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mogliche Korrekturen von etwa 1%1!? identisch
gleich 2. Im Verlauf der Halbwertszeiten der Spie-
gelkerne iiberlagern sich jedoch nach der oben an-
gegebenen Beziehung die Einflisse der jeweiligen
Matrixelemente. Insbesondere ist die Abweichung?
des Ne'>-Wertes auf dessen ungewchnlich grofies
Gamow—TEeLLER-Matrixelement zuriickzufiihren. Bei
genauerer Kenntnis der theoretischen Matrixelemente
wiirde die Darstellung log (Mipeor - T12) gegen log
eine unabhéngige Information iiber den Verlauf der
Couroms-Energiedifferenzen auch fiir die Spiegel-
kerne liefern.

19 W. M. McDox~arp, Phys. Rev. 110, 1420 [1958].
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Uredelgase in einigen Steinmeteoriten

Von J. ZiuriNnGer und W. GENTNER

Aus dem Max-Planck-Institut fiir Kernphysik, Heidelberg
(Z. Naturforschg. 15 a, 600—602 [1960] ; eingegangen am 16. Mai 1960)

In the two chondrites Kapoeta and Abee outstanding rare gas content have been found. From the
amount and isotopic composition it is concluded that primordial rare gases have been included in
these meteorites. Kapoeta contains all rare gases in excess, while Abee has mainly the heavier rare
gases as primordial component. The Ne2/Ne*2—and A36/A3 —ratios show large deviations from
atmospheric Neon and Argon. No such large deviations could be found for Krypton and Xenon.

Seit einiger Zeit bearbeiten wir zusammen mit
einer Cern-Gruppe ein Programm. das die Bestim-
mung der radioaktiven Alter von Meteoriten und
Tektiten und deren Bestrahlungszeiten durch die
kosmische Strahlung umfafit. Die Methode und
einige Ergebnisse wurden bereits veroffentlicht - 2.

Fir die Analyse der Edelgase wurde ein empfind-
liches Massenspektrometer unter Anwendung der
Ultrahochvakuum-Technik benutzt. Besondere Sorg-
falt wurde auf geringe atmosphirische Verunreini-
gung verwendet, die ca. 1078 cm? in dem ungiinstig-
sten Falle von A% betrdgt. Die Analysen wurden mit
0.1 bis 1 g Meteoritenproben durchgefiihrt.

Im Verlaufe der Edelgas-Messungen an Meteori-
ten ergaben sich einige iliberraschende Ergebnisse,
die eine ausfiihrlichere Diskussion erfordern.

Bisher wurden die Edelgase in Meteoriten haupt-
sachlich als Zerfallsprodukt radioaktiver Kerne und
als Spallationsprodukt der kosmischen Strahlen be-
trachtet. In einigen Steinmeteoriten fanden wir je-
doch einen hohen Uberschul von Edelgasen, was
sicher auf eine andere Weise erklart werden muf.

Einer der charakteristischsten Meteoriten ist
Kapoeta, bei dem der He*-Gehalt in einer Probe von
0.1 g um drei GroBlenordnungen héher ist als bei
den meisten anderen Steinmeteoriten, die bis jetzt
analysiert wurden. Tabelle 1 zeigt die Mengen und

die isotopische Zusammensetzung der Edelgase von
3 Steinmeteoriten. Zum Vergleich sind auch die
Werte des Steinmeteoriten Nadiabondi angegeben,
dessen Edelgase als Spallations- und radioaktive Zer-
fallsprodukte anzusehen sind. Das He* in Kapoeta
kann unmdglich als radiogen angesehen werden. Eine
U-Analyse ergab etwa 10 % g/g. Auch der Neon-
gehalt ist um den Faktor 100 groBer als in den
tiblichen Meteoriten. A*" hingegen riihrt vermutlich
vom K%#0-Zerfall her. Besonders auffallend sind die
relativen Haufigkeiten dieser anomalen Edelgase,
die den relativen kosmischen Haufigkeiten nach
Suess und URrey 2 sehr ahnlich sind (siehe Tab. 1).
Nach den Werten anderer Steinmeteorite kann man
aus dem Ne?! Gehalt vermuten, daBl sogar das He?
nur zu einem geringen Teil durch die kosmische
Strahlung entstanden ist. Wir sind deshalb iiber-
zeugt, dal} es sich hierbei um Gase handelt, die bei
der Bildung des Meteoriten miteingeschlossen wur-
den.

GerriNG und Levskws * fanden eine dhnliche Zu-
sammensetzung der Edelgase im Meteorit Pesyanoye
wie wir in Kapoeta. Dieser Fall wurde damals als
grolle Ausnahme angesehen. Nach unseren Erfah-
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Tab. 1. Der Edelgasgehalt der Steinmeteorite Nadiabondi,
Kapoeta und Abee und zum Vergleich die kosmischen und
irdischen Haufigkeiten.
rungen scheinen diese Meteoriten jedoch nicht so

selten vorzukommen.

Solche Uredelgase wurden z.B. auch in dem
Chondriten Abee festgestellt, jedoch in einer ande-
ren Zusammensetzung als in Kapoeta. Abee hat eine
geringere Menge Helium und Neon, enthilt aber
Argon, Krypton und Xenon. Diese Edelgas-Zusam-
mensetzung gleicht eher dem Edelgasgehalt unserer
Atmosphire. In Tab. 1 ist deshalb zum Vergleich
der Edelgasgehalt der irdischen Atmosphéare mit auf-
gefiihrt.

Ein dhnlicher Fall wie Abee scheint auch bei dem
Meteoriten Murray und in weniger ausgepriagtem
MaBe bei Richardton vorzuliegen. Diese Meteoriten
wurden von J. H. REyNoLDs im Zusammenhang mit
dem radiogenen Xe!?® diskutiert 3 6.

Von besonderem Interesse sind die Isotopenver-
héltnisse dieser Uredelgase. Wie oben erwihnt, ist
auch das He3 als Urhelium anzusehen, wenn man
annimmt, daB Ne?! im Urneon #hnlich wie im irdi-
schen Neon vorkommt. Das Verhiltnis von He*/He?
des Urhelium in Kapoeta ist daher 3200 oder etwas
groBer. Diese Zahl diirfte fiir die Theorien der
Elementenentstehung von grofler Bedeutung sein.

Die Isotopenzusammensetzung von Neon und
Argon zeigt in beiden Meteoriten beachtliche Abwei-
chungen gegeniiber der Atmosphire. Die Unter-
schiede sind ohne Zweifel auflerhalb des experimen-
tellen Fehlers von ca. 2%. Das Ne®°/Ne®? ist bei
Kapoeta etwa 40% groBer, hingegen bei Abee un-
gefahr wie bei Luftneon. Auch ReynoLps? findet in
dem Meteoriten Murray etwa die Isotopenverhalt-
nisse wie bei Luftneon. Murray und Abee sind sich

3 H. E. Sugss u. H. Urey, Rev. Mod. Phys. 28, 53 [1956].
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hierin sehr dhnlich. Auch die schweren Edelgase
kommen in diesen beiden Meteoriten in denselben
Mengenverhéltnissen vor.

Das A3%/A38.Verhiltnis ist bei Kapoeta etwa 3%
kleiner, hingegen bei Abee nach Korrektur des Spal-
lation A3® deutlich um 5% grofler. Auch Murray
scheint ein hoheres A36/A38-Verhiltnis zu haben.

