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Abstract

Investigation of collective atomic motions in liquid gallium by inelastic neutron scattering.

The inelastic coherent scattering of slow neutrons from liquid gallium has been measured
at 305K and 1253 K. The experiments were performed with the rotating crystal time=-of-
flight spectrometer at the cold source of the reactor FR2, With an incident neutron energy
of 5.2 meV for elastic scattering an energy resolution of 0.3 meV was achieved.

The scattering law S[Q,w ] determined from the experimental data is compared with several
models. The collective excitations are discussed in terms of a dispersion relation [ Q]
and a Q-dependent relaxation timetl Q1. Both functions were deduced by fitting model
parameters to the quasielastic scattering [de Gennes narrowingl. Attempts were also made
to deriveW, [Q ] directly from the measured S[Q,w 1 by determing the fourth moment.
Special emphasis has been put on the study of the temperature dependence of the quasi-
elastic scattering for Q-values around the first maximum of the static structure factor,

The results are discussed in view of a model proposed by Schneider et al. relating the first
minimum of AWL Q Iwith the liquid-solid phase transition.

Zusammenfassung

Es wurde die inelastische kohdrente Streuung von langsamen Neutronen an flussigem
Gallium bei 305K und 1253 K gemessen, Die Experimente wurden am Drehkristall-
Flugzeitspekirometer der kalten Quelle des Reaktors FR2 durchgefthrt. Bei einer Einfalls-
energie von 5.2 meV wurde fiir die elastische Streuung eine Energieauflssung von 0,3 meV
erreicht,

Das aus den experimentellen Daten bestimmte Streugesetz S[Q, w ] wird mit verschiedenen
Modellen verglichen. Die Diskussion der kollektiven Anregungen wird an Hand einer Di-
spersionsbeziehung u,, [Q ] und einer Q-abhingigen Relaxiationszeit t[Q 1 gefuhrt, Beide
Funktionen wurden durch Anpassen von Modellparametern an die quasielastische Streuung
[de Gennes narrowing ] bestimmt, Daneben wurde versucht Wy, [Q 1] direkt aus dem gemes~
senen S[Q, w] durch Bestimmung des vierten Moments zu gewinnen,

Besonderen Wert wurde auf die Untersuchung der Temperaturabhingigkeit der quasielastischen
Streuung fur Q-Werte gelegt, die dem ersten Maximum des statistischen Strukturfaktors ent~

sprechen., Die Ergebnisse werden im Sinne eines von Schneider u.a. vorgeschlagenen Modells
diskutiert, das den Phasenubergang flussig-fest mit dem ersten Minimum vonAw LQlverknupft.
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Einleitung

Bei der thermischen Bewegung der Atome in einer FlUssigkeit knnen im Prinzip

zwei Bewegungstypen unterschieden werden: Einteilchenbewegungen und kollektive
Bewegungsmoden, Wihrend fir den ersten Fall einfache Modelle vorliegen, sind
letztere noch nicht vollig verstanden. Zwar kénnen mit Hilfe der Hydrodynamik
kollektive Anregungen grofer Wellenldngen beschrieben werden., Zum Verstdandnis
von mikroskopischen Anregungen mit Wellenléngen von der GrsBenordnung der Atom-
abstéinde ist jedoch eine Erweiterung dieser Theorie notwendig, was bisher nur auf

phénomenologische Weise msglich ist,

Eine mikroskopische Theorie, die es gestattet, alle experimentellen Daten ohne zu-
sdtzliche Annahmen auf die Wechselwirkung der Atome untereinander zurickzufihren,
existiert bisher nicht, Dies liegt letzthin daran, dal bei den im Vergleich zu Gasen
hohen Dichten in Flussigkeiten jedes Atom mit einer groBen Zahl von Nachbarn
wechselwirkt, die mathematische Behandlung eines so komplizierten Vielteilchen-
systems aber nicht durch einen dhnlich hohen Ordnungsgrad erleichtert wird, wie zum
Beispiel im Falle eines idealen Kristallgitters. Unsere Kenntnis und die Beschreibung
des flussigen Zustandes ist daher noch viel unbefriedigender, als die physikalische

Beschreibung der beiden anderen Aggregatzustinde.

In Anbetracht dieser Schwierigkeiten ist es naheliegend, daB man sich zundchst mit
"einfachen", das heifit monoatomaren Flussigkeiten befalt, wie sie mit den flUssigen

Edelgasen und Metallen vorliegen.

Informationen Uber Struktur und Bewegungsvorginge erhtlt man vor allem aus Streu-
experimenten. Langsame Neutronen sind fur solche Experimente besonders geeignet.

Da ihre de Broglie Wellenlinge in der Grsenordnung weniger Angstrsm liegt, kdnnen
aus den bei der Sireuung aufiretenden Interferenzen Aussagen Uber die im zeitlichen
Mittel vorliegende Struktur gemacht werden., Im Gegensatz zu Rontgenstrahlen ksnnen
auBerdem die an das Streusystem abgegehenen oder von diesem aufgenommenen Energie-

Ubertrdge gemessen werden, da diese mit der Energie der Neutronen vergleichbar sind.
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Der Vorteil der Neutronen gegeniber geladenen Teilchen besteht darin, daB sie
wegen der fehlenden elektrischen Ladung sehr tief in jedes Material eindringen

ksnnen, wodruch storende Oberfldcheneffekte vermieden werden.

In der vorliegenden Arbeit wird das dynamische Verhalten von flussigem Gallium

mit Hilfe der Streuung langsamer Neutronen untersucht. Gallium streut vorwiegend
kohdrent, so daB aus der Streuverteilung der Neutronen Aussagen Uber kollektive
Bewegungen der Atome gemacht werden ksnnen. Bei rein inkohdrenter Streuung wirde

man nur [nformationen tber Einteilchenbewegungen erhalten [s. Kapitel 11,

Die Winkel- und Energieverteilung von Teilchen, die an einem Vielteilchensystem
gestreut werden, wird mit einem von van Hove [1] 1954 entwickelten Formalismus
beschrieben. Dabei wird der Streuquerschnitt als Fourriertransformierte einer zeitab-
hdngigen Verallgemeinerung G Lr,t] der von Zernike und Prins [2] eingefUhrten
Paarkorrelationsfunktion glr] ausgedrickt. Wegen der fur klassische Systeme sehr
anschaulichen Bedeutung der orts- und zeitabhingigen Korrelationsfunktion GI[r,t]
wird der van Hove Formalismus in Kapitel | kurz beschrieben. Aufgrund des be-
schréinkten Bereichs von Energie~ und Impulstbertréigen, die gemessen werden kénnen,
ist jedoch eine direkte Bestimmung von Glr,t] nicht msglich. Beim Vergleich von
Mefresultaten mit der Theorie sind wir daher auf mehr oder weniger phinomenologische
Modelle angewiesen, von denen einige im Anschluf3 an den van Hove Formalismus be-

handelt werden,

In alle diese Modelle geht als unbekannte GrsBe das Paarpotential vIrl ein. Im
Prinzip l&Bt sich vIr] aus der Paarverteilungsfunktion glr] mit Hilfe von Integral-
gleichungen [3, 4, 51 berechnen, bei deren numerischer Losung im Falle der flUssigen
Metalle jedoch Konvergenzschwierigkeiten aufireten. Rechnungen dieser Art wurden da-
her im Rahmen der vorliegenden Arbeit nicht durchgefuhrt, Es wurde jedoch umgekehrt
eine dieser Integralgleichungen, die Percus - Yevick-Gleichung [4], herangezogen,
um mit einem hard core Potential den unbekannten Strukturfaktor fur flussiges Gallium

bei 1253 K zu berechnen, was in diesem Fall analytisch moglich ist [61].
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Im Kapitel 1l werden Experimentiertechnik, Durchfthrung der Experimente und
die Auswerfung der Streumessungen beschrieben. Nach dem Vergleich der MeRer-
gebnisse mit den Modellen von Sears [11], Lovesey [12] und von Pathak und
Singwi [15] im Kapitel [11-3 folgt in 111-5 die Diskussion der quasielastischen
Streuung in Abhdngigkeit von der Temperatur, die im Zusammenhang mit einer
von Schneider v.a. [7]1 kirzlich vorgeschlagenen Theorie fur den Phasenibergang

flussig - fest von Interesse ist,



I. Theoretische Grundlagen

=1 Korrelationsfunktionen und Streugesetz

Die Streuung langsamer Neutronen an einer Flussigkeit wird gewshnlich mit Hilfe
des van Hove Formalismus beschrieben: In erster Bornscher Néherung und unter Ver-
wendung des Fermi-Pseudopotentials verknUpft dieser die Korrelationen der atomaren
Bewegungen mit dem gemessenen doppelt-differentiellen Wirkungsquerschnitt der

Neutronen in folgender Weise:

dzo b2

K - = - -
_do _ b G[r,t]exp{i[Qr-w'r]} dFdt 1=
dQ dw T 1<: ”

Dabei bedeuten h W und hQ den Energie- bzw. den Impulstbertrag, den ein

Neutron beim Stofl an das System abgibt oder von diesem aufnimmt :

HQ = hlk-k |
(e}
2
ond hw = —2Ltk2-k2]
m [o]

m ist die Masse, |_<0 und k sind die Wellenzahlvektoren des Neutrons vor und nach
dem Stof3. b steht fur die gebundene Sireuamplitude eines Kerns, Die Korrelations-

funktion GU[r,t] ist definiert durch:

G[F,f]=—l1—l ZJ.dF’<6[F+§i[o]-F’]6[F’—Ri[t]]> -2
i

6[...1 ist die Diracsche Delta~Funktion. RI [o] und Ri[t] sind die Heisenberg-

operatforen

iHt _iHt
R.[t] = e h Ri[o] e h

die zur Zeit t= o die Position des j~ten Atoms und die des i-ten Atoms zur Zeit

t anzeigen,
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Mit der Klammer <....> wird die thermische Mittelung Uber irgendein voll-

stdndiges System angedeutet,

G [r,t] ist im allgemeinen eine komplexe Funktion. Real- und Imagindrteil sind

durch das Fluktuations-Dissipationstheorem [81 verknUpft:
Im Glr,tl = —tg [, 21 Re Glr,t] I -3

van Hove hat gezeigt, dafl der Realteil von Glr,t] die Dichtefluktuationen be=
schreibt, die durch kollektive Anregungen oder Einteilchenbewegungen verursacht
werden. Der imagindre oder dissipative Teil von Glr,t1 ist ein MaB fur die Ant-
wort des Systems auf eine Gulere Stérung, wie sie zum Beispiel durch ein Neutron
hervorgerufen wird, Nach 1-3 kisnnen demnach die Stérungen aus den Dichte-

fluktuationen im Gleichgewichtszustand berechnet werden.

