,04*0,03
80 13.53+0.26 7.21#0.07 0.12:#0.04 0,07+0.03
290 43%.19+0.25 7.00x0.14 0.42%0.07 0.27+0.06
0.8 0.1 0.1 5 13,69+0.,23 7.39:0.10 0.07:+0.03 0.05%0.03
80 13.,56+0.,28 7.24+0.08 0.16x0.04 0.08+0,02
290 13,61+0.33 7.1620.12 0.68%0.11 0.30+0,07
0.9 0.1 0.1 5 13,57+0.21  7.17#0.10 0.07:0.03 0.05+0.02
80 13.L6+0,25 7.20+0.08 0.17x0.04 0,08%0.02
290 13.50+0.31  7.25+0.13 0.58:+0.10 0.30+0.07
1.0 0.1 0.1 5 12.79#0.22  7.10+0.12 0.15#0.04 0,08%0,03
80 12.73+0.22 7.16%0.09 0.18:0.04 0.10+0.03
290 12.93+0.30 7.32+0.09 0.69:0.09 0.38+0,08
0.0 0.2 0.2 5 8.26+0.14 4.53+0,09 0,04+0,03 0,03%0.02
80 8.,17+0.16 L.32+0,10 0.10+0.04  0.03+0.03
290 7.56+0.,16  L4.14+0.08 0.15%*0.04 0.10+0.04
0.1 0.2 0.2 5 8.59+0,14  3.82+0.10 0.04+0,03 0.03+0,02
80 8.54+0.13 3.63+0.11 0.05+0.03 0.,02+0,02
290 8.09+0.18 3,41+0.07 0.18+0,05 0.06+0,03
0.2 0.2 0.2 5  10.,22#0.17 3.61%0.07 0.04%0,02  0.02%0.02
80 10.00+0.44  3.71+0.11  0.07+0.02 0.02+0.02
290 9.64+0.18 3.,42+0.07 0.27%0.05 0.06%0,02
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Tabelle 3 (Fortsetzung)

az ay az T[°K]

. @, YL Y,
0.3 0.2 0.2 5 141.,06+0.14 4,22%0.09 0.06+0.03 0.03+0.02
80 10.81:0.17 L4.21%0.10 0.11:0.03 0,03%0,02
290 10.19%0.18 3,80+0.09 0.36+0.07 0.06+0,03
0.4 0.2 0.2 5 11.83#0.13 5.32x0.08 0.05%0.03 0.0,4*0.03
80 11.70%0.14 5,03%3+0.10 0,09+0.03 0.03+0.0L
290  11.4520.19 L4.53%3*0.08 0.28#0.06 0.09+0.0L
0.5 0.2 0.2 5 12.30%0.15 6.08+0.08 0.06+0.03 0.03+0.03
' 80 12.16%0.,13 6,02+0.08 0.09+0.03 0.04+0.03
290 11.86+0.20 5.67x0.09 0.30+0.05 0.17x0.04
0.6 0.2 0.2 5 12.50+0.,21 7.79%0.06 0,07x0.03 0.04+0.02
80 12.34#0.19  7.65+0.09 0.10%+0.03 0.06+0.03
290 12.07+0.26 7.16%0.10 0,37+0.06 0.22+0,05
0.7 0.2 0.2 5 12.64+0.19 8.95+0.12 0.08+0.,03 0.04*0,02
80 12.49*0.22 8.84#0.09 0.13%+0.03 0.07+0.02
290 12.35%0.27 8.3820.15 0.4820,07 0.28%0.05
0.8 0.2 0.2 5 12.92#0.19 9.59+0.16 0.10#0.04 0.05+0.03
80 12.71+0.20 9.41#0.15 0.,19%0.04  0.08%0.03
290 12.60x0.24 9,03%3+0.22 0.82%*0.13  0.34+0.06
0.9 0.2 0.2 5 13.36x0.19 9,77+0.15 0.13+0.04 0.07+0.02
80 13.23%0.24 9,67+0.18 0.20+0.05 0.10+0.03
290 13.20x0.29 9.34+0.27 0.78+0.11 0.39+0,06
1.0 0.2 0.2 5 13.54+0.20 10.09+0.16 0.12+0.05 0.10+0,03
80 13.41+0.25 9.74+0.20 0.27+0,06 0.15+0.04
290 13,29+0.29  9.38+0.24  0.94+0.16  0.44+0.09
0.0 0.3 0.3 5 10.7320.22 6.50%0,08 0,05:0.03  0.04%0.03
' 80 10.6020.20 6,20+0.11 0.1620.04  0.04%0.03
290 10.01#0.26 5.92+0.16 0.29+0.06 0.19+0.04
0.1 0.3 0.3 5 11.00%0.18 5.86*0.07 0.05+0.03 0.03%0,02
80 10.87+0.21 5.75%0.09 0.08+0.04 0.02+0.02
290 10.35+0.24 5.37+0.14  0.47%0.09 0.11+0.03




Tabelle 3 (Fortsetzung)