Diese Ergebnisse berithren das alte ungeloste
Problem beziiglich der Haufigkeit der Edelgase auf
der Erde. Suess 7 verglich die irdischen Haufigkeiten
der Edelgase mit den kosmischen und fand, daf} sie
alle mindestens um den Faktor 107 kleiner sind. Fir
Neon und Argon betrigt dieser Faktor sogar 10!
bzw. 10°. Dies veranlaite Suess zu der Vermutung,
daf} urspriinglich wegen der chemischen Inaktivitat
nur der 107-te Teil aller Edelgase bei der Bildung
unseres Planeten anwesend war und daf} spiter die
leichteren Edelgase bevorzugt abdiffundierten. Die-
ser Diffusionsvorgang laft sich mathematisch erfas-
sen. Man wiirde danach auch eine Isotopenverschie-
bung erwarten und in Tab. 2 sind die nach Sugss?
berechneten Ne?°/Ne?2- und A36/A38.Verhiltnisse
zum Vergleich mit meteoritischen Werten eingetra-
gen.

Die Neon-Werte der Meteorite passen gut in die-
ses Bild, wenn man annimmt, dal das Neon in
Kapoeta kosmische Zusammensetzung besitzt, wih-
rend die Edelgase in Abee und Murray einem Sepa-
rationsvorgang dhnlich dem irdischen unterworfen
waren. Als Ursache hierfiir kann man z. B. an ver-
schieden starke Gravitationsfelder am Orte der Er-
starrung der Meteorite denken. Auch massenabhin-
gige Diffusionsmechanismen konnen im Laufe der
Zeit eine Isotopentrennung bewirken.

Die A36/A38.Verhiltnisse hingegen sind den
Suessschen Werten und den oben diskutierten
Ne?*/Ne*?-Verhiltnissen entgegengesetzt. Dies liBt
vermuten, daf ein einziger Mechanismus die Haufig-
keit dieser meteoritischen Edelgase nicht zu erkla-
ren vermag. Beim Argon spielt vielleicht die sekun-
dire Erzeugung von A36 eine Rolle. In Anwesenheit
von CI®® wire n-Einfang im frihen Stadium nicht
ganz auszuschliefen. Um dies zu bestatigen bedarf
es jedoch noch weiterer Untersuchungen. Alters-
bestimmungen an diesen Meteoriten sind z. Zt. in
Arbeit.

Der Krypton- und Xenon-Gehalt und auch das
Xe/Kr/A-Verhiltnis sind in Abee wesentlich gréfer
als in Kapoeta. In Abee sind offensichtlich die schwe-
ren Edelgase bevorzugt eingefangen worden. In
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Ne20/Ne2? A36/A38
Kosmische Zusammensetzung
nach Sukss 14,5 6.1
Kapoeta 13,9 5.15
Atmosphirisch 9.8 5,32
Murray ° 9.4 5.4
Abee 9.3 5.6

Tab.2. Die isotopischen Verhiltnisse von Ne**/Ne*? und
A3%/A% der Meteoriten Kapoeta, Murray und Abee und das
nach Suess 7 berechnete kosmische und das atmosphirische
Verhiltnis.
beiden Fillen ist das Xe/Kr-Verhiltnis grofler als
das von Suess und Urey angegebene. Diese Uredel-
gase bieten vielleicht die Moglichkeit, genauere kos-
mische Haufigkeitsdaten auch fiir die Edelgase zu

gewinnen.

Die Isotopenmessungen an Krypton und Xenon
ergaben keine betrdchtlichen Abweichungen gegen-
tiber atmosphérischem Krypton und Xenon. Beson-
dere Sorgfalt wurde fiir die Messung des Xe!?9/Xe!32-
Verhiltnisses verwandt. Die ersten Messungen an
dem Meteoriten Abee ergaben zwar ein Xe!??/Xe!32.
Verhiltnis von 2. Durch weiteres Reinigen mit Ca,
Zr und Cu—Cu—O und Ausfrieren mit flissiger
Luft zeigte sich eindeutig, dal dies durch eine Stor-
linie auf Masse 129 zustande kam. Offenbar entste-
hen beim Aufschlieflen auch in diesem Massenbereich
Verunreinigungen. Die weiteren Proben wurden mit
besonderer Sorgfalt gereinigt und so zeigte keine
der untersuchten Proben innerhalb eines Fehlers von
5% einen Xe!?® UberschuB. Bevor wir genaue An-
alysen der weniger haufigen Isotope vornehmen,
wollen wir einige technische Verbesserungen anbrin-
gen.

Diese Untersuchungen schienen uns von beson-
derer Bedeutung, da RevyNorps in dem Meteoriten
Richardton ein Xe!2?/Xe!32-Verhiltnis von 1,5 ent-
deckte. Zur Deutung dieses Effektes nimmt Rey-
NoLps an, dal} zur Zeit der Erstarrung dieses Meteo-
riten radioaktives 1'2® vorhanden war, das mit einer
Halbwertszeit von 1,72-107 a in Xe!?® zerfiel. Aus
dem Xe!**-UberschuB und aus dem Jodgehalt er-
rechnet er die Zeit, die zwischen der Bildung der
Elemente und des Meteoriten verstrichen ist, und
fand 0,35 107 a.

Wegen der weitreichenden Schliisse, die aus dem
Richardton Ergebnis gezogen wurden, schien es uns
sehr wichtig, diesen Meteoriten in unser Mefpro-
gramm aufzunehmen. Wir konnten zwar die von
Revnoips  berichteten Edelgasmengen innerhalb
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15% (der zu erwartenden Ubereinstimmung) besti-
tigen. Das Isotopenverhiltnis Xe'??/Xe'3? betrug
nach unserer Analyse jedoch 1,0£0,05 und zeigt
nicht die von ReyNoLps angegebene Erhéhung. Auf
Grund der oben erwahnten Beobachtung wurde das
Xenon ca. 5 Stdn. tiber heilem Ca und Zr gereinigt
und wir haben uns z. B. durch teilweises Ausfrieren
vergewissert, daf} keinerlei Storlinien vorhanden
waren. Dieses Experiment wurde an drei Proben
von je 1 g durchgefiihrt. Unser Ergebnis stand somit
im Widerspruch mit dem Xe!??/Xe!32-Verhiltnis von
ReyNoLDs.

Inzwischen hat uns Dr. Rey~orLps freundlicher-
weise eine Probe seines Richardton-Meteoriten ge-
sandt, die er zu seiner Untersuchung benutzt hat.
Diese Proben haben wir in der gleichen Weise wie
friher aufgeschlossen und das enthaltene Xenon
analysiert.

In diesen neuen Proben konnte im Gegensatz zu
den fritheren Messungen ein deutlicher Xe'*-Uber-
schul} festgestellt werden. An einer Probe von
0,726 ¢ wurde ein Xe!'??/Xe!32-Verhaltnis von 1.25
gemessen. Wir sind davon uberzeugt, daf} die von
Revynorps gemachten Messungen richtig sind. Den
Widerspruch in unseren eigenen Messungen konnen
wir nur in der Verschiedenheit der Proben ver-
muten, die sicher von verschiedenen Stellen des
90 kg schweren Meteoriten stammen. Da wir aulJer-
dem relativ kleine Mengen von 1 g und weniger mes-
sen, tragen diese die Gefahr der Inhomogenitit in
sich. Wir sind ganz sicher. dal} ein Memory-Effekt
oder erhohter Untergrund nicht dafiir verantwortlich
sein konnen.

