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Zusammenfassung

Fur die Untersuchung der Streuung langsamer Neutronen an Fest-
korpern und Fliissigkeiten wurde an der kalten Quelle des FR2

ein Drehkristall-Flugzeitspektrometer aufgebaut. Bei einer Ein-
fallsenergie von 4.98 meV wurde mit ihm der doppelt-differen-
tielle Streuguerschnitt am polykristallinen Kupfer bei 1323°K
und am flilssigen Kupfer bei 1363°K unter 18 verschledenen Streu-
winkeln gemessen. Am fliissigen Kupfer wurde die Messung auch bel
einer Einfallsenergie von 13.2 und 52.8 meV fiir 8 verschiedene
Streuwinkel durchgefiihrt. Aus diesen Daten konnte das Streuge-
setz von Kupfer in einem Bereich des Energie- und Impulsliber-
trages bis zu 30 meV und 7 A-1 bestimmt werden.

Zlel der Arbeit war, zu untersuchen, ob auch im fliissigen Zu-
stand das dynamische Verhalten des Kupfers in dem der Neutro-
nenstreuung zugidnglichen Frequenzbereich durch kollektive Be-
wegungsmoden beeinfluBit wird. Im polykristallinen Zustand dicht
unter dem Schmelzpunkt kann das sich in der kohHrenten inelasti-
schen Streuung duBernde kollektive Verhalten durch longitudinale
und transversale Phononen beschrieben werden. Flir den longitu-
dinalen Anteil der Anregungen lieB sich eine mittlere Disper-
sionsbeziehung angeben. Durch Vergleich der Phononenfrequenzen
bel 13239°K und 300°K wurde eine mittlere Griineisenkonstante be-
stimmt, die mit dem aus thermodynamischen GroBen berechneten
Wert befriedigend libereinstimmt.

Fir das fliissige Kupfer wurde dle als de Gennes-narrowing be-
kannte Q-Abh#ngigkeit der quasielastischen Streuung beobachtet.
Dariiber hinaus zeilgten sich im inelastischen Bereich Stellen
bevorzugter Anregung, deren (Q, w)-Werte einen analogen Verlauf
wie im Polykristall haben. Dies wird als Hinweis daflir angese-
hen, daB auch im fliissigen Zustand ausgezeichnete kollektive
Bewegungen auftreten.

Zur Bestiatigung dieses Ergebnlsses wurde das Streugesetz der
Flissigkeit im inelastischen Bereich mit einem von Egelstaff
vorgeschlagenen Modell verglichen, das dle Existenz von longi-
fudinalen und transversalen kollektiven Anregungen voraussetzt.
Der Vergleich zelgt, daB diese Annahme zu einer brauchbaren
Beschreibung des gemessenen Streugesetzes filhrt. Die Voraus-
setzung von nur longitudinalen Anregungen kann dagegen den Ver-
lauf des Streugesetzes nicht beschreiben. Aus dem Vergleich
kann ferner die als Parameter in die Rechnung eingehende trans-
versale Frequenzverteilung bestimmt werden. Hierbel zelgt sich
eilne ausgeprigte Verschiebung der Zustandsdichte nach kleinen
Frequenzen im Vergleich zum Festkdrper.

Das Streugesetz wurde ferner mit einem von Sears vorgeschlage-
nen Modell verglichen, das im Gegensatz zu der festkdrperidhnli-
chen Beschreibung von Egelstaff von einer allgemeinen Formulie-
rung der Korrelatlonsfunktion in der linearen Response-Theorie
ausgeht und die Momententheoreme benutzt. Die durch Anpassung
der Modellparameter an die quasielastischen Streudaten (de Gennes-
narrowing) bestimmbare Hochfrequenzdispersion kann auch die Lage
der Maxima 1im inelastischen Spektrum gut beschreiben. Belm Ver-
gleich der absoluten Werte des Streugesetzes zelgt sich, daB die
Maxima im Modell stirker ausgeprigt sind als im Experiment. Die
in dem fliissigen Metall auftretende Ddmpfung der kollektiven
Anregung wird offenbar durch die Annahmen des Modells von Sears
noch nicht befriedigend wiedergegeben.



INVESTIGATION OF THE COLLECTIVE MOVEMENTS IN POLYCRYSTALLINE
AND LIQUID COPPER BY INELASTIC NEUTRON SCATTERING.

Abstract

For the investigation of the scattering of slow neutrons
by solids and liquids a rotating crystal - time of flight -
spectrometer was built at the cold neutron source of the
FR2. At an incident energy of 4.98 meV the double diffe-
rential scattering cross section was measured for poly-
crystalline copper at 1323°K and for liquid copper at
1%363°K in 18 different scattering directions. For liquid
copper measurements were also done with incident energies
of 13.2 and 52.8 meV for 8 different scattering directions.
From this measurements the scattering law of liquid copper
could be determinated for an energy and impulse transfer
up to 30 meV and 7 A-T.

The aim of this investigations was to see, whether the
dynamical behaviour of copper in the liquid state is
influenced by collective modes. In the polycrystalline
state close to the melting point the collective behaviour,
appearing in the coharent inelastic scattering, can be
described by longitudinal and transversal phonons. For the
longitudinal part of the exitations a mean dispersion rela-
tion can be given. By comparision of phonon frequencies at
1323%K and 300°K a mean Griineisen-constant could be deter-
minated, which is comparable to the value, calculated from
thermodynamical numbers.

For 1liquid copper a Q-dependency of the quasielastic scatte-

ring, which is known as the de Gennes-narrowlng was observed.
In the inelastic region favoured exitations are found with a

(Q, w)-dependency very similar to the polycrystalline state.

This indicates the existance of collective atomic motions in
the liquid state.

To confirm this result the scattering law of liquid copper
in the inelastic region was compared with a model proposed
by Egelstaff, assuming longitudinal and transversal collec-
tive exitations. This leads to a suitable description of

the measured scattering law. The assumption of longitudinal
exitations alone cannot describe the form of the scattering
law. By comparision with the model the transversal frequency
distribution, used as a parameter in the calculation, is
determinated. Compared with the solid the density of states
for low frequenciles is enlarged.

The scattering law was also compared with the model of Sears,
which starts in contrast to the solidlike description of
Egelstaff, from a general formulation of the correlation
function in the linear response theory using the momentum
theorems. The high frequency dispersion relation, determined
by fitting the parameters of this model to the quasielastic
scattering data (de Gennes-narrowing), can also describe the
position of the maxima in the inelastic spectrum. The maxima
of the scattering law are more pronounced in the model then
in the experiment. The description of the damping by the
Sears-model is obviously to weak.
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1. Einleitung

Unsere Kenntnlis der atomaren Bewegungsvorginge im fliissigen
Zustand 1ist sehr viel geringer als fiir die beiden anderen
Aggregatzustidnde. Dies liegt im wesentlichen daran, daf fir
die FliUssigkelt keine einfache mikroskopische Theorie ange-
geben werden kann, die die Wirklichkelt ausreichend anndhert,
wie es die Modelle des idealen Gases und des geordneten
Kristallgitters flir die gasfdrmige und feste Phase erreichen.

Um die atomaren Bewegungen 1in der Flﬁssigkeit verstehen zu
lernen, wird man Untersuchungen zundchst an einfachen Flis-
sigkeiten durchfiihren, d.h. an Flissigkeiten, deren Bau-
steine aus Einzelatomen bestehen, well bei diesen das Ver-
halten nicht durch intramolekulare Bewegungen (Vibrationen,
Rotationen) kompliziert wird. Monoatomare Fliissigkeiten
liegen bel den Edelgasen und Metallen vor.

In dieser Arbeit wird das dynamische Verhalten des flissi-
gen Kupfers in der Ndhe des Schmelzpunktes untersucht, wo-
bel kollektive Effekte besonders interessieren. Hierzu wur-
de die inelastische Streuung langsamer Neutronen am flissi-
gen Kupfer gemessen. Zum Vergleich betrachten wir auch die
Streuung am polykristallinen Kupfer dicht unter dem Schmelz-
punkt.

Langsame Neutronen sind fiir die Bestimmung der dynamischen
Eigenschaften von Vielteilchensystemen besonders geeignet,
da fir sie sowohl die Wellenlidnge in der gleichen GroBen-
ordnung, wie der Abstand der Atome im Festkdrper und in der
Flissigkeit, als auch ihre Energie im Bereich der Energien
liegt, die mit der Bewegung der Atome verkniipft sind. So
stehen im PFalle des Kupfers mittlere Atomabstinde von 3 R
und maximale Phononenenergie von 30 meV einer Wellenlénge
von 4 R bei der von uns benutzten Einfallsenergie von 5 meV
gegenliber. Zum Vergleich sei erwdhnt, daB die zu einer Wel-
lenlédnge von 4 R gehdrende Energie beli Rontgenstrahlen einen
Wert von ca. 3 keV besitzt.
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Zur Theorie der Streuung langsamer Neutronen liegen ausfilhr-
liche Zusammenfassungen vor /1, 2, 3/. Es werden daher nur
einige flr die vorliegenden Untersuchungen bendtigten Ergeb-
nisse angegeben. Die von Van-Hove /4/ eingefiihrten orts-

und zeltabhidngigen Korrelationsfunktion G(z,t), die das Be-
wegungsverhalten des Systems beschreibt, hidngt auf einfache
Welse mit dem experimentell bestimmbaren doppelt-differen-
tiellen Streuquerschnitt zusammen. Flir seine Messung wurde
ein Drehkristall-Flugzeltspektrometer an der kalten Quelle
des FR2 aufgebaut. Der Streuquerschnitt kann nur flir einen
beschrénkﬁen Bereich von Energie- und Impuls@nderungen der
Neutronen gemessen werden. Daher ist elne direkte Bestim-
mung von G(g,t) durch Fourilerumkehr nicht mbglich. Man muB
umgekehrt das gemessene Streugesetz mit Modellrechnungen
vergleichen, die von bestimmten Annahmen iiber das Bewegungs-
verhalten ausgehen.

In der Ndhe des Schmelzpunktes wird dabei meistens von
einem festkorperidhnlichen Verhalten ausgegangen, was durch
die groBe Ahnlichkeit einiger physikalischer Eigenschaften
(spezifisches Volumen, spezifische Warme, kontinuierlicher
Ubergang der Schallgeschwindigkeit am Schmelzpunkt, inela-
stische Neutronenspektren flir hohe Frequenzen) gerechtfer-
tigt scheint. Nach diesen Vorstellungen setzt sich das dy-
namische Verhalten in der Flissigkeit aus zwel typischen.Be~
wegungsarten zusgmmen. Dies sind erstens die kollektiven Be-
wegungen, die dem oszlillatorischen Verhalten im Festkorper
dhnlich sind und zweitens die Diffusionsbewegungen.

Um Aussagen iUber das kollektive Verhalten zu gewinnen, wird
die in der vorliegenden Arbeilt experimentell bestimmte in-
elastische kohidrente Neutronenstreuung mit einem auf den ge-
nannten Vorstellungen basierenden Modell verglichen, das von
Egelstaff vorgeschlagen wurde. Weiter wird versucht, die
gemessene Streuung mit elnem Modell von Sears zu beschreil-
ben, daB allgemeiner, ohne die Analoglie zum Festkdrper zu
benutzen, von einer nidherungsweisen Darstellung der Korre-

lationsfunktion ausgeht.



2. Theoretische Grundlagen

2.1 Streuquersohnitt und Korrelationsfunktionen

Wegen der geringen Reichweite der nuklearen Wechselwirkung
kann bei der Behandlung der Streuung langsamer Neutronen an
einem atomaren Vieltellchensystem das Permi’sche Pseudopo-
tential

Vir) = 2m —-Z b6(r-R (1)) (1)

anstelle des wirklichen Kernpotentials verwendet werden.

m = Neutronenmasse
b = gebundene Streulinge
En(t) = Ortskoordinate des n-ten Kerns zur Zeit ¢t.