(o]
9z 9y 9z T[ K] wy, wp_ I, Yo,

0.2 0.3 0.3 5 12,00#0.17 5.21*0.07 0.05%0.0%3 0.03+0.02
80 11.84#0.21  L4.91*0.08 0.08+0.04 0.03*0.02
290 11.37+0.22 L4.51%0.10 0.32+*0.08 0.1020.03
0.3 0.3 0.3 5 12.66+0.21 4.97+0.06 0.06+0.02 0.03*0.02
80 12.480.25  4.84+0.08 0.10+0.03 0.03+0.02
290 12,16+0.,26  L.440.08 0,22+0,06 0.08+0.03
0.4 0.3 0.3 5 13%,06+0.24 5.08+0,06 0.,05+0,02 0,04*0.02
80 12.82+0.23 5.03+0.07 0,10+0.02 0,03%3*0,.02
290 12.43#0.31 L4.86+0.08 0.29%0,06 0,10%0.03
0.5 0.3 0.3 5 13.15+0.21 5.99+0.08 0.05+0.03 0.04*0.03
80 12.94+0,27 5.82%0.08 0,10+0.04 0.04*0,03
290 12.50#0.27 5.,67+0.07 0.26*0,05 0.17+0.04
0.6 0.3 0.3 5 13%,27+0,20  7.48*0.08 0.07+0.03 0.03*0.03
80 13%.06*0.24 7.33%*0.07 0.11*0.04 0,06*0.03
290 12.54*0.30 7.00%0.08 0.35*¥0.06 0.22%0.05
0.7 0.3 0.3 5  13.42#0.,22 9.38*0,15 0.07#0.04  0.04%0.03
80 13,30+0.22 9.21*0.17 0.14*0.04 0,070.04
290 12.63+0.28  8.80+0.14  0.52*0.11 0.28+0.07
0.8 0.3 0.3 5  13.45+0.,21 11.05%*0.19 0.11*0.04 0.05%0.03
80 13%.200.20 10.89*0.23 0,20%0.04 0,09+0,04
290 12.58#0.26 10.41%0.19 0.83*0.,13 0.37+0,07
10.9 0.3 0.3 5 13,20+0.20 12.43*0.20 0.11+*0.04 0,06%0.03
80 12.94+0.,18 12.29+0.19 0.24#0,04  0.14*0.03
290 12.58%0.26 11.92+0,18 0.87x0.15 0.50+0.09
0.0 0.4 O.4 5 11,90+0.17 8.28+0.09 0.06+0.04 0.,04+0.03
80 11.72+0.19 8.13+0.13 0.22+0.05 0.06+0.04
290 11.30+0.25 7.60+0.15 0.420.12 0.25+0.06
0.1 0.4 0.4 5 12.,20+0,18 8.,00#0.09 0.05%#0.03 0.04%0.03
80 11.92x0.21 7.71+0.10 0.11:0.04  0.04+0,03
290 11.38%0.23 7.03+0.11 0.38+0.08 0.17%0.05
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Tabelle 3 (Fortsetzung)

9z 9dy  Qz T[OK]

oy W, 1, Yo,

0.2 0.4 0.4 5 12.91*0.18 6.26+0.11 0.06%0.03  0.0L+0,02

80 12.60%0.23 6.18+0.09 0.11#0,0L.  0.03*0.02

290  12.06:0.26  5,70%0.11  0,36%0,08 0.15+0.05

0.3 0.4 0.4 5 13,71%0.17 5.6020.10 0,06+0.03  0.04+0.02

: 80 13.,59+0.19 5.29:0.08 0.10+0.04 0.04+0.,02

290 13.10£0.26 5,09+0.12 0.28+0.06 0.141+0.04

0.l 0.k O 5 13.70£0.20  5.63:0.08  0.09:0.03  0.03%+0.02

80 13.58%0.22 5.,47+0.06 0.11+0.04 0.04+0.02

290  13.30#0.32  5.11#0.10 0.33%#0.05 0.11%0.03

0.5 0.4 0.4 5 13.92%#0.19 6.24+0.07 0,07*0.03 0.04+0.02

80 13.43+0.24 5.95+0.06 0,11+0.04  0.04+0.02

290  13.14%0.29  5.44#0.10 0.2520.06 0.15+0.05

0.6 0.4 0.4 5 13.93%#0.21  7.31+0.08 0.07+0.04 0.03+0,03

80 13.50%0.26 6.,92%0.07 0.11%0.05 0.05+*0,03

: 290  12.98%0.26  6.36*0.09 0.31+0.07 0.19+0.04

0.7 0.4 0.4 5 13.97x0,22  8.84*0.13 0.06*0,04  0.04%0.03
80  13.62#0.21 . 8,30:0.11  0.15:0.04  0,07#0.02

290 12.75x0.27 7.9120.18 0.54%0.06 0.26+0.07

0.0 0.5 0.5 5 13.27+0.20 10,20#0.18 0.08%0,03 0.05+0.03
80 13.02%0.18 10.11%0.18 0.,22+0.04 0.07+0.03

290 12.07%0.27 9.45+0.16  0.53%#0.08 0.28*0.09

0.1 0.5 0.5 5 13.35:0.21 - 9.6430.14  0.04#0.02  0.03+0.02

80 13.15%0.17 9.42#0.18 = 0.12%0.03  0.04+*0.03

290 12.26%0.24 8.86*0.17 - 0.43+0.08 0.27+0.06

0.2 0.5 0.5 5 13.45%0.25 8.39#0.11  0.07x0.03 0.04+0.02

: 80 13.30%0,19  7.99#0.17 0.14%0.03 0.04*0.03

| 290  12.42%0.,21  7.04:0.14  0.4430.07 0.23*0.04
0.3 0.5 0.5 5 13,36+0.21 6.58:+0.14 0.06+0.03 0.03+0.03 |

80  13.2820.23 6.11%0.16  0.1320.04  0.04%0.03

290 12.72%0.24 5.79%0.12  0.43+0.06 0.1620,04




Tabelle 3 (Fortsetzung)

az TL OK]

dr Q wr, Wp, YL Yo,

0.4 0.5 0.5 5 13.82%0.23 5.79+#0.11  0.08*0,03 0.03%0,03
80 13.53%0.26 5.75:0.12 0.12#0.04  0.04*0.03

290 13.2120.27 5.4120.14 0.36*0.06  0.13:0,04

0.5 0.5 0.5 5 14.01+0.,21 6.01#0.05 0.09:0.03  0,040.02
80 13.81+0.,27 5.93:0.06 0.12+0.04 0,04%0.02

290 13.58+0.28 5,38+0.10 0.25:0.04  0.13*0.03

0.0 0.6 0.6 5 13,80+0,25 11.9810.20 0.10+0.05 0.06+0,03
80 13.46+0.26 11.86+0.17 0.28+0.05 0,10*0.03

290 12.53+0.28 11.40#0.14 0.86%0.17  0.32%0.06

0.1 0.6 0.6 5 13%.82+0.26 411.30+0.17 0.08+0.0L 0.05+0.03
80 13.47+0.27 10.98+0.18 0.18#0.05 0.06:0,03

290 12.48:0.24 10.46:0.22 0,70%0.12  0.45%0.07

0.2 0.6 0.6 5 13,89+0.26 10.21*0.15 0.08+0.04  0,05:0.02
80 13.54+0.24 9.64%0.17 0.15%0.05 0.06x0.02

290 12.60#0,25 9.31:0.21  0.52%0.11  0,38%0.07

0.3 0.6 0.6 5 13.97:0.24  8.840.12  0.06:0,03  0.0410.02
' 80 13.62+0.21 8,3%0#0.13 0.15x0.04  0.07+0.03
290 12.75%0.22 7.91%0.15 0.54%0.12  0.26%0,05

0.0 0.7 0.7 5 12.67+0.19 13.18%0.22 0.13#0.04  0.08:0.03
80 12.20+0.22 13.03+0.,18 0.27%#0.05 0.27+0.04