Wir mochten ferner darauf hinweisen, dal} die
Uredelgase in Kapoeta nicht homogen verteilt sind.
Grobe Untersuchungen lassen vermuten, dafl nur
gewisse Komponenten diese Uredelgase enthalten.
Weitere Analysen von einzelnen Mineralien scheinen
uns sehr wichtig zu sein. Es ist denkbar, da} zusam-
men mit Altersbestimmungen wertvolle Informatio-
nen uber die Entstehung der Chondrite zu erhalten
sind.

Wir mochten Herrn Dr. K. Goeser (CERN) und
Herrn Dr. R. Stoenner (Brookhaven Nat. Lab.) fiir die
Meteoritenproben danken und Herrn Dr. H. Fecuric und
Herrn Kausrrzer fiir die Durchfithrung der Uran-
Analyse.

4 E. K. Geruine u. L. K. Levskis, Dokl. Akad. Nauk. 110, 750
[1956].

5 J. H. Rev~ovps, Phys. Rev. Letters 4, 8 [1960].

6 J. H. Rev~orps, Phys. Rev. Letters 4, 351 [1960].

7 H. E. Suess, J. Geol. 57, 600 [1949].



ATOMVERTEILUNG IN FLUSSIGEM Hg, GESCHMOLZENEM Ag UND Au

Atomverteilung in fliisssigem Quecksilber,
geschmolzenem Silber und Gold

Von Orro PraNNENSCHMID

Aus dem Rontgen-Institut der Technischen Hochschule Stuttgart
und dem Institut fiir Metallphysik am Max-Planck-Institut fiir Metallforschung, Stuttgart
(Z. Naturforschg. 15 a, 603—612 [1960] ; eingegangen am 16. Mirz 1960)

1. Zur Messung der Interferenzstrahlung bei Strukturuntersuchungen von einatomigen Metall-
schmelzen wurde ein Proportionalzihlrohr in Verbindung mit einem Impulshchenanalysator verwen-
det. Die Bestimmung der Interferenzintensitat erfolgte mit Hilfe eines Zahlgerites bei punktweiser
Vermessung der Streukurve. Dieses Verfahren ermoglicht eine quantitative Ausschaltung der storen-
den Eigenstrahlung. Die MeBgenauigkeit ist jetzt bei gleichzeitiger Herabsetzung der MeRzeiten
wesentlich grofer als bei den fritheren Untersuchungen.

2. Die Schmelzen von Hg, Ag und Au wurden untersucht. Die Intensitdts- und Atomverteilungs-
kurven zeigen einen weitgehend dhnlichen Verlauf. Die Atomverteilungskurven besitzen drei ausge-
priagte Hauptmaxima. Die Abstinde zwischen den einzelnen Hauptmaxima sind konstant, abgesehen
von geringfiigigen Abweichungen. Die bei Annahme einer aufgelockerten dichtesten Kugelpackung
zu erwartenden Zwischenabstinde — insbesondere der Abstand r;}/3 — zeichnen sich in der Vertei-
lungskurve nicht ab. Die experimentell erhaltenen kiirzesten Atomabstinde r; stimmen mit denen
der 12er-Koordination praktisch iiberein.

3. Die Aquidistanz der Hauptmaxima in den Atomverteilungskurven 148t sich durch die Annahme
einer anndhernd linearen Anordnung der Atome in sehr kleinen Bereichen erkldaren. Das Bild einer
aufgelockerten dichtesten Packung der Atome ist ebenso wie die Vorstellung eines verwackelten
Gitters als Strukturmodell fiir die einatomigen Metallschmelzen abzulehnen, da beide Modelle mit
der beobachteten Aquidistanz der Maxima nicht zu vereinbaren sind. Es werden vier Punkte genannt,
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die bei Aufstellung einer Theorie fiir die Metallschmelzen zu beriicksichtigen sind.

Die Struktur von flissigem Hg, geschmolzenem Ag
und Au wird mit RonTGEN-Strahlen untersucht. Bei
solchen Messungen tritt hdufig die Praparateigen-
strahlung sehr storend in Erscheinung; sie wurde
bisher vornehmlich bei der Angleichung der Inten-
sitaitskurve an die f>-Kurve eliminiert. Diese Elimi-
nierung ist mit einer gewissen Unsicherheit ver-
kniipft. Ein Herausfiltern der Eigenstrahlung durch
Folien hat hdufig wegen des zu geringen Unter-
schiedes der A-Werte nicht den gewiinschten Erfolg.
Hier wurde ein Verfahren angewendet, bei dem die
Eigenstrahlung weitgehend experimentell ausgeschal-
tet wird.

I. Theoretische Grundlagen

Die Gleichungen zur Ermittlung der Atomdichte
aus der Streuintensitat sind seit langem bekannt
(vgl. DeBvE und MEe~ke! 2, sowie ZerNIKE und
Prins 2). Fiir die von einer einatomaren Fliissigkeit
gestreute normierte Intensitat gilt

_NJ? [To(r) — 0] #2057
Liom=N} {1-}-4‘.’!0/[9(7‘) %] r o dr}

1 P. Desye u. H. Mexnke, Phys. Z. 31, 797 [1930].

2 P.Desye u. H. Menke, Erg. techn. Rontgenkunde 2, 16
[1931].

3 F.Zermike u. J. A. Prixs, Z. Phys. 41, 184 [1927].

oder
i i Al :
S(I’vo}r‘? _1>= si(s) =—er{[g(r) —0p] rsinsrdr.

(1)

Die Anwendung des Fourier-Satzes auf Gl. (1) ergibt
So
2 27 s 5
dnrfo(r) —op] = =~ [sz(s) sinsrds. (2)
7 .
0
Darin bedeuten:

Inorm = korrigierte und normierte Streuintensitit,

N = Anzahl streuender Atome,
2 = Atomformfaktor,
0o = mittlere Atomdichte [Atomzahl/A3]
_ 0L107* (g=Dichte, L =Loscuminrsche Zahl,
A A = Atomgewicht),

o(r) = Atomdichte im Abstand r von einem beliebig
herausgegriffenen Bezugsatom und
4 7 sin &

y)

S =

Fiir eine exakte Fourier-Transformation miiflte
sich das Integral in Gl. (2) von 0 bis ~ erstrecken.
In Wirklichkeit ist aber die obere Integrationsgrenze
durch den erfaBBten Winkelbereich und die Wellen-
lange der beniitzten RoxTcEN-Strahlung gegeben. Da
sin® < 1 ist, folgt spax < 4 72/%. Durch diesen Ab-
bruch des Intensitatsverlaufes bei sy, =s, wird die



604

Transformation verfalscht. Die Streuintensitat I,
erhalt man durch Korrektion und Angleichung der
gemessenen Streukurve an die Atomformfaktorkurve.

II. Aufnahmetechnik

A. MeBkammer

Zur Erzeugung der Mogq-Strahlung wurde eine Roxt-
cen-Apparatur vom Typ Mikro 111 der Fa. C. H. F.
Miiller, Hamburg, beniitzt. Die bei den Messungen ver-
wendete Mox .-Strahlung wurde durch selektive Reflexion
an einem gebogenen Quarzkristall erhalten. Der Aufbau
der MeBkammer ist aus Abb. 1 zu ersehen. Die Probe

Gummidichtung
Grundplatte

Gewindebolzen

Schlaucholiven

Mutter

Distanzrollen

Abb. 1. Aufnahmekam.mer in schematischer Darstellung.

konnte bis ca. 1200 °C aufgeheizt werden. Die Kam-
merwinde wurden mit Wasser gekiihlt. Durch zwei R6hr-
chen im Kammerboden trat das Schutzgas (gereinigter
Wasserstoff) ein bzw. aus. Die Probe war auch nach dem
Aufschmelzen in vertikaler Richtung justierbar. Zur
Temperaturmessung wurde ein Ni — NiCr-Thermoelement
verwendet. Der Ein- und Austritt der Rénrtcen-Strah-
lung erfolgte durch eine 10 u-Hostaphan-Folie, welche
iber eine Ausfrisung im Deckel gespannt war. Absorp-
tion und Streuung dieser Folie waren unmefbar klein.