In erster Born’schen Ndherung ergibt sich mit diesem Poten-
tlial fir den doppelt differentiellen Streuquerschnitt der
folgende Ausdruck:

2
do : 2_K .| _-iQR iORp |- E-E (2)
o fb k%pi<|!e m|f><f|e ||>6(ﬁw+“ ~E.)

li> undlf» = Wellenfunktion des Systems vor und nach dem StoB

1 und Ef = zugehdrige Eigenwerte der Energie

k und k’ = Wellenzahlvektor des einfallenden und des ge-
streuten Neutrons

Besetzungsdichte der Anfangszusténde

o)
}..J.
i

Aw = Energilelivertrag des Neutrons an das Vielteilchensystem.

(2) kann unter Verwendung der Integraldarstellung der §-Funk-
fion und der Darstellung der En im Heisenbergbild auch fol-
gendermafien geschrieben werden;

do 2k'
k

§_+f dtexpl-iwt] {2 exp[-i QR (0)] expl-QR ()1} (3)
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{ } steht flir die thermische Mittelung
Q =k -k

Man kann diesen Ausdruck fiir den doppelt differentlellen
Streuquerschnitt in zwei Faktoren aufspalten:

d?ag 2 k
= b —5(Q,
3040 ” (Qw) (4)

Der Faktor b2 k’/k ist durch die Eigenschaften des Neutrons
bestimmt, wihrend S(Q,u)) nur von der Struktur und dem dy-
namischen Verhalten des Systems abhidngt. S(Q,w ) hat unab-
hingig von der speziellen Strahlung z.B. rlr Neutronen,
Gammastrahlung oder Licht die gleiche Form und ist nur eine
Funktion des ibertragenen Impulses hQ und der {bertragenen
Energie hw . Man nennt S(Q,w ) das Streugesetz des betref-
fenden Systems. Van Hove /4/ hat gezelgt, daB S(Q,w ) als
Fouriertransformierte einer orts- und zeitabhidngigen Korre-
lationsfunktion G(r,t) dargestellt werden kann.

S(Q,w)=2—1T;ff expli(Qr-wt)] Glrt) drdt (5)

Im klassischen Grenzfall (1/uﬁ»>'ﬁ/kBT und 1/Q2>> h2/2MkBT)
hat G(r,t) folgende Form:

Glrt)=—{2 6 (r+R,l0)-R, (1))} (6)

1
N
G(r,t) stellt die Wahrscheinlichkeit dar, zur Zeit t am Ort
r ein Tellchen anzutreffen, wenn zur Zeit t = o am Orte r =
eln Tellchen vorhanden war. Im Fall unterscheidbarer Teil-
chen gibt es zwel MOgllchkelten, well das Teilchen zur Zeit
€ am Ort r mit dem Tellchen zur Zeit t = o am Ort r = o
ldentisch sein kann oder nicht. Entsprechend kann G(r,t) in
zwel Anteile zerlegt werden.



Glrt) = G, (r,t) « G, (rt) (7)
es(Lth%{Z 5(r+R_(0)-R (1))} (8)
G, (1t =-::I-{26(_r+5m(o)-5n(t))} (9)

Man nennt GS die Selbstkorrelationsfunktion und Gd die

Paarkorrelationsfunktion.

Wir hatten in (3) vorausgesetzt, daB alle Teilchen die
gleiche Streuldnge besitzen. Das ist nur der Fall, wenn das
streuende Element eln Monoisotop mit dem Spin I = o 1ist.
Isotope eines Elements besitzen im allgemeinen verschiedene
Streuléngen. Ist der Spin eines Isotopes I+ o, so kdnnen
Neutron und Kern mit paralleler und antiparalleler Ausrich-
tung der Spins wechselwlrken. Dle Streulédnge filir die beiden
Fdlle ist im allgemeinen ebenfails verschieden. Nehmen wir
welter an, daB die Kerne mit den unterschiedlichen Streu-
ldngen statistisch verteilt sind, so kdnnen wir den doppelt
differentiellen Streuquerschnitt in einen inkohdrenten und
koh8renten Anteil aufspalten:

2 _ ’ . ’
49 _ (-5 X L [explit@r-wt)] G (r,t) drdt=(E-F) ¥s,(Qu)
k 2 k

=B XL [explit@r-wt)] 6(5t) drdt =BZ%S(Q'“’)

Unter der kohHrenten und inkoh#renten Streulidnge versteht

man die GrdBen:

b .= b b = [ b -1’

(10)

(11)
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Wie man aus (8) bis (11) erkennt, wird die inkoh#rente
Streuung durch die Einzelteililchenbewegung und die koh#rente
Streuung durch die korrelierte Bewegung der Atome bestimmt.

In (10) und (11) ist das Streugesetz eine Funktion von Be-
trag und Richtung der Impulsidnderung hQ- Polykristall und
FlUssigkeit sind Systeme, die in bezug auf die Einfalls-
richtung der Neutronen isotrop sind. Das Streugesetz wird
daher bei diesen Systemen nicht mehr von der Richtung von Q
abhidngen, sondern nur noch vom Betrag /Q/ = Q.

Der zur Beschreibung der Streuung an einer Flilissigkeit be-
nutzte statische Strukturfaktor S(Q) ist mit S(Q,w ) fol-
gendermaBen verknlpft: ‘

S(Q) = [S(Qu)dw = 1+ exp(-iQrg(r) dr (12)

g(r) = Gd(r,o) 1st die bel der Beschreibung der Streuung
von Rontgenstrahlung an Flilssigkelten eingefiihrte statische
Paarverteilungsfunktion /5/.

2.2 Streuquerschnitt eines Kristalls

D e G m el M mm mm e e T e b m R e G e e e R WD O e e e M WD

Die allgemeinen Ausdriicke des Abschnitts 2.1 fir d’o/dQdw
kénnen fir die Streuung am Kristall weiter ausgewertet wer-
den. Es ergibt sich ein explizlter Zusammenhang zwischen
d'o/dQ dw und der Bewegung der Atome, da man im Kristall
die zeitabhingige Ortskoordinate Rn(t) in die Gleichge-
wichtsposition R, und die oszillatorische Auslenkung un(t)
aus dileser Glelchgewichtslage zerlegen kann. In harmoni-
scher Niherung ist es mdglich, die Auslenkungen durch Uber-
lagerung von 3N polarisierte nicht miteinander wechselwir-
kinde ebene Wellen darzustellen, die durch den Wellenzahl-
vektor g und einen der dreil zugehorigen senkrecht aufelnan-
der stehenden Polarisationsvektoren gqs gekennzeichnet sind
(s = Laufindex des Polarisationsvektors).
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Entwickelt man in (3) den mit den Auslenkungen verbundenen
Teil des exponentiellen Ausdrucks, so erh#dlt man eine Reihe
in Q2, die als Phononenentwicklung bezeichnet wird, da ihre
Glleder den Anteilen der Streuung entsprechen, bel denen
kein Phonon (elastische Streuung), 1 Phonon (Einphononstreu-
ung), 2 Phononen (Zwelphononenstreuung) usw. vom Kristall
emittiert oder absorblert werden.

Fir die uns vor allem interessierenden Einphononenprozesse
ergeben sich folgende Ausdriicke fiir den inkohdrenten bzw.
kohdrenten Wirkungsquerschnitt:

d’o;; 2 K< B aw 2 n+ 3% *

T P v |ea, | L s(huthug) (13)
o 2 KT h aw 2 neyth * (2m) .

dadu T T ¢ Qe o bihuthug) T2 6l05g-2n)) (1)

qs

Bei den Doppelvorzeichen in (13) und (14) bezieht sich das
obere Vorzeichen auf Phononenerzeugung und das untere auf
Phononenvernichtung.

M = Masse des streuenden Kerns
Vv = Volumen der Einheitszelle des Kristalls
- 2
e™2W Debye-Waller Faktor mit 2w =§3|Q'qu 2n+1
2M Wqs
n = (eM"®as/KBT _q1)-! ist der thermische Besetzungs-

faktor der Phononen

/g-gqs/g beschreibt den EinfluB der Polarisationsrichtung
der Phononen

6(hwifwg)  berlicksichtigt den Energiesatz

5(Q%qg-2nt) 1ist eine geometrische Auswahlregel, die nur
in der kohidrenten Einphononenstreuung auf-
tritt (Quasiimpulssatz).
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Fur Kristalle mit kubischer Symmetrie kann man

141 141

N +3~3 2N +35%5

Q-a |? S(hw*hw. ) durc 222
510 0, L sinushug) quren 0

flw)

ersetzen /6/, wobei f(w ) die auf 1 normierte Frequenzver-
teilung der Phononen ist. Damit ergibt sich fiir den inkoh&-
renten Wirkungsquerschnitt:

d%;, 2 K B own2 nests
—_— =z b} — — € f
dodo - D am & ¥ T flel (15)

Um 1im Falle der koh#renten Streuung den Wirkungsquerschnitt
flir eine polykristalline Streuprobe zu erhalten, muB man
6(Q*g-2nt) iber alle Richtungen von 2mt und g mitteln.
Ferner machen wir die Annahme, daB der Zusammenhang zwi-
schen den 3 Frequenzen qu und dem Wellenzahlvektor q
durch eine rein longitudinale und eine entartete rein
transversale Dispersionsbeziehung dargestellt werden kann.

Mit /g-qu/2 = Qecosg(@,g) und /g-qu/g = 1/2-Q251n2(g,gL)
fir den longitudinalen und transversalen Polarisationsfak-
tor sowle dem Mittelwert /7/ fiir die 6 -Funktion:
6(Q+4q~2mt)=(16m2t0q)" ergibt sich fir den kohHren-
ten Wirkungsquerschnitt:

dz(’”( R kl h ~2W 2 n"'l'i‘j‘
So = by o oL €07 NI (f (W) Z, ¢ f, () Z,) (16)

fL((u) und fT(u)) sind dabei der longitudinale und trans-
versale Anteill der Frequenzverteilung (auf 1/3 und 2/3 nor-
miert) und

Z,

n
lw
™M
alm
(o]
(o]
n
N
o
10
r-v
3]
lw
M
o Lm
o

(17)




- g =

der longitudinale und transversale Kohdrenzfaktor, die die
Abweichung von der inkoh#renten Form des Wirkungsquer-

schnitts IL + IT beschreiben. Der Faktor F; berilicksichtigt
die Multiplizitdt der Netzebenenschar. ar, und Arp sind die
zur Frequenz w gehdrenden Wellenzahlvektoren der longitu-

dinalen und transversalen Schwingungen.

Die Summation ilibert ist in (17) fiir alle Werte; die die
Bedingung

Q-~-q<2m<Q «q (18)

erfillen, durchzufiihren. Diese Bedingung ist in Abb. 1

Abb.1a ’ 0

Reziprokes Gitterdiagramm fiir Einphonon - Streuung am Einkristall

Abb.1b

Reziprokes Gitterdiagramm fiir Einphonon-Streuung am Polykristall
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veranschaulicht. In Abb. 1a ist in Analogile zur iiblichen
Ewaldkonstruktion das reziproke Gitterdiagramm fiir die Ein-
phononenstreuung am Einkristall'wiedergegeben, Die Auswahl-
regel 6(Q+q -2nt) flir die koh#drente Streuung ist immer
dann erfiillt, wenn Q, q und 21T ein Dreleck bilden, d.h.
wenn die Kugel mit dem Radius g um den Endpunkt von Q einen
reziproken Gitterpunkt schneidet.

Die entsprechende Situation flir die Einphononenstreuung am
Polykristall ist in Abb. 1b dargestellt. Da hier die rezi-
proken Gittervektoren alle mdglichen Richtungen relativ zu Q
annehmen kdnnen, sind sie als Kugeln um den Anfangspunkt im
reziproken Raum darzustellen. In Analogie zur Einphononen-
streuung am Einkristall tritt die Streuung belm Polykristall
immer dann auf, wenn die Kugel mit dem Radius q um den End-
punkt von Q die Kugel des rezlproken Gittervektors schnei-
det. Man sileht, dafl die zwel Kugeln sich immer dann schnei-
den, wenn die Beziehung (18) errfiillt ist.

