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Rotation-Translation-Coupling and the Lattice 

Dynamics of RbCN 

First the influence of the CN--rotations and the effect of 

their coupling with the translations on the structure of 

the high temperature phase of RbCN is studied. In this 
- + phase the centers of mass of the CN -groups and the Rb -

ions form a rocksalt lattice and the CN -groups are orien­

tationally disordered. The anomalous temperature dependence 

of the elastic constants is investigated using Brillouin 

scattering and inelastic neutron scattering. Complete dis­

persion curves have been measured in the main symmetry 

directions. These curves are analysed by a lattice dyna­

mical model which includes a shell model and the rotat­

tion-translation-coupling /1/. Conclusions are based on 

a comparison of the experiments with one another and with 

published results for the alkali cyanides. 



Rotations-Translations-Kopplung und die 

Gitterdynamik von Rubidiumcyanid 

Es wird zunächst der Einfluß der CN -Rotationen und 

ihrer Kopplung an die translatorischen Moden auf die 

Struktur der Hochtemperaturphase von RbCN studiert, 

in der die CN--Schwerpunkte und die Rb+-Ionen ein 

Kochsalzgitter bilden und die CN--Gruppen orientie­

rungsungeordnet sind. Anschließend wird das anomale 

Temperaturverhalten der elastischen Konstanten mittels 

Brillouin- und inelastischer Neutronenstreuung unter­

sucht. Die Dispersionskurven konnten in den Hauptsym­

metrierichtungen vollständig gemessen werden. An die 

Dispersionskurven wird ein gitterdynamisches Modell 

angepaßt, das auf einem Schalenmodell beruht und die 

Rotations-Translationskopplung /1/ berücksichtigt. Die 

Ergebnisse und Folgerungen der einzelnen Teilexperi­

mente werden untereinander verglichen und darüberhinaus 

mit Resultaten, die i~ der Literatur für KCN und NaCN 

beschrieben sind. 
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1. Einführung 

Ausgehend von den wohlbekannten Alkalihalogeniden (A+x-, 

A+ = Na+, K+... x- = Cl-, B !'- ••• ) stellt sich die Frage, wie 

sich die physikalischen Eigenschaften ändern, wenn man entwe­

der das Kation A+ oder das Anion x- durch ein Molekül ersetzt: 

NH 4Cl ist ein Beispiel für den Ersatz des Kations durch einen 

NH 4+-Tetraeder. Im NaN0 2 wird das Anion durch ein planares 

Molekül, im KCN durch die hantelförmige CN--Gruppe ersetzt. 

Die vorliegende Arbeit setzt sich mit den Cyaniden auseinan­

der. Einige Eigenschaften der Alkalicyanide KCN, NaCN und 

RbCN sind in Tabelle l zusammengestellt. 

Den Anstoß zu intensiveren Untersuchungen der Alkalicyanide 

gab eine Arbeit von Haussühl /4/, in der er über die anomale 

Temperaturabhängigkeit der elastischen Konstanten in KCN be­

richtet. Bei einer Temperatur T = 454 K hat c 44 den Wert 

0.23 • 10 11 dyn/cm 2 , während c 44 bei 168 K nur noch 

0. 0193 • 10 11 dyn/cm 2 beträgt. Diese Ultraschallmessungen 

wurden durch Brillouinstreuung /5,6/ bestätigt und ergänzt. 

Bei NaCN wurden vergleichbare Ergebnisse /7/ erzielt. 

Zahlreiche physikalische Eigenschaften von KCN und NaCN 

wurden gründlich erforscht /2-21/. Besonders herauszuheben 

sind die Messungen mit inelastischer Neutronenstreuung an 

KCN und NaCN /22-26/, da diese Messungen die Ultraschall- und 

Brillouinuntersuchungen auf die gesamte Brillouinzone (BZ) 

erweitern. Diese Arbeiten zeigen, daß nicht nur die elasti­

schen Konstanten (bestimmt im Bereich kleiner Wellenvektoren 

q) besonders weich sind, sondern daß auch die akustischen 

Phononen bei größeren Wellenvektoren q erheblich weicher 

sind, als dies von den Alkalihalogeniden her zu erwarten 

wäre. Für beide Substanzen ist charakteristisch, daß die 

Phononen zum Teil nur sehr schwer meßbar sind, obwohl große 

Kristalle (5-8 cm 3 ) guter Qualität zur Verfügung standen; 
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Tabelle 1: Statik der Alkalicyanide (nach Ref .2, 3, 21 und 32) 

Struktur bei 300 K 

NN-Abstand 300 K 
(Schwerpunktabstand) 

Ionenradius des 
Metallions 

Phasenübergang zu 
einer geordneten 
Phase (Kopf-Schwanz-
ungeordnet) T

0 

Phasenübergang 
zu einer Kopf­
Schwanz geordne­
ten Phase 

NaCN 

NaCl; CN--Ionen 

2.95 g 

0.98 g 

284 K 
orthorhombisch 

192 K 

KCN RbCN 

orientierungsungeordnet 

3.25 g 3.42 g 

1.33 g 1.48 g 

168 K 132 K 
orthorhom- monoklin 
bisch* 

83 K bis zu 2 K 
nicht beobachtet 

* Nach Ref .21 gibt es hier auch eine monokline Phase, die jedoch nur bei 

einer speziellen Temperaturbehandlung angenommen wird. 
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optische Phononen konnten gar nicht beobachtet werden (ab­

gesehen von zwei Meßpunkten des longitudinal optischen Zweigs 

in [100] -Richtung). 

Die Ursache für das gegenüber den isostrukturellen Alkalihalo­

geniden abweichende Verhalten wurde in der Kopplung zwischen 

Translationen und Rotationen der CN--Gruppe vermutet. Michel 

und Naudts /1/ entwickelten ein Modell, um das anomale Tempe­

raturverhalten zu erklären. Sie beschreiben die CN--Gruppe 

als eine starre symmetrische Hantel, die in einem "Käfig" 

reorientiert. Der Käfig wird aus den sechs nächsten Nachbar­

Metallionen gebildet. Die kurzreichweitige Wechselwirkung 

zwischen den Hantelenden und den Metallionen wird in diesem 

Modell durch ein Born-Mayer Potential beschrieben, das sowohl 

von der Orientierung der Hantel als auch der Position ihres 

Schwerpunkts abhängt. Direkte Wechselwirkungen zwischen den 

Hanteln werden nicht berücksichtigt. Dieses Potential wird 

bis zur zweiten Ordnung nach kleinen Auslenkungen des Molekül­

schwerpunkts einerseits und des Alkaliions andererseits ent­

wickelt. In der nullten Ordnung erhält man das orientierungs­

abhängige Kristallfeld zwischen der Hantel und den umgebenden 

Metallionen. In erster Ordnung erhält man eine bilineare Kopp­

lung zwischen den Winkelfreiheitsgraden, die durch symmetrie­

angepaßte Funktionen ausgedrückt werden, und den Translationen. 

Diese Kopplung führt zu einer effektiven, über das Gitter ver­

mittelten Wechselwirkung zwischen den Hanteln. Es werden nur 

symmetrieangepaßte Funktionen der niedrigsten Ordnung berück­

sichtigt, die den Hantelcharakter vermitteln (d,h. l = 2). 

In der zweiten Ordnung in den Auslenkungen wird die Winkel­

abhängigkeit vernachlässigt. Mit diesem Modell, das von den 

Autoren im Grenzfall langer Wellen diskutiert wird, kann 

das Temperaturverhalten der elastischen Konstanten c 11 und 

c
44 

bei KCN gut beschrieben werden. 

Pick et al. /6/ schlagen zur Erklärung des Temperaturverhaltens 

ein Modell vor, das die Rotations-Translationskopplung phänome-
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nologisch mit einer Pseudospinvariablen für die CN--Orien­

tierung beschreibt. Da der Phasenübergang (PÜ) durch das Ver­

schwinden von c44 gekennzeichnet ist und die c
44 

entsprechende 

Deformation der Symmetrie T2g angehört, wird zur Beschreibung 

des Temperaturverhaltens von c
44 

diese Deformation an eine 

Pseudospinvariable gleicher Symmetrie gekoppelt. Man gewinnt 

daraus eine freie Energie, die eine Struktur hat, wie sie in 

Systemen mit Spin-Phonon-Kopplung üblich ist. Unter der 

Annahme einer diffusiven Dynamik für die Pseudospinvariablen 

(d,h. kein oszillatorischer Charakter) beschreiben die Auto­

ren damit das Verhalten von c 44 mit der Temperatur, Zur Deu~ 

tung des Temperaturverhaltens von cfl_ wird dann eine quadra­

tische Kopplung zwischen der entsprechenden Deformation und 

der zugehörigen Pseudospinvariablen angenommen, 

In Ref. 27 wird von Hochheimer et al. dargelegt, welche weite­

ren Effekte (außer dem Temperaturverhalten der elastischen Kon­

stanten) von beiden Theorien /1/ und /6/ richtig beschrieben 

werden. 

Zur Erklärung der Dispersionskurven von KCN und NaCN wurde 

von Jex und Mitarbeitern ein gitterdynamisches Modell in har­

monischer Näherung vorgeschlagen, das Wechselwirkungen bis zum 

nächsten /28/ bzw. bis zum übernächsten /29/ Nachbarn berück­

sichtigt. Dabei wird die Rotationsbewegung der CN--Gruppe als 

kleine harmonische Schwingung um mehrere äquivalente Ruhelagen 

beschrieben. Dies kann nach den experimentellen Befunden in 

Ref. 4 bis 25 nur als grobe Näherung des Verhaltens der CN-­

Gruppe in KCN und NaCN bei Raumtemperatur angesehen werden. 

Ein erheblich realistischeres Modell wurde von Strauch et al. 

/30/ vorgeschlagen: es geht von der oben beschriebenen Theorie 

von Michel und Naudts /1/ aus. Das heißt, man nimmt für die 

CN--Gruppe eine Reorientierungsbewegung an und beschränkt sich 

nicht auf harmonische Auslenkungen in den Winkelfreiheits­

graden. Dieses Modell erlaubt es, die Dispersionskurven von 

NaCN und KCN bei Raumtemperatur gut zu reproduzieren. 
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Seit kurzem stehen Einkristalle guter Qualität und einer 

Größe bis ca. l cm 3 auch von RbCN zur Verfügung /31,32/, Im 

Gegensatz zu NaCN und KCN sind hier bisher nur wenige Unter­

suchungen durchgeführt worden: In Ref, 33 wird über die Druck­

abhängigkeit der Kristallstruktur berichtet; Kondo et al. /32/ 

haben die Temperaturabhängigkeit der Dielektrizitätskonstanten 

sowie des Ramanspektrums bis 2200 cm- 1 untersucht. Oberhalb 

132 K ist das Ramanspektrum im Bereich kleiner Frequenzen 

- wie dies für ungeordnete Systeme typisch ist - nicht mehr 

klar strukturiert, sondern ein schwach strukturiertes, breites 

Band. Haussühl /31/ hat die Temperaturabhängigkeit der elasti­

schen und der thermoelastischen Konstanten sowie die Druckab­

hängigkeit der elastischen Konstanten bestimmt. Er findet ein 

ähnliches Verhalten wie in KCN und NaCN mit einer Phasenum-

wandlungstemperatur T = 132 K. Ref, 34 und 35 berichten über 
0 

Wärmekapazitätsmessungen und finden, daß es sich um eine 

Phasenumwandlung 1. Ordnung handelt; T wird hier mit 110 K 
0 

angegeben; dieser Wert scheint jedoch weniger zuverlässig zu 

sein. 