4 H. Grinineer, Diplomarbeit, Stuttgart 1954.

5 G. ScumeLzer, Diplomarbeit, Stuttgart 1955.

6 A. Trost, Z. angew. Phys. 10, 404 [1958].

7 G. C. Hanna, D. H. Kirkwoop u. B. PoxTEcorvo, Phys. Rev.
75,985 [1949].
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Die Kammer war mit dem vertikal gestellten Gonio-
meter fest verbunden. Prédparatoberfliche und Primair-
strahl wurden auf die Goniometerachse einjustiert, so
daf} der Primirstrahl auf die Mitte der Oberfliche traf.

B. Registrierung der Interferenzstrahlung

Bisher wurden zur Registrierung der Streuintensitit
geschmolzener Metalle vornehmlich Filme verwendet. Da
die gestreuten Intensititen bei den verwaschenen Inter-
ferenzen gering sind, mufl man in diesem Falle mit sehr
langen Belichtungszeiten bis zu mehreren Wochen rech-
nen. Wegen der sehr viel groleren Empfindlichkeit des
Zahlrohres lag es nahe, fiir die Registrierung ein Gonio-
meter mit Zahlrohr zu beniitzen. Diese Methode wurde
bereits von GriNINGER ? und ScumeLzer ® beschrieben. Es
wird dabei die am Fliissigkeitsspiegel reflektierte Strah-
lung gemessen.

Um moglichst genaue Intensitdtskurven zu erhalten,
mullte eine Methode zur Ausschaltung der storenden
Priparateigenstrahlung gefunden werden. Man kann
zwar das Verhiltnis: Eigenstrahlung/Interferenzstrah-
lung durch starke Filterung beliebig herabsetzen, das
geht aber nur auf Kosten der Interferenzintensitit, so
dafl diesem Verfahren in der Praxis enge Grenzen ge-
setzt sind. Abweichend von den bisherigen Untersu-
chungsmethoden erfolgte hier die Registrierung durch
ein Proportionalzdhlrohr in Verbindung mit einem Im-
pulshchenanalysator.

Bekanntlich sind die von einem Proportionalzdhler
gelieferten Impulse in ihrer Hohe proportional zur Ener-
gie der absorbierten Quanten, d. h. zu deren Frequenz.
Mit einem Impulshohenanalysator kann man die Impulse
nach ihrer Hohe trennen; man kann somit Spektroskopie
betreiben. Dieses Verfahren wird seit einiger Zeit vor
allem in der y-Spektroskopie angewendet. Auch auf dem
Gebiet der Rontcex-Strahlen wurde die Brauchbarkeit
von Proportionalzidhlern von einer Reihe von Autoren
untersucht (z. B. Anm. 6719). Bei Finxrer und Neuvert 1°
finden sich weitere Literaturhinweise.

Der entscheidende Unterschied hinsichtlich der An-
wendung des Proportionalzihlers in der Réntcen-Spek-
troskopie gegeniiber der Anwendung in der y-Spektro-
skopie besteht in einer bei der Rontcen-Spektroskopie
auftretenden Linienverbreiterung durch das Zahlrohr.
Selbst wenn die einfallende Strahlung streng monochro-
matisch ist, haben die aus dem Zihlrohr austretenden
Impulse nicht die gleiche Hohe, vielmehr zeigt das Spek-
trum an Stelle der zu erwartenden Linie eine Vertei-
lungskurve, die ungefdhr die Form einer Gauss-Kurve
hat. Die Ursache fiir diese Verbreiterung ist in der ge-
ringen Energie der Rénrcen-Quanten zu suchen (vgl.
Finrer und Neverr 19) . Fiir die mittlere relative Schwan-
kung der Impulshohe und damit fiir die Halbwertsbreite
der Spektral-Linie ergibt sich ndmlich eine Proportio-
nalitit mit 1/)/E=1/)hv; denn die Energie bestimmt

8 D. West, Progr. Nucl. Phys. 3 [1953].
9 S. C. Curran, Hdb. d. Phys. 45, Berlin 1958.
10 E. Finrer u. H. Nevert, Zihlrohre und Szintillationszihler,
G. Braun, Karlsruhe 1959.
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die Zahl der registrierten Ionenpaare und damit die
Schwankungen der Impulshohe. Bei Moxg,-Strahlung ist
die Halbwertsbreite der Gauss-Kurve ca. 10% der mitt-
leren Impulshohe. Wegen der geringen Energieauflosung
kann der ImpulshGhenanalysator bei Roxtcen-Strahlung
den Kristallmonochromator keinesfalls ersetzen; dies
gilt auch fiir den Betrieb mit Szintillationszahlern.

Bei Strukturuntersuchungen mit Réxtcen-Strahlen be-
steht hiaufig die Notwendigkeit, relativ weit auseinander-
liegende Spektralbereiche zu trennen; insbesondere
dann, wenn der aus Priparateigenstrahlung bestehende
Streuuntergrund reduziert oder vollig ausgeschaltet wer-
den soll. Der Impulshohenanalysator erlaubt, unmittel-
bar zu zeigen, wie stark die Eigenstrahlung eliminiert
worden ist. Die maximal einstellbare Impulshohe betragt
100 V. Man kann eine bestimmte Schwelle zwischen 0
und 100 V vorgeben, was eine Unterdriickung aller Im-
pulse bedeutet, deren Hohe unterhalb dieser Schwelle
liegt. Nach oben 148t sich die Impulshéhe ebenfalls be-
grenzen. Der dann noch iibrigbleibende Impulsh6hen-
oder Frequenzbereich wird als Kanal bezeichnet und in
Volt oder in % der maximalen Impulshohe angegeben.
Da die maximale Impulshéhe im vorliegenden Falle
100 V betrigt, erhidlt man bei beiden Angaben dieselbe
Mafzahl.

Ein Synchronmotor erméglicht es, mit dem Kanal bei
vorgegebener Breite und Geschwindigkeit das ganze
Spektrum zu iiberstreichen. Auf diese Weise erhédlt man
ein Spektrogramm, das am einfachsten mit dem Schrei-
ber registriert wird. Solche Spektrogramme zeigen un-
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Hg und geschmolzenem Ag dargestellt. Abb. 2 a zeigt,
daB die L-Eigenstrahlung von Hg (links mit AL.=1,24 A
bzw. 4ir3=1,04 A) und die Mok, Interferenzstrahlung
(rechts mit A=0,71 A) nicht ganz getrennt sind. Hier
wurde die Schwelle bei etwa 65V gewdhlt, d. h. die
Eigenstrahlung mit ihrem Maximum bei 46 V wurde
praktisch ausgeschaltet. In Abb. 2 b, welche das Spektro-
gramm von geschmolzenem Ag zeigt, liegt indessen eine
vollstindige Trennung der Mok, Interferenzstrahlung
mit ithrem Maximum bei 67 V und der L-Eigenstrahlung
mit ihrem Maximum bei <<20 V vor.

mittelbar, ob eine Trennung von Eigenstrahlung und In-
terferenzstrahlung vorliegt oder ob sich die verschiede-
nen Wellenlingenbereiche iiberschneiden. Wesentlich da-
bei ist nicht nur der bekannte Wellenlédngenunterschied,
sondern auch das Intensitdtsverhiltnis von Eigenstrah-
lung und Interferenzstrahlung. Bisher war dieses Inten-
sitdtsverhdltnis nicht bekannt, wihrend jetzt der Impuls-
hohenanalysator sogar eine quantitative Bestimmung die-
ses Verhaltnisses ermoglicht.