—— e o — . - D Tt b D 8 -y

In der Einleitung haben wir schon darauf hingewiesen, daB
fir die Flissigkelt noch keine befriedlgende mikroskopische
Theorile vorhanden 1ist. Die Korrelatlonsfunktion kann somit
nicht exakt berechnet werden. Es wurden daher Modelle ge-
schaffen, die meistens vom festen Zustand ausgehen und ty-
plsche Eigenschaften der Flissigkeit auf phinomenologlsche
Welse einbauen. Durch Vergleich solcher Modelle mit den Er-
gebnissen von Experimenten kann ihre Gultigkeit Uberprift
und gegebenenfalls kdnnen offene Parameter bestimmt werden.

Analog zur elastischen und inelastischen Streuung im Fest-
 ktrper wird man die Streuung in der Fliissigkeit dicht iiber
dem Schmelzpunkt in zwel Bereiche, ndmlich quasielastische
und inelastische Streuung einteilen. Die quasielastische
Streuung 1st mit der diffusen Komponente der Bewegung der
Fliissigkeltsteilchen verknlipft, wdhrend der periodische
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Antell der Bewegung sich in der inelastischen Streuung
duBert.

Aus der Halbwertsbreite der Einphononenlinien /8/ von Ein-

kristallen bei hohen Temperaturen weiB man, daf die Schwin-
gungen der Gltterbausteine infolge der anharmonischen Kraf-
te geddmpft werden. Dies wird in der Flissigkelt noch viel

stdrker der Fall sein. Kollektive Anregungen in einer Fliis-
sigkeit werden also eine entsprechend kurze Lebensdauer be-
sitzen.

2.5.1 Das Modell von Egelstaff

—— e N e e e o B ey o me o SN mm e e v

Unter der Annahme, dafB3 die kollektiven Bewegungen in einer
Flissigkelt durch oszillatorische Bewegungszustédnde be-
schrieben werden kdnnen, hat Egelstaff /9/ vorgeschlagen,
den Ausdruck (16) fiir den polykristallinen Zustand auf die
flissige Phase zu Ubertragen. Hierbei muB, neben den Unter-
schieden in der statischen Strukbtur, beriicksichtigt werden,
dafl die Frequenzvertellung 1n der Flissigkeit von der im
FestkOrper verschieden sein wird.

Aus Rontgen- und Neutronenstreuuntersuchungen ist bekannt,
da die durch die reziproken Glttervektoren 2mnT bestimmten
diskreten Strukturfaktoren beim Ubergang in die Flissigkeit
in den kontinuierlichen Strukturfaktor S(Q) ibergehen. Es
ist daher naheliegend im Koh#renzfaktor (17) die Summation
Uber die diskreten Beltrige der reziproken Gittervektoren
durch eine Integration iUber den Strukturfaktor der Flissig-
keit zu ersetzen. Der Ausdruck (17) fiir den polykristalli-
nen Koh&renzfaktor nimmt damit fiir dle Fliissigkeit die fol-
gende Form an:

Oedyr
3 S{2mt) V 2
Z .= tre(2nt) P _d(2n 19
v 2VOQLT ‘L‘"qLT T (ZTC)3 ) LT R ( )
oder
Qequyr
F 3 ! i [ !
2l = = | Qa's(a)r,da (20)
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Die Anderung der Phononenfrequenzen beim Ubergang von der
festen in die flissige Phase wird sich in der Frequenzver-
teilung und in den mittleren Dispersionskurven bemerkbar
machen. Diese werden in Abschnitt 4 besprochen.

2.3.2 Das Modell von Sears

o e o kB mm m oE e R km WM A e e e GD

Ein Modell fiir die kohdrente Streuung an einer Fllussigkeit,
das die Analogie zum FestkSrper nicht bendtligt, ist von
Sears /10/ vorgeschlagen worden. Obwohl er eine andere Ab-
leltung benutzt - Entwickelung der Gedichtnisfunktion in
einem fortgesetzten Bruch (continued fraction representa-
tion) - ist sein Ausgangspunkt der gleiche allgemeine Aus-
druck fiir S(Q, w ), wie er in der linearen Response-Theorie
abgeleitet werden kann und zum erstenmal von Kadanoff und
Martin /11/ angegeben wurde.

5(Q) wa(Q) QT (Q,w) (21)
{w-w Q)+ w?QT"(Qu P+ {w Q' (Quw)}*

S(Quw) =

wi(Q):kBTQVMSHM1st das 2. Moment von S(Q,w ) in bezug auf w.

S(Q, w) 1ist in (21) im Grunde genommen zunichst nur durch
elne andere Funktion, die Ddmpfungsfunktion

FQw)=T(Quw)+irQuw)

ausgedriickt. Dies 1st sinnvoll, wenn [(Q,w) einfacher als
S(Q, w ) oder sogar bekannt ist. Im hydrodynamischen Grenz-
fall (Q—=o0, w—>0) 148t sich M{Q,w) als L¥sung der
linearisierten Bewegungsgleichungen einer klassischen Flis-
sigkeit angeben.

-1
rlQu)= 21Xy (22)
iw+aqQ

Hier ist ¥ das Verhidltnis der spezifischen WHrmen cp/cv;
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Xp ist die isotherme Kompressibilit#t. Welter ist a = A/p c
mit der Warmeleitfdhigkeit A und der Dichte p und schliefB-
lich ist b = (4/3M +£)/p mit der Scherviskosititn und der.

Bulkviskositat E.

AuBerhalb des hydrodynamischen Bereiches, insbesondere filr
Q- und w -Werte, wie sile bei der Neutronenstreuung auftre-
ten, ist M(Q, w ) nicht bekannt. Es ist naheliegend fiir

m(Q, w ), einen allgemeinen‘Ansatz mit offenen Parametern zu
machen und zu fordern, dafl der hydrodynamische Grenzfall
wiedergegeben wird und dariiber hinaus die allgemeinen Sum-
menregeln, den S(Q, w ) immer geniigen muB, erfiillt werden.

Sears hat deshalb eine Funktion M(Q,w ) so konstrulert, da8

1) der korrekte hydrodynamische Grenzwert wiedergegeben
ist,

2) das zugehtrige S(Q,w ) die Beziehungen fiir das 0., 2.
und 4. Moment fir alle Q erfiillt und

3) das S(Q,w ) fiir Q —> o0 in den bekannten Ausdruck fir das
freie Gas ibergeht.

Die drei Momentenrelationen lauten (de Gennes 1959) :

uozsfde(OJu)=S(Q)

o2 510w keTQ 2 (23)
R R TR

4 S(Q,w) 2 2
LLA:_O[ dww *S(bT=U)O(O)(.U,°(Q)
mig

d2v
dz?

3KkgT
M

w’ (Q) = (1-cos Qz) (24)

2 p
Q@ += dr (T)
Mf £s

Hier sind V(r) das Paarpoténtial und g(r) die statische
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Paarkorrelation in der Flussigkeit. w _(Q) wird gelegent-
lich auch isotherme Dispersion genannt, well die Maxima von
S(Q, w ) durch w, bestimmt werden, wenn der Reibungsterm
klein ist. Die Funktion we. (Q) wird im Gegensatz dazu Hoch-
frequenzdispersion genannt.

Die genannten Randbedingungen filhren zu folgendem Ausdruck
fir rMQ,w):

(y-1) w2(Q) w; () -y w;(Q) (25)
r(Q.w)Qz-‘- . 2 + . Wi ~ 7 21/
|w+§f§% |w+{[uJo)g%&(oﬂ+[€Qﬁ}z
mit e=[ 8Kal %
M

Man erkennt, daB die wesentlliche unbekannte GroBe in (25)
wio (Q) ist, die hauptsschlich durch das Paarpotentisal
V(r) und den statischen Strukturfaktor festgelegt wird. Es
ist allerdings zu bemerken, dafl der Ansatz von Sears, der
die richtigen Grenzwerte fir Q - o und-scowliedergibt, fiir
den mittleren Q-Bereich zu grob sein kann. Wir werden bei
der Diskussion der experimentellen Ergebnisse sehen, wie

welt er die Einzelheiten von S(Q,w ) wiedergeben kann.
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3. Experimenteller Aufbau und MeBmethode

2.1 Versuchsanordnung

Zur Messung des doppelt differentiellen Streuquerschnitts
von Kupfer wurde an der kalten Quelle des FRZ ein Drehkri-
stall-Flugzeitspektrometer aufgebaut. Die Versuchsanordnung
ist in Abb. 2 dargestellt. Das aus dem Reaktor austretende
Neutronenspektrum wird in der kalten Quelle zu kleineren
Energilen verschoben, im Beryllium-Filter von den stdrenden
Neutronen hoéherer Energie befreit und fdllt dann auf den
Drehkristall. Dieser 1aB8t auf die sich in einem Ofen be-
findliche Streuprobe kurzzeitig monoenergetische Neutronen-
impulse fallen, deren Energieidnderung im Flugzeltspektrome-
ter gemessen werden. Da es mdglich ist, die Flugzeitmessun-
gen in versohiegenen Streurichtungen gleichzeitig

Moderator- Neutronen -
filt
Abb.2 Versuchsanordnung ’ \\@%/I er
2 s : [
Strahlrohrpropfen
Paraftin - Ofen mit Streuprobe ot ——Ventil ~
Abschirmung. steuerung
- Kalte Quelle
Kadmiumblech Kollimator 1
~
P I Drehkristall
L
s
Alf// l\ ———— Kollimator II
Flugstrecke //»/j | T— ]
¥ | ——Monitorzdhlrohr
Zdhtrohrbank
Paraffin - N\ ~~J [
Abschirmung .
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durchzufihren, kann der Streuquerschnitt {iber den entspre-
chenden Bereich des Energie- und Impulsiibertrages in einer
Messung bestimmt werden.

Das Drehkristall-Flugzeitspektrometer sowie der elektroni-
sche Aufbau und die Anordnung der Streuprobe werden in den
folgenden Abschnitten kurz beschrieben.

Das Drehkrilstallspektrometer blendet aus dem einfallenden
Reaktorspektrum periodisch einen schmalen Energiebereich
aus. Hierzu ist ein rotierender Einkristall zwischen zweil
Kollimatoren angeordnet. Diese bestimmen die Ein- und Aus-
fallsrichtung der Neutronen. Der Winkel zwischen den Kolli-
matoren (180 - 2 GB) und der wirksame Netzebenenabstand d
des rotierenden Einkristalls /13/ legt nach der Bragg-Be-

dingung nA = 2dsine, die Energie des Neutronenimpulses fest.

Der bel diesem Spek%rometer benutzte zylinderformige Blei-

einkristall (Durchmesser = jocm; HShe = 7 cm) besltzt einen
Netzebenenabstand von 2,852 A fiir die benutzten 111-Ebenen.
Unter dem festgelegten Bragg-Winkel von 45,30 erhalten wir

Neutronen einer Energile von 4,98 meV. Die Abschneideenergie
des Berylliumfilters liegt bei 5,2 meV, so daf im reflek-

tierten Strahl nur die erste Ordnung (n = 1) auftritt.

Abb. 3 zeigt den Aufbau des Drehkristalls. Er wird durch
einen Hysteresis-Synchronmotor mit einer Drehzahl von

7200 U/min angetrieben. Die zum Betrieb des Synchromotors
erforderliche Frequenz und Spannung werden mit einer aus
RC-Generator und Leistungsverstirker bestehenden Anordnung
erzeugt.

Eine an der Kristallhalterung angebrachte Magnetnadel er-
zeugt beim Vorbeilaufen an zwel um 180° gegenelnander ver-
setzten Tonkdpfen die von der Flugzeiteinhelt benttigten
Startimpulse filir den einzelnen MeBzyklus.