Ziel der in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Untersuchun­

gen ist es, die innere Dynamik von RbCN aufzuklären. Um die 

Vorzugsorientierung der CN--Gruppe zu bestimmen, wird zunächst 

eine Strukturanalyse durchgeführt. In die Betrachtung wird 

die Frage eingeschlossen, ob auch in der Braggstreuung eine 

Kopplung rotatorischer und translatorischer Freiheitsgrade 

beobachtbar ist. Die Temperaturabhängigkeit der elastischen 

Konstanten wird mit Brillouin- und Neutronenstreuung unter­

sucht, Weiter werden Dispersionskurven einschließlich opti­

scher Phononen in den Hauptsymmetrierichtun~en bei Raumtempe­

ratur und knapp oberhalb der Phasenumwandlung (150 K) gemes­

sen. Zur Analyse der Dispersionskurven wird ein Modell vorge­

stellt, in dem die Theorie von Michel und Naudts /1/ mit einem 

Schalenmodell verknüpft ist. Dieses Modell ist dem von Strauch 

et al. /30/ vorgeschlagenen für KCN ähnlich, die Unterschiede 

der Modelle werden diskutiert. 
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2. Strukturbestimmung mit Neutronenbeugung 

2.1 Experiment 

Der für dieses Experiment verwendete Kristall hatte Würfel­

form mit einer Kantenlänge von ca. 3.5 mm und eine Mosaikbreite 

von ca. 0,35°. Eine (100)-Fläche war parallel zum Boden des 

Probengefäßes montiert. Da der Kristall giftig und außerdem 

stark hygroskopisch ist, wurde er unter Argonschutzgas in den 

Probenhalter eingeklebt und der Probenhalter vakuumdicht ver­

schlossen. 

Die Messungen wurden am computergesteuerten Vierkreisdiffrak­

tometer P 110 der Kernforschungsanlage Karlsruhe durchgeführt. 

Das Diffraktometer ist dort am Forschungsreaktor FR2 instal­

liert. Als Monochromator diente ein Cu(220)-Kristall. Die 

Messung wurde bei einer Einfallswellenlänge von ~ = 0.92 ~ 

des gleichmäßigen Untergrunds wegen in "w -Scan" -Technik 

durchgeführt, d.h. während ein Reflex durchfahren wird, be­

wegt sich nur die Probe und der Detektor behält seine Posi­

tion. Es wurden je ein Datensatz bei Raumtemperatur und knapp 

oberhalb der Phasenumwandlung gemessen (150 K). Es sei darauf­

hingewiesen, daß die späteren inelastischen Neutronenstreu­

experimente ebenfalls bei diesen beiden Temperaturen ausge­

führt wurden und somit unmittelbar vergleichbar sind. 

Für die Messung bei der tieferen Temperatur wurde der Proben­

halter in einen Heliumkryostaten ohne Stickstoffvorkühlung ein­

gebaut. Die Temperaturmessung erfolgte mit einem Thermoelement, 

die Temperaturregelung über eine Durchflußregulierung und eine 

Heizung mittels eines handelsüblichen Reglers. Die Rohdaten 

wurden auf einen Drucker sowie auf ein Magnetband zur weiteren 

Bearbeitung ausgegeben. Vor Beginn der Messung und nach 

40 Reflexen wurde die Intensität zweier Standardreflexe 

gemessen und so die Langzeitstabilität kontrolliert. 
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Bei Raumtemperatur wurden insgesamt 160, bei der tieferen Tem­

peratur insgesamt 180 Reflexe gemessen (s. Anhang), von denen 

je 46 nicht symmetrieäquivalent waren (d.h. deren Millersche 

Indizes hkl sich nicht nur im Vorzeichen oder in der Reihen­

folge von h, kund l unterscheiden). Zur Datenreduktion wurde 

jeweils zwischen symmetrieäquivalenten Reflexen gemittelt 

(jeder Reflex war mindestens zweimal symmetrieäquivalent ge­

messen) und eine Lorentzkorrektur durchgeführt. Bei beiden 

Temperaturen wurden Reflexe bis zur 9. Ordnung (d.h. bis zu 

einem Streuvektor IQI-:::::. 9.25 ~-l) beobachtet. Auffallend 

ist die Tatsache, daß die Intensität von ggg-Reflexen (d.h. 

h k und l gerade) mit wachsendem Q2 viel schneller abfällt 

als dies bei uuu-Reflexen der Fall ist. 

2.2 Theoretische Grundlage der Datenauswertung 

Die hier dargestellte Methode zur Auswertung geht auf Arbeiten 

von Kurki-Suonio /36/, Seymour und Pryor /37/ sowie Press und 

Hüller /38/ über die Strukturanalyse bei ungeordneten Molekül­

kristallen zurück. Hier folge ich der Ableitung, wie sie von 

Press et al. /39/ in erweiterter Form gegeben wurde. 

Man faßt die Dichteverteilung (gewichtet mit den Streulängen 

der Atome) als Faltung einer Aufenthaltswahrscheinlichkeit 

für den Schwerpunkt des Moleküls fr(RI und einer Orientie­

rungswahrscheinlichkeit (probability distribution function PDF) 

r „0 1: ( ~ - R > a u f : 

( 2. l) 

.... 
Dabei bezeichnet R die momentane Position des Molekülschwer-

... ... ..... 
punkts und d = r - R zeigt vom Molekülschwerpunkt zu dem be-

trachteten Atom der Molekülgruppe. 

F ig. 2 
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p ~ot kann man sich z.B. als eine zunächst kugelförmige Ver­

teilung vorstellen, auf die dann eine Modulation aufgeprägt 

wird. Dieser Ausdruck setzt implizit voraus, daß es sich um 

ein starres Molekül handelt und daß es zwischen Rotations­

und Translationsbewegungen des Moleküls keine Korrelationen 

gibt. Unter Einschluß dieser Korrelationen erhält man den 

verallgemeinerten Ausdruck: 

-\ ..J. .... 

~rot (r -'R l 'R) ( 2. 2) 

~ ...... 
Dabei ist S „ot. (r-RI R) die bedingte Wahrscheinlichkeit, 

„ „ ..1, 

einen Streuer am Ort d = r-R zu finden, wenn sich der Molekül-
.... .... ""' -b. .... 

schwerpunkt am Ort R befindet. Für kleine u = R-X (u Auslen-

k u n g au s d e r R u h e l a g e X d e s S c h w e r p u n k t s ) k an n ~ .-ot i n e i n e 

Taylorreihe entwickelt werden: 

.:..i. -' (o) ~ ,...), (1) _. ..J. -& (Z) 4 

~rot (cllR) =.§>reit. (d) *~rot. (d) U. +} U..~rot ll 
+„. ( 2 • 3) 

mit: 

(o) ... 
grot ( d ) -= pro t ( d 1 R) 1 ... -\ 

.j R =X 

(2.3.l) 

[ 
(4) „ ] 

~rot. (cl) i :: (2.3.2) 

(2.3.3) 

Bricht man die E n t w i c k l u n g bei f Co) ab , so erhält man ( 2 • l) als 

Sonderfall. 

Die in /39/ beschriebene Fouriertransformation von (2.2) führt 

auf folgenden Ausdruck für den Strukturfaktor (im Falle eines 

Teilchens pro Zelle): 
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(2.4.l) 

exp f:lJ{Q)] ex.p(iQX) I F (Q) 
li lt 

(2.4.2) 

Dabei bedeutet exp [-W(Q)] den Debye-Waller-Faktor, Q (hkl) 

den Streuvektor ausgedrückt in Gitterparametern und Miller-
""' sehen Indizes hkl; die Fk (Q) beinhalten die Einflüsse der 

Rotationen und deren Kopplung an die Translationen. Für ... 
F (Q) findet man: 

0 

F -i.) f loJ ""' 4') ..i., 
o (Q "' frot. exp (i. Q. cL d. d 

- Lt rr [_ 
e' m' 

, e' · ~ (O) ( ) 

l Je1 (Q.ldl) ce'm' k'e'""'' J2Q. 
...\ 

(2.5.l) 

( 2 . 5 . 2 ) 

Dabei ist j l'( Q I d 1 ) die sphärische Besselfunktion der Ord­

nung 1 1
, K 1 , m, sind die kubischen Harmonischen, die unter An­

wendung aller Punktsymmetrieoperationen am (idealen) Platz 

des Molekülschwerpunkts invariant sind /40/; JlQ bedeutet den 
-l 

Polarwinkel des Streuvektors Q. 

Für eine inversionssymmetrische Hantel, durch die hier die 

CN--Gruppe approximiert werden soll, liefern nur Kl'm' mit 

geraden l' von Null verschiedene Bei träge. Mit<~) als dem 

Mittelwert des Quadrats der Auslenkungen wird in /39/ der 

Ausdruck für F
1

(Q) angegeben mit: 

e'+ ~ 
~ l Q.) = 4 rr L (- i. > < LL

2 > 
e'm' 

.l. MJ .l • .l. 

ct'm'. Q Jt' (Q ldl) ( 2. 6) 

„ K e'm' ( 12 es) 



- 9 -

_. 
Da nur Kl'm' beitragen, die wie Q also wie ein Vektor -

transformieren (um die Symmetrie zu erhalten), liefert F
1 

für eine Hantel auf einem Platz der Symmetrie m3m keinen Bei­

trag. Der erste Korrekturterm ist in diesem Fall F2 (Q). Die 

wesentlichen Punkte der Ableitung dieses Terms sollen für den 

interessierenden Spezialfall skizziert werden: 
~ „ 

Da Jrot. (dlR) die volle Punktsymmetrie hat, müssen auch alle 

Beiträge in der Taylorentwicklung ebenfalls die volle Symme-
{l) ... J 

tr ie haben. Deshalb wird [Sro!:. ( el) ij u i u j in s ymmetr iean-

g epaßt er Weise zerlegt. Zur Abkürzung wird für u1 x~ für u2 y 

und für u 3 z g es c h rieben , an a 1 o g werden die [ ~ rotC2.) ( d..)];. a 1 s 
(~) ~, J f xx J fxy usw. geschrieben. 