Solche Spektrogramme wurden bei allen untersuchten
Schmelzen aufgenommen. Dabei ergab sich als Faust-
regel, dafl die aufzulosenden Wellenlingen mindestens
um den Faktor 2 auseinanderliegen miissen, um bei
allen vorkommenden Streuintensititen eine einwandfreie
Trennung zu ermoglichen. Im Gebiet kleiner Streuinten-
sitdten, d. h. groBer Streuwinkel, kann nimlich die In-
tensitit der Eigenstrahlung durchaus um 1 bis 2 Zehner-
potenzen hoher liegen als die Interferenzstrahlungs-In-
tensitit. Wenn die obige Voraussetzung nicht erfiillt ist
und auch durch einen Wechsel der Anode nicht erfiillt
werden kann, ist es notwendig, zur stirkeren Schwéchung
der Eigenstrahlung noch ein Filter zu verwenden wie
im vorliegenden Falle bei Hg und Au. Auf diese Weise
konnte mit Filterdicken bis zu 0,5 mm Al in allen Fillen
eine geniigende Schwichung der Eigenstrahlung erreicht
werden, wihrend bei der fritheren Methode ausschlief3-
licher Filterung durch Folien — im Falle des Hg selbst
bei einer Folienstirke von 2 mm Al — der Anteil an
Eigenstrahlung bei groBen Streuwinkeln etwa ebenso
groB war wie der an Interferenzstrahlung.

In den Abb.2a und b sind die Spektrogramme von
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Abb. 2. Spektrale Energieverteilung der gestreuten Strahlung.
a) bei fliissigem Hg, b) bei geschmolzenem Ag.

Ebenfalls in Abweichung von den fritheren RoxTGEN-
Untersuchungen an Metallschmelzen erfolgte jetzt die
Registrierung der Intensitdt nicht durch einen Schrei-
ber, sondern durch ein Zdhlgerat. Dabei wurde die In-
tensitdt punktweise durchgemessen, und zwar im stark
differenzierten vorderen Kurventeil (9° <9 < 16°)
mit einem Abstand der MeBpunkte von 0,25°, im Mittel-
teil der Kurve (16° < ¢ < 40°) mit einem MeBpunkt-
abstand von 0,5° und im nahezu monoton verlaufenden
letzten Teil der Kurve (40° < ¢ < 60°) mit einem Ab-
stand von 1°. So ergaben sich fiir jede Kurve in dem
untersuchten Winkelbereiche 9° < ¢ < 60° ungefihr
100 Mefipunkte.

Neben der Eigenstrahlung wirkten sich bei den friihe-
ren Untersuchungen auch die statistischen Schwankungen
der Streuintensitdt stark storend aus. Der mittlere rela-
tive Fehler hdngt nur von der Gesamtzahl der angezeig-
ten Impulse ab; er ist also bei der Aufzeichnung durch
einen Schreiber von der Intensitdt der Interferenzstrah-
lung abhingig. Dagegen erlaubt die Registrierung mittels
eines Zihlgerites, die gesamte Intensitdtskurve mit einer
beliebig vorgegebenen mittleren relativen Schwankung
fiir die gewahlte Impulszahl durchzumessen. Hierbei
wird fiir jeden MeBpunkt die gleiche Impulszahl vorge-
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wihlt. Die Zeit, in der man diese Impulszahl erreicht,
wird gemessen. Der Reziprokwert dieser Zeit ist ein Mal}
fiir die Intensitat.

C. Auswertung der Intensitatskurven

Die Auswertung der Streukurven erfolgte nach der
durch Gl. (2) gegebenen Fourier-Transformation. Eine
Beschreibung dieses Auswertungsverfahrens findet sich
bei Desye und Me~ke 2, Herge ! u. a. Die Genauigkeit
der mechanischen Fourier-Analyse mittels des Analysa-
tors von Maper—Otr laft sich schwer abschitzen; sie
héngt z. B. von der genauen Herstellung einer Schablone
fiir die s-i(s)-Kurve und der exakten Fiihrung des Fahr-
stiftes ab. Zur Uberpriifung dieses Auswertungsverfah-
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Ab.3. 4 ar*[o(r) —0y]-Kurven von Hg. Obere Kurve mit

einer elektronischen Rechenmaschine, untere Kurve mit dem
mechanischen Analysator von Maper—Ortr erhalten.

rens wurde eine der Intensitdtskurven von fliissigem Hg
sowohl mit dem Analysator von Maper—Orr als auch mit
einer elektronischen Rechenmaschine ausgewertet. Das
Fourier-Integral wurde im letzten Falle mit Hilfe der
Sivpson-Formel direkt ausgerechnet. Diese Methode lie-
fert bei verhéltnisméBig einfacher Programmierung sehr
genaue Resultate *. In Abb. 3 ist unten die mittels des
mechanischen Analysitors errechnete 4 7w r2[0o(r) — 0o]-
Kurve gezeichnet und dariiber die entsprechende mit
Hilfe der elektronischen Rechenmaschine erhaltene
Kurve. Die Ubereinstimmung beider Kurven ist iiber-
raschend gut, insbesondere hinsichtlich der Lage und
Form der Hauptmaxima. Die geringfiigigen Unterschiede
bei den Nebenoszillationen lassen sich durch die etwas
verschiedene Integrationslinge s, erkldren (untere
Kurve: sy=13,7, obere Kurve: s,=13,3).

11 F. Herre, Dissertation, Stuttgart 1956.

* Die Programmierung wurde von den Herren A. Fapi~t und
M. Baur im Recheninstitut der Technischen Hochschule
Stuttgart auf einer Rechenmaschine vom Typ Z 22 der
Firma Zuse KG, Bad Hersfeld, durchgefiihrt; ihnen sei
hierfiir bestens gedankt.

12 D. Hanorvany, Diplomarbeit, Stuttgart 1957.
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III. Ergebnisse
A. Quecksilber

Von dem bei Zimmertemperatur leicht zu vermes-
senden Hg liegt eine grofle Anzahl von Untersuchun-
gen vor (vgl. Anm. 1 12718) In Abb. 4 a ist die un-
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Abb. 4 a. Punktweise aufgenommene, unkorrigierte Intensi-
tatskurve von fliissigem Hg.

korrigierte Intensitatskurve von flissigem Hg wie-
dergegeben. Die Lage der MefBpunkte zeigt, dal}
keine merklichen statistischen Schwankungen vor-
handen sind.

Die Messungen der Streuintensitit lassen sich mit
der hier angewandten Methode um ein Mehrfaches
genauer durchfithren als frither. So wird fiir die in
dieser Arbeit untersuchten Schmelzen die Genauig-
keit der Atomverteilungskurven in erster Linie durch
die Genauigkeit der Analyse und der tabellierten
Atomformfaktoren bestimmt. Abb. 4 b zeigt die kor-
rigierte Intensitdtskurve von Hg und Abb. 4c die

13 F. Saverwarp u. W. Teske, Z. allg. anorg. Chem. 210, 247
[1933].

14 J. A. Prixs, Z. Phys. 56,617 [1929].

15 H. Me~xke, Phys. Z. 33, 593 [1932].

16 H. Hexpus, Z. Naturforschg. 3 a, 416 [1948].

17 R. E. Smarman u. B. R. T. Frost, Acta Met. 4, 611 [1956].

18 G. H. Viseyarp, J. Chem. Phys. 22, 1665 [1954].
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Abb. 4b. Korrigierte Intensititskurve von
fliissigem Hg.