Im klassischen Grenzfall wird aus 1-2:

Glrtl = - < 56 (r +R;[0] - RLH]1> = |- 4

Z

‘rlT < T8 [r+RIoT=RI11I>+ =< I 6 [r+R.[ol=R [t1]>=
| N |

I i?&i i

i=i
= G [r,t1+ G, [r,t]
s d

Ri [o] und R.[t] sind nun Vektoren, die die Position des i-ten Teilchens zur Zeit
t =0 bzw, des j-ten Teilchens zur Zeit t anzeigen. GS [r,t] wird Selbstkorre~
lationsfunktion, Gd [r,t] Paarkorrelationsfunktion genannt. Die beiden Funktionen
haben folgende anschauliche Bedeutung: Gs [r,t] ist ein MaB fur die Wahrschein-
lichkeit, das zur Zeit t =0 bei r =0 befindliche Atom zur Zeit t im Abstand r
zu finden und entsprechend gibt Gd [r,t]1 die Wahrscheinlichkeit an, zur Zeit t
ein Atom im Abstand r zu finden, wenn sich zur Zeit t =0 ein anderes Atom bei

r = 0 befunden hat.
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Der Index d ["distinct"] deutet an, daf das zur Zeit t =0 bei r =0 befind-

liche Teilchen von der Zdhlung ausgenommen wird.

Aus den Definitionen -4 folgt fur t=10
Gs[r,o] =0 [r] Gd[r,o] = glrl |1=-5

glr] ist die bekannte statische Paarkorrelationsfunktion, die zur Beschreibung der

Streuung von Rontgenstrahlung an Flussigkeiten eingefuhrt wurde,

Weiter folgt aus den Definitionen:

Gl-r, -t = G rr,t]
S S

| -6

Gl-r,-t] = G [r,t]
Daraus ergibt sich, daB die Fourriertransformierte von G l[r,t] eine reelle Grsfle
ist, obwohl GIlr,t] im allgemeinen komplex ist. Man nennt

S[Q,w]=7.]|-r—ﬂ exp {i[é?-wt]} Glr,tl1dr dt -7
das kohdrente Streugesetz. Es hdngt nur von den Eigenschaften des Streuers ab und
gibt die Wahrscheinlichkeit an, mit der bei einem vorgegebenen Impulstbertrag HQ
die Energie h w an das streuende System Ubertragen wird,
Die Beziehung I-1 [aBt sich mit -7 schreiben:

2
do .2 k
m—(ﬂ-——b T(:XS[Q,(.U] ]-8

wobei die Eigenschaften des Streuers und die der benutzten Strahlung durch zwei
separierte Ausdricke beschrieben werden, Ebenso wie Glr,t] kann auch S[Q,w ]

in zwei Anteile aufgespalten werden,
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S[IQ,w] = SS[Q,w]+Sd[Q,w] -9

Ss [Q,w] nennt man das inkohtirente Streugesetz. Aus der Bedeutung von GS Cr, 1]
folgt, daR Ss [Q,w ] nur Information Uber Einteilchenbewegungen enthdlt, widhrend
Sd [Q,w ] die Interferenzen beschreibt, die durch Beugung an verschiedenen Atomen
erzeugt werden. Im allgemeinen enthdlt ein Streuer kohdrente und inkohdrente An-

teile, so daB gilt:

2 2 2

total sto’ral - binc s coh S I-10

Da Gallium ein nahezu rein kohdrenter Strever ist, wird im folgenden nur das ko=
hdrente Streugesetz behandelt. STQ,w ] erfullt bestimmte Summenregeln oder Mo-
mentenrelationen, wie sie von de Gennes [9] zum erstenmal abgeleitet wurden.
Diese konnen herangezogen werden, um sowohl MeBergebnisse als auch Modellrech-

nungen zu Uberprifen,

Das n-te Moment ist definiert durch den Ausdruck:

w S[Q,wldw =11

8§¢—8

wn—

Im klassischen Grenzfall und unter der Voraussetzung, daf das Potential, das ein
Teilchen sieht, sich als Summe von Paarpotentialen schreiben &8t :

U[r],r 1= L V[rii] =12

2 N i<i

ergibt sich nach de Gennes fur die ersten Momente:

Wy, =0 fur n ungerade

o, = SIQl =13
kT
wy = lm Q’

3k, T 2
G- oy {2 ale 2] ot 2 1L catqal1dr |

a2
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Dabei ist der statische Strukturfakior S[QI mit der Paarkorrelationsfunktion g [r]
durch die Beziehung verknupft:

5[Q1-1=J exp {iér'} [glrl=11dr |- 14

Bei einer zu kleinen Einfallsenergie der Neutronen reicht der Integrationsbereich
auf der Energieverlustseite des Streugesetzes nicht aus, um die hsheren Momente
nach 1-13 zu bestimmen, Mit Hilfe des Prinzips vom detaillierten Gleichgewicht [10]

kann jedoch diese Schwierigkeit behoben werden.

Es gilt:
hw
SIQ, -w] = eF';—T SIQ,w]l [-15

Daraus folgt, daB Streuvorgiinge, bei denen das Neutron Energie verliert, um einen
Faktor exp [hw/ kBT] wahrscheinlicher sind, als solche, bei denen es Energie ge-
winnt. Es ist daher naheliegend, daB man eine neue Funktion So [Q,w ] definiert:
hw/2 kBT
So[Q,w] = e SIQ,wl = SOEQ, -w] [-16

In dieser Darstellung lassen sich die Momente fur das gemessene Streugesetz bestim-

men, wobei mit |-16 sich die Beziehung I-11 schreiben l&Rt:

- n hw
“’n_z ! wcosh[—z—lz;r] So[Q,w]dw

-2 Die Modelle von Sears, Lovesey und Pathak-Singwi

Ziel dieses Abschnittes ist es, drei in letzter Zeit vorgeschlagene Modelle zur Be-
schreibung der Streveigenschaften einer Flussigkeit grob zu skizzieren, wobei ver-
sucht wird, die wesentlichen Unterschiede herauszuarbeiten, Gemeinsam ist allen

Modellen die Fragestellung, die sich etwa wie folgt formulieren 1&Bt: Wie kann man
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die dynamischen Eigenschaften einer Flussigkeit beschreiben, wenn man voraus-
setzt, daB die statischen Eigenschaften und die Kréfte zwischen den Atomen be-
kannt sind, Spezifische Eingabegrsfen im Falle einer einfachen Flussigkeit sind

demnach der Strukturfaktor S[Q1 und das Paarpotential vIrl.

Die Funktion, die die dynamischen Eigenschaften beschreibt und der Messung zu-
gtinglich ist, ist das Streugesetz S[Q,w 1. Im hydrodynamischen Grenzfall
[Q—>0,w —> o] laBtsich SIQ,w ] aus den linearisierten Bewegungsglei-
chungen fur eine klassische Flussigkeit berechnen. In den Modellen von Sears[111]
und Lovesey [12] wird der fur den hydrodynamischen Bereich giltige Ausdruck fur
SIQ,w ] auf Impuls- und Energietbertridge exirapoliert, wie sie bei der Neutronen-
streuung aufireten, wobei dies so geschieht, daB die Summenregeln erfullt werden,
Letzteres ist eine Minimalforderung, die man an alle Modellrechnungen zu stellen
hat, Beide Autoren bedienen sich dabei einer Methode von Mori [131, die in der
Entwicklung der Gedichtnisfunktion in einem fortgesetzten Bruch besteht [ continued
fraction theoryl. Ohne auf den Zusammenhang zwischen Geddchtnisfunktion und
Streugesetz einzugehen, sei hier nur vermerkt, dafl bei dieser Methode mit jedem
Entwicklungsglied jeweils das ndchst hshere Moment automatisch erfullt ist, Die
Entwicklung wurde in beiden Fillen so weit getrieben, daB alle Momente bis ein-

schlieBlich zum vierten richtig beschrieben werden,

Im Grenzfall Q —> @ sollte S[Q,w] in den bekannten Ausdruck fur das freie

Gas Ubergehen. Aus der Tabelle am Ende dieses Abschnittes ist zu entnehmen, welche
der bisher genannten Forderungen von den verschiedenen Modellen erfullt werden. Das
Ergebnis von Sears fur das Streugesetz 1&Bt sich in der gleichen allgemeinen Form schrei-
ben, wie sie in der linearen Response Theorie abgeleitet werden kann und zum ersten-

mal von Kadanoff und Martin [14] angegeben wurde:

2 2 ,
s1Ql wo[Q] Q- T'[Q,wl

T 2 2
{wz-wg[QH wlQ? T [Q,w]} +{ w2 T'IQ,w 1}

S[IQ,wl= | - 17

wi[Q] = kBT Qz/m S[Q1] ist das normierte 2. Moment von S[Q,w]. wo[Q]
wird auch gelegentlich isotherme Dispersion genannt, T'[Q, w] und T [Q,w]

sind der Real- bzw. der Imagindrteil der komplexen Dampfungsfunktion T [Q, w].
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Die asymptotische Form von T [Q,w] im Grenzfall Q —> 0 [&Bt sich aus den

linearisierten hydrodynamischen Gleichungen ableiten:

_[_Y-ch

TIQwI] = 5
iw+aQ

+ b

Dabei ist Y das Verhdlinis der spezifischen Wérmen Cp/cv‘ a=A/p c, ent=
halt die Warmeleitfahigkeit A und die Dichte p , wihrend in b=14/31+§E1/P
die Scherviskositdt M und die Volumviskositdt £ eingehen., c steht fur die iso-

therme Schallgeschwindigkeit.