Abb.3 Drehkristall

Am Ende des Ausgangskollimators (Kollimator II in Abb. 2)
ist ein Monitorzihlrohr angebracht, welches einen geringen,
aber genau definilerten Anteil der den Kollimator verlassen-
den monochromatischen Neutronen registriert und damit ein
MaB fiir die auf die Streuprobe fallenden Neutronen liefert.

2.2 Das_Flugzeitspekbrometer

- e e om o e ey o o MO e ms 6D Mot s mm o

Die Energiednderungen, welche die Neutronen bei der Streu-
ung an der MeBsubstanz erfahren, wefden durch Flugzeit-
messungen auf der Strecke von der Probe bis zu den kreis-
formig um diese Probe angeordneten Neutronendetektoren be-
stimmt (Abb. 2). Bei dem im Rahmen der vorliegenden Arbeit
aufgebauten Spektrometer kann dle Neutronenstreuung uber
einen Bereich von 90o glelchzelitig gemessen werden, Um den
gesamten interessierenden Streuberelch von O - 180° er-
fassen zu kdnnen, wurde das Flugzeitspektrometer als eine
auf Schienen bewegliche Einhelt aufgebaut, die um eine ver-
tikale Achse schwenkbar angeordnet ist und reproduzierbare
Einstellungen gestattet.



Abb. 4 Flugzeitspektrometer

Abbildung 4 zeigt das Spektrometer mit nur tellweisem Auf-
bau der 40 cm breiten Abschirmung aus Bor-Paraffin-Steinen.

Die Flugstrecke betrigt bel dieser Anordnung 208 cm. Als
Neutronendetektoren wurden Hej—zahlrohre mit einem Durch-
messer von 1 inch und einer Linge von 6 bzw. 12 inch ver-
wendet. Der Druck in den Z#hlrohren betrug 2 bzw. 4 at.
Maximal 5 Zdhlrohre wurden in eine Bank zusammengefalt. Es
standen 11 Z&hlrohrbinke zur Verfiligung.

Die Riickseite der Zdhlrohrbdnke ist mit Cadmiumblech ver-
kleidet, um Rickstreuung der Neutronen am abschirmenden
Bor-Paraffin zu verhindern. Zu dem gleichen Zweck ist der
gesamte Innenraum der Spektrometer mit Cd ausgekleidet. Die
einzelnen Flugstrecken sind durch senkrechte Cd-Widnde ge-
trennt, die zur Unterdriickung des Untergrundes dienen.



3.4 Elektronik
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Das Blockdiagramm der elektronischen Datenerfassung ist in
Abb. 5 dargestellt. Der Beginn des MeBzyklus wird durch den
an einem der beiden TonkOpfe TK abgegriffenen Triggerimpuls
eingeleitet, der den Flugzeiltanalysator startet. Lost ein
Neutron in dem einzelnen Zidhlrohr einer Detektorbank einen
Impuls aus, so wird dieser vorverstidrkt und iiber eine
Mischstufe zu dem fiir alle Zdhlrohre einer Bank gemeinsamen
Hauptverstidrker mit Diskriminator weitergelelitet. Von dort
gelangt er in die Codier-Matrix, in der er entsprechend
seiner Detektornummer codiert wird.

'
Drehkristall
- 3

Magnetnadel

Iggrr‘\iltgﬁr JDL ]IHV l D }‘

L

i
o A
X [ 5}
£ N 5 <
Detektorbank | W HY | D T b 5% MNpl & {83
5 By U oS
2 g £ 8
IEetektorbonk !VV ]——-—[HV ‘ D J—-P o T a
| -y
VV - Vorverstdrker D - Diskriminator u. Impulsformer TK - Tonkopf T - Timer
M - Mischstufe G - Torstufe |F - Impulsformer R - Ratemeter

HY - Hauptverstdrker VZ- Verzdgerungsstufe 21-4 Zdhler DR - Drucker

Die Ankunftszeit des Impulses in der Flugzeiteinheit legt
die Flugzelt des Neutrons relativ zum Startimpuls fest. PFlr
Jedes registrierte Neutron wird ein Datenwort, das die De-
tektornummer, die Flugzelt und dle Experimentnummer enthilt,
zwischengespeichert und dann von der zentralen Datenverar-
beitungsanlage Midas /14/ abgerufen. Dort werden die Ereig-
nisse, nach Detektornummer und Kanalnummer der Flugzeit
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geordnet, in einen Plattenspeicher aufsummiert. Die Ergeb-
nisse konnen auf ein Sichtgerit, Magnetband oder Lochstrei-
fen ausgegeben werden.

Da das Kupfer beil sehr hohen Temperaturen und im geschmol-
zenen Zustand - Schmelzpunkt 108300 - untersucht werden
sollte, war es notwendig, die zu untersuchende Probe in
einer geschlossenen Klvette mit Hilfe eines Vakuum-Probe-
ofens (10—5 Torr) auf die gewlinschte Temperatur zu bringen.
Um die Untergrundstreuung klein zu halten, milssen die W&nde
der Klivette und die Strukturmaterialien des Ofens im Bereich
der durchfallenden Strahlung so dinn wie mdglich sein.

Als Kitvettenmaterial wurde Tantal - Schmelzpunkt 2850°C -
gewdhlt., Tantal ist wegen seiner Korrosionsbestindigkeit
gegen flissige Metalle bekannt und in Vorversuchen zeigte
es sich, daB Tantalkiivetten mit diinnen Wandungen (0,3 mm)
geelgnet sind, geschmolzenes Kupfer {iber viele Tage aufzu-
bewahren. Tantal hat als rein kohirenter Streuer den Vor-
teil, daB in den meisten Streurichtungen keine elastische
Streuung vorhanden ist. Nur die beiden Detektorbdnke unter
116.9° und 121,4° werden im elastischen Bereich durch die
Braggstreuung des Tantals an den (O11)-Ebenen gestort.

Die Klivette hatte die Form einer flachen rechteckigen Plat-
te von 70 mm Hohe und 40 mm Breite. Die Probendicke betrug
2 mm (Transmission 83 %) und die Wandstirke der Fenster

0,% mm. Das Kupfer wurde in die halbfertigen Kiivetten ge-
bracht. Diese wurden dann -im Hochvakuum mit Elektronen-
strahlen verschweifBt. Die Probe wurde durch ein diinnes
Tantalrohr im Zentrum des Ofens gehalten. Bel der Messung
unter den kleinen Winkeln war die Probe um 1350 und bei der
Messung unter den grofBen Winkeln um 450 gegen die Einfalls-
richtung geneigt.
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Thermoelement

Widerstandsthermometer

—Wasserkihlung

Klvette
230° Fenster—

Strom - —HKivettentrager

zufuhrung - ——
Heizzylinder

—Strahlungsschirm

—Vakuumanschluf

Abb.7 OFEN

Abb. 7 zelgt einen Querschnitt des Probeofens. Die Grund-
form des verwendeten Ofens ist in /15/ beschrieben. Hier
seien nur einige Verbesserungen erwdhnt. Alle im Strahlen-
gang sich befindenden Strukturen =~ der die Probe zylinder-
formig umschlieBende Helzer, der den Heizer wieder zylin-
derformig umhiillende Strahlenschirm und das Fenster des
Strahlenschirms - wurden aus Tantal hergestellt. Flr alle
Teile wurde eine Wandstdrke von 0,1 mm gewdhlt. Um parasi-
tdre Streuung an den Innenkanten des Fensterrahmens zu ver-
melden, wurde die gesamte Innenflidche der zylinderfdrmigen

AuBenwand des Ofens elektrolytisch cadmiert.
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Zur Temperaturregelung (Abb. 8) wurde ein Proportionalreg-
ler benutzt. Dieser besitzt als Flhler ein Platin-Wilder-
standsthermometer, das im Ofen innerhalb des Heizzylinders
angeordnet war. Die Regelung zelgte hohe Ansprechempfind-
lichkelt bei groBSer Langzeitkonstanz (At <1°C). Die Tem-
peratur der Kivette wurde mit einem Nickel-Chromnilckel

Thermoelement gemessen.

lichkeits ~ Demodultator
regler

o
|
|
|

— T
| |

Iy i
‘ | Sattigbare Drossel

Ofen Hochstrom -
transformator ? )
Abb.8 Temperaturregelung vom Netz

e T ™

Zu Jeder Messung an einer Streuprobe wurde eine zweite un-
fer gleichen Bedingungen an elner identischen Leerkilivette
zur Bestimmung des Untergrundes durchgefiihrt. Dle gemesse-

nen Flugzeltspektren wurden auf Lochstreifen ausgegeben und

auf der IBM 7074 ausgewertet.

Aus den Kanalinhalten Pji und Lji
messung unter dem Streuwinkel GJ wird der doppeltdifferen-

tlielle Streuquerschnitt wie folgt gewonnen:

(A9 . (P -PW)) -Z (Lji - LW)
AQATITT D N-M-NPM- g AQ;- AT

Sollwerteinsteller Empfind- Vorverstdrker Phasenrichtiger Leistungsstufe Netzteil

der Proben- und der Leer-

(26)
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Hierbeil bedeuten:

J = Laufindex fiir die Detektorbank
i = Laufindex filir die Kanalnummer
ij = welBer nicht zeitkorrelierter Untergrund bei der
Probenmessung flir die j-te Detektorbank
ij = welfBer Untergrund der Leermessung fir die j-te
Detektorbank
Z = Verh#dltnis der Anzahl der Monitorimpulse wHhrend
der Proben- und Leermessung
D = Schichtdicke der Streuprobe / cm /
N = Anzahl der Kerne pro cm5 Streusubstanz
M = Anzahl der Monitorimpulse wihrend der Probenmessung
NPM = Anzahl der Neutronen, die pro Monitorimpuls auf
die Probenfliche treffen
gji = flugzeltabhingige Empfindlichkeit der j-ten Detek-
torbank pro Raumwinkeleinheit
Z&Qj = Raumwinkel, der durch die Fliche der j-ten Detek-
torbank bestimmt ist
AT = Zeitaufldsung elnes Flugzeitkanals = 16 psec/m.

Die Anzahl NPM der pro Monitorimpuls auf die Probe fallen-
den Neutronen wurde durch Aufnahme einer Fluflkarte am Ort
der Streuprobe bestimmt. Hierzu wurde die Intensitétsver-
teilung der auffallenden Neutronen relativ zur Zdhlrate des
in 3.2 beschriebenen Monitors mit Hilfe eines BFj—Zéhlroh-
res (Reuter-Stokes, RSN 137 A), dessen Empfindlichkeit ge-
nau berechnet werden konnte, ausgemessen. Diesesg Verfahren
sowle die im folgenden angedeutete Vanadiummessung ist an
anderer Stelle /16, 17/ ausfilhrlich beschrieben.

Dle Flugzeltabhingigkeit der Empfindlichkeit e,

31 der Detek-

forbidnke wurde durch die Formel

€= A (1-65) (27)
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dargestellt. Der Faktor Aj beriicksichtigt die von dem expe-
rimentellen Aufbau abhidngige Einfliisse, wie Luftstreuung
und eventuell unterschiedliche HOhe der Diskriminator-
schwellen. Die GroBe BJ, die durch den HeE—Gehalt im Z&hl-
rohr bestimmt ist,wurde durch Transmissionsmessungen mit
monoenergetischen Neutronen ermittelt. Der EinflufBl der
Zdhlrohrhiille wurde dabel beriicksichtigt. Die Groge AJ wird
aus einem Streuexperiment an einer in der Form mit der
Streuprobe ldentischen Vanadiumplatte bestimmt. Da Vanadium
ein praktisch rein inkoh#renter Streuer ist, kann die Win-
kelabhidngigkeit der elastischen Llnie gut durch den Debye-
Waller-Faktor beschrieben werden. Da weiter der Streuquer-
schnitt von Vanadium gut bekannt ist und man die Anzahl der
auf die Vanadiumprobe fallenden Neutronen kennt, kann die
Anzahl der in dem Raumwinkelbereich der einzelnen Detektor-
bank fallenden Neutronen berechnet werden. Der Vergleich
dieser Werte mit der elastischen Streuung der Vanadium-
messung ergibt die Faktoren Aj‘

Die Vanadiummessung gibt ferner die Moglichkeit, die Auflo-
sungsfunktion des Drehkristall-Flugzeitspektrometers, die
in guter Ndherung durch eine GauBfunktion dargestellt wer-
den kann, zu bestimmen. Die Brelte der Neutronenimpulse an
der Detektorposition unter kleinen Streuwinkeln betrug

48 psec und nahm bei den groBen Streuwinkeln auf 56 psec
zu. Die Theorie zur Aufldsung des Flugzeitspektrometers ist
in /18/ ausfiihrlich behandelt.