290 11.58+0,27 12.74%0.23 0.63*0.12 0.55+0.08

0.1 0.7 0.7 5 412.43%0.18 13.20#0.23 0.06x0.04 0.11+0.04
80 12.29+0.20 12.94+0.22  0.14*0.05 0.24*0.06

290 11.92#0.26 12.58+0.26 0.50%0.07 0.87+0.13

Die Figuren 13 und 14 zeigen die gemessenen Phononenfregquenzen

m irreduziblen Teil der (11C)-Ebene, welcher die Symmetriepunkte

27
a

111
r = (0:0’0)9 X = %(1y0’0) und L = _(§9§’§

) sowie die Symmetrie-

richtungen A = [100], = = [041] und A = [111] enth&lt. Im Rahmen

der Messfehler besteht eine gute Uebereinstimmung mit den Werten

von Brockhouse et al. [8] und Stedman et al. [3] bei 80°K; immerhin




ggr 13: Kurven konstanter Frequenz o flir longitudinale
Phononen von Blei in der (110)-Ebene; die am
Rand angegebenen Zahlenwerte entsprechen Fre-
quenzen in Einheiten von THz.

sind kleinere systematische Abweichungen in der [011]- und der
[111]*Richtung festzustellen. Die Phononenfrequenzen zeigen deut-
lich die erwartete Abnahme mit wachsender Temperatur; bemerkens-
wert sind jedoch die anomalen, positiven Freguenzverschiebungen

in der Umgebung des Symmetriepunktes X.

Die Figuren 15 und 16 zeigen die experimentell bestimmten
Phononenbreiten, wobei auf die bildliche Darstellung der Resul- *

tate bei 5°K infolge der betréchtlichen statistischen Unsicherheit
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in Einheiten von THz.
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Figur 15: Kurven konstanter Frequenzunschérfe y filir longitu-

dinale Phononen von Blei in der (110)-Ebene; die

am Rand angegebenen Zahlenwerte entsprechen Fre-

guenzen in Einheiten von THz.
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Figur 16: Kurven konstanter Frequenzunschirfe y fiir transver-
| sale Phononen von Blei in der (4110)-Ebene; die am
Rand angegebenen Zahlenwerte entsprechen Frequenz-
unschérfen in Einheiten von THz.

und der relativ schwachen Dispersion verzichtet wurde. Im Ver-
gleich zu den Zimmertemperaturdaten von Stedman et al. [3] sind
ﬁnsere Phoﬁonenbreiten systematisch grésser. Erwartungsgeméss
macht sich mit steigender Temperatur eine rapide Zunahme der Pho-
nonenbreiten bemerkbar; spezielle Anomalien (z.B. Kohneffekt) sind

hingegen nicht festzustellen.

5.2. Minimalisierung der Messfehler

Ein Hauptaugenmerk war speziell auf minimale Messfehler gerich-
tet; die dazu notwendigen Bedingungen werden im Folgenden kurz er- -
ldutert. Die Flugzeitmethode liefert als Wellenzahl der gestreuten

Neutronen

1
N LA::['
kKog = [kiz + mlgg ) | (5-1)
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wobei AT die einzige unabhingige Variable ist und der Flugzeit-
differenz T;-To in Figur 3 entspricht. Setzt man (5.1) in Glei-
chuhg (2.8) ein und fiihrt anschliessend die Differentiation nach

AT durch, so ergibt sich als Fehler fir Re(w;(3))

dw = a(aT) . | (5.2)

Bezeichnet man die Halbwertsbreite der gemessenen Neutronengruppen,
resp. der instrumentellen Aufldsungsfunktion im Flugzeitmassstab

mit rexp
Halbwertsbreite der Uebertragungsfunktion der Probe

resp. Pr, so erhdlt man in der Gauss-Approximation als

= 2 - 12 (5.3)
Iy = J(rexp rz2) .
Die Gleichungen (5.2) und (5.3) liefern in erster Niherung den
folgenden Fehler fir Im(wj(a)):

| ﬂzkgarex
dy = ——3————~2'dr . (5.4)
m L23I‘ €xp
c
Aus (5.2) und (5.4) erwachsen drei Bedingungen fiir eine Minimali-

sierung der Fehlergrenze:

1. Primir ist darauf zu achten, dass k,5; mdglichst
klein wird; diese Bedingung ist von besonderem
Gewicht, da ky3 mit der dritten Potenz in den
Fehler eingeht. Man wird somit den Streuprozéss
vorteilhaft mit Energieverlust der Neutronen durch-

fihren.
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2. Es sind mdglichst lange Flugwege Lps anzustreben;
der beim DFS in Wirenlingen gewihlte Wert Lp,s = 200 cm
entspricht einem Kompromiss zwischen Fragen der In-

tensitdt und der Genauigkeit.

3. Der Quotient I'exp/l‘0 sollte méglichst gegen eins
konvergieren; dazu miissen die instrumentellen Para-
meter so gewdhlt werden, dass entsprechend den Fo-
kussierungsbedingungen in Kapitel 4 ein minimales

Pr resultiert.

Die strikte Einhaltung dieser drei Bedingungen ergab Genauigkei-
ten von einem bis zweli Prozent in der Phononenfrequenz und zehn

bis zwanzig Prozent in der Phononenbreite.

5.3 Eliminierung systematischer Fehler

Zur Bestimmung der Uebertragungsfunktion o der Probe wurde mit
der Methode von Dotti [22] die Entfaltung gemiss Gleichung (2.10)
durchgefihrt; hierauf erfolgte die Isolierung der Einphononen-
gruppen durch Subtraktion eines linearen Untergrundes. Figur 17
zeigt das Resultat der Entfaltung anhand zweier Beispiele, wobel
die Bestimmung von RO(T) auf zwel Arten erfolgte: im ersten Fall
wurde die Dispersionsfléiche durch eine Tangentialebene approxi-
miert, so dass RO(T) symmetrisch wird; im zweiten Fall wurde RG(T)
auf Grund der experimentellen Messpunkte mit der Methode der suk-
zessiven Approximation berechnet. Die auf beide Arten erhaltenen
Uebertraguﬁgsfunktionen o der Probe unterscheiden sich sowohl in
der Position als auch in der Breite nicht unwesentlich; damit ist

erwiesen, dass mit den liblicherweise verwendeten Ndherungsver-
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Figur 17: Darstellung der Entfaltung des gemessenen Flugzeit-
spektrums I(T), wobei die instrumentelle Aufldsungs-—
funktion R(T) im Fall 1 mit der Tangentialebenen-
Approximation, im Fall 2 mit der Methode der suk-
zessiven Approximation berechnet wird. Daraus re-
sultieren folgende Eigenschaften fiir die Ueber-
tragungsfunktion o(T) der Probe:
Fall 1: T, = 149. Kanal; 2y = 10 Kanile.
Fall 2: T, = 147. Kanal; 2y = 8.5 Kanile.

fahren betréchtliche systematische Fehler auftreten kénnen, sofern
die Dispersion der untersuchten Substanz anomal verléauft. Es ist
anzunehmen, dass die in Abschnitt 5.1 erwéhnten systematischen Ab-
weichungen gegeniliber den Messdaten von Brockhouse et al. [8] und

Stedman et al. [3] auf diesen Effekt zuriickzufihren sind.