Durch eine einfache Interpolation zwischen dem Grenzfall kleiner Q und dem be~
kannten Ausdruck von TI[Q,w] fuUr das freie Gas, konnte Sears unter Berticksichti-
gung der Momentenrelationen obigen Ausdruck fur den der Neutronensireuung zu-

gdnglichen Bereich erweitern:

, [y-11- w’IQ]  wA[QI-Y w Q]
Q' TIQ,wl= 5 + —
. eaQ .
W+ _E—:F—G—-Q— iw+T [Q]
8k T 1/2 |-18
. _ B
mit €= {—-—-2——-—-——-—}
T em
2
[w2lol- Yywlol] , 51"
und T[Q]={ © 5 40 + ETQ
b~ Q
Die einzige unbekannte Grsfle in | - 18 ist u)oo[Q] . Esgilt:
3k, T 2
wliQl = —— Q2 + 2 | a7 g1 221 11 - cos 1-19
@ m m aZZ

woo[Q] wird bei Sears Hochfrequenzdispersion genannt und ist durch die Wurzel

aus dem Verhdlinis vom 4. zum 2, Moment gegeben.
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Wesentlich einfacher stellt sich das Ergebnis fur S[Q, w1 nach Lovesey dar:

2 2 2
s[Q1l wo[Q]°T[Q]'[wm[Q]- wo[Q]]
7 |-20

T 2
{ we TIQIL wo- w? [Q]]} +{ o2- wi[m}

(e o]

SlQ,wl=

Obwohl die Herleitung dieses Ausdrucks auf andere Weise erfolgt, 1&Bt er sich
aus dem Sears-=Ergebnis gewinnen, wenn Y= 1 gesetzt wird. Eine numerische
Auswertung von [-18 zeigt, daBl dies fur den von der Neutronenstreuung erfa3ten
Q-Bereich nur eine unwesentliche Korrektur ergibt, Daraus laBt sich schlieflen,
dafl die Einfachheit des Ausdrucks 1-20 damit erkauft worden ist, dafl der hydro-

dynamische Grenzfall nicht mehr richtig wiedergegeben wird.

Letzteres gilt auch fur das Modell von Pathak und Singwi [ 15]. Leider l&Bt sich das
Ergebnis dieser Autoren nicht auf die Form des Kadanoff-Martin Ausdrucks bringen,
was einen Vergleich mit den Modellen von Sears und Lovesey erschwert. Es wird nur

sehr wenig an Information benstigt, um das Streugesetz zu berechnen:

2 2
stQl ZwO[Q]-w' XIx]

T

SIQ,wl= 5

4 U4 2
{wz-[ w2 [Ql-3wrQl] X[xlz} +{[ W IQl-3 wzmnxm}
(o 0] (e} (e0) Q0

|- 21
mit  x = W/ o2 [Q]- w [Q1]
Q0 (o)

, 3/2 -x
und X[x] = W X e

) d"_' 3/2 -x
X[x] = x=-V T x e cerf[{ Xl cerflx]: Komplexe Fehlerfunktion

Fur w= o vereinfacht sich | =21 zu

{ 2 2 1/2
_s[Ql woo[Q]- wo[Q]

S[Q,ol 5
2T wo[Q]
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dies entspricht dem Ergebnis von Lovesey, wenn man fir t[Q] setzt:

| -1/2
QI =\I—2Tl[wi[cu - wi[cm

wie es von Lovesey vorgeschlagen wurde,

Mit den Arbeiten von Akcasu und Daniels [16]1 und von Murase [17] liegen
weitere Modelle fur das Streugesetz vor, die den hier beschriebenen sehr &hn-
lich sind, Es l&Bt sich zeigen, daB sie sich vom Lovesey~Ergebnis im wesent-
lichen durch die verschiedenen Ansidtze fur t[Q1 unterscheiden, Wahrend
Murase tIQ1 als konstant annimmt, wihlen Akcasu und Daniels eine etwas
komplizierte Funktion, die bei Q =0 im Gegensatz zu [-22 einen realisti~

schen endlichen Wert hat.,

hydrodyn.  nulltes 2.Moment 4,Moment freies Gas

Grenzfall Moment
Sears jo fa ja jo ja
. + . . . . Tt
Lovesey nein ja ja ja nein
. . . . . . . T+
Pathak-Singwi nein ja ja ja nein

+ Warmeleitfahigkeit wurde vernachlassigt, Die Triplettstruktur von S[Q,w ]

fur kleine Q wird jedoch richtig wiedergegeben.

++
stimmt nur im Spezialfall w=o

| - 22
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Il. Experimente

[1-1 Das Drehkristall-Flugzeitspekirometer

Die Neutronensireuexperimente wurden mit dem Drehkristall-Flugzeitspektrometer

am Forschungsreaktor FR2 in Karlsruhe durchgefihrt, Fig. 1 zeigt ein Schema der
experimentellen Anordnung.

Das aus dem Reaktor austretende Neutronenspekirum wird in der mit flussigem Wasser=
stoff gefullten Moderatorkammer der kalten Quelle zu kleineren Energien verschoben.
Ein Beryllium-Filter verhindert, da8 Neutronen mit einer Energie > 5.2 meV auf
den Drehkristallmonochromator aufireffen., Dieser besteht aus einem zylindrischen
Pb-Einkristall [Durchmesser 3 cm, Hshe 7 cm], der so geschnitten wurde, daf3 die
111 Ebenen parallel zur Zylinderachse liegen. Der Kristall wird von einem Synchron-
motor angetrieben. Bei jeder vollen Umdrehung werden entsprechend der Braggbe-
ziehung n\ = 2d sin © zweli kurze Pulse monoenergetischer Neutronen in Richtung
2© erzeugt. Durch je einen Kollimator vor und hinter dem Drehkristall wurde der
Winkel © auf 45° festgelegt. Das ergibt mit einem Netzabstand von 2.852R
eine Energie von 5 meV fur die auf die Probe auftreffenden Neutronen, da wegen

des Berylliumfilters hshere Ordnungen nicht auftreten ksnnen,

Auf einem Kreisbogen mit einem Radius von 200 cm, in dessen Zentrum sich die Probe
befindet, sind Detektoren angebracht, in denen die gestreuten Neutronen nachgewiesen
werden ksnnen, Es wurden He3— Zashlrohre verwendet [Druck 4 atm, Durchmesser 1 inch,
Lange 12 inch], von denen je 3 elekirisch und mechanisch zu einer Detektorbank zu-
sammengefalt wurden. Mit 20 solcher Detektorbinken wurde ein Winkelbereich von 90°
erfaRt. Um den ganzen Streubereich von 0° - 180° zu erfassen, muBte das Spekiro-

meter um eine vertikale Achse gedreht werden.

Die Energien der gestreuten Neutronen werden aus der Flugzeit bestimmt, die diese

benstigen, um den Weg zwischen Probe und Detektor zurtickzulegen.

Die Flugzeit wird mit einem Vielkanalzeitanalysator gemessen. Als Startsignal dient
ein Impuls, der von einer am Drehkristall angebrachten Magnetnadel erzeugt wird, die

in zwei um 180° versetzten Tonkspfen elektrische Impulse induziert,
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Fig. 2 zeigt das Blockschaltbild der im Experiment verwendeten elektronischen

Datenerfassung. Die von den Neutronen in den Zshlrohren ausgelssten Impulse

werden zundchst verstdrkt und dann Uber Hauptverstirker und Diskriminator einer

Codiermatrix zugeleitet. Dort werden sie entsprechend der Detektornummer co-

diert und zum Flugzeitanalysator weitergeleitet, Dieser wird durch den an einem

der beiden Tonkdpfe abgegriffenen Triggerimpuls gestartet. Der damit eingeleitete
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MeBzyklus ist in 1024 Kandle zu je 4)Lsec unterteilt. Ein Datenwort, bestehend
aus Experiment~, Detekior- und Kanalnummer wird dann im Puffer zwischenge-
speichert und von dort von der zentralen Datenverarbeitungsanlage MIDAS abge-
rufen. Von einem Plattenspeicher aufsummiert, kann dann das Ergebnis auf ein
Sichtgerdt, Lochstreifen oder Magnetband ausgegeben werden, Ein Ratemeter, das
den auf die Probe auftreffenden Neutronenflul anzefgr, steuvert eine Torstufe, die

so eingestellt werden kann, daB bei Abnahme des Flusses die Verbindung zur MIDAS-
Anlage unterbrochen wird. Damit wird erreicht, dafl das Verhdlinis aus registrierten
Streuprozessen zum Untergrund eine vorgegebene Grenze nicht unterschreitet. Zur
Uberwachung des MeRablaufs werden in vier Zshlern die Anzahl der Triggerimpulse,
die Monitorzdhlrate, die in die Flugzeiteinheit eingespeisten und die von der

MIDAS-Anlage angénommenen Impulse registriert und auf einen Drucker ausgegeben.