Mit dem Projektionsoperator 

( 2. 7) 

A 

kann diese Zerlegung durchgeführt werden (R. Symmetrieoperator, 
l 

h Anzahl der Symmetrieelemente der Gruppe, d Entartungsgrad; 

oV .. für ~~dimensionale Darstellung der Charakter X- der Opera-
ll "" 

tionen 'Rt, für mehrdimensionale Darstellung das entsprechende 

Diagonalelement der Darstellung). Man findet für den total­

symmetrischen Beitrag 

1 ( (2) 

,3 ~XX 
( 2 • 8) 

Beiträge mit Eg-Symmetrie sind (f.;l"' komplexe Lösungen von 

z + ~ = 0 d. h. E= -1/2 + i../2.iE.~„-1/2. -L/2 ): 

( 2 • 9) 

sowie das konjugiert Komplexe davon. Dieser Beitrag fehlt in 

Ref. 39. 

Es gibt drei Beiträge mit T2g-Symmetrie: z.B. ist für 

s t e 11 u n g ( T 2 g ) x nur ~ ~j y ';} von N u 11 v er s c h i e den ( für 

und (T 2 ) entsprechend zyklisch vertauscht). 
g z 

die Dar-
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Daraus erhält man nach Ref. 39 für F2 (Q) 

-1 A 4 E(-4 T -' 
F 1 ( Q) = f 2 ( Q) + ~ Q) t F2 ( Q) (2.10) 

mit 

P:/(GJ = - 4; Qt ~u..i.:f [c~ r Ji. (&d.J 

[3 [V<4 A (f2 (J)] t *J +.„] (2.11.2) 

[ 
(l) T 

C4-1 j 
2 

(Q c/) 

[ [ K4,c (.QQ)] - ; j + ••• J (2.11.3) 

[ K41J bedeutet dabei die Funktion K41 ohne Normierung. 

Neben diesen in <u 2> quadratischen Term erhält man einen in 

< u2 ) linearen Term aus F1 (Q), wenn man den Dipolcharakter der 

CN--Gruppe mitnimmt, d.h. den Unterschied in den Streulängen 

von C (6.6 fm) und N (9.4 fm) berücksichtigt. Dieser Term 

wird nur mit der Differenz der Streulängen gewichtet, während 

F
0 

und F2 mit der Summe gewichtet werden. 

Im nächsten Abschnitt werden die Meßdaten mit dem hier vorge­

stellten Formalismus ausgewertet und interpretiert. 
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J.3 Datenauswertung 

In einem ersten Schritt wurden die Daten (s. Anhang) ent­

sprechend Gl. (2.1) ausgewertet, d.h. ohne die Korrelationen 

zwischen Rotationen und Translationen zu berücksichtigen. Um 

die Güte einer Anpassung an die gemessenen Daten zu beurtei­

len, diente der ?Ll -Test und der gewichtete R-Wert (R ) . Für 
w 

den ';t.2.. -Test mit 

= 

N 

f; ( 1 F i tX?s l 2 - J F i eat l 2) 
2 
(J c: -

2 

N-P (2.12) 

(N Anzahl der Meßpunkte, P Anzahl der Parameter, /F 1
2 

i obs 
gemessenes Strukturfaktorbetragsquadrat am Meßpunkt i, 

O· 2 S t an da r d a b w e i c h u n g am P u n k t i , 1 F . 1 1 2 b e r e c h n e t e s 
L i ca 

Strukturfaktorbetragsquadrat) gilt, daß für statistische 
z. 

Abweichungen zwischen Experiment und Theorie X den Wert 1 

annimmt. 

In den Fits wurden alle Reflexe berücksichtigt, deren Inten­

sität größer als eine Standardabweichung war, d.h. für beide 

Temperaturen wurden je 43 Reflexe berücksichtigt. Als Para­

meter wurden eingeführt: der Skalenfaktor, ein Parameter für 

eine Korrektur der sekundären Extinktion, je ein gemitteltes 

Quadrat der Auslenkung für Rb+ und CN-, die Länge der Hantel 

2d und drei Entwicklungskoeffizienten c~~), c~~), c~~) für 

die Funktion K
41

, K61 und K81 in Gl. (2.5.2). 

Bei den Raumtemperaturdaten konnte auf die Extinktionskorrek­

tur verzichtet werden (weil ihr Fehler größer als ihr gefitte­

ter Parameterwert war), wenn der stärkste Reflex (200) in der 

Verfeinerung nicht berücksichtigt wurde. Den optimalen Fit 

e r h i e l t m an da n n b e i f e s t e m c ~ ~ ) = 0 m i t R w = 5 . 4 ~6 u n d X. 2.. = 2 . 9 . 

Die genauen Parameterwerte sind in Tab. 2 wiedergegeben. Bei 

T = 150 K wurde der optimale Fit mit Extinktionskorrektur und 

f t (o) (o) . -vz. es em c 61 = c 81 = O bei einem Rw-Wert von 5.0 % und~= 2.0 

erhalten. In beiden Fällen ergibt sich, daß die CN--Gruppe 
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vorwiegend in [111] -Richtung orientiert ist, das Minimum 

der Aufenthaltswahrscheinlichkeit liegt in der [100] -Rich­

tung (s. Fig. 3a und 4a). Es sei noch erwähnt, daß man bei 

150 K unter der Annahme einer isotropen Verteilung bereits 

ein R von 7 % erreicht, d.h. das die Abweichungen von einer w 
isotropen Verteilung hier gering sind, Die anisotrope Aufent-

haltswahrscheinlichkeit der CN--Hantel ist als Ursache für den 

Intensitätsunterschied zwischen uuu- und ggg-Reflexen mit 
d 

gleichem Q anzusehen. 

Als zweiter Schritt wurde dann versucht, die Terme aus Gl. 

(2.10) zu berücksichtigen. Bei Raumtemperatur reduzierte sich 

der gewichtete R-Wert R deutlich und der optimale Fit wurde 
. (o)w (2)E (2)T 

mit festgehaltenem c 81 = D, c 41 = D, c 41 = 0 und unter 

Ausschluß des (200) Reflexes und ohne Extinktionskorrektur er­
t 

reicht: X= 0.77, R = 2.8 %. Bei der tiefen Temperatur findet w 
man nur eine geringe Änderung in X1

und R ( x' = 1.8, R = 4.61%). w w 
Dabei sind von den Entwicklungskoeffizienten der Beiträge F 

und F2 nur c~~) und c~i)E von Null verschieden. Die genauen 

Parameterwerte sind in Tabelle 2 angegeben*. Es erstaunt 

zunächst, daß keine Kopplung an c~i)T beobachtet wird, da 

bei KCN und NaCN für den Phasenübergang das Weichwerden von 

0 

c 44 kennzeichnend ist und dies einer Deformation der Symmetrie 

T2g entspricht /1/. Dabei ist jedoch zu beachten, daß beim 

Phasenübergang die Kopplung zwischen der CN--Rotation und der 

Rb+- Translationsbewegung wesentlich ist. In den Termen F2 
handelt es sich um eine Kopplung zwischen dem Erwartungswert 

des Quadrats der Auslenkung der CN--Gruppen und der Orientie­

rung der CN--Gruppen. Da dieser Effekt proportional zu ~u 2 > 2 

ist, müssen die Auslenkungen recht groß werden, damit dieser 

überhaupt beobachtbar wird. Große Auslenkungen bedeuten gleich­

zeitig einen erheblichen Beitrag der thermisch diffusen Streu­

ung (TDS) zur gemessenen Intensität. Da die TOS bei großem 
~ 

Q anwächst, senkt sie scheinbar den Debye-Waller-Faktor ab, 

* Es wurde ebenfalls versucht, den Unterschied der Streulängen 
von C und N (d.h: F1-Beiträge) im Fit zu berücksichtigen. 
Dies brachte keine signifikante Verbesserung in der Über­
einstimmung zwischen Rechnung und Messung. 



- 13 -

wenn wie in dieser Arbeit keine TOS-Korrektur durchgeführt 

wird. Einen ähnlichen absenkenden Effekt haben aber die Terme 

F2E und F2 T in Gl. (2.10), die bewirken, daß aus dem durch die 

Rotation scheinbar überhöhten Debye-Waller-Faktor die rotato­

rischen Anteile abgetrennt werden. 

Andererseits ist die Anwendung einer TOS-Korrektur bei Sub­

stanzen wie den Alkalicyaniden problematisch, da die tieflie­

genden Moden, die am stärksten zur TOS beitragen, anomale 

Dispersion zeigen und man so eine TDS-Korrketur nicht wie üb­

lich auf den elastischen Konstanten aufbauen kann. Für eine 

solche Korrektur müßte man aus einem gitterdynamischen Modell 

und der Auflösung des Instruments die Beiträge berechnen. 

Dann ist es aber einfacher, sich die Translationen und Rota­

tionen direkt im Rahmen eines solchen Modells anzusehen. Ein 

Weg ohne TOS-Korrektur auszukommen, besteht in TOS-freien Meß­

werten. Dieser Weg ist prinzipiell möglich, wenn man mit einem 

energiedispersiven Spektrometer (z.B. hochauflösendes Drei­

achsenspektrometer) arbeitet, jedoch sind dann Intensitäts­

probleme zu erwarten. 
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3. Brillouinstreuung zur Bestimmung der elastischen Konstanten 

3.1 Messung 

Die Brillouinstreumessungen wurden in 90°-Streugeometrie aus­

geführt. Das Spektrometer besteht aus einem Argonlaser 

( ':10 : 5145 ~) und einem piezoelektrisch gesteuerten Fabry-Perot­

Interferometer mit Tripelpaß. Um starke Streuung von der Ober­

fläche zu vermeiden, wurde der Kristall (Brechungsindex 

n(300 K) = 1.425) in flüssiges Propan eingebettet (Brechungs­

index n(300 K) = 1.290). Die Kühlung des Kristalls erfolgte 

in einem Durchflußkryostaten mit Stickstoff als Kühlmittel. 

Die Temperaturmessung geschah mit einem NiCrNi-Thermoelement. 

Die Messung der elastischen Konstanten erfolgte mit zwei ver­

schiedenen Kristallschnitten: 

Der erste Kristall hatte Flächen, die parallel zu der (100), 

(010) und (001)-Ebene sind. In dieser Geometrie werden Phono­

nen mit Ausbreitung in [110] -Richtung gemessen. Die Messung 

des transversalen Phonons (VH/HV-Polarisation; der erste 

(zweite) Buchstabe kennzeicnet die Polarisation des einfallen­

den (gestreuten) Lichts; H = horizontal, V = vertikal) lie­

fert die Schallgeschwindigkeit 

(3.1.l) 

wobei die Dichte des Kristalls ist. 