Der Zusammenhang zwischen dem im Spektrometer gemessenen
doppelt differentiellen Stréuquerschnitt pro Flugzeit-
intervall d%¢/dQdt und dem symmetrischen Streugesetz wird
durch folgende Bezilehung wiedergegeben:

4t B T° Ke/i2kT d’o (
= 28)
S(Qw) o TOe 104
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Die zu den einzelnen Kanidlen gehdrenden Energie- und Im-
pulslibertridge ergeben sich aus den Flugzeitwerten T und der
Flugzelt der einfallenden Energile T = 1028 psec/ms

fw = %?(tqntg)
(29)

hQ

3]

mlt?+ 1'02- 2 (HO)" cos 6 |2

4, MeBergebnisse und Diskussion

Nach dem im vorigen Abschnitt beschriebenen Verfahren wurde
bei einer Einfallsenergie von 4.98 meV fiir 18 verschiedene
Streuwinkel zwischen 6° und 145° die Streuung am polykri-
stallinen Kupfer dicht unter dem Schmelzpunkt und am fliissi-
gen Kupfer dicht Uber dem Schmelzpunkt gemessen. Die Tempe-
ratur der Probe betrug hierbel 1323 + 1OK bzw. 15630K. Flr
flissiges Kupfer wurden zus#dtzliche Messungen bei Einfalls-
energien von 13.2 und 52.8 meV unter 9 verschiedenen Streu-
winkeln durchgefiihrt. Flir die aus den aufgenommenen Flug-
zeltspektren nach Abschnitt 3 berechneten doppelt-differen-
tiellen Streuquerschnitte sind in Abb. 9 Beilspiele unter 3
Streuwinkeln dargestellt.

Aus elnem qualitativen Vergleich der differentiellen Wir-
kungsquerschnitte fiir das polykristalline und flissige Kup-
fer ergeben sich folgende Schliisse: \

Die grogte Ahnlichkeit haben die Spektren im inelastischen
Bereich der Streuung unter kleinen Winkeln. Wesentliche
Beitrdge zum Spektrum treten in dlesem Fall nur bei grofe-
ren Energilelibertrigen auf, die 1im Festkorper der Abregung
von Phononen verh#dltnismdBig hoher Frequenz entsprechen. Es
handelt sich, wie wir spdter durch Vergleich mit der longil-
tudinalen und transversalen Frequenzvertelilung sehen wer-
den, im wesentlichen um longitudinale Phononen. Unter
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groferen Winkeln ergilbt sich auch eln starker Streubeitrag
fir kleinere Energieidnderungen, die Phononen geringerer
Frequenz zuzuordnen sind. Im Bereich kleiner Energieiliber-
trige ist der Streuguerschnitt flir die Fliissigkeit deutlich
groBer als 1m FestkOrper. Aus dem Vergleich der longitudi-
nalen und transversalen Frequenzverteilungen im Festkorper
sieht man, daB fir kleine Frequenzen der Anteil der trans-
versalen Phononen Uberwiegt.

Im Bereich der einfallenden Energle erhalten wir im Poly-
kristall fiUr alle Streuwinkel infolge der im Cu vorhandenen
geringen inkohirenten Streuamplitude /29/ eine elastische
Linie. In der Flissigkelt wird diese durch die um viele
GroBenordnungen hohere Diffuslion zu einer quasielastischen
Linie verbreltert. Die Halbwertsbreite dieser quasielasti-
schen Linie nimmt mit zunehmendem Streuwinkel, d.h. mit zu-~
nehmenden Impulsiibertrag stark zu. Kommt der Impulsﬁbertrag
in den Bereich des Maximum des Strukturfaktors (3 & ' beim
Cu), so wird die quasielastische Linie im wesentlichen
durch koh#rente Streuung hervorgerufen und die Halbwerts-
breite nimmt bel stark wachsender Intensitdt wieder ab.

Um die beim Ubergang zur Flissigkelt auftretenden Anderun-
gen besser verstehen zu kdnnen, wollen wir uns 1m folgenden
zundchst mit der inelastischen Streuung im Polykristall né-
her befassen.

4.1 1Inelastische Streuung am_polykristallinen Kupfer
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Im Abschnitt 2.2 hatten wir gesehen, daB die Streuung am
Kristall als Summe von Prozessen dargestellt werden kann,
die mit der Emission oder Absorption einer bestimmten An-
zahl von Phononen verkniipft ist. Je grdBer hierbei die Zahl
der Phononen ist, umso unempfindlicher wird der entspre-
chende Anteil im Wirkungsquerschnitt flir die Einzelheiten
des dynamischen Verhaltens des Kristalls sein. Um direkte
Informationen Uber dile Bewegung der Tellchen des streuenden
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Systems zu erhalten, wird man daher versuchen, vor allem
die Einphononprozesse ndher zu untersuchen.

Der relativ glatte Verlauf des Mehrphononenquerschnittes
erlaubt es auf der anderen Seite aber auch, den Anteil der
Multiphononenstreuung ndherungswelse durch einfachere Mo-
delle zu beschreiben. So hat Larsson /19/ am Beispiel des
rein kohidrent streuenden Aluminiums gezeigt, daB man die
Multiphononenstreuung im polykristallinen und fliissigen Zu-
stand gut in der 1nkohdrenten Ndherung darstellen kann.

Bel der benutzten nledrigen Einfallsenergie wird der Haupt-
beitrag zur inelastischen Streuung bei nicht zu grofen Im-
pulsiibertrédgen von Einphononenprozessen (Absorption eines
Phonons) geliefert. Wir werden daher bel der Beschreibung
des Eilnphononenterms des fast ausschliefilich koh#rent
streuenden Kupfers (oK = 7,2 b; op = 0,4 b) den Ausdruck
fir die koh#rente Streuung (16) benutzen, widhrend wir fir
den Multiphononenterm eine von Egelstaff /20/ angegebene
Entwicklung fiir die inkoh#rente Streuung vom 2. Term ab
verwenden. |

4.1.1 Kohdrente Einphononenstreuung

Das koh&rente Verhalten des Einphononen-wWirkungsquerschnit-
tes (16) wird durch die Koh#drenzfaktoren (17) beschrieben.
Sie bewirken, daB koh#rente Einphononenstreuung nur fir
solche Energle- und Impulsibertréige mdglich ist, die der
Bedingung (18) geniigen. Die Beschridnkung, dle sich hileraus
fir die verschiedenen Streurichtungen ergibt, 1st aus

Abb. 10 zu ersehen. Dort stellen die glatt ausgezogenen
Kurven den Zusammenhang zwischen dem Energileiibertrag hw
und dem Impulsiibertrag HQ fiir die verschiedenen Streurich-
tungen dar. Die punktierte Kurve ist dile mittlere Disper-
slonskurve, die den Zusammenhang zwischen dem Wellenzahl-
vektor g und der Frequenz w fir den hier als Belspiel ge-
wdhlten longitudinalen Ast gibt. Sie ist an dem Q-Wert
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Abb.10  Einsetzen der kohdrenten Streuung mit zunehmendem Energie-und Impuls=
libertrag am Schnittpunkt der Dispersionskurve (——}mit den{w,Q)-Linien

(-----) flir die verschiedenen Streurichtungen.Einfallsenergie 4.98 meV

angetragen, der dem Betrag 2nt des kleinsten reziproken
Gittervektors entspricht. Flir alle Q,w -Punkte, die unter-
halb der Dispersionskurve liegen, ist der Faktor Z = 0. Mit
steigendem Energieiibertrag wird der Kohidrenzfaktor dann un-
gleich Null werden, wenn Q+q = 21t 1ist. Er bleibt dies,
solange nicht die Grenze Q-q = 2Nt erreicht ist. Man er-
kennt anhand der Abb. 10 auch, daB die Streuung bel umso
kleineren Energielibertrigen einsetzt, Jje groBer der Streu-
winkel ist, da dann zu gleichem w ein groBeres Q gehdrt und
damit nur noch ein kleineres gq erforderlich ist, um die Be-
dingung Q+q = 21nT =zu erfiillen. (Siehe auch Abb. 1b).
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Zu Jjedem reziproken Gittervektor gehdrt ein analoger Be-
reich, in dem der Faktor Z ungleich Null ist. Es ist jedoch
zu beachten, daB der Wirkungsquerschnitt durch die Frequenz-
verteilung f(w ) und die thermische Besetzung (n + % + %)/w
auf einen bestimmten w-Bereich beschrinkt ist und dort ent-
sprechend gewichtet ist.

Die Polarisationsfaktoren Py = cosg(Q,q) und Pp, = 1/2 sing(Qﬂ)

in den Kohdrenzfaktoren Z, und Z fihren zu einer un-
terschiedlichen Q-Abhédngigkeit fir den longitudinalen und
transversalen Beltrag zum Wirkungsquerschnitt. Die beilden
Polarisationsfaktoren sind schematisch in Abb. 11 darge-
stellt. Die longitudinale Komponente hat ihre Maxima an den
Enden des Streubereiches bei Q = 2nt - q und Q = 2NT + Q.
Fir @ + q° = (21t )® 1st P, = 0. Dies ruhrt dazu, daB die
longitudinale Komponente im Streugesetz Maxima fir Q =

2nt + g zelgt, wenn auch die Frequenzvertellung und der

Besetzungsfaktor flr die entsprechende w-Werte groB sind.

Der transversale Polarisationsfaktor zeigt genau das entge-
gengesetzte Verhalten. Er verschwindet an den Enden des
Streubereiches und hat sein Maximum an der Stelle Q2 + q2 =
(2t )2. Da die transversalen Dispersionskurven im allge-
meinen zum gleichen g-Wert einen kleineren w-Wert besitzen
als die longitudinalen, wird der transversale Tell der
Spektren schon bel kleineren Energielibertrégen zu finden

sein.

Das Verhalten des longitudinalen Polarisationsfaktors er-
mdglicht es, den longitudinalen Anteil einer richtungsge-
mittelten Dispersionskurve zu bestimmen, wenn die Energie
der einfallenden Neutronen und die Streuwinkel so klein
sind, daB3 die Beltrd&ge der einzelnen reziproken Gittervek-
toren sich gegenseitig nicht storen. Aus der Lage des Peaks
erh&lt man den Q- und Ww-Wert. Die Beziehung Q = 21T + ar,
liefert den zu dlesem w-Wert gehdrigen g-Wert.
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Q-g=2mt
4
Q+g=2mt .
M A
2mt||Q

t

Q=2mt-q Q*= (2nt)* g

2

Q = 21T +q

Abb.11  Anderung des Vektordiagramms im Streubereich und die

sich daraus ergebenden Polarisationsfaktoren.
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Wenn wir die Frequenzverteilungen und die {iber alle Rich-
tungen gemittelten Dispersionskurven fiir den longitudinalen
und transversalen Anteil des Spektrums kennen, konnen wir
im Prinzip die 1nelastische Streuung an polykristallinem
Material nach (16) berechnen. Wir werden eine solche Rech-
nung mit experimentellen Ergebnissen vergleichen, um die
Glte dieser N#herung zu prifen. Bei der Diskussilon der
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inelastischen Streuung am fliissigen Kupfer werden wir dann
versuchen, die Frequenzverteilungen und die mittleren Dis-
persionskurven aus einer analogen Beschreibung als Parame-
ter zu bestimmen, wobel wir bei der iterativen Bestimmung
von den Werten des Polykristalls ausgehen.