Drehkristall j ! j ‘j
[~ }V
Magnetnadel R 72 7 ”
Y A [ a
Abb.2 Blockdiagramm der Elektronik :_—_I
IF

Monitor - ]
EEETI C p (1 C py

x 6 s
2 9 8

£ 3% .§ g
[petentorbank [ W f——ihv | 0 fdf ¥ i 5% ——p & [ B3

5 ® 5 ! 0F

3 5 g B

3
lgetektorbonk |i}—{HVl D }———P [8) T a
A

VV - Vorverstdrker D - Diskriminator u. Impulstormer TK - Tonkopf T - Timer
M - Mischstufe G - Torstufe IF - impulsformer R -~ Ratemeter

HY - Hauptverstarker VZ- Verzdgerungsstufe Z1-4 Zahler DR - Drucker
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[1-3 Streuprobe

Abb, 3 zeigt die bei allen Messungen ver-
Abb.3 Streuprobe
wendete Streuprobe, Da Gallium insbesonders

__Gallium 99.999°%,
_——Quarzrohr

: Gadoliniumtolie
/Tantalbehiihlter

bei hohen Temperaturen gegen Metalle che-

misch sehr aggresiv ist, wurden dinne Quarz~
rshrchen [ Innendurchmesser 4 mm, Wand-
stirke 0,5 mm] als Probenbehdlter gewdhlt,

Diese wurden an beiden Enden zugeschmolzen

und in einem Tantalbehdlter zu einer Probe zu-

sammengesteckt. Tantal hat als rein kohdrenter

Strever den Vorteil, daBl auBBer unter dem Bragg-

winkel keine stérende elastische Streuung auftritt.
Die Gadoliniumfolien [0, 125 mm Stdrke] zwischen den Rshrchen sollten die Viel-

fachstrevung reduzieren [siehe Kapitel 11-5],

Fur die Messungen bei 305 K und 1253 K wurde ein Vakuumofen mit automatischer
Temperatur- und Druckregelung benutzt [ 18], Um den einfallenden Strahl nicht zu

sehr zu schwidchen, hat das Aluminiumgehduse in Hshe der Probe ein Fenster von 1 mm
Wandstdrke, Der Heizmantel aus Tantal ist von einem Strahlenschirm aus demselben Ma-
terial umgeben, Dadurch wird ein Aufheizen der Ofenwiinde durch Warmestrahlung ver-
mieden. Bei einem Druck von 2 x ]0-5 bis 2 x 10-6 Torr konnte mit Hilfe einer Was-~
serkthlung das Ofengehduse auf Zimmertemperatur gehalten werden. Die Temper‘a‘rur

im Innern des Ofens, die wihrend der Meldaver auf T 3 Grad konstant war, wurde

mit einem Nickel-Chromnickel Thermoelement gemessen.

Fur die Messung der quasielastischen Streuung kurz ober- und unterhalb der Schmelz-
temperatur von Gallium wurden zwei Heiz- bzw, Peltierkihlelemente verwendet. Die
Probe war in diesem Fall in einem Behdlter untergebracht, der mit Argon geflutet wer-

den konnte, um ein Beschlagen der Quarzrshrchen mit Luftfeuchtigkeit zu verhindern,
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I1-4 Auswertung der Flugzeitspekiren

Zu jeder Messung an einer Streuprobe wurde eine Leermessung durchgefihrt, um
den EinfluBl der Lufistreuung sowie der Streuung am Probenbehdlter und den Ofen-
winden zu eliminieren. Die von der MIDAS~Anlage gespeicherten Rohdaten wur-
den auf ein Magnetband ausgegeben und mit dem Programm TIFLIS ausgewertet.

Eine detaillierte Beschreibung des Auswerteverfahrens wurde an anderer Stelle ge-
geben [19].

Um den doppelt-differentiellen Wirkungsquerschnitt aus den Kanalinhalten berech-
nen zu kdnnen, mufl der Neutronenflu am Ort der Probe und die Empfindlichkeit
der Detektoren bekannt sein, Durch Aufnahme einer FluBBkarte mit Hilfe eines
BF3-Zdhlrohres [Reuter-Stokes, RSN 13741 wurde die Intensitttsverteilung des auf
die Probe auftreffenden Neutronenstrahls bestimmt, Die Empfindlichkeit des BF ,-

3
Zshlrohres wurde berechnet [201],

Zur Bestimmung der Empfindlichkeit der Detektoren bei der Einfalls energie E,
wurde eine Vanadiummessung durchgefthrt, Da Vanadium ein nahezu rein inko=
hdrenter Streuer ist, dessen Streuquerschnitt gut bekannt ist, kann mit Hilfe der
FluBkarte die Empfindlichkeit der Detektoren fir die Energie E, bestimmt werden.
E[Eo] ergibt sich aus dem Verhdlinis der in der Vanadium-Linie enthaltenen Zshl-
rate und dem aus dem Debye-Waller Faktor und dem Streuquerschnitt berechneten

theoretischen Wert,

Nach Carvalho [20] wird € [EK] in guter Naherung beschrieben durch:

‘°2/\FET<]

E[EK]=c]'[1-e =1
Die Konstante ¢, hdngt nur vom Fulldruck der verwendeten Zshlrohre ab, Nach [20]
ergibt sich fir He = Zdhlrohre mit 4 atm Fulldruck aus Transmissionsmessungen fur <5
ein Wert von 5.6, Die Konstante o kann damit aus € [E°] berechnet werden. Sie
berucksichtigt die Einflusse auBerhalb der Zghlrohre [Luftstreuung, Streuung an Be-~

hdlterwtéinden und =fenstern, unterschiedliche Einstellung der Diskriminatoren].
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° kann auch ohne Zuhilfenahme einer Vanadiummessung berechnet werden, Dies
hat jedoch den Nachteil, dafl msgliche Unterschiede in der Empfindlichkeit der

Zidhlrohre und in der nachfolgenden Elektronik nicht berticksichtigt werden.

Die Auflssungsfunktion des Spekirometers 1&Bt sich ebenfalls aus einer Vanadium-
messung bestimmen, Sie konnte in guter Ndherung durch eine Gau3kurve beschrie~

ben werden, mit einer winkelabhdngigen Halbwertsbreite von 0,25 bis 0,35 meV.

Mit Kenntnis der Empfindlichkeit und der Zahl der auf die Probe pro Monitorimpuls
auftreffenden Neutronen &6t sich der doppeltdifferentielle Wirkungsquerschnitt aus

den Kanalinhalten wie folgt berechnen :

d20 [Pk - Lk * NORFAK - KORRJ KORFAK

= -2
d? dE AQ-N.NRHO - e[E1- A,

Hierbei bedeutet :

k = Laufindex fur die Kanalnummer

Ek = dem k-ten Kanal zugehsrige Energie

Pk = Kanalinhalt in der Probenmessung

Lk = Kanalinhalt in der Leermessung

KORFAK = Korrekturfaktor, der die Absorbtion in der Probe bertcksichtigt [211,
NORFAK = Normierungsfaktor, der durch unterschiedliche Mef3zeiten von Proben-

bzw. Leermessung bedingt ist und aus dem Verhdlinis der Monitorzihl-
raten berechnet wird.
AQ = durch Abmessungen der Detektorbank bestimmter Raumwinkel, unter dem

diese von der Probenmitte aus gesehen wird.

N = Gesamtzahl der wihrend einer Messung auf die Probe auftreffenden
Neutronen,
NRHO = Teilchenzahldichte in der Probensubstanz
A EI< = Energieauflsosung eines Flugzeitkanals
KORR = Korrekturfaktor, der die Absorbtion der vom Probenbehdlter gestreuten

Neutronen im Probenmaterial bertcksichtigt.
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Die zu den einzelnen Kandlen gehsrenden Energien EI< ergeben sich dabei aus
der Differenz zum Kanal KPEAK, dem Linienmaximum der elastisch gestreuten
Neutronen:
[t / AT]2 - E
o )

E, = 5 IN-3
[K - KPEAK + T_/ ATI

Dabei ist AT die Zeitkanalbreite und To die Zeit, die ein Neutron mit der Energie

Eo braucht, um den Weg von der Probe zum Detektor zu durchfliegen.

Mit dem Energietbertrag

und dem Impulsibertrag

1/2
th= {Zm[Eo+Ek—2d EO-E cosy ]}

k

[4Bt sich dann mit [2] das symmetrisierte Streugesetz berechnen:

'hu)k
' , E 2kp T 42
_ AT o B 0

Um das Streugesetz fur beliebige Q,w =~ Werte zu erhalten, wurde ein Inter-

polationsprogramm benutzt.