In VV-Polarisation beobachtet man Phononen mit der Schallge­

schwindigkeit 

mit (3.1.2) 

Um c
11 

unmittelbar zu messen, wurde der zweite Kristall mit 

Flächen parallel zu den (110), (llü) und (001)-Ebenen ver­

wendet. 
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Mit diesem Kristall wurde das longitudinale Phonon in [100] -

Richtung gemessen: 

(3.1.3) 

Es wurden sowohl Kristalle benutzt, die aus wässriger Lösung 

als auch Kristalle, die aus der Schmelze gezogen waren. FUr 

weitere Details sei auf Ref. 41 verwiesen. 

Der Versuch, quantitativ die Temperaturabhängigkeit der Breite 

der Brillouinlinien zu messen, scheiterte trotz zusätzlicher 

Verwendung einer elektronischen Interferometerstabilisierung 

aus Intensitäts- und StabilitätsgrUnden. In Analogie zum KCN 

wurde eine Halbwertsbreite von etwa 50 MHz erwartet /6/. 

Eine ähnliche, allerdings nur qualitative Messung mit größeren 

Impulsen wird bei den inelastischen Neutronenstreuexperimenten 

beschrieben werden. 

3.2 Auswertung 

Bei der Umrechnung der gemessenen Frequenzverschiebung ~ in 

die Schallgeschwindigkeit v und weiter in die elastischen 
s 

Konstanten muß die Temperaturabhängigkeit von Dichte und 

Brechungsindex berUcksichtigt werden: 

flo Y s und (3.2.l) 
n sin Ce /2) 

( ) N -3 h . Die Dichte ~ 300 K von ~bC ist 2.238 g cm , der t ermi-

sche Ausdehnungskoeffizient t beträgt etwa 47 • 10- 6 IC 1 . 

Nach Ref. 42 gilt fUr den Brechungsindex n mit der bei Raum­

temperatur bestimmbaren Konstanten r: 

n : d _A_+_:l.~g=--r __ 
V 1 - s r (3.2.2) 

D i e e l a s t i s c h e I< o n s t an t e l / 2 ( c 11 - c 1 2 ) w u r d e r e c h n e r i s c h au s 

c
11

, c
44 

und c' ermittelt. 
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3.3 Ergebnisse 

Das Verhalten der elastischen Konstanten c
11

, c
44 

und c' ist 

in den Fig. 5-7 gezeigt. Es wurden folgende Werte bei 300 K 

(13 2 K) ermittelt: 

1.724 1011 dyn/cm 2 ( l. 42 1011 dyn/cm 2 ) cll = 
1.081 1011 dyn/cm 2 ( l. 35 1011 2 

cl2 = dyn/cm ) 

0.162 1011 dyn/cm 2 (0.025 1011 dyn/cm 2 ) C44 = 
c' 1.574 1011 dyn/cm 2 ( l. 41 1011 2 

= dyn/cm ) 

( 3 . 3 • l ) 
Der Fehler liegt jeweils in der letzten Stelle. 

Die elastische Konstante c
44 

wird mit fallender Temperatur 

drastisch weich. Unterhalb von 132 K wurde der Kristall mil­

chig (Phasenübergang); daher konnten die Messungen nicht zu 

tieferen Temperaturen fortgesetzt werden. Die elastische Kon­

stante 1/2 (c
11 

- c
12

) wird ebenfalls mit fallender Tempera­

tur weicher, ist aber stets deutlich härter als c 44 . Es ist 

zu bemerken, daß es im Gegensatz zu den Alkalihalogeniden 

starke Abweichungen von der Cauchy-Relation c 12 = c44 gibt. 

Zur Beschreibung des Temperaturverhaltens der elastischen 

Konstanten geben Pick et al. /6/ folgende Ausdrücke an, die 

aus dem in der Einleitung beschriebenen Pseudospinmodell ab­

geleitet wurden: 

0 

c '11 = c '11 ( 3 • 3 . 2 ) 

und 

0 
C44' ::::. c lt'+ (3.3.3) 

T~r 

Dabei sind c 11 °, c 44 °, b11 , b
44 

und T Konstanten, T ist die 

absolute Temperatur. Die unterschiedlichen Exponenten hängen 

damit zusammen, daß in der Theorie unterschiedliche Kopplungs­

mechanismen für die beiden Fälle angenommen wurden. Es muß 
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AJ 

darauf hingewiesen werden, daß der Zahlenwert für T, der in 

/6/ für KCN angegeben ist, keinen unmittelbaren Zusammenhang 
·· ..... KCN mit der tatsächlichen Ubergangstemperatur hat (T = -85 K). 

Mit obigen Ausdrücken lassen sich die Temperaturabhängigkeiten 

der elastischen Konstanten von RbCN zwar fitten (5 Parameter), 

aber die erhaltenen Zahlenwerte für c~ 1 , c~ 4 , b11 , b
44 

und T 
sind ohne Aussagekraft, da sie sich untereinander stark korre­

liert ergeben (d.h, beispielsweise, daß durch eine Änderung 
.. 0 ...; 

in b44 Anderungen in c 44 und T hervorgerufen werden), Die Be-
,.J 

deutung des Wertes für T ist hier wie im KCN unklar, da er in 

der Größenordnung einiger Kelvin liegt, während die Phasen­

umwandlung bei 132 K liegt. 

Michel und Naudts /1/ beschreiben den Verlauf von c 11 und c
44 

durch folgende Ausdrücke, die sie aus der mikroskopischen 

Theorie abgeleitet haben, die in der Einleitung skizziert 

wurde und die bei der Analyse der Dispersionskurven genauer 

diskutiert werden wird: 

und 

0 
= c lt&+ ( -1 - J'~T)) 

l('(T) ) 

T 

(3.3.4.1) 

(3.3.5.1) 

Die genaue Bedeutung von J(T) und t(T) wird i~ Gl. (5.1. 38/39) 

gegeben; sie drücken den Einfluß einer Kopplung zwischen Trans­

lationen und Rotationen auf die elastischen Konstanten aus. 

Sie sind von der Potentialstärke c
1 

und der Reichweite c; 1 

der kurzreichweitigen Wechselwirkung zwischen den Enden der 

CN--Hantel und den benachbarten Metallionen abhängig. Diese 

Wechselwirkung wird durch ein Born-Mayer-Potential beschrieben. 

Die Theorie leitet diese Ausdrücke für elastische Konstanten 

bei konstantem Volumen her. Wenn anharmonische Effekte nicht 

zu vernachlässigen sind (z.B. Ausdehnung des Kristalls), 

muß berücksichtigt werden, daß experimentell elastische Kon­

stanten bei festgehaltenem Druck bestimmt werden. Andernfalls 
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erhält man (wie auch in /1/) nur eine qualitative Überein­

stimmung zwischen Theorie und Experiment. Abseits eines Phasen­

übergangs 2. Ordnung läßt sich dieses Problem durch eine phä­

nomenologische Erweiterung obiger Ausdrücke umgehen /43/: 

0 
( ~ -t ( r -To) 

J' ( T) 
) c 'ii+ = c'+'t a.l+l:- T 

(3.3.4.2) 

CA'1 = c„"o ( '1 + 0. 44 (T-To) - t_5!l ) 
T 

( 3 • 3 • 5 • 2 ) 

Der Vergleich zwischen gemessenen und mit Gl. (3.3.4.2) und 

(3.3.5.2) gefitteten elastischen Konstanten ist in Fig. 5 und 

6 wiedergegeben. In den Fits wurden die Potentialkonstanten 

c1 und c
2 

(s.o.), die d(T) und ()(T) bestimmen, die elasti­

schen Konstanten c 4~ und c 1~ ohne Rotations-Translations­

Kopplung sowie die Parameter a
44 

und a
11

, die die thermische 

Ausdehnung berücksichtigen, variiert. Aber auch hier ist der 

statistische Fehler, mit denen die Parameter bestimmt werden 

können, in der Größenordnung der Zahlenwerte der Parameter 

selbst. Dennoch sind hier einige qualitative Bemerkungen 

möglich: 

a
44 

ist schwach und a 11 deutlich negativ. Dies beschreibt 

die Tatsache, daß die elastischen Konstanten ohne Rotations­

Translations-Kopplung mit steigender Temperatur weicher werden. 

Für T wurde die experimentell bestimmte Phasenübergangstempe-
o 

ratur eingesetzt. a
44 

konnte Null gewählt werden, ohne daß 

sich die Qualität der Datenanpassung ( L 1 c 0 "$Cr}- cca.lcrJ 1 ) 
T 

signifikant verschlechterte. Sehr ähnliche Zahlenwerte wurden 

für die Paramter bei einer Anpassung der KCN-Daten aus Ref. 4 

und 5 gewonnen. Die Interpretation der Parameter wird in einem 

späteren Abschnitt fortgesetzt. 

Zum besseren Verständnis der Rotations-Translations-Kopplung 

in RbCN ist es notwendig, die Messung vom Bereich kleiner q 

(d.h. Brillouinstreuung) auf die ganze Brillouinzone auszudeh­

nen. Dazu wurden Neutronenstreuexperimente durchgeführt, die 

im folgenden beschrieben und analysiert werden. 
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4. Messungen mit inelastischer Neutronenstreuung 

Mittels kohärent inelastischer Neutronenstreuung wurden die 

Dispersionskurven von RbCN in den Hauptsymmetrierichtungen 

gemessen; sie wurden bei zwei Temperaturen (T = 300 K, T >>T 
0 

und T = 150 K, T ~ T ) gemessen, um die Temperaturabhängigkeit 
0 

der Rotations-Translations-Kopplung studieren zu können. Die 

Messungen wurden an Dreiachsenspektrometern in Jülich (SV4) 

und am ILL in Grenoble (IN3, INS) durchgeführt. Die Resultate 

sind in den Fig. 8 und 9 gezeigt. 

4.1 Kristalle 

Für die Messungen standen 2 Kristalle zur Verfügung: einer 

hatte ein Volumen von etwa l cm 3 , die Mosaikbreite war 0.35°; 

der andere hatte etwa 1/2 cm 3 Volumen und eine Mosaikbreite 

von etwa 0,6°. Der größere Kristall wurde so montiert, daß 

eine (100)-Ebene als Streuebene verwendet werden konnte, 

während der kleinere Kristall mit der (110)-Ebene als Streu­

ebene montiert wurde. Da die Kristalle stark hygroskopisch 

und giftig sind, wurden sie ständig in einem gut verschlosse­

nen Probenbehälter aus Aluminium unter Argonschutzgas ge­

halten. Darüberhinaus wurden kleine Mengen Silicagel in die 

Probenbehälter gefüllt. 