6. Anharmonische Effekte

In diesem Kapitel wird versucht, die gemessenen komplexen

Prequenzverschiebungen 6j(a)+iYJ(a) mit Modellrechnungen zu er-

klaren. Die Phonon-Elektron-Wechselwirkung, welche sich aus dem

Zerfall eines Phonons in ein Elektron-Loch-Psar und dem inversen

Prozess ergibt, liefert einen als temperaturunabhingig angenom-

menen Beitrag, wobei allerdings der Realteil 65(3) unmessbar klein

bleibt [23]. Der Hauptbeitrag zur Frequenzverschiebung stammt aber

von der Phonon-Phonon-Wechselwirkung, welche im nichsten Abschnitt

auf der Grundlage der adiabatischen N#herung diskutiert wird; wir

folgen hierzu im wesentlichen einer Arbeit von Maradudin und Fein

[24].

6.1. Modell der Phonon-Phonon-Wechselwirkung

Entwickelt man die potentielle Energie eines Kristallgitters

nach den Auslenkungen der Gitterbausteine aus der Gleichgewichts-

lage, resultiert eine Hamiltonfunktion, welche sich aus einem har-

monischen und einem anharmonischen Teil zusammensetzt:

H = Hharm + Hanharm

Fir ein Bravais-Gitter erhilt man

Fparm = 5 JE()E + 06 + £ T 6(1,m)(1)8(n)
Honnarm = & 42, 2(3,m,n)8(2)8(n)3(n)

+ o o5 2(1,m,n,1)3(1)d(m) T (n)d(1)

+...

(6.1)

(6.2a)

(6.2p)
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wobei sich die Summationen iiber alle N Gitterbausteine erstrecken.
Es bedeuten M die atomare Masse, u(l) die Auslenkung des l-ten
Atoms aus seiner Gleichgewichtslage, &, die potentiélle Energie
des starren Gitters in der Gleichgewichtslage und &(1,m), ®(1,m,n)
und @(L,m,n,i) allgemeine Kraftkonstanten, welche der 2., 3. und
L. Ableitung von &, entsprechen. Beim Uebergang zu Normalschwin-

- gungen lassen sich ﬁ(L) und u(1) in der zweiten Quantisierung
durch Phononenerzeugﬁngs— und Phononenvernichtungsoperatoren

*
aJ(a) und aj(a) ausdriicken:

> ;(a)
u(1) = \/gg- Zq‘?mj‘ [a;(d)-a3(- Q)]exp52quz} ” (6.3a)

Jsq

ﬁ(z)

s L) 2 aNes (B as (e (D) lermiontT] (6.30)

3,

Hierin entsprechen gj(a) dem Polarisationsvektor der Phononen, ﬁ;
dem Ortsvektor des l-ten Gitterbausteines und wﬁ(a) den Eigenwer-

ten der harmonischen Bewegungsgleichungen
Mig(1) = -2 (1,m)u(m) , (6.4)
mg ap

wobei uy, (1) die o~te kartesische Komponente von u(1) bedeutet.

Setzt man die Gleichungen (6.3) in (6.2) ein, erhdlt man

Hypem = % + X jzaw‘}(a’)[a’j-‘(a’)aj(a’) + 3] (6.58)
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T 1 @(jiai’jzazajaas)
Honharm = 72 \/ SN Z W03 (3 )% (dz)w’(ds.
i J132ds Qudade o d320%g a
A(dy+dards) (1 [a5(di)-af(~di)]
| (6.5b)
| 2 @(31?1)1 93232?3368’3434)
+ _%' }j }j 2 )l ‘
7 96N W[02(d; Yo (B2 ) (D5 )w® (T
J1d2dade ©1Tedade 3 {0 D0 T2 Jug (3o Juff (3o

e e 4 - *, — .
A(Qs +Q2+Q3+Q4 ) L [a—JfEQL )jajg-qs.)] + oees
wobel

e . . = 1 - - - - ,—
0(J191 5202 9d398) = Tl t%%@(b,m’n)eJ£Q1)ejéaé)ngQS)
' 6.6a
T S I 3 ( )
exp{2ni(qsRy+QoRn+QsRn )}

e S - 1 i)e;(q, )e;(q
23131 5350213085 » J402) = 11z tm§£¢(z,m,n,1)85£qi)ngQQ) (6.60)

- L, =, T I e SRR SR S S S
ej§Qa)einQ)eXPizﬂl(Q1RL+Q2Rm+QaRn+QQRL)§

A(R) = { 1, wenn q = O oder g = 24t
o 0, in allen andern Fillen

Geméss (6.5b) beschreiben die anharmonischen Beitrige entsprechend
der Linearkombination der Produkte von v Erzeugungs- und Vernich-

tﬁngsoperatoren Phonon-Phonon-Wechselwirkungen. Weil der Erwar-
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tungswert des v-~ten anharmonischen Terms nach van Hove [25] von
der Grdssenordnung w(%)(v-z) ist, wobei w eine mittlere Phononen-
frequenz, u die mittlere Auslenkung eines Gitterbausteins aus
seiner Gleichgewichtslage und 4 den kleinsten Abstand zweier Nach-
barn bedeuten, kann man sich fiir Temperaturen unterhalb des
Schmelzpunktes auf die anharmonischen Beitr#ge dritter und vier-
ter Ordnung beschrinken. Fir die komplexe Frequenzverschiebung
erhielten Maradudin und Fein [24] in dieser Approximation das fol-

gende Resultat:

- A |2(3,=0531 54 532,42) 12
vi(a) = 16Nw; () Z 43 w‘jf?ii)wﬁgfiz)
Ji1ds Gd1de

‘_A("?}.)+?1)1 +az ){=(n; 1(_-‘-1)1 )+ éaz )+1 )5(0)% (3)+w31(31 )+w3£az ))

+(n(ds )+n;5(da)+1)8 (0] (4)-wg (dx )-uS(da))
» (6.7a)
~(nj(d1)-n;(dz))8(w3 (d)-w} (92 )+u (d2))

+(n5 (@) (3200606 (3) 408 (8 )-03(3))]

- 3 - (L" - :
6;(a) = 6§ )(q) + 0 )(Q) , (6.7b)

. * (3 hd . -
wobei sich 6; (q) unter Weglassung eines Faktors = aus yj(q) er-
gibt, wenn man die Deltafunktionen in (6.7a) durch die entsprechen-

den Hauptwerte ersetzt; fir den Term vierter Ordnung erhdlt man

(4) é(J,-E;j,?i;ji ,31331 "'31) -
SMORE e ZZ SICA) el
J1 Q1 .
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n;(q) bedeutet hierin die mittlere Phononenbesetzungszahl:

n;(q) = I:exp{%;gil} -1]-1 . | (6.8)

Die Gleichung (6.7a) zeigt deutlich, dass fiir die Mehrphononen-
prozesse bestimmte Auswahlregeln bestehen, die auf der Impuls-
und Energieerhaltung basieren; zuverl#ssige quantitative Untersu-

chungen setzen somit eine detaillierte Kenntnis der Phononendis-

persion voraus.

6.2. Vergleich mit experimentellen Daten

Die Figuren 18 bis 23 zeigen den Vergleich zwischen den ex-
perimentellen und den berechnetén Phononenbreiten und Frequenz-
verschiebungen. Die Rechnungen erfolgten auf der Grundlage der
Gleichungen (6.7), wozu wir ein von Bohlin et al. [26] entwik-
keltes Computerprogramm verwendeten. Das Progfamm wurde fir flia-
chenzentrierte Gitter mit zentralsymmetrischiem Potential geschrie-
ben; es berilicksichtigt bei der Berechnung von @(j,-a;ji,ai;jg,ag)
und @(j,—a;j,a;ji,ai;ji,—ai) die drei nichsten Nachbarschalen.

Die allgemeinen Kraftkonstanten &(1,m), &(1,m,n) und &(1,m,n,i)

. wurden aus dem interatomaren Potential von Schneider und Stoll [27]

bestimmt. Die Daten fiir den Elektron-Phonon-Beitrag stammen von

Stoll [23].

Die Uebereinstimmung in der Linienbreite ist im allgemeinen
recht gut. Wie in einer friiheren Mitteilung [28] bereits erwihnt

wurde, dominiert bei 5°K die Phonon-Elektron-Wechselwirkung; sie
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Figur 18: Gemessene (Punkte) und berechnete (Linien)
Phononenbreiten y von Blei in der [100]-Richtung.

ist vergleichbar mit der Phonon—Phononvwechselwirkung bei 80°K und
ergibt fir transversale, resp. longitudinale Phononen eine mittlere
Lebensdauer von 18 ps, resp. 11 ps, widhrend die mittlere Lebens-

dauer bei 290°K etwa auf einen Finftel dieser Werte reduziert wird.
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Figur 20: Gemessene (Punkte) und berechnete (Linien)
Phononenbreiten y von Blei in der [111]-Richtung.

Beim Realteil Gj(a) der Frequenzverschiebung bestehen einige Dis-
krepanzen; hingegen wird die positive Frequenzverschiebung in der

Umgebung des Symmetriepunktes X wenigstens qualitativ bestétigt.




- 64 -

+15F ' L

———&==m §0°K

+10p = 290°K K

Aw (TH2)

+0.5

Q/Qmay

Figur 21: Gemessene (Punkte) und berechnete (Linien)
Verschiebungen der Phononenfrequenzen w von
Blei bei 80°K und 290°K gegeniiber 5°K in
der [100]-Richtung.

Abweichungen der berechneten von den experimentellen Daten sind
wohl grésstventeils auf die dem Modell zugrundegelegten Approxima-
tionen zurlickzufiihren. In drei Punkten kdnnte das Modell verbessert

werden:
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Figur 22: Gemessene (Punkte) und berechnete (Linien)
Verschiebungen der Phononenfrequenzen w von
Blei bei 80°K und 290°K gegeniiber 5°K in
der [011]-Richtung.

1. Anstelle eines zentralsymmetrischen Potentials ist ein

allgemeines, richtungsabhingiges Potential zu verwenden.

2. Bei der Berechnung der allgemeinen Kraftkonstanten miis—

sen mehr als drei Nachbarschalen beigezogen werden,
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Figur 23: Gemessene (Punkte) und berechnete (Linien)
Verschiebungen der Phononenfrequenzen w von
Blei bei 80°K und 290°K gegeniiber 5°K in
der [111]-Richtung.

3. Bei der Einhaltung der Auswahlregeln flir Mehrphononenpro-
zesse muss man berilicksichtigen, dass die Dispersionskur-
ven wegen der endlichen Phononenlebensdauer keine scharfe

Linien im mathematischen Sinne sind.
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7. Physikalische Eigenschaften von Blei

7.1. Allgemeines

Die Phononendispersion liefert den Schliissel zum Versténdnis
der Gittereigenschaften des Festkdrpers; bei Modellrechnungen und
theoretischen Untersuchungen ist man deshalb auf eine mathemati-
sche Beschreibung der Phononenfrequenzen angewiesen. Mit dem
Born-von Karman-Modell [29] lassen sich die Phononenfrequenzen
auf der Grundlége der Bewegungsgleichungen (6.4) relativ genau
beschreiben; hingegen kann das interatomare Potential damit nicht
eindeutig bestimmt werden, weil lediglich dessen zweite Ableitun~
gen bekannt sind. Demgegeniiber liefert die Pseudopotentialmethode
[30] ein physikalisch realistisches interatomares Potential, ohne
aber die Genauigkeit des Born~von Karman—-Modells bei der Bestim-
mung der Phononenfrequenzen zu erreichen. Das Born-von- Karmanr
Modell eignet sich somit sehr gut fiir Interpolationszwecke und fiir
die Berechnung thermodynamischer Grdssen, widhrend die Pseudopoten-
tialmethode vor allem dort zur Anwendung gelangt, wo eine genaue
Kenntnis des interatomaren Potentials vorausgesetzt wird (z.B. fiir
die Bestimmung der dritten und vierten Ableitungen des interato-
maren Potentials bei d er Berechnung anharmonischer Effekte in

Kapitel 6).