Abb. 4 c. Atomverteilungskurve von fliissigem
Hg mit 4 7 r?[0(r) —0,]-Kurve, Integrations-
linge s,=13,7 A—L

zugehorige Atomverteilungskurve mit eingezeichneter
47r2[o(r) —op]-Kurve. Fiir die Atomverteilungs-
kurven von Hg sind 3 nahezu &dquidistante Haupt-
maxima charakteristisch. In den Zwischenbereichen
sind die Kurven wenig differenziert, es treten keiner-
lei ausgeprigte Maxima auf. Die kleinen Neben-
oszillationen in den Zwischenbereichen, die eine
Folge des oben erwahnten Abbruch-Effekts sind (vgl.
Ricuter, BrerrLine und Herre %), hat man bei
r=3,61; 4,07; 4,53 und 4,99 A zu erwarten. Ihre
Lagen dndern sich mit der Integrationslinge s, , wie
auch eine Uberpriifung mit der elektronischen
Rechenmaschine ergab.

Tab. 1 gibt eine Zusammenstellung der aus den
Intensitiits- und Atomverteilungskurven von Hg fol-
genden Maximalagen, Abstands- und Atomzahlen-
werte. Hier sind auch die entsprechenden Werte von
Ag und Au mit aufgefiihrt, sie stimmen weitgehend
miteinander iberein.

Am Beispiel des Hg soll untersucht werden, inwie-
weit man die experimentelle Intensitdtskurve durch

Koordi-
nations-
zahl K,

Schmelze (SI—HI&) (Sm;ﬁz)

Hg
Ag
Au

0,182
0,209
0,212

0,358 3,05
0,382 2,86
0,389 2,85

Tab. 1. Maximalagen, Abstandswerte und Atomzahlen von
fliissigem Hg, geschmolzenem Ag und Au.

eine theoretische Streukurve annihern kann, die sich
bei Zugrundelegung eines einzigen Atomabstandes
ergibt. Von VoierLANDER-TETZNER 2° wurde unter
sehr allgemeinen Voraussetzungen eine Intensitats-
gleichung abgeleitet, die man auch dann anwenden
kann, wenn die Entfernung zweier Atome ¢ und %
in Form einer Gauss-Verteilung mit dem Prazisions-
maB 1/c; um den wahrscheinlichsten Wert r

19 H. Ricuter, G.Brerruing u. F. Herre, Z. angew. Phys. 8,
433 [1956].
20 G. VoierLinper-TETzNER, Z. Phys. 150, 215 [1958].
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Abb. 5. i(s)-Kurven von Hg.
: experimentell,
: berechnet.
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schwankt. Diese Gleichung lautet:

— (Ve cix 5)? smsmL
Torm. = ZZf e (een

S Tik

~Nf2+ ZZf2 _(1/ Cik ) ﬂmsru,

1=k Srh

(3)

N ist die Anzahl gleichartig streuender Atome. Fiir
cir— 0 geht Gl. (3) in den DEBYEschen Intensitéts-
ausdruck tber (Molekiilgas). Fur streng periodisch
sich dndernde Abstandswerte ry;, ergibt sich der
Grenzfall des idealen Kristalls und fiir ¢;;, — c der
Grenzfall des einatomigen Gases. Aus Gl. (3) folgt
mit ¢ (T) als Temperaturfunktion und mit ¢y, =0
fiir die normierte Streuintensitat:
Inorm=Nf2+Nf2¢(T)KSITn:rl' (4')
i 8
In Gl. (4) ist lediglich der Streubeitrag des Atom-
abstandes r; der ersten Koordination berticksichtigt.

An Stelle von Gl. (4) 1aBt sich schreiben:
z(s) lnorm—Nf"

Nfz (T) K SIDST‘

T (5)

Darin bedeuten: K die Atomzahl der ersten Koordina-
tion, r; = 3,05 A den kiirzesten Atomabstand im fliissigen
Hg und ¢ (T) eine Temperaturfunktion.

Nach dem ersten Desyeschen Ansatz?! fiir eine
Temperaturkorrektion gilt:

@(T) =e s,

wo u.? das mittlere Schwankungsquadrat bedeutet.

Hierbei wird vorausgesetzt, da} die Atome unabhén-
gig voneinander Wairmeschwingungen ausfiihren.
Diese Voraussetzung, die sich bei den Kristallen als
nicht korrekt herausstellte (vgl. Desve ?2), diirfte bei
den Flussigkeiten eher erfillt sein.

Der Exponent der Temperaturfunktion ¢ (7) ist
zu bestimmen. Als s-Wert sei der Abszissenwert des
experimentell gefundenen zweiten Maximums in der
i(s)-Kurve der Abb. 5 mit s, =4.55 gewihlt. Weiter
soll der K :sin(syry)/ssr;-Wert berechnet werden,
wobei fir flissiges Hg nach den Ergebnissen der
Fourier-Analyse K=7 und r;=3.05 A ist. Es er-
gibt sich:

i(s9)

sin Sy 1y

@ (T) B Sa Ty S
Der experimentelle i(s,)-Wert ist nach Abb. 5:
i(sy) =0.,327.

Nach den letzten Gleichungen erhélt man den folgen-

den Ausdruck fiir den Exponenten der Temperatur-
funktion:

i) _op(T) m it~ 0327 _g 66
P el L 0,458
Sp.Fy

Mit diesem Wert und mit s, =4.55 findet man fiir
das halbe mittlere Schwankungsquadrat:

142-0.020 A.

21 P. DesvE, Verh. Deutsch. Phys. Ges. 15,678, 738, 857 [1913].
22 P. Desve, Ann. Phys., Lpz. 43, 49 [1914].
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Abb. 6 a. Intensititskurve von geschmolzenem Ag.

Abb. 6 b. Atomverteilungskurve von geschmolzenem Ag,
sp=10,6 A1,

Dieselbe Rechnung wurde noch fiir s3=6,75 durch-
gefiihrt, was der Lage des dritten Maximums in

Abb. 5 entspricht. Man findet:
1u2-0,020 A,

in iiberraschender Ubereinstimmung mit dem ersten
Wert. Damit ist die Funktion ¢(7) bekannt, und
man kann die i (s) -Kurve berechnen.

Es sei erwahnt, dal das so erhaltene mittlere
Schwankungsquadrat fir die Wirmeschwingungen
der Atome in flissigem Hg von derselben Grof3en-
ordnung ist wie das der Atome in einem Gitter. So
wird beispielsweise von Grocker ?* fiir die mittlere
Auslenkung der Na- bzw. Cl-Atome aus ihrer
Ruhelage im NaCl-Gitter der Wert 0.24 A bzw.
0.22 A angegeben, dies entspricht einem Wert des
halben mittleren Schwankungsquadrates von 0,045 A
fiir das Na- und von 0,038 A fiir das Cl-Atom.