4.2 Messungen am SV4 

Das Spektrometer SV4 befindet sich an einem thermischen Radial­

strahlrohr des Forschungsreaktors DIDO (thermische Leistung 

23 MW). Der Neutronenfluß beträgt etwa 10 10 Neutronen s- 1 cm 2 

vor dem Monochromator. Die Auswahl der Einfallsenergie der 

Neutronen erfolgt mit einem Doppelmonochromator. 

Bei allen Messungen wurde pyrolytischer Graphit (002) (d.h. 

Netzebenenabstand 3.35 ~) sowohl als Monochromator als auch 

als Analysator benutzt. Die Kollimatoren hatten einheitlich 

eine Horizontaldivergenz von 45' (mit Ausnahme des Kollimators 

zwischen den Monochromatorkristallen mit 120'). 
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Die Steuerung des Spektrometers erfolgte mit einem Rechner 

des Typs POP 11/34 (64 kByte Speicher, Ein-Benutzer-Betriebs­

system DOS VlO) unter Verwendung der vorhandenen Standardmeß­

programme. Es wurde die Möglichkeit geschaffen, die Tempera­

tur an der Probe dem Rechner zu übergeben und fortlaufend mit­

zuschreiben. Außerdem wurde die Datenspeicherung von Magnet­

band auf Magnetplatte verlegt, da sich die Speicherung auf 

Magnetband aus technischen Gründen als wenig zuverlässig 

erwies. 

Für die Messungen unterhalb Raumtemperatur wurden sowohl ein 

Badkryostat (mit flüssigem Stickstoff als Kühlmittel) als 

auch ein Closed-Cycle-Kryostat eingesetzt. Bei letzterem wird 

über eine Kühlmaschine Helium verflüssigt und über die Kalt­

fläche geleitet. Hier entfällt ein Nachfüllen von Helium oder 

Stickstoff. Die Temperaturmessung erfolgte (je nach Ausstat­

tung der Kryostaten) entweder mit einem Platinwiderstand oder 

mit einer Siliziumdiode. Für die Temperaturregelung standen 

handelsübliche Regelgeräte mit einer Genauigkeit von besser 

als l K zur Verfügung. 

Am SV4 wurden Messungen mit Energieüberträgen bis zu 1.8 THz 

durchgeführt (Umrechnungsfaktoren für verschiedene Energieein­

heiten: s, Anhang), Für höhere Energieüberträge, die höhere 

finfEllsenergien erforderlich machten, reichte der Neutronen­

fJ1Jß 11iclit mehr aus, da dann ein Cu-Monochromator erforder­

lich ~st und dieser zu einem starken Absinken der Intensi-

tät führt. Dieses Absinken wird bei dem Doppelmonochromator 

viel stärker als dies bei einem Instrument mit Einfachmono­

chromator der Fall ist. Um ein Filter gegen höhere Ordnungen 

verwenden zu können, wurden alle Scans als "const-k." Scans 
l 

ausgeführt, d.h. die Wellenlänge der einfallenden Neutronen 

wurde während der Scans festgehalten (k bedeutet die Wellen­

zahl , d • h , k = 2u / 'A.. ) • Bei Energie über trägen bis ca • 0 • 4 TH z 

wurde für k. der Wert 1.58 ~-l (d,h. { ::: 3.98 ~)gewählt und 
l 

zur Unterdrückung der höheren Ordnungen ein Be-Filter benutzt; 

bei höheren Energieüberträgen wurde k. ::: 2,665 ~-l ({::: 2.358 ~) 
l 
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benutzt und ein Filter aus pyrolytischem Graphit verwendet 

(pyrolytisch: c-Achse ist ausgezeichnet, die a und b-Richtung 

sind in jeder Schicht von der darüber und darunterliegenden 

unabhängig). 

In Abhängigkeit von der Steigung der Dispersionskurven (Pha­

sengeschwindigkeit des Phonons) wurden die Messungen ent-
.... 

weder als "const-Q" (flach verlaufende Zweige, z.B. am Zonen-

rand) oder als "const-E"Scans (steil verlaufende Zweige) durch-
~ 

geführt; im ersten Fall wird der Impulsübertrag Q festgehalten 

und der Energieübertrag E variiert, im zweiten Fall wird der 

Energieübertrag an das Phonon festgehalten und der Impulsüber­

trag an das Gitter variiert. Einige typische Scans sind in 

der Fig. 11 gezeigt. Es muß betont werden, daß die Intensität 

oftmals sehr gering war und daher oft lange Meßzeiten erforder­

lich waren (bis zu einer 3/4 Stunde pro Meßpunkt, wobei ein 

Scan typischerweise aus 17 bis 25 Meßpunkten besteht; eine 

Meßzeit von 10 - 15 Minuten pro Meßpunkt ist typisch). 

Am SV4 wurde nicht nur der Verlauf der Dispersionskurven 

(E 6 1.8 THz) in der oben beschriebenen Weise bei 150 und 

300 K gemessen, sondern es wurde außerdem bei 160, 175, 200, 

225 und 260 K der Anstieg der akustischen Zweige - soweit 

sie mit der (100)-Ebene als Streuebene zu messen sind - be­

stimmt, um daraus die Temperaturabhängigkeit der elastischen 

Konstanten zu ermitteln. 

Daraus ergab sich c 11 als praktisch temperaturunabhängig, 

während c
44 

mit fallender Temperatur erheblich und 

1/2 (c 11 - c 12 ) weniger ausgeprägt weich werden. Der Verlauf 

von c
44 

stimmt mit dem durch Ultraschall /31/ und Brillouin­

streuung (s.o.) gefundenen überein. 

Die Temperaturabhängigkeit von 1/2 (c
11 

- c 12 ) erwies sich 

als geringer als bei den tieferen Frequenzen (Fig. 6 und 7). 

Mit fallender Temperatur zeigt sich eine deutliche Verbreite-
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rung der Phononen (Fig. 12), wie dies auch bei KCN beobachtet 

wurde /22,23,25/. Die Qualität der Meßdaten erlaubt jedoch 

im allgemeinen eine quantitative Analyse nicht. Qualitativ 

steht dies in Einklang mit einer Vorhersage aus einer Theorie 

von de Raedt und Michel über "Orientierungsrelaxation in 

Molekülkristallen mit Translations-Rotations-Kopplung" /44/, 

die eine Weiterentwicklung der Arbeiten von Michel und Naudts 

/l,45/ unter Anwendung der Kettenbruchmethode von de Raedt 

und de Raedt /46/ ist. In Fig. 13 wird die Temperaturabhängig­

keit der Breite eines Phonons (transversal akustische Mode 

in [ 500] -Richtung bei q-vO.l ~-l) nach diser Theorie ge­

zeigt. Auf den Zusammenhang dieser Theorie mit Gl. (3.3.4) 

und dem später beschriebenen Kraftmodell wird noch eingegangen. 

4.3. Messungen am IN3 und INS 

Die Messungen mit Energieüberträgen größer als l.B THz wurden 

zunächst am Dreiachsspektrometer IN3 begonnen. Dieses Spektro­

meter befindet sich an einem thermischen Kanal des 57 MW­

Hochflußreaktors am ILL in Grenoble; dadurch, daß sich dieses 

Spektrometer nicht - wie etwa das SV4 - unmittelbar am Reak­

tor, sondern in der Neutronenleiterhalle befindet, ist der 

Neutronenfluß vor dem Monochromator in derselben Größenord­

nung wie beim SV4. Im Gegensatz zum SV4 ist dieses Spektro­

meter mit einem Einfachmonochromator ausgestattet; daher ist 

der Neutronenfluß an der Probe etwas höher als beim SV4. Um 

die erforderlichen Energien (7 THz) zu erreichen, diente 

ein Cu(lll)-Kristall als Monochromator (Netzebenenabstand 

dM = 2.088 ~). Zur Erhöhung der Intensität wurde auf den 

Kollimator zwischen Monochromator und Probe verzichtet, 

zwischen Probe und Analysator wurde die Horizontaldivergenz 

auf 45' begrenzt. 

Die kryotechnischen Einrichtungen waren denen ähnlich, die 

beim SV4 verwendet wurden. 

Die Steuerung des IN3 erfolgt mit einem Telemecanique T2000 

Rechner (Speicher 32 k Worte ~ 19 bit mit dem Betriebssystem 

R.T.D.M.S.), der quasi-parallel mehrere Spektrometer bedient. 
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Die Messungen mit Energieüberträgen größer als l.S THz dien­

ten im wesentlichen der Untersuchung optischer Phononen. 

Hierbei wurde in 11 const-kf 11 -Technik gemessen, d.h. die Wellen­

länge der Neutronen hinter der Probe wird konstant gehalten. 

Zwischen Probe und Analysator wurde ein Graphitfilter einge­

setzt. Bei den Messungen wurde kf = 2.662 ~-l ( 7\., = 2.360 ~) 
gewählt. Durch die geringe Einfallskollimation war die Gefahr 

für das Auftreten von "Spurions" erheblich (d.h. durch instru­

mentelle Effekte werden Phononen vorgetäuscht). Trotz der 

großen Strahldivergenz betrug die Zählrate im Maximum oft nur 

3 Neutronen je Minute und lag damit nur wenig über dem Unter­

grund. Dennoch konnten bei Raumtemperatur beide optischen 

Zweige in rr 0 0] - R ich tun g , sowie einige Phononen des l o n g i tu -

d in a l o p t i s c h e n Z w e i g s i n [~ ! 0] - R i c h t u n g g e m e s s e n w e r d e n . 

Die Messungen am Dreiachsspektrometer INS, das ebenfalls 

mit einem Einfachmonochromator ausgestattet ist, dienten der 

Ergänzung und Bestätigung der am IN3 begonnenen Mesungen. Das 

INS befindet sich an einem thermischen Strahlrohr unmittelbar 

am Reaktor (wie SV4) und hat einen etwa dreimal so hohen Neu­

tronenfluß wie IN3. Steuerung, kryotechnische Einrichtung 

und Meßtechnik stimmen mit denen bei IN3 überein. Als Kolli­

matoren wurden eingesetzt: 

zwischen Monochromator und Probe 

zwischen Probe und Analystor 

und zwischen Analysator und Detektor 

60' 

45 
1

' 

60 1
• 

Um ausschließen zu können, daß es sich bei den IN3 Resultaten 

ganz oder teilweise um "Spurions" oder um Phononen einer Ver­

unreinigung des Kristalls handelt, wurden einige der dort ge­

messenen Phononen am INS, jedoch in einer anderen Brillouin­

zone gemessen. Abweichungen außerhalb der statistischen Meß­

fehler wurden dabei nicht beobachtet. Über die Überprüfung 

der IN3-Resultate hinaus wurden bei Raumtemperatur und bei 

150 K die Dispersionskurven in allen Hauptsymmetrierichtungen 

weitgehend vervollständigt. In Fig. 11 sind einige typische 

Scans gezeigt. Experimentell stellte sich oftmals das Problem, 
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daß der Streuwinkel (in Abhängigkeit von k.) zum Teil sehr 
l 

beschränkt ist und deshalb eine Messung oft nicht in der 

Brillouinzone durchgeführt werden konnte, in der der maxi­

male inelastische Strukturfaktor und damit die meiste Inten­

sität erwartet wurde. Andererseits wurden die Resultate bei 

Streuwinkeln von kleiner als etwa 20° dadurch beeinträchtigt, 

daß Neutronen aus dem Primärstrahl direkt in den Detektor 

trafen. Hier wurde durch eine zusätzliche Abschirmung aus 

Barcarbid eine Verbesserung erzielt. Im Gegensatz zu diesen 

vollständigen Messungen sind die optischen Zweige bei KCN 

und NaCN nur fragmentarisch gemessen; es existieren für NaCN 

und KCN nur Meßpunkte bei q = 0 aus Raman- und IR-Messungen; 

darüberhinaus bei KCN zwei Meßpunkte mit Neutronenstreuung. 