I1-5 Vielfachstreuung

Ein Vergleich von MeBresultaten mit der Theorie ist an die Voraussetzung geknipft,
dafBl nur einfach gestreute Neutronen beobachtet werden, Bei einem Streuexperiment

treten aber immer Vielfachstreuprozesse auf, die eine nicht zu vernachldssigende

Fehlerquelle darstellen. Einer Reduzierung der Vielfachstreuung durch Verwendung
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dinner Proben sind aus Intensitédtsgrinden Grenzen gesetzt, Die daher notwendigen
rechnerischen Korrekturen sind im Prinzip sehr einfach durchzufthren, erfordern je-
doch lange Rechenzeiten, Das Programm VIPER [22], das die Vielfachstreuung in
einer unendlich ausgedehnten Platte berechnet, wurde dahingehend abgetndert, daf3
es fur die im Abschnitt 11-3 beschriebene Probengeometrie verwendet werden konnte.
Abb, 4 zeigt das Ergebnis einer solchen Rechnung fur das Streugesetz von Gallium
bei 305 K und einem Energietbertrag von 1 meV. Der Wirkungsquerschnitt fir einen
Einfachsireuzprozess wurde dabei nach dem Modell von Lovesey berechnet. Wie man
sieht, wird die Vielfachstreuung bei Verwendung der "Vielfachstreuprobe" nur um etwa

einen Faktor 2 reduziert., Der grofie Beitrag der Mehrfachstreuprozesse zum Streuge-
setz im Bereich Q < 2R~ ] macht eine Auswertung der MeBergebnisse fur kleine

Wellenzahlen sehr schwierig, da das korrigierte Streugesetz zu sehr vom verwendeten

Modell abhéngt,

S(Qw)

100 -100

Abb., 4 Das Streugesetz von Gallium
bei 305 K als Funktion von Q
und einem Energietbertrag von 104
1 meV vor und nach der Korrek~
tur fur die Vielfachstreuung, Der
Wirkungsquerschnitt fur einen
Einfachstreuprozel wurde nach
dem Modell von Lovesey be-
rechnet, Die im Experiment ver- H
wendete Streuprobe wird als
"Vielfachstreuprobe" bezeichnet,

unkotrigiert

Vieltachstreuprobe

“~Plattengeometrie

0,11 0l

QA" ——
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1. MeBergebnisse und Diskussion

Es wurden die Flugzeitspektren von flussigem Gallium bei einer Einfallsenergie von
5.2 meV fur 36 verschiedene Streuwinkel zwischen 1.5° und 165° aufgenommen,
Die Temperatur der Probe betrug in einem Falle 305 K [Schmelztemperatur von
Gallium: 301 K1, wihrend fur eine zweite Messung eine Temperatur von 1253 K
gewdhlt wurde, Um eine vernunftige Zéhlrate im inelastischen Teil der Spektren zu
bekommen, war in beiden Féllen eine MeBdauer von etwa 14 Tagen notwendig. Fir
die Messung der quasielastischen Streuung bei Temperaturen von 273, 285, 293, 301,
313 und 323 K geniigte hingegen eine Mef3zeit von jeweils 24 Stunden, da nur solche
Streuwinkel von Interesse waren, die dem ersten Maximum des Strukturfaktors ent-
sprechen, In diesem Bereich ist die Streuwahrscheinlichkeit fur kleine EnergieUber-
triige am groften, Fur die Leermessung wurde etwa ein drittel der Mef3zeit verwendet,

die fir die Probenmessung aufgewendet wurde,

Abb. 5 zeigt ein Beispiel fur die Rohdaten, wie sie wihrend einer laufenden Messung
auf dem Sichtgerdt der MIDAS-Anlage eingesehen werden kénnen, Die Untergrund-
korrektur ist hier jedoch bereits durchgefthri. Um die Statistik zu verbessern, wurden
auBerdem jeweils 4 Kandle zusammengefat., Am auffallendsten ist die Verbreiterung
der quasielastischen Linie bei der hsheren Temperatur, die durch die groflere Diffusions~
konstante verursacht wird, Es muf8 darauf hingewiesen werden, dafl die Maxima der
Streuverteilung bei 1253 K sich bei der Umrechnung der Flugzeitspekiren in SIQ, w ]
zu W= 0 verschieben, An diesem Beispiel wird deutlich, daB die Diskussion der
inelastischen Streuung an Hand von Flugzeitspekiren sehr leicht zu Fehlinterpretationen

fuhren kann.
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. 5 Beispiele fur die gemessene Streuung am flUssigen Gallium bei 305 K [al
und 1253 K [b1 in drei verschiedenen Streurichtungen. Aufgetragen ist
die Zashlrate pro Flugzeitkanal [Breite 16 L sec]. Die Lage der elastisch
gestreuten Neutronen ist durch einen Pfeil gekennzeichnet.
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I11-1 Das Streugesetz von Gallium bei 305 K

Abb, 6 zeigt das symmetrisierte Streugesetz So [Q,w] fur flussiges Gallium bei
einer Temperatur von 305 K als Funktion von Q fur ausgewdhlte Energietbertra-
ge hw . Es wurde mit dem in Abschnitt 11-4 beschriebenen Verfahren aus den
Flugzeitspekiren bestimmt und mit dem Modell von Lovesey auf Vielfachstreuung

korrigiert,

Bei einem Vergleich mit dem Strukturfaktor [siehe Abb, 13, Seite 361 stellt man
fest, daB sich dessen Eigenschaften im Sireugesetz bei kleinen w-Werten wieder-
spiegeln. Fur grofle Energietbertrige treten hingegen an den Stellen der Maxima
von SLQJ1 Minima auf. Einige msgliche Erkldrungen fur dieses Verhalten werden

im folgenden aufgezeigt.

Einer der ersten und einfachsten Anstitze, das kohdrente Streugesetz zu beschreiben, -
wurde von Vineyard [23] vorgeschlagen. Mit Hilfe der im Kapitel 1-1 eingefthr-

ten Korrelationsfunktionen 4Bt sich dieser Ansatz schreiben:
Gd[r,’r] = Jdr’ glr'] Gs[r—r’,f] =1

Diese Beziehung ist wegen der anschaulichen Bedeutung der in Ill-1 eingehenden
Funktionen ohne weiteres verstindlich. Die Ndherung liegt in der Vernachldssigung

der Bewegung des Atoms, das sich zur Zeit + =0 in r =0 befindet. Mit Hilfe des

Faltungstheorems ergibt sich aus [lI=1 mit [-4 und 1-14 durch Fourriertransfor-
mation:

S[Q,w] = SinC[Q,w]' S[Q] |”“2
Gleichung [lI-1 wird deshalb auch Faltungsniherung genannt.

Da Sinc [Q,w] eine schwach verdnderliche Funktion von Q ist, sollte S[Q,w ]
demnach einen dem Strukturfaktor dhnlichen Verlauf haben. Dies ist nach Abb. 6

fur kleine Energien zwar der Fall, fir gro8e Energietbertrige versagt jedoch die

Vineyard-Naherung.
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Abb, 6 Sireugesetz von Gallium bei 305 K als Funktion von Q
fur ausgewdhlte Energietbertrige hw
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Qualitativ lassen sich die Eigenschaften des Streugesetzes erkldren, wenn man das
Phononenkonzept vom Festkosrper auf die Flussigkeit Ubertrdgt, wie das zum Beispiel

in dem Modell von Egelstaff [24]1 geschieht. Bei polykristallinen Materialien, deren
Streuspekiren in der Ndhe der Schmelztemperatur denen der flUssigen Phase sehr dhn-
lich sind, liegt ein solches Verfahren nahe. Kupfer mit einer Debye-Temperatur von
300 K und einem Schmelzpunkt von 1356 K, sowie Rubidium mit @D = 62K und
¥y 301 K sind Beispiele hierfur [25], Im Egelstaff-Modell werden fur Wellenzahlen,
die den Maxima von S[Q1] enisprechen, vor allem transversale Phononen angeregt,
die bei kleinen Energietberirdgen den Hauptbeitrag in der Frequenzverteilung liefern,
Mit zunehmender Energie nimmt der Anteil der transversalen Phononen ab, wihrend

der Beitrag der longitudinalen Phononen anwdchst, Dieser sollte sich im Streugesetz

zu beiden Seiten der Maxima von S[Q1] bemerkbar machen. Inwieweit sich mit

einem solchen Modell eine quantitative Ubereinstimmung mit den MeRergebnissen er-
reichen l&Bt, kann nur eine quantitative Rechnung ergeben. Da hierfir jedoch neben
der Frequenzverteilung eine mittlere Dispersion benstigt wird, die sich fur die kom-
plizierte Struktur von festem Gallium nur schwer beschaffen ldt, wurde eine solche
Rechnung nicht durchgefihrt. Eine einfache Erkldrung fur das Verhalten von S[Q,w ]
ergibt sich aus den Momentenrelationen: Da (:)2 proportional zu Q2 anwdchst, mufl

in dem Bereich, indem S[Q, w=0] mit groBer werdenden Q abfillt, das Streu-
gesefz bei hoheren Energietbertriigen mit Q ansteigen, Abb. 7 zeigt einen Vergleich
des experimentell bestimmten 2. Moments mit der theoretischen Kurve, Aus der Ab-
weichung bei Q-Werten 2> 3R~ ] laBt sich schlieBen, daB das gemessene Streu-
gesetz mit wachsenden w- Werten steiler abfallen mute, da zu 632 vor allem

grofle w beitragen. Das nullte Moment, das im wesentlichen vom Streugesetz bei
kleinen w bestimmt wird, stimmt dagegen recht gut mit dem von Narten [26] ge-
messenen Strukturfaktor berein. Ohne Korrektur fur Vielfachstreuprozesse ergeben

sich fur (:)o und 6)2 zum Teil sehr viel hohere Werte. Es ist daher nicht auszuschlies-
sen, daB das in Abb, 6 dargestellte Streugesetz noch Anteile von der Mehrfachstreuung

enthdlt,
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Abb, 7 Nulltes Moment J)o und zweites Moment (32 des bei 305 K ge-

messenen Streugesetzes [+++ 1 im Vergleich mit dem Strukturfaktor
von Narten [26]1 und der theoretischen Kurve nach de Gennes [ 91 [—1]

[11-2 Hochfrequenzdispersion

Um das im vorigen Abschnitt diskutierte experimentelle Streugesetz mit Modell~
rechnungen vergleichen zu konnen, muB die Hochfrequenzdispersion w bestimmt
werden, Nach [-19 ist W gegeben durch den Ausdruck:

3k, T

2 BT 2 - 2 e
w [Ql = — Q +-%Jdr g[r]%—"ii-[l-cosazl

z

Sieht man vom ersten Term ab, so hat w_ eine dhnliche Form wie die Dispersion

der Phononen in einem Festksrper. Fur die Kraftkonstanten steht hier die zweite Ab=
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leitung des Paarpotentials und die Summe Uber die Gittervektoren ist durch ein Inte-
gral ersetzt, wobei wegen der kontinuierlichen Verteilung der Atomabstinde die
Paarverteilungsfunktion glr] als Gewichtsfaktor auftritt. Auch bei Modellen, die
nicht vom Festkdrper ausgehen, &6t sich also Uber w_ eine Analogie zum Pho-

nonenkonzept des Festkdrpers herstellen,

Um W nach 1-19 berechnen zu kénnen, mussen Ndherungen gemacht werden, da
das Paarpotential v[r] nicht bekannt ist, Ahnlich wie bei Hubbard und Beeby [271]
wurde daher angenommen, daBl die mit glr] gewichtete erste und zweite Ableitung
von vIr] Funktionen sind, die im wesentlichen aus einer scharfen Linie an der Stelle
r bestehen und somit durch 8 ~Funktionen ersetzt werden ksnnen. Dabei entspricht

) der Lage des ersten Maximums von glr]., Man erhdlt dann die Naherungsformel :

9 3kBT 2 2 sinQr cosQr sinQr
W [Q] = — Q"+ uf 1-3Qr°-6 §’+6-————93} [11-3
© o [Qr] [Qr]

2 cosQr sinQr
-w2{1+3 ;-3 3°}
[Qr ] [Qr]
o o

Wenn S exakt mit dem Minimum von v[r] Ubereinstimmt, verschwindet der dritte
Term in [11-3 und die Gleichung geht in den von Hubbard und Beeby angegebenen

Ausdruck fur W Uber., Um die offenen Parameter w. und w, zu bestimmen, wurde

1
die Q-abhtngige Halbwertsbreite der quasielastischen Streuung AwlQ1, fur die sich

in den Modellen sehr einfache Ausdricke angeben lassen, mit Hilfe von 111-3 berechnet
und an die experimentell bestimmten Werte angepaf3t, Das Ergebnis ist fir eine Rechnung

nach Pathak und Singwi in Abb, 8 dargestellt,
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1
hAw([meV] Ga T=305K
2.5+
— Pathak - Singwi § Experiment
2.0+
Abb, 8
1.5 Halbwertsbreite des experimentell
bestimmten Streugesetzes S[Q, w]
im Bereich des Hauptmaximums des
Strukturfaktors SLQ1 [de Gennes
narrowingl,
1.04
[ ali')
25 3.0

Abb. 9 zeigt die auf diese Weise bestimmte Hochfrequenzdispersion. Zum Vergleich
ist die von Chen u.a. [28] angegebene Dispersion eingezeichnet, die mit Hilfe eines
Pseudopotentials berechnet wurde. Da Gallium zu den Elementen mit teilweiser homso-
polarer Bindung gehsrt und es nicht ausgeschlossen werden kann, daf8 Reste dieser Bin-
dung in der flussigen Phase erhalten bleiben, kann diese Methode zu falschen Ergeb-
nissen fuhren, Eine direkte Bestimmung des 4. Moments aus dem gemessenen Sireugesetz
ist sehr schwierig und wurde bisher nicht durchgefithrt, Der Hauptbeitrag zu (:\4 wird
von grofRen Energietbertrdgen geliefert, bei denen S[Q, w]l auf weniger als 1 %o
des Wertes bei = o abgefallen ist. In diesem Bereich ist die Statistik sehr schlecht
und kleine Fehler bei der Korrektur des Untergrundes machen sich sehr stark bemerkbar .
Trotz dieser Schwierigkeiten wurde versucht, woo auf diese Weise zu bestimmen. In

dem Q-Bereich, in dem dies msglich war, ist das Ergebnis in guter Ubereinstimmung

mit der nach der Néherungsformel 11-3 berechneten Hochfrequenzdispersion.
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w__, mit der N&herungs-

“_l,y Hochfrequenzdispersion
formel 111-3 berechnet [~ 2.~] und von Chen [28]

mit Hilfe eines Pseudopotentials bestimmt [ ~==~1.
Fur einige Q-Werte ist das auf das zweite Moment
normierte, experimentell bestimmte vierte Moment
eingetragen [ | || 1. Die isotherme Dispersion
wurde mit dem von Narten [26] gemessenen °

Strukturfaktor berechnet [—1.

Die isotherme Dispersion u)o[Q], die mit Hilfe des von Narten gemessenen
Strukturfaktors berechnet wurde, ist im unteren Teil von Abb. 9 dargestellt, So-
wohl W als auch W, zeigen fir kleine Wellenzahlen einen linearen An-

stieg in Q. Also:

und w =c Q furkleine Q
o o

Es gilt:
= isotherme Kompressibilitt

1/2

c, = [kBT/m S[oll und Slol = P, kBT-XT XT
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Fur <, ergibt sich ein Wert, der etwa mit der Schallgeschwindigkeit c Uberein-
stimmt, ¢ wird durch die adiabatische Kompressibilitat X, bestimmt, Im Falle von
Ga unterscheiden sich die spezifischen Warmen ¢ und c, und damit auch XT
und Xs nur sehr wenig, so dafl die Ubereinstimmung verstdandlich wird, Dagegen ist
€0 etwa von der gleichen GréBe wie die Schallgeschwindigkeit, die sich mit Hilfe
der elastischen Konstanten 1 fur einen harmonischen Festksrper berechnen laft,

dessen Dichte der flussigen Phase entspricht:

C
C ~ —'l']—' = 4 X 105 _C_In‘
® p sec

Die Analogie zur Dispersion der Phononen in einem Festkorper ist also auch hier ge-

geben,

[11-3 Vergleich der Mefiresultate mit den Modellrechnungen

Mit Hilfe der im Kapitel 1-2 diskutierten Gleichungen 1-17, 1-20, 1-21 wurde das
Streugesetz fur Gallium bei T = 305 K nach Sears, Lovesey und Pathak und Singwi
berechnet. Abb. 10 zeigt das Ergebnis dieser Rechnungen im Vergleich mit dem ge-
messenen Streugesetz fur Q-Werte von 2,5 bzw, 3K ] . Die offenen Parameter in
der Naherungsformel fur w wurden mit dem im vorigen Abschnitt beschriebenen
Verfahren zu w, = 16,2 meV und w, = 7,95 meV bestimmi, Fur die im Sears~

1 2
Modell benstigten Konstanten wurden folgende Werte eingesetzt [29]:

c = 0.0977 cal/gr Grad, A = 0.08 cal/cmsec Grad, p= 6.093 gr/cm3.

<, wurde aus cp, der isothermen Kompressibilitat XT und dem Ausdehnungsko-
effizienten o zu c, = 0.0888 cal/gr Grad berechnet, Der Wert fur die Scher-
viskositdt von M= 2,06 cp wurde einer Arbeit von Hunter und Hovan [30] ent-
nommen. Aus den Ultraschall-Absorptionsmessungen dieser Autoren konnte die Volum-

viskositdt zu €= 0,735 cp berechnet werden,

Obwohl! das Modell von Sears sowohl die Momentenrelationen erfullt, als auch im

hydrodynamischen Grenzfall und fir groBe Q gultig ist, sind die Abweichungen
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Abb. 10 Vergleich des gemessenen Sireugesetzes S[Q, w] bei konstantem Q fur T = 305K
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vom gemessenen Sireugesetz grofer, als bei den beiden anderen Modellen. Daraus
konnen wir schliefen, daf die Erfullung von Grenzbedingungen und integraler Eigen-
schaften noch keine Gewidhr daftr bietet, dafl der von der Neutronenstreuung erfafite

Bereich von S[Q,w ] im Detail richtig wiedergegeben wird.

Am auffallendsten ist die ausgepréigte Schulter im Streugesetz von Sears, die weder in
den beiden anderen Modellen noch im gemessenen Streugesetz mit derselben Deut-
lichkeit auftritt, Nach der im Kapitel 1l1-2 aufgezeigten formalen Analogie zwischen
der Hochfrequenzdispersion w und der Dispersion der Phononen in einem Festksrper,
wirde ein solches Abweichen vom glatten Verlauf nicht Uberraschen. Fiur das mehr
oder weniger deutliche Auftreten solcher Schultern in S[Q,Ww ] wird jedoch die
Dampfung der kollektiven Anregungen entscheidend sein, die sich mit der im Kapi-

tel 1-2 eingefthrten GroBe TIQI1 beschreiben laft,

Da der Ansatz 1-22 von Lovesey fir T[QI1 wohl die kritischste Stelle in diesem

Modell darstellt, wurde versucht, T [LQ1 noch auf andere Weise zu bestimmen:

Fur kleine Energietbertrige hw —> o geht [-20 in eine Lorentzkurve Uber, deren

Halbwertsbreite AwlQI1 mit TLQI auf folgende Weise verknUpft ist:
2 2
Q1 = 2 wo[Q]/[u)oo[Q]' AwlQl] 11-4

Mit Hilfe von 1l1-4 [aBtsich TLQ] aus der gemessenen Halbwertsbreite der quasi-

elastischen Streuung berechnen.