Im Folgenden werden einige physikalische Eigenschaften auf der
Basis der in Kapitel 5 présentierten experimentellen Daten berech-
net. Weil es bis heute mit der Pseudopotentialmethode noch nicht
gelungen ist, die Phononendispersion in B;ei mit geniigender Genauig-

keit wiederzugeben - die mittleren Abweichungen betragen in Arbei-~




ten von Vosko et al. [31] und Schneider et al. [27] etwa zwanzig
Prozent - , verwendeten wir durchwegs das Born-von Karman-Modell,
wozu im n&chsten Abschnitt die interatomaren Kraftkonsfanten be-
rechnet werden. In Abschnitt 7.3 werden die elastischen Konstan-
ten von den interatomaren Kraftkonstanten hergeleitet und mit .
Ultraschallexperimenten verglichen. Es stellt sich dabei heraus,
 dass die Ultraschalldaten s&stematisch kleiner sind, was qualita-
' tiv erklirt wird. Abschnitt 7.4 enthilt dié Berechnung der Phono-
nenzustandsdichte, mittels welcher in Abschnitt 7.5 der Gitteran-
| teil der spezifischen Wirme bestimmt wird. Abschnitt 7.6 behandelt
schliesslich den Gitteranteil der Warmeleitfahigkeit, fiir welchen
bisher nur approximative Werte bekannt waren; erst die Kenntnis
der gemessenen Phononenfrequenzen und Phononenbreiten ermdglicht

~eine sehr genaue Berechnung dieser Transporteigenschaft.

‘7.2. Interatomare Kraftkonstanten

Das Born-von-Karman-Modell basiert auf der harmonischen Bewe-
gungsgleichung (6.4). Die Koeffizienten &y3(1,m) sind dabei ledig-
lich eine Funktion des gegenseltigen Abstandes der Atome 1 und m;

es gilt somit:

®ap(1,m) = @ga(m,1) = &a(3-m) = &g . (7.1)

‘Die Elemente @25 bezeichnet man als interatomare Kraftkonstanten, .
denn sie geben die Kraft an, welche das Atom 1 in der Richtung o
erfahrt, wenn das Atom m eine Einheitsverschiebung in der Rich-

tung B ausfiihrt. Der Index n besagt dabei, dass die Atome 1, und m
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um n Nachbarschalen voneinander getrennt sind. In Tabelle 4 sind

die Kraftkonstantenmatrizen eines kubisch flachenzentrierten Git-

ters bis zur vierten Nachbarschale zusammengestellt.

Tabelle L:

Wihlt man als Losung der Bewegungsgleichungen (6.4) ebene

Wellen

flichenzentrierten Gitters

Nachbar-
schale
n

Millerindizes
hkl der Atome
der n-ten Schale

Interatomare
Kraftkonstanten

AP

110

a, bg O
bs a10

200

211

220

ue(1l) =

1

T 1S exp{-iwt + 2miqR}

und substitutiert diesen Ausdruck in (6.4), so erhdlt man

Interatomare Kraftkonstanten ®hp eines kubisch fléchen-

(7.2)
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wiug = §Dae(3)u‘§ , (7.3)

wobeli die dynamische Matrix Dag(a) gegeben ist durch

Dag(d) = I G expl-2midR, } ; (7.4)
hierin bezeichnet 1, den Atomindex der n-ten Schale. Infolge der
Symmetrieeigenschaften (vgl. Tabelle 4) und der Abnahme der Kraft-
konstanten mit zunehmendem Schalenindex n lassen sich aus den
Gleichungen (7.3) und (7.4) die gemessenen Phononenfrequenzen mit
wenigen Parametern approximieren. Wir beniitzten hierzu ein von
Bihrer [32] entwickeltes Iterationsverfahren; die Resultate einer
L4 Schalen-Anpassung sind in Tabelle 5 zusammengestellt. Sie be-
kréftigen die am Ende des sechsten Kapitels gemachten Bemerkungen,
wonach das interatomare Potential weder Zentralsymmetrie noch
Axialsymmetrie aufweisen kann und die interatomaren Krafte eine
grosse Reichweite haben; eine Ausdehnung des Modells auf mehr

als vier Nachbarschalen ist jedoch wegen der mdglichen Mehrdeu-

tigkeit der Kraftkonstanten nicht sinnvoll [32].

7.3, Elastische Konstanten

Im Grenzfall kleiner Phononenwellenvektoren a lassen sich die
akustischen Schwingungsmodi durch die Schwingungen eines elasti-
schen Kontinuums beschreiben, dessen Bewegungsgleichung in der

x-Richtung filir kubische Kristalle wie folgt lautet:
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Tabelle 5: Temperaturabhingigkeit der interatomaren Kraft-

konstanten von Blei mit Beriicksichtigung der
1. bis 4. Nachbaratome; die Kraftkonstanten

sind in Einheiten dyn cm~! angegeben.

Schale n | @ 5%k 80°k 290°K

a, 4195125 4229+ 87 U257+ 56

1 ag -1787+268 -1962+208 -2043+150

bs 5325140 5191+110 L4798+ 70

o a, 1552409 1172+315 353+262

ag 6004212 566+162 552+139

a4 75168 131+130 114+ 95

3 8z -L471% 83 -417+ 60 - | =-310% LL

by 366+ 70 346+ 55 166+ 35

b -22+ 60 Lu* 48 86x 35

a4 952#132 8054102 482+ 89

L as 560+224 567+172 L62+136

bs 498+200 377150 515+116

) %y, Puy 8%y Ry, atu,
PUz = Ci1  gy2 + Case oy? + “9z2/) * (ciz+Cas) axay,+ axaz/" (7.5)