Dabei sind die Ramanspektren, wie dies für ungeordnete 

Kristalle typisch ist, sehr breit und verwaschen. Deshalb 

müssen die Messungen der optischen Phononen bei RbCN als 

erheblicher Fortschritt bei der Untersuchung der Alkalicyanide 

gewertet werden. Die Tatsache, daß die Streulänge des Kalium 

nur etwa die Hälfte der Streulänge von Rubidium ist, er-

klärt noch nicht, warum bisher die optischen Zweige bei KCN 

nicht in Neutronenstreuexperimenten beobachtet wurden, da von 

KCN fünf- bis zehnmal so große Kristalle verfügbar sind. Die 

Untersuchung von NaCN ist in der Tat schwieriger, da Natrium 

stark inkohärent streut. 

Die Resultate für RbCN zeigen für keine der optischen Moden 

bei Annäherung an den Phasenübergang eine starke Temperatur­

abhängigkeit. 

Zur detaillierten Untersuchung der Meßergebnisse wird im 

nächsten Kapitel ein dynamisches Modell vorgestellt. 
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5. Auswertung der gemessenen Dispersionskurven 

5.1 Kräftemodell 

Zur theoretischen Beschreibung der Phononen bei den Alkali­

halogeniden wurde das sogenannte Schalenmodell entwickelt, 

das eine gute Übereinstimmung zwischen Theorie und Experi­

ment liefert /47-49/. Zur Beschreibung der Dispersionskur­

ven von RbCN soll deshalb im folgenden ein Schalenmodell 

vorgestellt werden, das dem bei den Alkalihalogeniden be­

nutzten ähnlich ist. Um die Rotationen der CN--Gruppen zu 

berücksichtigen, sind wesentliche Modifikationen erforder­

lich, die im weiteren im Detail erläutert werden. Ein we­

sentlicher Gesichtspunkt bei der Entwicklung dieses Modells 

war es, die Anzahl der anpaßbaren Parameter so gering wie 

möglich zu halten und darauf zu achten, daß die Parameter 

einen möglichst unmittelbaren Bezug zur Physik des Problems 

behalten. 

5.1.l. Schwingungsgleichung 

Das bekannte 11 Rigid-Ion"-Modell berücksichtigt die Polarisier­

barkei t der Ionen nicht, was zu einer Verletzung der Lyddane­

Sachs-Teller-Relation führt: 

f ( y-. o) 
l (Y->oo) 

= 
y '-~ (q -7 O) 
Yr~ ( q ~ o) 

(5.1.l) 

( [ ( y ) frequenzabhängige Dielektrizitätskonstante; 'VLo 1 Yr0 

sind die Frequenzen der longitudinal- bzw. transversalopti­

schen Moden). Folglich ist es zur Beschreibung von optischen 

Moden ungeeignet. Um diese Mängel zu vermeiden, wird beim 

Schalenmodell jeder Atomkern von einer massenlosen Schale 

umgeben (Fig. 14) .. 

Neben der Coulombwechselwirkung C zwischen den Kernen werden 
~ 

die skizzierten kurzreichweitigen Wechselwirkungen (WW) be­

rücksichtigt: R ist die kurzreichweitige WW zwischen den 
<:/,'} 
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Fig. 14 Schalenmodell 
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Kernen, S ist die WW zwischen den Schalen, T die WW zwischen 
~ ~ 

einem Kern und der Schale des anderen Kerns und schließlich 

k die WW zwischen einem Kern und seiner eigenen Schale. 

Bezeichnet m die Diagonalmatrix (DM) mit den Ionenmassen, 
~ 

Z die DM mit den Ionenladungen, Y die DM mit den Schalen­

~adungen, CJ
1 die Matrix der Fre~uenzen und u (w) den zeit­

-:::: 

und impulsabhängigen Auslenkungsvektor der Kerne (Schalen), 

so erhält man folgende Schwingungsgleichung /47-49/: 

(5.1.2.l) 

( 5 . l . 2 • 2 ) 

(Anmerkung: mit T, S und Y als Nullmatrizen erhält man die 
::; ":l.< ~ 

Schwingungsgleichung des Rigid-Ion-Modells), 

~ ist dabei definiert durch: 

(5.l.3.1) 

K bezeichnet die Ionensorte in der Elementarzelle und q den 

Wellenvektor der Gitterschwingung. Physikalisch ist nur das 

Produkt Yw als Polarisierbarkeit meßbar, deshalb wird w eli-... 
miniert. Die dynamische Matrix M0 lautet dann: 

':::! 

und die Schwingungsgleichung ist damit: 

( 5 . l . 3 • 2 ) 

(5.l.3.3) 
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Da es keine theoretischen Grundlagen gibt, die es erlauben, 

in quantitativ zufriedenstellender Weise die Unterschiede 

von ß, ~ und L zu berUcksichtigen, setzt man* 

R = S = T (5.1.4) --
Dies kann zu physikalisch nicht interpretierbaren Zahlen­

werten fUr die Modellparameter fUhren, die später eingefUhrt 

werden, hat aber kaum Einfluß auf die Frequenzen und Eigen­

vektoren /50/. Die Ladungen der beiden Ionen bzw. der beiden 

Schalen werden als jeweils betragsmäßig gleich betrachtet. 

Damit erhält M0 die folgende Form: 
~ 

(5.1.5) 

Näherungsweise kann die CN--Gruppe als Monopol approximiert 

werden, obwohl ihr Dipolmoment in der gleichen Größenordnung 

wie das der N0
2

--Gruppe (CN-: 0.115 D /32/, 0.3 D /51/, 

No;: 0.4 D /52/, 0.2 D /51/) im ferroelektrischen NaN0 2 liegt, 

da die Kopf-Schwanz-Ordnung der MolekUle - wenn Uberhaupt -

erst bei deutlich tieferen Temperaturen eintritt, als hier 

betrachtet werden sollen (vergl. Tabelle 1). Es sei hier noch 

bemerkt, daß sich das zusätzliche Elektron der CN--Gruppe vor­

wiegend beim Stickstoff aufhält (95 %) /53/ und daß das 

Quadrupolmoment mit dem in CO und N
2 

vergleichbar ist (CN-: 
2 2 2 - 1.0 eA , CO: - 1.0 eA , N2 : - 0.62 eA /8/). 

Im Rahmen dieser Näherung können die Coulombanteile unmittel­

bar aus der Gitterdynamik der Alkalihaloge~ide Ubernommen 

werden. Ihre Berechnung wird als nächstes beschrieben, 

* In den numerischen Rechnungen wurde die Beziehung R =~ S = ~T ~ :t;:' ,_,IV 
mit den zusätzlichen freien Parametern oc.. und ~ ebenfalls ge- ~ 
testet; di~s brachte aber keine signifikante Verbesserung 
der ÜbereL stimmung zwischen Theorie und Experiment. 
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5.1.2 Coulombanteile 

Die Berechnung der Matrix c, die die Coulombanteile als 2. Ab-
~ 

leitung des Potentials enthält, ist problematisch, da die 

Coulombkräfte sehr langreichweitig sind, und die Gittersumma­

tion deshalb nur sehr langsam konvergiert. Kellermann /54/ 

hat diese Matrix für Kristalle mit NaCl-Struktur mittels 

Ewaldtransformation berechnet, Bei dieser Methode wird die 

nicht absolut konvergente Summe über das Ionengitter, in die 

Summe zweier schnell konvergierender Summen im reziproken 

Raum aufgeteilt. Die Geschwindigkeit der Konvergenz hängt 

dann von einem Parameter C ab, der die Summationsgrenzen 

beschreibt, 

.... 
C (11) bezeichne ein Matrixelement zwischen gleichen, xy 
" C (12) ein Matrixelement zwischen verschiedenen Ionen, xy 

e die Elementarladung und V~das Zellvolumen: 

" c (11) xy ( - ~ :; + H (IJI + i 
x.y 3 d)ly ) (5.1.6) 

A 

c (12) xy 
-1 i 

( ~ xy 

Dabei gelten folgende Definitionen: 

(5.1.7) 

(5.1.8.l) 

( 5 • l . 8 . 2 ) 

..... 

cos ( rr f. e) (5.l.8.3) 
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ot = g bzw. oe. = u bedeutet, daß sich die Summation über alle 

Tripel e erstreckt, bei denen die Summe der Komponenten gerade 

bzw. ~ngerade ist. 

+ ~ rf. (€ e> 

2. 1 

+ er: 

t 

(5.l.8.4) 

3 c 1- e „~ Cle)) (5.l.8.5) 
e,3 

(5.l.8.6) 

Hier bedeutet h = (h , h , h ) die Miller'schen Indices und q 
X y Z 

den Wellenvektor des Phonons in Einheiten der reziproken Git-

terkonstanten und erf(x) die Gauß'sche Fehlerfunktion, 

Der Deutlichkeit halber sei der Zusammenhang zwischen den 

Elementen der Matrix C in Gleichung (5.1.5) für die dynami-
~ A A 

sehe Matrix und den hier definierten C (11) und C (12) xy xy 
an 3 Beispielen klargestellt: 

/\ 

c11 = c (11) 
XX 

" 
c66 = c (22) (5.1.9) zz 

/\ 

c42 = c24 = c (12) xy 

Was die explizite Rechnung anbelangt, sei auf Ref, 54 ver-

wiesen, 
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5.1.3 Kurzreichweitige Wechselwirkungen 

Zur Beschreibung der kurzreichweitigen Wechselwirkung zwischen 

dem Metallion und Stickstoff bzw. Kohlenstoff soll von einem 

Born-Mayer-Potentialansatz ausgegangen werden, da ein besse­

rer Ansatz - etwa aus Bandstrukturrechnungen - nicht verfüg­

bar ist. Da andererseits eine quantitative Beschreibung der 

Phononendispersion selbst bei den Alkalihalogeniden nur dann 

möglich ist, wenn man durch eine geeignete Parametrisierung 

von der expliziten Struktur dieses Potentials abgeht, wird 

die explizite Form des Potentials nur dann angewandt, wenn 

dies unvermeidbar ist. 