Die Frequenzverteilungen und die mittleren Dispersionskur-
ven des Polykristalls lassen sich im Prinzip berechnen,
wenn mdglichst vollstdndige Dispersionskurven w(q) fir die
Symmetrierichtungen des Einkristalls bekannt sind und ein
geeignetes Interpolationsmodell zur Verfiligung steht.

Im Born-von-Karman-Modell kdnnen die zu einem bestimmten
Wellenzahlvektor g gehOrigen Frequerizen w mit Hilfe der dy-
namischen Gleichungen der Gitterschwingungen

A - w?. ] =0 (29)
ij i)

bestimmt werden. Die Matrix Aij hingt von den interatomaren
Kraftkonstanten ab, die die Wechselwirkung zwischen den
einzelnen Gitterbausteinen beschreiben. Die zundchst unbe-
kannten Kraftkonstanten konnen z.B. durch einen Fit an die
am Einkristall gemessenen Dispersionskurven berechnet wer-
den. Flir Cu sind die interatomaren Kraftkonstanten von meh-
reren Autoren /21, 22, 23/ bestimmt worden. Wir benutzen im
folgenden den von Svensson u.a. /24/ bestimmten und mit M4
bezeichneten Kraftkonstantensatz.

Mit dem Rechenprogramm ROSA /25/ wird dile Gleichung (29)
fir ca. 10 000 g-Werte 1im irreduziblen Teill der Brillouin-
Zone geldst. FUr jeden g-Wert ergeben sich im Falle des
kubisch-fldchenzentrierten Cu-Gitters drei w -Werte, die
auf eine vorgegebene Frequenzskala einsortiert werden. Die
auf diese Weise fiir die einzelnen Zweige berechneten Fre-
quenzverteilungen und die Gesamtfrequenzverteilung sind in
Abb. 12 wiedergegeben. Zum Vergleich sind in dleser Abbil-
dung auch die in den Symmetrierichtungen gemessenen
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Dispersionskurven angegeben, aus denen die benutzten Kraft-
konstanten bestimmt wurden.

Mittlere Dispersionskurven wurden auf folgende Weise ermit-
telt: Fir jeweils elnen schmalen g-Bereich (qmax/SO) wurden
die drei w -Werte, die zu den einzelnen g-Werten dieses Be-
reiches gehdrten, in je drel Frequenzverteilungen zusagmen-
gefaBt. Als Beisplel sind die zu dem Bereich um q = 1 A~
gehdrenden Unterfrequenzverteilungen in der Abbildung 13b
dargestellt. Die ausgezogene Kurve stellt das longitudinale,
dle punktierte und die gestrichelte, dile obere und untere
transversale Unterfrequenzverteilung dar. Die Summe der 2
transversalen Verteilungen ist durch die strichpunktierte
Linie wiedergegeben.

Die w-Werte der Maxima dieser Unterfreguenzverteilungen
sind in der Abb. 13%a als Kreise Uber dem zugehdrigen q-Wert
aufgetragen und kodnnen als mittlere Dispersionskurve inter-
pretiert werden. Der Bereich der zu elnem q-Wert gehOrigen

w -Werte 1st als ausgezogener Strich flir den longitudina-
len Ast und als punktierte und gestrichelte Linie fir den
oberen und unteren transversalen Ast dargestellt. Man
sieht, daB die w-Bereiche der beilden transversalen Aste
sich fir die gesamte g-Skala fast vollkommen iiberlappen. Es
wurde daher auf eine Trennung des transversalen Anteils in
zwel Asten verzichtet. Als w-Wert flir die mittlere Disper-
sionskurve des transversalen Antells wurde im folgenden der
Mittelwert der w-Werte der beiden transversalen Maxima ge~
widhlt,

Zum Vergleich sind in Abb. 13a die in den Symmetrierichtun-
gen des Einkristalls gemessenen Dispersionskurven einge-
zelchnet. Man sieht, daB beim flichenzentrierten Gitter des
Kupfers die Dispersionskurven in den Symmetrierichtungen
den Berelch der iberhaupt mdglichen Werte recht gut begren-
zen.
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Abb.13a Mittlere Dispersionskurven fur Cu bei Zim mertemperatur nach einem modifizierten
ROSA - Programm im Vergleich zu den Dispersionskurven nach Svensson.
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Die bisher beschriebenen Rechnungen wurden mit Hilfe der
bel Zimmertemperatur gemessenen Kraftkonstante durchge-
fihrt. Flir Kupfer liegen keine Messungen bei hoheren Tem-
peraturen vor. Wir milssen daher die fiir Zimmertemperatur
gewonnenen Frequenzverteilungen und Dispersionskurven auf
die Temperatur (1323°K) der Messung am polykristallinen
Kupfer extrapolieren.

4.1.3 Grlineisenkonstante fir Cu
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In der quasiharmonischen Niherung ist die Anderung der Pho-
nonenfrequenzen der Volumendnderung proportional. Es gilt
die Grineisenbezlehung:

= = -y = (30)

y wird Griineisenkonstante genannt.

In der Debye’schen Kontinuumsndherung ist y eine von der
Temperatur unabhingige Konstante. Barron /26/ hat gezeigt,
daB bei Benutzung eines Born-von-Kiarman-Modells y allgemein
keine Konstante mehr ist, aber flir kleine und groBe Tempe-
raturen noch n#herungswelse konstant ist, wobel allerdings
die Zahlenwerte sich unterscheiden.

Da die Messungen der vorliegenden Arbelt bel einer Tempera-
tur durchgefilhrt wurden, die grof gegen die Debye~Tempera-
tur ist, wollen wir versuchen, die Frequenzinderungen beim
Ubergang von Raumtemperatur auf 1050°C aus der Volumen&nde-
rung nach Gleichung (30) zu beschreiben. Die Konstante y
wird dabei als offener Parameter angesehen, der durch Ver-
gleich der longitudinalen Dispersionskurve bei Zimmertempe-
ratur mit den experimentell gefundenen und im folgenden be-
schriebenen Werten bestimmt werden kann.

Wir haben im Abschnitt 4.1.1 gesehen, daB die koh#drente lon-
gitudinale Streuung bei steigendem Energietlibertrag peakartilg
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einsetzt, wenn die Summe Q + q den Wert 2nt erreicht. Der
Peak tritt bel umso groBeren w-Werten auf, je kleiner der
Streuwinkel ist, d.h. Jje kleiner Q ist. Da als weiterer
Faktor in den differentiellen Streuquerschnitt die Frequenz-
verteilung eingeht, die fir longitudinale Frequenzen we-
sentliche Beltr#ge nur fir grofe w -Werte besitzt, wird man
ein deutliches Auftreten dieser Maxima im wesentlichen nur
bel den kleineren Streuwinkeln erwarten. Die bei der Streu-
ung am polykristallinen Kupfer gefundene Maxima sind in
Abb. 14 dargestellt (schwarze Balken). Zum Vergleich 1ist
die longitudinale Dispersionskurve beili Raumtemperatur wie-
dergegeben. PaBt man diese Kurve nach Gleichung (30) an die
MeBwerte an, so ergibt sich fiir y = 1,7 die beste Uberein-
stimmung mit den MeBRwerten.
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Abb. 14 Die aus der longitudinalen Dispersionskurve bei Raumtempe-
ratur (R) an die MeBwerte bei 1050°C (\) nach Gleichung 23 angepalite

Dispersionskurve (1050°C)
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Dieser Wert ist etwas kleiner als der sich aus den thermo-
dynamischen GréBen nach der Grilneisen-Beziehung

Yy Cy
3KV

a =

fiir Kupfer ergebende Zahlenwert y = 1.96.
In (31) bedeuten

= 1linearer Ausdehnungskoeffizient
= gpezifische Warme
Kompressionsmodul

< =) QR
il

= Volumen

Hierbei ist zu beachten, daB die Griineisen-Beziehung unter
Voraussetzung der Debye-Niherung abgeleitet wurde, die aber
im Bereich der uns hauptsdchlich interessierenden Frequen-
zen nicht mehr gut gilt.
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In Abb. 15 sind die filir Cu von 1323°K gemessenen Werte des
Einphononenterms des doppelt-differentiellen Streuquer-
schnittes fir 3 Streurichtungen mit den nach Formal (16)
berechneten verglichen. Bei der Rechnung wurden die oben
erwdhnten extrapolierten Dispersionskurven und die aus
ihnen berechneten Frequenzverteilungen benutzt. Die darge-
stellten MeBwerte wurden fiir Multiphononen- und Vielfach-
streuung korrigiert. Der Multiphononenterm wurde in der
Phononenentwicklung /20/ mit Hilfe des Rechenprogramms LEAP
/27/ berechnet. Als Eingabe filir die Frequenzverteilung wur-
de die Summe der oben besprochenen longitudinalen und

transversalen Anteile benutzt.

Die Vielfachstreuung wurde mit Hilfe des Rechenprogramms
VIPER /28/ berechnet. Das filir dieses Programm als Eingabe
notwendige Streugesetz fiir einen groBen (Q,w )-Bereich
(0,1 A" < Q@ <240 A”"; 0,2 meV<hw<500 meV) wurde ebenfalls
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mit LEAP in inkohHrenter N&herung berechnet.

Der Ausdruck fiir den Einphononenanteil des kohdrenten Wir-
kungsquerschnittes 1st nach Gleichung (16) das Produkt aus
dem inkoh8renten Wirkungsquerschnitt und dem Kohirenzfaktor.
Zum Vergleich ist deshalb in Abb. 15 der Einphononenquer-
schnitt in inkohdrenter Ndherung als gestrichelte Linile
dargestellt. Die berechneten Wirkungsquerschnitte wurden’
mit der aus der Vanadiummessung bestimmten Aufl&sungsfunk-
tion gefaltet.

Der Vergleich der MeBwerte mit der kohdrenten und inkohi-
renten Rechnung zelgt den grofen EinfluB der Koh&drenzfakto-
ren. Bel kleinen Winkeln (kleinere Q) fithrt die Koh#renzbe-
dingung Q@ + @ < 2nTT < Q - g nur zu merklichen BeltrHgen
groBer Energielibertrige, fir groBe Q werden dagegen die
kleineren Energielibertrige stédrker gewichtet. Die sich er-
gebende Ubereinstimmung zwischen der kohirenten Rechnung
und den experimentell bestimmten Einphononen-Streuquer-
schnitten zeigt, daB die fir die Anpassung der longitudina-
len Dispersionskurve notwendige Frequenzénderung nach (30)
auch zu elner brauchbaren Beschrelbung der Frequenzvertei-
lung beil den vorllegenden hohen Temperaturen fiihrt. Das
Einsetzen der Streuung schon bel kleineren Energieiibertri-
gen im Vergleich zur kohdrenten Rechnung findet seine Er-
kldrung in der Tatsache, daf wir fir die Rechnung eine
mittlere Dispersionskurve mit einem eindeutigen gq-Wert fir
einen vorgegebenen w -Wert benutzt haben, wdhrend in der
Wirklichkeit die zu einem w-Wert gehdrigen q-Werte einen
gewissen Bereich Uiberstreichen und damit einen etwas ande-
ren effektiven Kohdrenzfaktor ergeben.
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4.2 1Inelastische Streuung am fliissigen Kupfer

Die Bewegungen der Aftome eines harmonischen Kristalls kOnnen
durch die Uberlagerung von Normalschwingungen dargestellt
werden. Diese kollektiven Anregungszustédnde bestimmen die
kohérente Einphononenstreuung, die wir im vorigen Abschnitt
flir den Fall des polykristallinen Kupfers diskutiert haben.