Hierin bedeuten p die Dichte des elastischen Kontinuums und c,,,
Ciz, Cas die elastischen Konstanten. Aehnliche Gleichungen erh&lt
man auch fiir die y- und z-Richtung. Ersetzt man u; durch den An-
satz (7.2) und entwickelt hierauf die Exponentialfunktion bis
zum quadratischen Term, so liefert der Vergleich mit Gleichung
(7.3) einen direkten Zusammenhang zwischen den elastischen Kon-

stanten und den interatomaren Kraftkonstanten.
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Tabelle 6 zeigt eine Gegenﬁberstellung der auf diese Weise

berechneten elastischen Konstanten von Blei mit Ultraschall-
daten von Waldorf et al. [33]; ein Vergleich der daraué berech—
neten Schallgeschwindigkeiten ergibt fir die Neutronenstfeuex—
prerimente systematisch grdssere Werte. Diese Abweichung wurde
U.a. schon von Bihrer [32] in Kupfer beobachtet und von Cowley
et al. [34] theoretisch begriindet. Danach ist eine Trennung
zwischen dem Bereich des nullten und des ersten Schalles vorzu-
nehmen. Neutronenstreuprozesse werden im Bereich des nullten
Schalles durchgefiihrt; die Phononenfrequenzen sind von der Gros-
senordnung 10*®sec™* und es gilt gemiss Tabelle 3 die Bedingung
wt>>1, wobeli 1 die Phononenlebensdauer bedeutet. Im Ultraschall-
gebiet, dem Bereich des ersten Schalles, sind die Frequenzen
w<101°sec*1; die Phononenlebensdauer T ist hier wesentlich klei-

ner als die Periode einer elastischen Welle, was durch die Un-

Tabelle 6: Vergleich der aus Neutronenstreuexperimenten (A)

berechneten elastischen Konstanten von Blei mit
Ultraschalldaten (B) von Waldorf et al. in Ein-
heiten von 10%*1dyn cm=2,.

5%k 80°k 290°k
- A 7.24 6.75  5.18
B 5.553 5.429 4,975
Cig A 4,32 4,28 L.69
B L.542 L.483 L.242
o A 2,07 2,02 1.74
44
B 1,940 1.836 1,506
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gleichung wt<<1 beschrieben wird. Die Da&mpfung ist somit im Ultra-
schallgebiet wesentlich grésser als im Bereich des nullten Schal-
les, was die Abweichung der in beiden Bereichen bestimmten Schall-

geschwindigkeiten qualitativ erkliart.

7.4. Phononenzustandsdichte

Aus den in Tabelle 3 aufgefiihrten interatomaren Kraftkonstan-
teri wurde nach der Methode von Gilat et al. [35] die Phononenzu-
standsdichte g(w) berechnet, welche alle thermodynamischen Grés-

sen wesentlich bestimmt. Der Zusammenhang zwischen den Phononen-

frequenzen wj(a) und g(w) ist nach van Hove [36] gegeben durch

o) = o) (5 emseq i) s (7.6

wobel ¢ eine Normierungskonstante bedeutet und sich die Integra-
tion iiber die Fliche w5(3)=const. erstreckt. In Figur 24, welche
die Temperaturabhingigkeit von g(w) zeigt, sind verschiedene
Singularititen festzustellen. Gemiss (7.6) treten Unstetigkeiten
immer dann auf, wenn die Dispersionsfléche wj(a) eine horzizon-
tale Tangentialebene aufweist; die Extrema der Phononendisper-—
sion in den Figuren 13 und 14 1assenvdenn auch eine entsprechende

Zuordnung zu den Singularitédten der Phononenzustandsdichte er-

kennen.
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glw)

w (TH2)

Figur 2L: Phononenzustandsdichte g(w) in Blei bei drei ver-

schiedenen Temperaturen (g(w) in willkiirlichen
Einheiten). -

7.5. Gitteranteil der spezifischen Wiarme

Aus dem Hamiltonoperator (6.5a) ergibt sich als innere Ener-

gie eines Kristallgitters in der harmonischen Approximation
- - 1
E = .Zarfwj(q)[nj(qh 51 s (7.7)
ds

ersetzt man hierin nj(a) durch Gleichung (6.8), erhilt man fiir

die spezifische Wirme
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o (@), - 1 ) (2 simes(BD) (7.0

. B
393

Da sich in der harmonischen Niherung die thermodynamischen Funk-
tionen additiv aus den Frequenzen der Normalschwingungen zusam-—
mensetzen, darf man die Summation durch eine Integration unter

gleichzeitiger Mittelung mit g(w) ersetzen:

Wmax . o
C, = kg ! (E%ﬁﬁ) sinh'2<§%§T> glw)dw . (7.9)

Auf der Grundlage dieser Gleichung wurde die spezifische Wérme
von Blei bei drei Temperaturen mit den Phononenzustandsdichten
von Figur 24 berechnet. Tabelle 7 Zeigt den Vergleich mit experi-
mentellen Werten von Neighbor et al. [37] und Meads et al [38];

die Messdaten wurden dabei in der iiblichen Weise von C_ auf C

transformiert und der von Horowitz et al. [39] bestimmte elek-

tronische Beitrag in linearer N&Zherung subtrahiert. Die Ueber-

einstimmung ist bei 290°K wesentlich schlechter als bei 80°K,

Tabelle 7: Vergleich des aus den Phononenzustandsdichten (4)

berechneten Gitteranteiles der spezifischen Wéarme
mit entsprechend korrigierten Daten von Neighbor

et al. (B) und Meads et al. (C) in Einheiten von
cal grad-ig-mol-i,

5%k 80°Kk 290°k

A 0.067 5.54 5.93
C B 0.073 '

C 5.51 5.77
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was darauf hinweist, dass die quasiharmonische Niherung und die
Verwendung eines linearen elektronischen Korrekturterms nur in

einem beschrénkten Temperaturgebiet erlaubt ist.

7.6. Gitteranteil der Wirmeleitfahigkeit

Der Gitteranteil der Warmeleitfihigkeit « wird vollstindig von
den komplexen Phononenfrequenzen bestimmt. Die Phononen liefern

einen Wirmestrom

Q= I H (DM () =, (7.10)

do

wobei ﬁj(a) der momentanen Phononenbesetzungszahl entspricht. In-

folge der Symmetrieeigenschaften der Briliouinzone, welche jeder

Phononenfrequenz wj(a) eine #quivalente Frequenz wj(—a) zuordnet,

verschwindet der Warmestrom, wenn ﬁj(a) identisch ist mit der in
Gleiéhung (6.8) definierten mittleren Phononenbesetzungszahl
nj(a); ein resultierender Wiarmestrom ergibt sich also nur bei

gestdrter Phononenverteilung.