Als Vereinfachung ersetzen wir die CN--Gruppe durch eine 

starre inversionssymmetrische Hantel der Länge 2d mit gleich­

wertigen Enden (wie bei Michel und Naudts /1/). Die Drei­

fachbindung zwischen Kohlenstoff und Stickstoff besteht aus 

zwei 'lt' und einer ~-Bindung, so daß bei der CN--Gruppe Ab­

weichungen von der C 06 -Symmetrie (wie sie die Hantel hat) 

nicht zu erwarten sind. Die Näherung der Inversionssymmetrie 

entspricht dem Vernachlässigen des Dipolmoments bei den Cou­

lombanteilen. Da außerdem die Streckschwingung eine zehnmal 

höhere Frequenz aufweist /32/ als die hochfrequentesten 

beobachteten Phononen, ist die Näherung einer starren Molekül­

gruppe sicherlich gerechtfertigt. 

Der Schwerpunkt einer 
,.\_ 

Hantel werde im Gitter durch R., ihre 
J 

beschrieben. Die Wechselwirkung zwischen 
..),, 

Orientierung durch d. 
J 

einem Metallion am Platz ..... _ 
am Platz R. lautet dann: 

J 

"""+ R. und der Hantel mit dem Schwerpunkt 
l 

(5.l.10) 

s bezeichnet mit den Werten + 1 und - 1 jeweils ein Hantel­

ende, c1 bedeut:t eine Potentialstärke und c; 1 eine Wechsel­

wirkungslänge, d. läßt sich durch die Polarwinkel~ und~ aus-

drücken: dj = ld~I (cos lfi sin1'J·, sin ij sin7J>j, cos VIJ· ). 
Als Abkürzung für ein Paar ( 'IJiJ , rj ) wird .n_ j g es c h rieben • 
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In der Näherung harmonischer Schwingungen, wird dieses Potential 

um die Gleichgewichtslagen X~ bzw. X~ entwickelt; die Abwei-
l l 

chungen von den Ruhelagen werden durch die Vektoren u. und u. 
~ l J 

bezeichnet (z.B. u~ 
l 

= R~ - X.-). In nullter Ordnung in den 
l l ... _ 

Auslenkungen u. und 
l 

(0) 
y .. 

'J 

.... + . bt . h uj ergi sic : 

sowie in erster Ordnung: 

mit: 

(5.l.11.l) 

(5.l.12.l) 

(5.l.12.2) 

Summation über die ~b+-Nachbarn i liefert das Kristallfeld 

am Platz j: 

V = c r 
i. 

V .. 10) 

•J 

Summation über den gesamten Kristall: 

I v„. c-1) 
„ J 
!j 

Es sei darauf hingewiesen, daß sich die Beiträge von 

Null summieren und vTR sich dann vereinfacht zu: 

(5.l.11.2), 

(5.l.12.3) 

-u"" zu 

(5.l.12.4) 
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Der Entwicklungskoeffizient für die zweite Ordnung in den 

Auslenkungen lautet: 

(5.1.13) 

Gleichung (5.1.13) wird bis zur nullten Ordnung in Kugelfunk­

tionen entwickelt. Um aus den bereits oben diskutierten Grün­

den nicht an die explizite Form der Wechselwirkung gebunden 

zu sein, wird der resultierende Ausdruck auf anpaßbare Kon­

stanten und Winkelfunktionen reduziert. Es wird angenommen, 

daß sich die Wechselwirkung auf die nächsten Nachbarn be­

schränkt. Nach Fouriertransformation erhält man dann Beiträge 

zur Matrix R in Gl. (5.1.5) für die dynamische Matrix. 
~ 

In einer Notation, die der in Gl. (5,1.6) und (5.1.7) verwen­

deten entspricht, lauten diese (Bedeutung von A und B s.u.): 

ez. 
Vo.. 

= 'R;~ (22) (5.1.14) 
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q = (qx' qy' qz) ist der Wellenzahlvektor der Gitterschwingung 

in Einheiten der reziproken Gitterkonstanten (der Index (1) 

kennzeichnet die Nächste-Nachbar-Wechselwirkung). r bedeutet 
0 

den Nächsten-Nachbar Abstand im Kristall. Die Abstände im 

Kristall sowie die Ionenradien legen nahe, zwischen den Rb+­

Ionen eine Übernächste-Nachbar-Wechselwirkung zu berücksich­

tigen. Dann erhält man Zusatzterme folgender Form: 

[ 
, 1 A' :::: 2 A + 4 B - cos rr1x ro ( C:OS1TCfy ro 

+ C OS 1T q e r o ) 

- J3 
1 

( :{_ COS 1r Cf y t"o CO$ lf q 2: ro + Co.S. 7T"9 x V'o 

(5.l.16.l) 

(5.l.16.2) 

1< )((~ (21) = 'R ~~ ( 2 2) = ö (5.l.16.3) 

Der Index (2) kennzeichnet die Übernächste-Nachbar-Wechsel­

wirkung, zur Bedeutung von A' und B', s.u .. 

Bei den Termen nullter und erster Ordnung soll die Winkelab­

hängigkeit explizit ~erücksichtigt werden. Ohne diese Winkel­

abhängigkeit hätten diese Terme keinen Einfluß mehr auf die 

Bewegungsgleichungen. Dies bedeutet, das jetzt ein Schalen­

modell für einen Alkalihalogenidkristall aus Bausteinen mit 

vergleichbaren Ionenradien, wie sie beim RbCN vorkommen, 

vollständig ist. 
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Bis jetzt sind folgende Parameter berücksichtigt: 

kurzreichweitige Wechselwirkung in Nächster-Nachbar Näherung: A, B 

kurzreichweitige Wechselwirkung zw. Rb+ in Übern. 11 

Ionenladung 

Schalenladung 

WW zw. Schale und zugehörigem Kern 

II 

Die Winkelabhängigkeit der Terme VC und VTR soll im weiteren 

betrachtet werden, VC hat dabei die Bedeutung eines Kristall­

feldes. 
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5.1.4 Berücksichtigung der Rotationen 

Die Berücksichtigung der Rotationen erfolgt ausgehend von der 

Theorie von Michel und Naudts /1/, die von den Autoren für 

kleine Wellenzahlen q ~ 0 entwickelt wurde. Aufgrund der geo­

metrischen Verhältnisse wird dort (für KCN) die direkte Wech­

selwirkung zwischen zwei benachbarten CN--Gruppen nicht be­

rücksichtigt; es gibt jedoch eine indirekte Wechselwirkung 

zwischen verschiedenen Rotatoren. Sie resultiert daraus, daß 

die Metallionen von einer benachbarten Hantel von ihren 

Plätzen "weggedrückt" werden, wenn für die Rotationsbewegung 

nicht genügend Platz vorhanden ist (s. auch Fig. 1). Diese 

indirekte, über das Gitter vermittelte Wechselwirkung treibt 

den Phasenübergang. Diese Vorstellung wird hier für RbCN 

übernommen. Da der minimale Abstand der Gleichgewichtslagen 

zweier CN--Gruppen bei RbCN noch größer als bei KCN ist, 

ist bei RbCN die Vernachlässigung der direkten Wechselwirkung 

zwischen den Hanteln noch mehr gerechtfertigt. 

Ausgehend von Gleichung (5.1.12) wird als neue Größe 

mit 
.... 'I> r .. = 

'J 
eingeführt. 

P(l) ist antisymmetrisch in Vertauschungen von X~ und 
J 

= - P c11 
( x;- x~ j ni) 

Man erhält dann für VTR: 

(5.l.17.l) 

(5.l.17.2) 

""-X. : 
l 

(5.l.17.3) 

(5.l.18) 

j läuft über die Nächsten-Nachbar-Metallionen, die die i-te 

CN--Gruppe umgeben. !:. ' soll diese Beschränkung markieren. 

VTR wird nun in Kugelfunktionen ~e~ entwickelt. Dadurch, 
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daß wir die CN--Gruppe als ein X2-Molekül betrachten, tragen 

nur'gerade e bei. Dies heißt, daß in niedrigster Ordnung (ab­

gesehen vom trivialen Term l = 0) die Funktionen ~.2.IYI Bei­

träge liefern. Diese werden in symmetrieangepaßter Weise zu 

Funktionen ~et. ( 12 ,:) J 0(.. = 1 , •• , 1 5 kam bin i er t • Dabei haben 

1<f 1 und ~ 2 Eg- und ~ 3 , ~ 4 und ~ 5 T 2g-Symmetrie, Abwei­
chend von Ref. 1 werden für die ~°' die üblichen, orthonomier­

ten Definitionen verwendet. Zur Abkürzung wird ein 5-komponen-
-\ 

tiger Vektor~ mit den Funktionen ~ 1 ••• y5 als Komponenten 

eingeführt (genaue Definition s. Anhang). Dann können wir 

Gl. (5.1.18) folgendermaßen schreiben: 

(5.1.19) 

V bedeutet die 5 x 3-Kopplungsmatrix zwischen Translationen 
~ 

und Rotationen. Da eine CN--Gruppe von 6 Nachbarn umgeben ist, 

muß V berechnet werden für: 
'.:! 

---" __.\. 

X~- x: = 
J 

Man erhält 

..... 
rl)' (Cllc) = 
~ 

...\ 'J! ( a.y) "' 

[ (0;r 0 , 0' 0) = 

( 0 ' 0) :t,r o' = 

( 0 ' 0 ' +r ) = 
- 0 

aus Symmetriegründen: 

(-fi~ 
0 

0 

E 
0 

0 

0 

0 

E 
0 

0 

D 
f3'D 

0 

0 

0 

0 

0 

0 

E 
0 

n 
0 

) 0 

0 

E 
0 

..) 