Die auf diese Weise bestimmten und die nach [-22 berechneten TI[Q1J] sind von
der gleichen GréBenordnung, wie die aus einem least-square-fit erhaltenen Werte.
Beim Fiterfolgte die Anpassung an das gesamte Streugesetz, wobei W als zweiter
Fitparameter verwendet wurde [s, Abb. 11 und 121, Die Schwingungsdauer von An-
regungen mit der Energie hw wire demnach sehr viel grsBer als T[Q1, was das
Fehlen von ausgepragten Strukturen im gemessenen Streugesetz bei hdheren Frequen-
zen verstandlich macht, In einem Bild, das nicht vom Festksrper ausgeht, lat sich

der EinfluB von TL[Q1I1 auf das Streugesetz wie folgt diskutieren:
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Nach Zwanzig [311] sollten die Maxima der Funktion u)ZS [Q = const, w]
die Dispersion von longitudinalen Anregungen in einer Flussigkeit beschreiben,
In Abb. 12 sind die Lagen dieser Maxima im Vergleich zur Hochfrequenz~
dispersion dargestellt. In dem Q-Bereich, der dem Maximum von SLQ1 ent-
spricht, liegen diese sehr viel tiefer als w withrend sie sich zu beiden Sei-
ten der Hochfrequenzdispersion nshern. Beide Kurven sollten ineinander Uber-

gehen, wenn ungeddmpfie Anregungen im Sinne von Zwanzig vorliegen wirden,

(87]
1

Tx10% [meV ']

—
o
-
>
—O0—
—0—i
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oL, QA" ——
22 2L 26 28 30
Abb, 11 Bestimmung der Relaxationszeit t[Q1]

aus den experimentellen Halbwertsbreiten nach 1l1-4
nach dem Ansatz [-22 von Lovesey

aus der Anpassung des Modells von Lovesey an das
gemessene Streugesetz, wobei W  als zweiter Fit-
parameter verwendet wurde. @

|>|--o—
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Quantitativ 1aBt sich dies mit Hilfe des Modells von Lovesey schreiben:

1/2
v { Zsta,u}t = w1232y s
! fe's} 2 2 1:2

For U)OOTI > 1 werden demnach die Maxima von u)2 S[Q, w]l durch w
beschrieben. Die oben bestimmten Werte fur woo und TL[Q]JI und die sich aus

dem gemessenen Streugesetz ergebenden Lagen der Maxima sind innerhalb der

Fehlergrenzen mit Gleichung 1l1-5 vertraglich,
204 ¥
E
x
]
E
3§
8
154 3
10+
5_
QIx!
0 T T T [A ?
1 2 3 4

Abb, 12 Vergleich der nach 111-3 berechneten Hochfrequenzdispersion w [—]
bei T=305K mit den Maxima der Funktion wZ2S [Q, w] [+++ 12
Zusdtzlich sind die Werte fur W, eingetragen, die sich aus einem Fit
des Lovesey Modells an das gemessene Streugesetz ergaben, wobei die
Relaxationszeit T als zweiter Fit-Parameter verwendet wurde [aaa ],
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[11-4 Das Streugesetz von Gallium bei 1253 K

Zur Berechnung der Vielfachstreuung nach dem im Abschnitt 11=5 beschriebenen
Verfahren wird der Strukturfaktor SLQ1 in einem groBen Q-Bereich benstigt,
Messungen von S[Q1J] fur Temperaturen > 1100 K liegen bisher nicht vor. S[Q]
muBte daher ndherungsweise berechnet werden. Dies kann mit Hilfe der Percus~
Yevick-Gleichung geschehen, die sich fur ein hard=core Potential analytisch lssen
laRt [6]. Der hard-core Durchmesser R geht dabei in Form der Packungsdichte M

ein, die definiert ist durch:
T pR P = Teilchenzahldichte

Da SLol aus der isothermen Kompressibilitéit berechnet werden kann, ist es im
Prinzip méglich S[Q1 parameterfrei zu bestimmen. Auf diese Weise gelingt es
im allgemeinen jedoch nicht,den gemessenen Strukturfaktor richtig zu beschreiben.
Es ist daher Ublich [32] die Grsflen R und M zu entkoppeln und als freie Para-
meter zu benutzen. Als Test wurde zundchst der Strukturfaktor fur Gallium bei 305 K
mit dieser Methode berechnet. Das Ergebnis ist fir Werte von R = 2,665 R und

N = 0.45 in Abb. 13 im Vergleich mit dem von Narten gemessenen Strukturfaktor
dargestellt, Bis auf die fehlende Schulter bei 3R~ ] ist die Ubereinstimmung zu~-

mindest ausreichend, um damit Korrekturen am gemessenen Streugesetz zu berechnen.

Aus den von Laschko und Poltawjew [33] gemessenen Strukturfaktoren von Gallium
im Temperaturbereich von 292 K bis 1123 K wurde fur T = 1253 K M und R zu
0.347 bzw. 2.405 R abgeschiitzt, Abb, 14 zeigt den damit berechneten und den

aus dem korrigierten Streugesetz bestimmten Strukturfaktor.
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Abb, 13 Strukturfakior STQ1T von flUssigem Abb. 14 Der Strukturfaktor von Gallium bei 1253 K
Gallium, gemessen bei 293 K von Narten aus dem gemessenen Streugesetz bestimmt

[26]1 mit Neutronen und Rontgenstrahlen berechnet mit dem Modell harter Kugeln.

[—1.5[Q] berechnet mit dem Modell
harter Kugeln [---1,

\

Das mit dem Modell von Lovesey korrigierte Streugesetz ist in Abb, 15 dargestellt.

Auffallend ist, dafl die Schulter im Streugesetz bei 305 K, die bei kleinen Energien

in der Nghe von 3 R_] angedeutet ist und deutlicher im Strukturfaktor zu finden ist,
bei der sehr viel hsheren Temperatur von 1253 K nicht mehr auftritt, Es gibt Uber-
legungen [34], die dieses ungewshnliche Verhalten auf eine noch vorhandene Nei-
gung zur Molekulbildung in der Nthe der Schmelztemperatur zurickfthren. Im ortho-
rhombischen kristallinen Gallium hat jedes Atom einen ndchsten Nachbarn im geringen
Abstand von 2.44 R, Durch diese Struktur wird eine solche Vermutung nahegelegt.

Eine Bestatigung hierfur kann jedoch weder aus der Paarverteilungsfunktion glr] noch

aus dem gemessenen Streugesetz abgeleitet werden,
Der wesentliche Unterschied der Streugesetze bei 305 K und 1253 K wird durch die

sehr viel groBere Diffusion der Atome bei der hsheren Temperatur bestimmt, Die
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Abb. 15 Streugesetz von Gallium bei 1253 K als Funktion von Q
fur ausgewdhlte Energietbertrage hw .
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macht sich vor allem in einer Verbreiterung der Halbwertsbreite der quasielastischen
Streuung bemerkbar [s, Abb. 8 und 161, Eine grobe Abschdtzung der unterschied-

lichen Diffusionskonstanten D &8t sich auf folgende Weise durchfuhren:

Fur ein einfaches Diffusionsmodell [Ficksches Gesetz] ist die Halbwertsbreite des

inkohdrenten Streugesetzes gegeben durch :
2
AwlQl = 2h D Q -6

Mit dem Ansatz von Vineyardfur SLQ, w1 1-2 kann D nach 1l1-6 aus der ge-
messenen Halbwertsbreite des kohdrenten Streugesetzes berechnet werden. Fur

T = 305K ergibt sich danach fir D ein Wert von 1,79 x ]O-5cm2/sec [Literatur~
wert [35]: 1,67 x 10_50m2/sec], wihrend fur T = 1253 K D auf einen etwa zehn-
mal so groflen Wert von 1,65 x 10-4cm2/sec angestiegen ist [hier liegen keine Li-

teraturangaben vorl.

In Abb, 17 ist die nach dem im Kapitel 111-2 beschriebenen Verfahren bestimmte
Hochfrequenzdispersion im Vergleich zu dem aus den experimentellen Daten erhaltenen
normierten 4, Moment und den Maxima von wZS [Q, w]l aufgeiragen, Die Para-

meter w, und w2 wurden zu w2= 0 und w, = 14,2 meV bestimmt. Die

Verschieb]ung von W nach hsheren Frequenzen rrlmi’r steigender Temperatur ist da=-
bei im wesentlichen durch den ersten Term in Gleichung 1-19 gegeben, so da} der
zweite Term, der das Paarpotential enthdlt, als weitgehend temperaturunabhangig an-
gesehen werden kann. Von diesem Ergebnis wollen wir bei der Beschreibung des Tempe-

raturverhaltens der quasielastischen Streuung im néchsten Abschnitt Gebrauch machen.

Die aus den Halbwertsbreiten Aw[Q1J und die nach 1-22 bestimmten Werte fur
T[Q] stimmen im Gegensatz zu der Messung bei 305 K nicht Uberein [s.Abb, 18],

Daraus muf3 geschlossen werden, dal die Temperaturabhiingigkeit von Tt [Q]

[t [Ql~T ~ 1/2 fur hohe Temperaturen] durch den Ansatz 1-22 von Lovesey nur

in einem beschrinkten Temperaturbereich Gultigkeit hat, denn fur kleine T lalt sich

das Temperaturverhalten der gemessenen Halbwertsbreiten zwanglos aus 1-22 ableiten,
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Abb, 18 Relaxationszeit T[Q1 bei T = 1253 nach der Formel 1-22
berechnet [——1 und mit Hilfe der experimentellen Halbwerts-~
breiten nach 111-4 bestimmt [‘H‘} 1