In Abb. 5 sind die nach Gl. (5) berechnete und
die experimentelle i(s)-Kurve dargestellt. In der
Hohe der Maxima mit Ausnahme des ersten stimmen
beide Kurven gut miteinander iberein. Hinsichtlich
der Lage der Maxima ist Ubereinstimmung lediglich
im mittleren Kurventeil vorhanden. Weiter ist das
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erste Maximum der experimentellen Kurve wesent-
lich scharfer und nach kleinen s-Werten verschoben,
die dufleren Maxima sind dagegen nach groferen
s-Werten verlagert. Bei Vorliegen nur eines Atom-
abstandes miiffiten die Maxima in der Intensitits-
kurve bei Werten liegen, die sich durch die Maxi-
mallagen der sin z/z-Funktion darstellen lassen, also

bei:

Ty Sp=%p~=2,57; 4.57; 6,575 «..

(0,5+2n) m,

wo n eine ganze Zahl = 1 bedeutet. Fiir die Lagen
der Maxima miiflte sich demnach das konstante Ver-
hiltnis: (0,5+2n) 7/s,=r; ergeben. Bildet man
nach Ricurer fiir die Maxima der experimentellen
i(s)-Kurve in Abb. 5 dieses Verhaltnis, so findet
man lediglich fiir die dufleren Maxima den konstan-
ten Wert r; =2,98 A (vgl. Tab. 2), wihrend das
Verhaltnis fiir das 3., 2. und 1. Maximum in immer
stirkerem Mafle davon abweicht. Dieser Befund ist
ein unmittelbarer Beweis dafiir, da die Verschie-
bung der inneren Maxima durch die Mitwirkung
weiterer Atomabstidnde verursacht wird. Der Einflull

23 R. Grocker, Materialpriifung mit Rontgenstrahlen, 4. Aufl.,
Springer-Verlag, Berlin 1958, S. 248.
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Abb. 7 a. Intensitdtskurve von geschmolzenem Au.

dieser Abstandswerte auf den Verlauf der Inten-
sitatskurve beschrankt sich nach Tab. 2 auf die inne-
ren Maxima, ganz ahnlich liegen diesbeziiglich
nach Ricuter?* die Verhilinisse bei den festen
amorphen Stoffen. In Tab. 2 sind auch die entspre-
chenden Werte fiir geschmolzenes In nach Elek-
tronenbeugungsaufnahmen von RossTEUTSCHER %
aufgefiithrt. Hier ist der gleiche Gang fiir das Ver-
hiltnis: (0,5+2n) @/s, wie bei Hg vorhanden,
allerdings ist bei In eine Abweichung von r; = 3,24 A
nur fiir das erste Maximum zu beobachten. Beim
aufgeschmolzenen Ag und Au besteht eine asympto-
tische Anniherung an r; =~ 2,71 A als kiirzesten
Atomabstand **.

B. Silber

Geschmolzenes Ag wurde bisher nicht untersucht.
Die Intensitéts- und Atomverteilungskurven von Ag
sind in den Abb. 6 a und b dargestellt. Die Tempe-
ratur des aufgeschmolzenen Ag betrug ungefihr
1000 “C. Geschmolzenes Ag zeigt recht giinstige
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Abb. 7 b. Atomverteilungskurve von geschmolzenem Au,

sp=11,5 A—1,

Streuverhaltnisse; es sind daher die hier erhaltenen
Intensitdtswerte besonders genau. Bei Ag 1t sich
die Eliminierung der Eigenstrahlung leicht durchfiih-
ren, denn die K-Eigenstrahlung wird nicht angeregt
und die L-Eigenstrahlung ist bereits so langwellig im
Vergleich zur Interferenzstrahlung, dal} eine Tren-
nung keine Schwierigkeiten macht (vgl. Abb. 2b).

0,5+2n)n 0,5+2n)n
n G |[R2E20E) oy, ([BEL2RE]
&n Hg Sn In
1 2,285 | 3,44 2,37 3,31
2 4,55 3,11 4,37 3,24
3 6,75 3,02 6,30 3,24
4 8,92 2,99 8,27 ,23
5 11,10 2,98 = =
6 13,22 2,97 — -

Tab. 2. Verhiltniswerte (0,5+2 n) «/sy fiir die Maximalagen
in den i(s)-Kurven von fliissigem Hg und geschmolzenem In.

24 H. Ricnter, Z. Naturforschg. 13 a, 32 [1958].
25 'W. Rossteutscuer, Diplomarbeit, Stuttgart 1960.
** Vgl. Ricurer, Z. Naturforschg. 15a [1960].
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C. Gold

Aufgeschmolzenes Au wurde bereits von Hexpus 26
untersucht. In Abb. 7 a ist die neu aufgenommene
Intensitatskurve von Au wiedergegeben und in Abb.
7b die zugehorige Atomverteilungskurve. Die Lagen
der Maxima in den Intensitats- und Atomverteilungs-
kurven von Ag und Au stimmen wegen der gleichen
Atomradien praktisch miteinander tberein (vgl.

Tab. 1).

D. Diskussion der Ergebnisse von Hg, Ag und Au

Die Intensitats- und Atomverteilungskurven der
drei Metalle Hg, Ag und Au weisen eine grofe
Ahnlichkeit auf. Im Ag- und Au-Gitter sind viele
Metalleigenschaften sehr deutlich ausgepragt. Die
metallische Bindung tritt hier in besonders rei-
ner Form auf (vgl. Denvinger ?7). Es liegt nahe, die
Schmelzen dieser Metalle als charakteristische ein-
atomare Fliissigkeiten anzusehen. Wegen der groflen
Ahnlichkeit der Intensitits- und Atomverteilungs-
kurven von Ag und Au mit denen von Hg sei auch
das Hg zu dieser Gruppe der einatomaren Schmelzen
hinzugerechnet.

a) Intensitatskurven

Die Intensititskurven der drei Metalle Hg, Ag
und Au sind durch ein stark ausgeprigtes erstes
Maximum gekennzeichnet, das in seiner Hoéhe und
Schirfe eher einem Gitter-Reflex gleicht. Die aufer-
gewohnliche Scharfe des ersten Maximums deutet
auf eine Periodizitat in der Anordnung der Atome
hin, die sich zumindest uber den Bereich einiger
Atomabstande erstreckt. Dieser Befund spricht fiir
das Vorhandensein kleinster geordneter Bereiche in
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der Schmelze, jedoch kann aus den vorliegenden In-
tensitdtskurven nichts tiber die Struktur dieser Be-
reiche ausgesagt werden.

b) Atomverteilungskurven

Fir die Atomverteilungskurven der Schmelzen
von Hg, Ag und Au sind die 4 Punkte charakte-
ristisch **:

1. Die Aquidistanz der Hauptmaxima, bei Ag und
Au mit einer schwachen Tendenz nach kleinen
r-Werten,

2. das Fehlen jeglicher Zwischenabstinde, insbeson-
dere des r, V3 - Abstandes,

3. die niedrigen Koordinationszahlen und

4. die Ubereinstimmung der kiirzesten Abstands-
werte r; mit denen der 12er-Koordination.

Aus diesen Ergebnissen, die — unabhéngig von
diesen und von fritheren Untersuchungen mit Rént-
GEN-Strahlen — neuerdings auch durch Elektronen-
beugung bestdtigt wurden (vgl. Stees %, Ricuter
und Stees ?), folgt fiir den Aufbau einatomiger

Metallschmelzen:

1. In den einatomigen Metallschmelzen liegt offen-
bar eine lineare oder kettenférmige Anordnung
der Atome vor (Atomketten). Solche Ketten be-
stehen vermutlich aus sehr wenigen Atomen,
dariiber hinaus verliert sich der Zusammenhang.
Dieses Bild der Schmelze als Haufwerk kurzer
Ketten stellt gewissermallen eine Momentauf-
nahme der Atomanordnung dar, d. h. es erfolgt
in der Schmelze ein dauernder Ab- und Aufbau
der Ketten.