Wie sieht es nun mit der Bewegung der Atome einer Flissig-
keit aus? Im Vergleich zum FestkOrper findet eine sehr viel
stirkere Diffusion (ca. Faktor 10°) statt, die wir fir
makroskopische Zeiten als Einzelteilchenbewegung auffassen
kbnnen. Die Untersuchung der Diffusion mit Hilfe der Neu-
tronenstreuung hat jedoch gezeigt, daB fir mikroskopische
Zelten das Bewegungsverhalten 1in fliissigen Metallen nicht
mehr durch einfache Diffusion erklart werden kann. Es tritt
eine Verzdgerung der Diffuslon eiln, die ihre Ursache darin
hat, daB fir sehr kurze Zeiten das Atom teilwelse an seine
Umgebung gebunden ist und an kollektiven Bewegungen tellneh-
men kann.

Flir den hydrodynamischen Grenzfall groBer Wellenlénge oder
kleiner Frequenzen wissen wir von der Ausbreitung der Schall-
wellen, daB niederfrequente kollektive Bewegungen in der
fliissigen Phase existieren. Die BAhnlichkeit der inelasti-
schen Neutronenstreuung im polykristallinen und fliissigen
Zustand deutet darauf hin, daB dile kollektiven Bewegungen

in der Flissigkeit auch im hochfrequenten Bereich auftreten.
Durch Vergleich der am fliissigen Kupfer gemessenen inealsti-
schen Streuung mit den im Abschnitt 2.3 besprochenen Model-
len werden wir versuchen, Aussagen iiber das kollektive Ver-
halten in diesem Frequenzgebiet zu machen.

Bel der koh#renten inelastischen Neutronenstreuung am Fest-
kOrper treten bel den der Dispersionsbezlehung entsprechen-
den Q- und W -Werten scharf begrenzte Maxima auf. Die Brei-
te dieser Phononenmaxima 1st umso groBer, je geringer die
Lebensdauer des entsprechenden Phonons ist. Da in der
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Flissigkeit etwa vorhandene kollektive Anregungen sich we-
gen der gestdrten Fernordnung nur Uber einen sehr be-
schrinkten Bereich ausdehnen kdnnen und damit von kurzer
Lebensdauer sind, werden wir hier nur stark verbreiterte

Maxima erwarten kdnnen.

4.2,1 MeBergebnisse am fililissigen Kupfer
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Bel den Messungen am flissigen Kupfer wurden die drei Ein-
fallsenergien 4.98, 13.2 und 52.8 meV benutzt, um einen
moglichst groBen (Q,w )-Bereich zu erfassen. In Abb. 16
sind die beli dlesen drei Einfallsenerglen gewonnenen Ergeb-
nisse flr das Streugesetz als Funktlon des Energileiibertra-
ges hw und des Impulsiibertrages hQ zusammenfassend darge-
stellt. Dlese Daten wurden durch Interpolation aus den
Flugzeltspektren gewonnen, bel denen sich fir eine bestimm-
te Streurichtung sowohl der Energlebetrag als auch der Im-
pulsiibertrag gleichzeitig mit der Flugzelt &ndert. Dle MeB-
punkte wurden durch glatte Verbindungslinien ersetzt, die
dle kleinste Gesamtabwelchung von den entsprechenden Mef-
punkten aufwiesen. Der statistische Fehler der Einzelmef-
werte lag zwischen 2 und 10 %. Die dargestellten S(Q,w )-
Werte sind flr Vielfachstreuung korriglert. Die Korrektur
wurde in Analogie zum Festkdrper mit dem Viper-Programm /28/
durchgefiihrt.

S(Q, w ) zelgt bel kleinen w -Werten als Funktion von Q
einen Verlauf, der dem des statischen Strukturfaktors S(Q)
entspricht. Mit wachsenden w wird die Struktur aber schnell
verwaschener.

Betrachtet man S(Q,w ) als Funktion von w fiir konstante Q-
Werte, so sieht man, daB die Halbwertsbreiten der in w
symmetrischen Kurven ihren kleinsten Wert fir QO besitzt. Qo
entspricht dem Q-Wert, bei dem der statische Strukturfaktor
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sein Hauptmaximum aufweist. Dieser als "de Gennes-narrowing"
/12/ bezeichnete Verlauf der Halbwertsbreite der quasiela-
stischen Streuung ist in Abb. 17 gesondert dargestellt.
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Abb.17 Halbwertsbreite des Streugesetzes S{Q,w) im Bereich des Haupt-
maximums des Strukturfaktors.

12sec'1) verschwindet das Ma-

Flir groBe w-Werte ( w>20-10
ximum von S(Q,w ) an der Stelle Q.- Dagegen treten auf bei-
den Seiten von QO schwache Maxima auf, die sich mit zuneh-
menden w von Qo entfernen. In Schnitten flir konstante Q

durch die S(Q,U))-Fléohé entsprechen diese Maxima bevorzug-
ften Anregungen bei grofen w -Werten. Bel der Streuung am

Festkdrper wilirden in diesem Bereich ausgeprédgte longitudi-

nale Phononenmaxima auftreten.

In Abb. 18 sind einige Schnitte fiir konstante Q-Werte dar-
gestellt. AuBerdem sind die mit w? multiplizierten Werte
von $(Q,w ) aufgetragen. Die sich in w? S(Q, w ) klar
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ausbildenden Maxima liegen praktisch an den gleichen Stel-
len, wie die Schultern im Streugesetz S(Q,w ).

w2 S(Q,U)) ist die Fouriertransformierte der von Zwanzig

/30/ zur Beschreibung kollektiver Anregungen in einer
Flissigkeit eingefiihrte Strom-Strom-Korrelationsfunktion.
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Die Ahnlichkeit der Streuung am fliissigen und polykristalli-
nen Kupfer, insbesondere flr groBe Energieidnderungen, 1la8t
den Versuch sinnvoll erscheinen, S(Q,w ) fiir die Fliissig-
keit mit dem von Egelstaff vorgeschlagenen Modell zu be-
schreiben, das wir bereits in Abschnitt 2.3 skizziert ha-
ben. In diesem Modell wird apriori angenommen, daB auch in
der Flissigkeit bei hohen Frequenzen longitudinale und
transversale phononenartige Anregungen auftreten. Der for-
male Ausdruck fir das Streugesetz der Flissigkeit ent-
spricht dem fiir den polykristallinen Festkorper (16), wobeil
allerdings die flr die Flussigkeit definierten Kohérenz-
faktoren (20) zu verwenden sind.

Zur Berechnung dieser Koh8renzfaktoren wird auBer dem sta-
tischen Strukturfaktor S(Q) filir die Flissigkelt auch die
Dispersionsbeziehung (”L,T(q) fir die postulierten kollek-
tiven Anregung bendtigt. Uber wL’T(q) werden fur Jjedes W
sowohl die Polarisationsfaktoren als auch die Integrations-
grenzen im Ausdruck (20) filir den Koh#renzfaktor festgelegt.
Die Polarisationsfaktoren fiihren #hnlich wie beim poly-
kristallinen Festkorper (Abschn. 4.1.1) zu einer verschie-
denen Q-Abhingigkeit des longitudinalen und transversalen
Kohdrenzfaktors, wobei in der Flissigkeit die Rolle des
reziproken Gittervektors T durch Qo, die Lage des Maximums
von S(Q) libernommen wird.

Zwar ist S(Q) fir flissiges Kupfer aus unabhidngigen Messun-
gen bekannt, aber die Dispersionsbeziehungen W T(q) und
>
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die fiir die inkoh&renten Streufunktionen bendtigten partiel-

len Frequenzverteilungen 81, T(U)) konnen nur durch Anpassung
k]

des Modells an die experimentellen S(Q,u)) Daten gewonnen

werden.

Im Grunde genommen handelt es sich bel einer solchen Be-
schreibung dann mehr um einen Fit als um eine Erkldrung der
experimentellen Daten. Ein Fit der Daten mit diesem Modell
kann kein sehr kritischer Test flir die wesentliche Annahme,
ndmlich die Existenz von longitudinalen und transversalen
phononenartigen Anregungen, darstellen. Wir stellen uns
aber im folgenden auf den Standpunkt, daf diese Annahmen in
elner gewissen Ndherung berechtigt sind wund fragen danach,
wie die Funktionen (»L,T(q) und gL,T(u)) aussehen miissen,
um die Daten richtig wiederzugeben.

2,Sr s(Q)

20 -

t i
! 6 7

1
QAT"]

Abb. 19 Strukturfaktor fiir flissiges Kupfer gemessen bei 1150°C mit

Neutronenstreuung von Breuil u. Tourand und bei 1125°C mit Roéntgen-

strahlen von Wagner,Ocken u.Joshi {ooo000)
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Der Strukturfaktor flir fliissiges Kupfer ist von Wagner u.a.
/31/ mit Réntgenstrahlen und von Breuil und Tourand /32/
mit Neutronen gemessen worden. Belde Messungen sind in

Abb. 19 dargestellt. Der Q-Wert des Hauptmaximums Q liegt
mit 3 R ! ganz in der NZhe des ersten reziproken Gittervek-
tors (3.02 R- ) des Kristalls. Wir werden im folgenden die
mit Neutronen bestimmte Funktion S(Q) benutzen, die uns zu-
verlidssiger erscheint.

4ot w [10%sec’]

30
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Abb. 20 Vergleich der Lage der Maxima im Streugesetz in der fliissigen Phase (I111)

mit den longitudinalen Dispersionskurven im Polykristall (——) dicht unter

dem Schmelzpunkt.

Weiter Ubernehmen wir fiir die 1ongitudinale Dispersionskur-
ve und die zugehdrige Frequenzverteilung der Flissigkeit
die flir das polykristalline Kupfer dicht unter dem Schmelz-
punkt gefundenen Werte (Abschn. 4.1.4). Hierfir sprechen
folgende Argumente: Vergleicht man dle Lage der Maxima von
S(Q, w ) der Pliissigkeit flir groBe w-Werte, die den bevor-
zugten kollektiven Anregungen éntsprechen, mit der am Q-
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Wert des Hauptmaximums des Strukturfaktros aufgetragenen
mittleren Dispersionskurve des FestkOGrpers, so findet man,
daB innerhalb der MeBgenauigkelt die gemessenen (Q,w )-Wer-
te der FliUssigkeit mit der mittleren Dispersionskurve des
FestkOrpers lbereinstimmen. Dieser Vergleich ist in Abb. 20
dargestellt.

Da fiir kleinere Energietlibertridge, die im FestkSrper im we-
sentlichen transversalen Anregungen entsprechen, eine merk-
liche Erhdhung der inelastischen Streuung 1in der Flissig-
keit auftritt, muB auf eine deutliche Verschiebung der
transversalen Frequenzverteilung zu klelnen Frequenzen ge-
schlossen werden.

Die transversale Frequenzverteilung gT(u)) wird deshalb als
unbekannte Funktion behandelt, die durch Anpassung an die
MeBwerte erst bestimmt wird. Sie geht in den Einphononenan-
teil direkt und in die Korrekturgiieder integral ein. Als
Nebenbedingung wurde beachtet, daB die Fldche unter dem
transversalen Anteil auf 2/3 normiert war. Die so gewonnene
transversale Frequenzverteilung ist in Abb. 21 wiedergege-
ben.

Zum Vergleich ist die transversale Frequenzverteilung des
polykristallinen Materials dicht unter dem Schmelzpunkt im
glelchen Bild dargestelit. Wir finden eine deutlich ausge-
prégte Verschiebung der HEuflgkeit der Frequenzen zu klei-
neren FrequenzWerten‘hin. So nimmt bei einer Frequenz von
W = 5-1012 1 die Zustandsdichte um einen Faktor 15 zu,
widhrend sie bel eilner Frequenz von W = 25o1012s,eo'1 auf un-

sec’

gefdhr die H&1fte reduziert wird.