[11-5 Quasielastische Streuung

Es wurde die quasielastische Streuung fur 6 verschiedene Temperaturen kurz ober-
halb und unterhalb der Schmelztemperatur fur Q-Werte gemessen, die dem ersten
Maximum von S[Q1 entsprechen. Das Streugesetz bei konstantem Q &8t sich
durch eine Lorentzkurve beschreiben, deren Halbwertsbreite in erster Naherung
einen linearen Verlauf mit der Temperatur zeigt [s. Abb. 191, Nach Lovesey laf3t

sich Aw[Q,T] schreiben :

k. T
2 W 1Q] . 2’ ]
AwlQ,T]l= =~ — =7
' . 3T 72° STQl
w_ [Q1* TIQ] \J?{ B 2, wz}
m E
2 p - 2
mit e — dr glrl gzg[l—cost]

fur u)2 > w2
(o o] (o]
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(—0§=cons’r ergab sich aus dem Vergleich der Hochfrequenzdispersionen bei 305 K
und 1253 K. Wegen 3 kBT Q2/ m < wé und wegen der sehr schwachen
Temperaturabhdngigkeit des Strukturfaktors im vorliegenden Temperaturbereich, ist

nach 1lI~7 Aw proportional zur Temperatur,

In einer sorgfdltigen Diskussion mul jedoch die T-Abhtingigkeit von S[Q1] be-
rucksichtigt werden, Nach einem Vorschlag von Schneider u.a. [7] kann man daftir

ansetzen

1

StQ1 = 5
ALT - TL]+B[Q-Qo]

For Q=Q wund T=>T,
o) L

einen kristallinen Festksrper der Fall ist, T wurde demnach einer Grenztemperatur

geht danach S[Qo] —>w und Aw =>o0 wie es fur

entsprechen, bis zu der sich eine Flussigkeit unterkuhlen lat, wenn man Kristallisation

durch Keimbildung ausschlieBt.

| 114 Aw(Q,T [meV]
104
0.9-
081
0.7
061

0,5+

TIK] ——e
270 280 290 300 310 320
Abb. 19 Temperaturabhtingigkeit der Halbwertsbreiten von S[Q, wl fur Q = 2,52 R-]
+¢ experimentelle Werte

—  mit Hilfe des Modells von Lovesey nach [l1-7 und des Ansatzes 11-9
von Villain fur den Strukturfakior berechnet.
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Von Carlson uv.a. [361 wurde der Strukturfaktor fur flussiges Gallium in einem
Temperaturbereich von 323 K bis 203 K an kleinen Trspfchen von wenigen
Durchmesser gemessen, lhre Resultate stimmen nicht mit dem nach 111-8 zu er-
wartenden Curie-Weiss Verhalten von S[Q1 tberein, Nach Schneider wire ein
Anwachsen von S[QJ] von etwa 50% zu erwarten, experimentell gefunden wurde
jedoch nur ein Anstieg von 20%. Dieses Ergebnis spricht mehr fur den Ansatz von
Villain [371, nach dem der Strukiurfaktor eine schwiichere Temperaturabhtingigkeit
zeigen sollte :

48 Q

9 ]

ALT - TL]

_ 1
S[QOJ—TE— In L1+

Hi-9
Dabei wurde angenommen, daf3 eine unterkthlte Flussigkeit aus kleinen Bereichen
mit festkdrperdhnlicher Ordnung besteht, die mit wachsendem Abstand abnimmt.
Beim Phasentbergang wirde demnach die Flussigkeit in einen Polykristall Ubergehen,
Man kann in 1ll1-9 einen Parameter eliminieren, wenn man den von Narten gemes-

senen Strukturfaktor bei 293 K heranzieht.

Die nach lI=7 und 1l1-9 berechneten Halbwertsbreiten fir Werte von B = 0,06
und TL = 40 K stimmen mit den aus den Messungen sich ergebenden A w sehr gut
Uberein [s. Abb. 19]. Man darf dieses Ergebnis jedoch aus mehreren Griinden nicht

Uberbewerten :

Der mit den oben bestimmten Konstanten B und TL berechnete Strukturfaktor bei
1253 K ist sehr viel kleiner, als der aus der Messung bestimmte Wert fur S [Qo].
Allerdings ist nicht klar, inwieweit der Ansatz [11-9 fur Temperaturen >> TL noch
Gultigkeit hat. Von groferer Bedeutung ist daher, dafl die Temperaturabhdngigkeit
von t[Q], die im wesentlichen den Verlauf von A wlT] bestimmt, nicht als ge-
sichert angesehen werden kann., Zudem ist S[L Q] sehr unempfindlich auf Anderungen
der Parameter, so daf zur Zeit die Unsicherheit in der Bestimmung von T, noch sehr

L
grof} ist,
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Weitere Messungen der quasielastischen Streuung von Gallium in der Nahe der
Schmelztemperatur liegen mit der Arbeit von Page u.a. [38] vor, Hier wurde T

L
mit Hilfe des Schneiderschen Ansatzes 111-8 zu 27 T 20 K bestimmt.

Beide Ergebnisse schlieen nicht aus, daB flussiges Gallium im Prinzip bis zum

absoluten Nullpunkt unterkthlt werden kann, ohne zu kristallisieren,



Zusammenfassung

An der kalten Quelle des FR2 wurde mit einem Drehkristall-Flugzeitspekirometer
die Winkel- und Energieverteilung von inelastisch gestreuten langsamen Neutronen
an flussigem Gallium bei Temperaturen von 305 K und 1253 K untersucht. Bei
einer Einfallsenergie von 5.2 meV und 36 verschiedenen Streuwinkeln konnte aus
den gemessenen Flugzeitspekiren das Streugesetz S[Q, wl in einem Bereich des
Energie- und Impulsibertrages von 0 - 30 meV bzw, 0.2 -6 .R-] bestimmt werden,
Zusétzlich wurde die quasielastische Sireuung bei mehreren Temperaturen kurz ober-
halb und unterhalb der Schmelztemperatur von Gallium gemessen. Dabei war insbe-

sondere die Temperaturabhidngigkeit der Halbwertsbreiten von Interesse,

Das Streugesetz S[Q, w] wird durch die Atombewegungen im flussigen Gallium
bestimmt. Da Ga vorwiegend kohidrent streut, erlauben die Messungen Aussagen
dartber, welche Rolle kollektive Bewegungsmoden in dem der Neutronenstreuung zu-

gtinglichen Wellenléngen- und Frequenzbereich spielen.

Wegen des experimentell beschrinkten Q <W  Bereichs kann die van Hove Funktion
G r,t] nicht direkt abgeleitet werden. Das gemessene Sireugesetz wird daher mit
drei verschiedenen Modellen verglichen. Diese sind so konstruiert, da S[Q, w]
die Momentenrelationen erfillt und fur kleine und groBe Q den bekannten Grenz-
werten zustrebt, Wesentliche Groflen der Modelle sind die Dispersionsbeziehung

woo [Q] und eine Q-dbhtingige Relaxationszeit T . Mit diesen beiden Funktionen
lassen sich die MeBdaten mit allen drei Modellen recht gut beschreiben. Unbefriedi-
gend ist die Ubereinstimmung lediglich fur kleine Impuls-, sowie fur groRe Energie-
Ubertrige. Die Abweichungen bei kleinen Q-Werten konnte auf Beitrdge von Vielfach-
streuprozessen zum gemessenen Streugesetz zuriickgefthrt werden. Der Versuch, diese
mit Hilfe der Modelle rechnerisch zu eliminieren, fihrte zu einer wesentlichen Ver-
besserung. Es zeigte sich jedoch, daR diese Korrekturen stark vom jeweils verwendeten
Modell abhingen, so daBl die Auswertung der Daten auf Q-Werte > 2 X_] beschrankt
wurde. Die Abweichungen von Theorie und Messung bei groBen w ktnnen sowohl auf
Unsicherheiten bei der Untergrundskorrektur der Mefldaten, als auch auf einer prinzi-

piellen Schwidche der Modelle beruhen,
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Die Dispersion woo[Q] ergab sich durch Anpassen von Modellparametern an
die quasielastische Streuung [de Gennes narrowingl. Daneben wurde versucht,
w direkt aus dem gemessenen Streugesetz durch Bestimmung des vierten Mo-
ments zu gewinnen, Die Ahnlichkeit von W mit der Dispersion der Phononen
in einem Festkérper legte es nahe, die kollektiven Anregungen in einer Flussig-
keit als phononendhnliche Anregungen aufzufassen. Die GroBe der auf verschie-
dene Weise bestimmten Relaxationszeit TIQJ1 macht dabei verstandlich, dafl
ausgeprdgte Strukturen im gemessenen Sireugesetz bei groen w nicht aufireten:

es gilt im gesamten Auswertebereich wOO[Q] <1/ tlQl.

Der Anstieg von w bei kleinen Q hat die gleiche Grse, wie die Schall-
geschwindigkeit, die sich mit Hilfe der elastischen Konstanten N fur einen
harmonischen Festkérper berechnen l&t, Da c.. wesentlich durch den Scher-

11
modul bestimmt wird, ist dies ein Hinweis, daB in flUssigem Gallium bei hochfre-
quenten Anregungen Scherkrifte auftreten. Die Frage, inwieweit neben longitudi-
nalen auch transversale Anregungen zum Streugesetz beitragen, kann jedoch mit

den gegenwidrtigen Modellvorstellungen nicht eindeutig beantwortet werden,

Die Temperaturabhtingigkeit der Halbwerisbreiten Aw der quasielastischen
Streuung fur Q-Werte, die dem ersten Maximum des Strukturfaktors éntsPrechen,
konnte mit Hilfe des Modells von Lovesey beschrieben werden, Es wurde versucht,
eine Stabilitdtsgrenze fur unterkihlies Gallium zu bestimmen, bei der nach einer
Theorie von Schneider eine Flussigkeit einfriert, auch wenn keine Kristallisations-
keime vorhanden sind. Aus der Extrapolation von Aw —> o ergab sich eine
Grenztemperatur TL von 40 K. Aufgrund der grofien Unsicherheit bei der Be-

stimmung von T, kann jedoch im Rahmen dieser Theorie nicht ausgeschlossen wer=

L

den, daB sich flussiges Gallium bis zum absoluten Nullpunkt unterkthlen laBt,
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