2. Da sich die charakteristischen Atomabstinde der
dichtesten Kugelpackung, insbesondere der r; /3 -

r Abweichung zwischen = Abweichung zwischen

T ey (ra)exp e =9 12 @15 . ax in 9, s U. 27, in ?}(’)
Au 2,85 1,43 1,44 — 0,7 ~ —3
Ag 2,86 1,43 1,44 — 0,7 ~ —2
Hg 3,05 - 1,53 1,55 — 1,0 — 1,0
Na30 3,83 1,91 1,91 -+ 0,3 —14
In? 3,18 1,59 1,57 + 1.3 — 0,8
Sn3t 3,20 1,60 1,58 + 1,3 —
Gedt 2,79 1,39 1,39 -+ 0,3 —
Ga? (fliissig) 2,80 1,40 1,39 -+ 0,7 — 0,8
Bi2?? (amorph) 3,32 1,66 1,82 — —0,3
Ar32 3,79 1,90 1,91 — 1,0 — 1,0

Tab. 3. Experimentelle r;- und a;-Werte sowie Atomradien a,, der 12er-Koordination fiir verschiedene Elemente.

26 H. Henxous, Z. Naturforschg. 2a, 505 [1947].
27 U. Denrincer, Theoretische Metallkunde, Springer-Verlag,
Berlin 1955.

28 S. Stees, Dissertation, Stuttgart 1958.
2% H. Ricuter u. S. Stees, Z. Metallkunde 50, 369 [1959].
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Abstand, in den Atomverteilungskurven nicht ab-

zeichnen, ist es zweifellos unrichtig. die Struktur

der oben genannten einatomaren Metallschmelzen

als eine verwackelte Gitterstruktur oder als eine

aufgelockerte dichteste Kugelpackung anzusehen.

In Tab. 3 sind fiir 10 Elemente die kiirzesten Ab-
standswerte r; bzw. die Atomradien a; zusammen-
gestellt. Zum Vergleich sind die entsprechenden
Atomradien @, der 12er-Koordination mit angege-
ben. Weiter sind in den letzten beiden Spalten die
prozentualen Abweichungen zwischen a;, und @y so-
wie zwischen r, und 2 ry aufgefiithrt. Die letzte Spalte
zeigt die Aquidistanz der beiden ersten Haupt-
maxima in den Atomverteilungskurven besonders
deutlich. Aus der zweitletzten Spalte geht nochmals
die gute Ubereinstimmung der experimentell erhal-
tenen Atomradien mit denen der 12er-Koordination
hervor.

Die bisherigen Strukturmodelle von Metallschmel-
zen stehen mit einem oder mehreren der obigen
4 Punkte im Widerspruch und bediirfen daher einer
Korrektur. Die oben postulierte kettenférmige Lage-
rung der Atome liefert einen ersten Ansatz fiir eine
Modell-Vorstellung. Es diirfte jedoch nicht leicht
sein, hieraus ein endgiiltiges Modell fiir die Anord-
nung der Atome in den Metallschmelzen abzuleiten,
solange man an der Voraussetzung festhalt, dal}
samtliche Atome in der Schmelze als gleichberech-
tigte Bezugsatome anzusehen sind.

Herrn Prof. Dr. H. Ricuter sei fiir die weitgehende
Hilfe bei der Durchfithrung dieser Arbeit herzlich
gedankt, ebenso danke ich der Deutschen For-

schungsgemeinschaft fiir apparative Unter-
stiitzung.

30 F. H. Trimsre u. N. S. Gixerich, Phys. Rev. 53, 278 [1938].
O. Praxxexscumip, Dissertation, Stuttgart 1959.
32 A. Ersexstery u. N. S. Ginericn, Phys. Rev. 58, 307 [1940].

Uber thermisch bedingte Verianderungen an diinnen Folien
im Elektronenmikroskop

Von WERNER LipPERT

Aus dem Max-Planck-Institut fiir Biophysik, Frankfurt a. M., Direktor: Prof. Dr. Dr. Dr. B. Rasewsky
(Z. Naturforschg. 15 a, 612—615 [1960] ; eingegangen am 2. Mirz 1960)

Bei hohen Objektstromdichten sind an Vestopal- und Plexiglasfolien Erscheinungen zu beobachten,
die sich von denen bei schwachen Stromdichten unterscheiden. Bei der benutzten Anordnung (Elmi-
skop I, Objekttriager aus gewalztem Phosphorbronzenetz mit einer Maschenweite von 50 ¢ und glei-
cher Drahtstdrke) treten diese Abweichungen bei iiblicher ,,Grofflichen“bestrahlung bei Plexiglas
ungefidhr ab 1-10—* A/cm2, bei Vestopal ab 3:10—* A/cm? auf. Ohne besondere VorsichtsmaBnahmen
wird bei entsprechend starker Bestrahlung die Foliensubstanz praktisch vollkommen abgebaut.
Eine Stabilisierung der Folien gegen so starke Substanzverluste 148t sich durch stidrkere Bestrahlung
bei moglichst geringer Temperaturerhohung, z. B. durch eine ,,Kleinfeld“bestrahlung mit Hilfe des
Doppelkondensors, erreichen. Die erforderlichen Objektladungsdichten liegen mit 0,3 bis 0,5 C/cm?
fiir Vestopal und 0,1 bis 0,2 C/cm? fiir Plexiglas in der gleichen GréBenordnung, die von anderer
Seite 2 fiir die Stabilisierung von Polystyrollatex-Kiigelchen als notwendig gefunden wurde.

Im Vergleich zu Kohlefolien, die sich in der benutzten Apparatur im wesentlichen vollig indifferent
gegen Bestrahlungen zeigten, weisen die mit geringer Objektstromdichte bis zur Massendicken-
konstanz bestrahlten Plexiglas- und auch Vestopalfolien charakteristische Unterschiede auf, die eine

Deutung der in dem genannten Stadium befindlichen Folien als Kohlefolien nicht erlaubt.

Bei elektronenmikroskopischen Untersuchungen
bewirkt bekanntlich die Elektronenbestrahlung ge-
wisse Veranderungen an den Objekten. Sie wirken
sich aus in einer nach der Stoffzusammensetzung
verschiedenen Erhohung der elektronenmikroskopi-
schen Durchldssigkeit, die ihrerseits durch eine Ver-
ringerung der Massendicke bedingt ist. Von groflem
praktischem Interesse sind die Verdnderungen an
den Einbettungsmaterialien fiir biologische Objekte,
Plexiglas und Vestopal W. Erwiinscht sind hier die
1 H. Kénig, Z. Physik 129, 483 [1951].

2 A. Brockes, M. Knxocu u. H. Kénic, Z. wiss. Mikr. 62, 450
[1955].

Substanzverluste, weil dann die in den allermeisten
Fillen resistenteren biologischen Strukturen besser
hervortreten, nicht erwiinscht sind die bei manchen
Einbettungsmitteln mit dem Substanzverlust gleich-
zeitig auftretenden Verformungen, die zu Verzerrun-
gen an den biologischen Strukturen fithren konnen.

Durch physikalische Messungen schon recht gut
bekannt sind die bei geringen Objektstromdichten
auftretenden, von der Ladungsdichte bzw. der Dosis
abhingigen Effekte 175, Bei Plexiglas wurde gefun-
j W. Lrepert, Optik 15, 293 [1958].

W. Lippert, Z. Naturforschg. 13 a, 1089 [1958].
5 L. Remver, Z. Naturforschg. 14 b, 566 [1959].