Bei einer kritischen Betrachtung miissen wir beachten, daB
wlir die oben angegebene Kurve nicht vorbehaltlos als Zu-

standsdichte der transversalen Anregungen in der Flissig-
keit hinnehmen kdnnen. Unsere Aussage ist beschridnkt. Sie
kann nur lauten: Wenn das Egelstaff-Modell eine geeignete
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Beschreibung der Streuung an einer Fliissigkeit ist, dann
gibt es im flissigen Kupfer transversale Anregungen mit der

angegebenen Zustandsdichte.

g, (w)[10%sec]

5 10 15 20 25 30 35  w[10%sec’]
Abb. 21 Transversale Frequenzverteilung flir flissiges Kupfer bei 1090°C ( ). Zum Ver-
gleich ist die transversale Frequenzverteilung fiir polykristallines Kupfer (------ Jange-

geben.

Filr die Bestimmung der transversalen Dispersionskurve nutzen
wir einen von Blackman /33/ angegebenen Zusammenhang aus,
der es gestattet, elne mittlere Dispersionskurve aus der
Frequenzverteilung zu berechnen. Dle bei der Ableitung von
(16) benutzte Voraussetzung der Isotrople bedeutet, daB der
einem g-Wert 1im rezipfoken Raum zugeordnete W -Wert nur vom
Betrag q abhingt. In elner Kugelschale zwischen q und q + dq
mit der Dichte NV/(ETL)3 im gq-Raum liegen damit gerade

NV 2 NV
NV inaldg = Y 4% 4
g a9 ® op 99 (33)
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g-Werte, den w -Werte 1in dem durch die mittlere Dispersions-
kurve bestimmten Berelich dw um w entsprechen. Mit Hilfe

der Frequenzverteilung ausgedriickt, liegen in diesem Be-
reich Nf(w )dw Frequenzwerte. Setzen wir einen monotonen
Zusammenhang zwischen g und W voraus, so ergibt sich:

q

v /‘qqu = j?f(w)dcu

2
21 0 0

q = V%‘fojwf(w)dw (34)

Um die Giite dieser NiZherung zu testen, wurden nach diesem
Verfahren fiir den longitudinalen und unteren transversalen
Ast der Frequengzvertellung des polykristallinen Kupfers beil
Zimmertemperatur die entsprechenden mittleren Dispersions-
kurven berechnet. Die Ergebnisse sind in Abb. 22 zusammen

o~
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Abb.22 Vergleich der nach der Blackman - Formel aus der Frequenzverteilung
berechneten Dispersionskurve(—) mit dem Dispersionsbereich (¢) nach dem
modifizierten Rosa-Programm fur den longitudinalen und unteren trans-

versalen Anteil bei Zimmertemperatur. Die Kreise kennzeichnen die Maxi-

ma der Frequenzbereiche
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mit den direkt bestimmten Dispersionsbereichen und den die
mittlere Dispersionskurve darstellende Maxima wiedergege-

ben. Da in der Flissigkeit die Voraussetzung der Isotropie
sicher erfiillt ist, sollte Gl. (34) eine brauchbare Nihe-

rung zur Bestimmung von qT(u)) sein.,

In den Abb. 23 und 24 ist der mit dem Egelstaff-Modell un-
ter Anpassung der transversalen Frequenzverteilung gerech-
nete Verlauf des Streugesetzes flr konstante w-Werte als
Funktion von Q und fiir konstante Q-Werte als Funktion von w
als glatte Kurve zusammen mit den experimentellen Punkten
dargestellt. Der Multiphononenantell wurde mit dem Programm
LEAP /27/ berechnet. Man sieht, daB der sich in diesem Mo-
dell unter der Annahme von transversalen und longitudinalen
kollektiven Anregungen ergebende Verlauf das Verhalten der
MeBwerte gut wiedergibt.

Bei kleinen Frequenzen, die in diesem Modell im wesentli-
chen transversalen Anregungen entsprechen, zeigt sich in
der Rechnung ein Verlauf genau wie im Experiment: ein Maxi-
mum bei QO mit einer bel zunehmendem w auch zunehmende Ver-
breiterung dieses Maximums. In Abb. 22 haben wir fiir den
kleinsten w -Wert (10-1012
nung unter der Annahme von rein longitudinalen Anregungen

sec” ') die Ergebnisse der Rech-

als gestrichelte Linie angegeben. Man sieht, daB sich hier
im Gegensatz zum experimentellen Verlauf schon ein Doppel-
maximum ausbildet. Rein longitudinale Anregungen kdnnen
also den Verlauf des Streugesetzes im Egelstaff-Modell
nicht beschreiben.

Zu Beginn der Rechnung hatten wir die Annahme gemacht, daf
die relativen Maxima, die im gemessenen S(Q,w ) bei groBen
w auf belden Seiten von QO auftreten, durch longitudinale
Anregungen verursacht werden, die den longitudinalen Phono-

nen im Festkdrper dhnlich sind. |
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Abb.23 Vergleich des nach dem Egelstaff-Modell berechneten Streugesetzes |
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Abb.24 Vergleich des nach dem Egelstaff-Modell berechneten Streugesetzes | ) mit den experimentell bestimmten Werten

(oooo00) fiir konstante Q-Werte.
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Die gute Ubereinstimmung von gemessenen und berechneten
S(Q, w ) kann als Bestidtigung dieser Annahme angesehen wer-
den.

Die stHrksten Abwelchungen der Rechenwerte vom Experiment
treten bei kleinen W -Werten auf. Dies ist auch nicht ver-
wunderlich, wenn wir uns daran erinnern, daB das Egelstaff-
Modell, im Grunde genommen ein Festkdrpermodell ist, dem
Flussigkeltseigenschaften mit Hilfe des statischen Struk-
turfaktors S(Q) aufgepfropft wurden. Es kann, da der Ein-
teilchenaspekt der Bewegung in der Fliissigkeit (Diffusion)
nicht bericksichtigt wird, die quasielastische Streuung
nicht beschreiben. Damit verbunden ist, daB es die Streu-
eigenschaften elner Fllssigkeit 1im hydrodynamischen Grenz-
fall (Q =>o0, kleine w ), fiir die aus den klassischen Bewe-
gungsgleichungen ein exakter Ausdruck abgeleltet werden
kann, nicht wiedergibt. SchlieBlich werden anharmonische
Effekte, die in einem FestkOrper in der N&he des Schmelz-
punktes und erst recht in der Fllssigkeit eine groBe Rolle
spilelen, nicht berilicksichtigt. Deshalb kann iliber die Damp-
fung und damit iUiber die Lebensdauer der kollektiven Moden
nichts ausgesagt werden.

- [ e e WD e O K e ke WD M e B mm G Cet e ew e mv (O ke A e Gy K e e e

Im Gegensatz zu der sehr phinomenologischen festkOrperdhn-
lichen Beschreibung von Egelstaff, geht das Modell von
Sears von einer in der linearen Responsetheorie exakten
allgemeinen Formulierung des Streugesetzes flir eine
Flissigkeit aus. Allerdings sind fir wirkliche Berechnungen
von S(Q,w ) eine Relhe von Niherungen erforderlich, deren
Gute nur durch Vergleich mit experimentellen Daten geprift
werden kann. Die entsprechenden Ausdricke wurden in Ab-
schnitt 2.3 angegeben. Flir flissige Edelgase hat sich das
Sears-Modell als brauchbare N&dherung erwlesen. Uns inter-
essiert wiewelt dieses Modell auch fir fllissige Metalle zu

gebrauchen ist.
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Als Eingabegrofen bendtigt das Sears-Mcdell neben den ma-
kroskopischen Grdgen (Dichte, thermische Leitfdhigkeit,
Scher- und Bulkviskositidt) den Strukturfaktor S(Q) und das
Paarpotential. Da zuverlissige Daten flir das Paarpotential
beim fllissigen Kupfer nicht vorhanden sind, miissen wir die
entsprechenden GroBen an dile MeBdaten anpassen. Das Paar-
potential geht nur in den Ausdruck fiir die Hochfrequenzdis-
persion w,(Q) in Gl. (24) ein. Wenn wir Hubbard und Beeby
/34/ folgen und beriicksichtigen, daB dle Groge BZV/arz-g(r)
und 8V/0r g(r) ihren Hauptbeitrag zum Integral (24) an der
Stelle s der Position des 1. Maximums der Paarverteilung
g(r) liefern, dann kdnnen wir We(Q) folgendermaBen appro-
ximieren /35/.

2 . .
Wl 3kgTQ +wz{]_IismC)ro 6cosQr, GsmOro}

= - +
1 Qr, (Qr)? (Qr)?
‘wi{'* 3cose%__38uwg;g} (35)
(Qr) (Qr)
Hierbei sind (»12 und w22 Parameter, die durch die Krim-
mung und die Neigung des Potentials beil r festgelegt wer-
den. Der Ausdruck fir das Streugesetz (21) geht fir w-—=0
in eine einfache Lorentzkurve mit der Halbwertsbreite
2kaT
Au) = B, (36)
MS(Q) Ir{Q,o0)

tiber. Durch Anpassen der Werte nach Gl. (36) an dle ge-
messenen und in Abbildung 19 wiedergegebenen Halbwertsbrei-
ten im Bereich des de Gennes-Minimums kdnnen w, und w,
bestimmt werden.

Die auf diese Weise fiir das flissige Kupfer bestimmte Hoch-
frequenzdispersion ist in Abb. 25 dargestellt. Zum Vergleich
sind die Maxima der experimentellen wQS(Q,w ) Kurven
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Abb.25 Vergleich der Lage der Maxima im Streugesetz in der fliissigen

Phase mit der Hochfrequenzdispersion w..(Q)

eingetragen. Die relativ gute Ubereinstimmung der Lage die-
ser Maxima mit dem Verlauf von Wo(Q) deutet darauf hin,
daB Www(Q) eine #hnliche Bedeutung hat, wie die Disper-
sionsbeziehung eines FestkOrpers. Flr diesen Vergleich
spricht auch die Tatsache, daB der Ausdruck (24) der Hoch-
frequenzdispersion We(Q) fiir T — o in die Dispersionsbe-
ziehung w? =2/M§EGZV/OZP(1—cos paQ)in den Symmetrierich-
tungen des harmgﬁaschen Festkorpers ibergeht, wenn das
Integral iber g(r) durch die Summation iber die Nachbarato-

me ersetzt wird.

Die in Abb. 25 wiedergegebene Funktion Ww(Q) wurde be-
nutzt, um mit Gl. (21) das Streugesetz zu berechnen. In den
Abbildungen 26 und 27 ist das Ergebnis der Rechnung im
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Vergleich zu den MeBwerten fUP konstante W - und Q-Werte
wiedergegeben. Man sieht, daB dieses Modell den allgemeinen
Verlauf von S(Q,U)) im wesentlichen wiedergibt. Insbesonde-
re liegen die Maxima beil der Rechnung an den gleichen Stel-
len, wie im Experiment. Bei den Kurven mit konstantem w
geht das Maximum bei Qo mit wachsendem w in die beiden Ne-
benmaxima Uber, die sich ebenfalls in den Kurven mit kon-
stantem Q als Maximum bemerkbar machen. Das Sears-Modell
liefert also fir das fliissige Kupfer einen Verlauf des Streu-
gesetzes wie man ihn beim Vorhandensein kollektiver Anregun-
gen erwarteh sollte.

Die Maxima im Streugesetz liegen beil diesem Modell zwar na-
hezu an der richtigen Stelle, sind aber in der Rechnung sehr
viel stédrker ausgebildet und machen sich auBerdem schon filir
w -Werte bemerkbar, bel denen im Experiment noch ein glat-
ter Verlauf vorliegt. Wir hatten im Abschnitt 2.3 gesehen,
daB der Diampfungsfaktor von Sears so bestimmt worden ist,
daB er zwar die richtigen Grenzwerte flir kleine und grofle Q
besitzt, in dem bel der Neutronenstreuung aber vorliegenden
mittleren Q-Bereich nur an die Beziehung flir die 3 ersten
geraden Momente angepaBt wurde. Die zu starke Ausbildung
der Maxima deutet also darauf hin, daB die NZherung des
Sears-Modells die DEmpfung der kollektiven Anregungen in
fliissigen Metallen noch nicht ausreichend beschreibt.
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