Wir betrachten nun das raum-zeitliche Verhalten der Phono-
nenbesetzungszahl Ej(ay?,t). Es existieren zwei Effekte, welche
ﬁj(a,;,t) verindern konnen: Diffusion und Streuprozesse. Die

durch Diffusion bedingte Aenderungsrate ist gegeben durch

~ - > - ~ P
anj(q,r,t)] ~ aw;(a) amj(g,r,t)
ot com B9 OB
diff ‘ (7.11)
- ~ - =
an(Q) anj(q’r’t)

- ——53—- grad T 3T .




Fir die Aenderungsrate durch Streuprozesse verwenden wir die

Relaxationszeitapproximation

anJ(Q’r’t)] nj(3,3,t)-n5(3,?,t)_ NJ(Q; »t) . (7.12
iren I T C I

“hierin bedeuten NJ(H,?,t) die Abweichung der Phononenbesetzungs-
zahl vom Gleichgewichtszustand und TJ(E) die Phononenlebensdauer.
Die totale Aenderungsrate muss aber an jeder Stelle ;_des Raumes

'verschwinden, d.h.

an;(q,Tst) anJ(q,r,t)]

=0 . (7.13)
ot aire

streu

Wenn der augenblickliche Zustand des Phononensystems nur wenig
vom Gleichgewichtszustand abweicht, darf man in erster NZherung
~ o, = - - ‘
n;(q,r,t) in (7.11) dwech nj(q,r,t) substituieren; setzt man
hierauf den Diffusionsterm (7.11) und den Streuterm (7.12) in

Gleichung (7.13) ein, so erh&lt man

5 2wy (a), Hoj(d)  (Hw;(3))
Nj(a,r,t) = —5g  grad T (D ke SFRURT
(7.44)
Y () 2
(el

Nach Gleichung (7.8) entsprechen hierin die drei letzten Terme,
- -

abgesehen von einem Faktor Muw;(q), dem Beitrag des Phonons w;(q)

zur spezifischen Wirme, den wir mit Sj(a) bezeichnen. Mit |

Nj(a,?,t) aus (7.14) kennt man nun die Zahl der Phononen, welche
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einen nicht verschwindenden Beitrag zum WﬁrmestPOm Q liefern;

setzt man NJ(E,?,t)‘in Gleichﬁﬁg‘(7.10) ein, so findet man

(@ owi(d) L
R B CUICN (7.15)

Aus den Vefgleich zwischen der Definitionsgleichung des Tensors

kem der Warmeleitfzhigkeit

Q = - kyn(grad T)p (7.16)

und der Beziehung (7.15) erhilt man schliesslich

an = ) (D) D) e . @
| 3sq

Diese Gleichung zeigt klar die Symmetrie des Tensors «kym, womit

die Onsagef-Beziehung

Kem = Kmg (7.18)

erfiillt ist. Man kann zeigen, dass ky; in kubischen Kristallen zu

einer skalaren Grosse degeneriert.

In Figﬁr 25 ist der aus Gleichung (7.17) berechnete Gitter-
anteil der Wiarmeleitfihigkeit von Blel dargestellt; die Summa-
tion erfolgte numerisch, wobei der irreduzible Teil der Bril-
louinzone in Elementarwiirfel um die in Tabelle 3 zusammenge-
stellten Phononenwellenvektoren unterteilt wurde. Weil der elek-

tronische Anteil der Wiarmeleitféhigkeit den Gitteranteil etwa
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Figur 25: Der aﬁs den komplexen Phononenfrequenzen berech-
nete Gitteranteil der Warmeleitfahigkeit.

um zwei bis drei Gréssenordnungen lbersteigt, ist ein direkter
Vergleich mit experimentellen Werten nicht mGglich; immerhin
darf angenommen werden, dass das vorliegende Resultat weit
zuverléssiger ist als bisherige Abschatzungen, welche alle auf

einer mittleren Relaxationszeit basierten.
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8. Schlusébemerkungen

Mit einem Drehkristall-Flugzeitspektrometer wurden die
komplexen Phononenfrequenzen in Blei bei drei charakteristischen
Temperaturen untersucht. Das gewihlte experimentelle Vorgehen
und die genaue Kenntnis der instruméntellen Auflodsungsfunktion
haben die statistische Unsicherheit bei der Bestimmung der Phono-
nenbreiten im Vergleich zu fritheren Messungen erheblich reduziert.
Es erdffnet sich damit eine vielversprechende Mdglichkeit, aus
den gemessenen Phononenbreiten zusitzliche Informationen iiber das

interatomare Potential zu erhalten.

Die Phdnonenbreiten zeigen keine spezielle Anomalien; insbe-
sondere konnte der Kohneffekt nicht nachgewiesen werden. Bei hohen
Temperaturen ist dies auf die Verschmierung durch die dort domi-
nierende Phonon-Phonon-Wechselwirkung zuriickzufiihren, wihrend bei
5°K, wo der Phonon-Elektron-Beitrag vorherrscht, die Messgenauig-

keit der Phononenbreiten zu klein ist.

Eine vorliufige KliArung hat auch die Frage gefunden, wie sich
der Uebergang zum supraleitenden Zustand auf die Gitterdynamik
auswirkt; fir Blel betrigt die kritische Temperatur Tc=7.2°K. Die
durchgefiihrten Modellrechnungen (vgl. die Figuren 21, 22, 23)
zeigen, dass die Frequenzverschiebungen zwischen 5°K und 80°K durch
die anharmonischen Effekte allein erklart werden kénnen: der Bei-
trag der Supraleitung darf somit als klein angenommen werden;
diese Tatsache ladsst sich auch aus der schWachen Aenderung der

elastischen Konstanten an der Sprungtemperatur ’I'c vermuten.
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nasium Zirichberg, an welchem ich 1958 die Maturitédtsprifung
bestand. Ein Jahr spiter begann ich an der Eidgendssischen Tech-
nischen Hochschule in Zirich das Physikstudium, das ich 1964 mit
dem Diplom abschloss. Seither arbeite ich‘unter Herrn Prof. Dr.
W. Hilg als wissenschaftlicher Assistent'inﬂdér Delegation fir
Ausbildung und Hochschulforschung am Eidgénﬁséischen Institut
fiir Reaktorforschung in Wirenlingen. In den ersten dreil Jahren
umfasste meine Tétigkeit inelastische Neﬁt;onenstreuexperimente
an ferromagnetischen und paramagnetischen Substanzen, worauf ich
mich hauptsichlich den experimentellen Methoden zur Untersuchung

der Gitterdynamik zuwandte.

Zirich, im M&rz 1970 A. Furrer
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