+a 
- X ..... 
+a 
- _,,Y 

(5.1.20) 

+a - z 

( 5 • 1 • 2 1 • 1 ) 

( 5 • 1 • 2 1 • 2 ) 

(5.1.21.3) 
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Die Zahlenwerte von D und E können numerisch leicht 

berechnet werden: 

D :: s 'P,/4

' ( ci'x 1 Sl) y" U2) d. n. 
E :: s 1J/'1 (Cl & I !).. ) y 5" (.Q) cL .Q_ 

(5.l.21.4) 

Zur Berechnung der dynamischen Matrix wird VTR wie in Ref. l 

in fouriertransformierten Größen ausgedrückt: 

VTR _ \ [ -A/a, 
- ?:.. 11 ol UL)( m'Rb N) 

··~ (} (5.l.22) 

Unter Verwendung der Abkürzung 

= (5.l.23) 

läßt sich (5.1.22) schreiben als: 

....\ .... 
V U.(q) (5.l.24) 
~ 

N bedeutet dabei die Anzahl der CN--Gruppen im Kristall und 

mRb die Masse des Rubidiumions, Die bilineare Kopplung 

zwischen den Rotationen und den Translationen erfolgt über 

die Kopplungsmatrix ~ (nach Fouriertransformation von J! ) : 

D sin1191(f'o D sili!Trqyro -2.J) sin lfqr. r0 

2 
-&:D sin1rqx r0 &:Osin lTqy rr> 0 

V-= - (m Rb)1/.z. 
E .sin "9~ ro E sin 11 qxro 0 ,.,, 

0 E stn "9& ro E sinnq y ro 

E s iri 1r 1l r 0 0 E ßin11'l.x r0 

fJ 
""' """" 

(5.l.25) 
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Jt bedeutet eine 5x3 Nullmatrix, mit vT wird die zu v transpo~ 
~ ~ 

nierte Matrix bezeichnet: 

(5.l.26) 

A 

Die Matrix ~' die in Ref. l benutzt wird, ergibt sich aus 

Gleichung (5.l.25) im Limes q~O. 

In Ref, l wurde gezeigt, wie man mit der Matrix v aus der 
~ 

Matrix ~o des (harmonischen) Problems ohne Rotations-Trans-

lations-Kopplung (Gl. 5.1.3.3 und 5.1.5) die volle dynamische 

Matrix M mit Rotations-Translations-Kopplung bei Kenntnis der 

S u s z e p t: b i l i t ä t ~ R b e r e c h n e n k an n : 

mit 
X (~J 

O(_ ß l 

d < 1cJO( ( q) > 
d fiß (q) 

( 5. l. 27. l) 

(5.l.27.2) 

~bezeichnet das zu ~ konjugierte Feld. 

XR ist dabei Analogie zur üblichen magnetischen Suszeptibili­

tät )..l'll definiert; für Ä:rn gilt bekannterweise: 

(5.l.28) 

wobei <'M °'> den Erwartungswert der cx.-ten Komponente der 

Magnetisierung und ~~ die ß·te Komponente des Magnetfeldes 

bezeichnet, 
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R 
Um X explizit zu berechnen, wird die Kopplung (v) zwischen 

~ - -:::: TR 
einer CN -Gruppe und den umgebenden Metallionen (V ) auf 

eine effektive Kopplung ( ~) zwischen verschiedenen CN- -Gruppen 
~ 

umgeformt. In Analogie zum kompressiblen magnetischen Gitter, 

bei dem die Spin-Phonon-Wechselwirkung eine effektive Spin­

Spin-Wechsel~irkung verursacht /55/, wird in Ref. 1 über 

ein Minimalisierungsverfahren Veff berechnet: 

_1 
.2 

wobei 'e als 
~ 

definiert ist. 

(5.l.29) 

(5.l.30) 

Bemerkenswert ist, daß dieses effektive Potential die Struktur 

einer Quadrupol-Quadrupol-Wechselwirkung hat. 

Entsprechend seiner Definition bezeichnet VC das Kristallfeld 

am Platz einer CN--Gruppe. Dieses Einteilchenpotential er­

laubt zusammen mit Veff die Berechnung der statischen Ein­

teilchensuszeptibilität im Rahmen der Molekularfeldnäherung 

(MFA), worin diese Suszeptibilität die lineare Antwort BUf 

ein statisches äußeres Feld ist. 

Anstelle einer formalen Ableitung (wie sie in /1/ gegeben ist) 

sei zunächst an ein System nicht wechselwirkender Magnete 

erinnert (Paramagnete). Dort hat man für die Suszeptibili-
tät 'X o,m 

~ 

X o, ll') = < M °' M p,, ) 
0 IT 

0(. (!J 
(5.l.31) 

Der hochgestellte Index 0 kennzeichnet ein wechselwirkungs­

freies System. Unter BerücksichtigDng einer Quadrupol-Quadru­

pol-Kopplung 'e'" gilt in MFA bekanntermaßen dann: 
'-t' 

X o, m 
(5.l.32) 
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I m F a 11 e de r C N - - G r u p p e n i s t d i e z u ~ 0 ' m an a l o g e G r ö ß e i f T 

Die Elemente von i sind dabei wie folgt definiert: 

(5.l.33) 

Die Spur bedeutet hier die Summe über alle möglichen Konfi­

gurationen, d.h. eine Integration über d Jl. (zur Definition 

von .Jl siehe oben), Jl ist dabei offensichtlich nicht q-abhän-
m ~ _. R 

gig. Die zu ~ analoge q-abhängige Größe ~ ergibt sich 

entsprechend Gl. (5.1.32): 

(5.l.34) 

Es ist zu bemerken, daß Gl. (5.1.34) unter der Voraussetzung 
0 

<.. ~"(.) = 0 abgeleitet ist, d.h. sie gilt in dieser Form nur 

in der ungeordneten Phase (analoges gilt auch für die Herlei­

tung von Gl. 5.1.32). 

Damit sind alle Größen bekannt, die in Gl. (5,l.27) für die 

dynamische Matrix eingehen. Anpaßbare Parameter, die zu den 

in der Matrix M0 enthaltenen hinzukommen, sind nur die Kon-
~ 

stanten c1 und c2 aus Gl. (5.1.10). 

Unter Verwendung von ~, E und D lassen sich nach Ref. l die 
~ 

elastischen Konstanten c 11 und c44 angeben: 

= (5.l.35) 

= (5.1.36) 
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< (Eg) 2 ) 0 bedeutet J?, 11 bz\U. ~ 22 ,<(T 2 ) 2 ) 0 sind die Werte 

~ 33 , ~ 44 und i;x_ 55 . Z\Uischen <:. (Eg) 2 ) 0 ~nd < (T 2g)2 )' 0 be­

steht der Zusammenhang: 

< 
2 0 

(T.2.9) ) 
5 

12 il 
2. 
3 

(5.l.37) 

Die in Gl. (3.3.4) und (3.3.5) eingeführten Größen J1(T) und 

O (T) bedeuten also: 

S'D'J,. < ( E 3 )2 /o 0 (r} = 0 
C-11 ro 

(5.l.38) 

cf (T) = 
2 E. 2. (. (T.zj)z; 
c~ r0 

(5.l.39) 

0 0 c 11 und c44 bedeuten die Werte der elastischen Konstanten bei 

abgeschalteter Rotations-Translations-Kopplung. Es muß beach­

tet \Uerden, daß d ( T) und 0 ( T) nicht proportional zur inver­

sen Temperatur sind, da .t: •• ,) 0 ebenfalls temperaturabhängig 

ist, 1Uie aus der Definition in Gl, (5.1.33) sofort folgt 

(s, auch Fig. 5 und 6). 

(Wird diese Temperaturabhängigkeit nicht berDcksichtigt, so 

erhält man in Gl. (3.3.4;2) einen deutlich positiven Wert für 

a 44 , d.h. die elastische Konstante c44 \UÜrde bereits ohne 

Kopplung bei steigender Temperatur härter.) 

J (T) und (' (T)* sind z\Uei der \Uesentlichen Größen, die in 

die Theorie von de Raedt und Michel /44/ eingehen. Diese Theo­

rie sagt voraus, daß sich Phononen bei Annäherung an den 

Phasenübergang verbreitern. In dieser Weiterent1Uicklung von 

Ref. l und 45 \Uird neben der bisher diskutierten Relaxations­

be\Uegung der CN--Hanteln auch die Möglichkeit einer Oszilla-

* Die hier benutzte Definition von f (T) unterscheidet sich 
um einen Faktor 2 von der in /44/ gegebenen Definition. Dies 
ist in einer unterschiedlichen Normierung von E in Gl. 
(5.1.21.4) und der entsprechenden Größe B in Ref. 44 be­
gründet, 
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tionsbewegung berücksichtigt. Deshalb geht in diese Theorie 

eine Größe < w.:i.> i::s für Rotationsschwingungen mit Eg-Sym­

metrie und < c..:>'l.)T2j für Rotationsschwingungen mit T Zg -

-Symmetrie ein. Sie sind definiert als: 

(5.1.40) 

( (5.1.41) 

Dabei bedeutet k8 die Boltzmannkonstante, I das Trägheitsmoment 

der Hantel und <:x 4 >0 
ist analog zu Gl. ( 5 .1. 33) mit x :: cos 1J. 

definiert: 

(5.1.42.1) 

1 811" 
:: - -

3 15 (5.1.42.2) 

(5.1.42.3) 

< d>-e!J bzw. < c..)
2

)T:z!\ sind ein Maß für die Librationsfrequenz 

der Hantel, Wie aus der Definition dieser Größen hervorgeht, 

sind diese Rotationsschwingungen unmittelbar vom Kristall-

feld VC abhängig. Weiter geht in die Berechnung der 
0 

turabhängigen Phononenbreite die Frequenz ~Es bzw. 

des entsprechenden harmonischen Phonons aus M0 (Gl. 
~ 

ein. 

tempera­
o 

<J T.z3 

5.1.27.1) 
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Ohne auf die Herleitung einzugehen, sei hier das in Ref. 44 
~ 

gegebene Endresultat für die Funktion o/qzitiert, die mit der 

Neutronenstreufunktion 5 (~ 1 tJ) (s.Anhang) verwandt ist: 

S (~ 1 w) O(_ - e;m .1.. [ ~ q ( <JN' €) - ~ ij' (<J-i €) J (5.1.43) 
J'-:>o 

.irri 

~ lf ~ q ( ~) ©(. 

i!. -1 - B„ 
r. - 5r (5.1.44) l. + l <:Br-+Cr)"'.i 

mit B t ( T)' c 2. / 02. für E -Moden = = < w > E' !J 4J s3 r r g 

und B = J' ( T) ' c = <: ~i> / 4)() 2. für T2g -Moden r r -r:.z3 Tel~ 

In folgenden Abschnitt wird die Anwendung des in diesem 

Kapitel entwickelten Modells auf die Meßergebnisse disku­

tiert. 
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5.2 Numerische Auswertung und Diskussion 

Zur numerischen Auswertung der Daten im Rahmen des vorstehend 

beschriebenen Modells wurde ein Programm entwickelt (s. Anhang), 

das zunächst die dynamische Matrix M0 (Gl. 5.1.5) aus den 
<;) 

Parametern A, B, A', B', Z, Y, kRb und kCN berechnet. In einem 

2. Schritt werden aus den Parametern c1 und c2 des Born-Mayer­

-Potentials (Gl. 5.1.10) die Werte für die Größen D und E in 

Gleichungen (5.l.21), < (E ) 2 > 0
, < (T

2 
) 2 ) 0 sowie V(o) (.fi.) 

g g 
bestimmt. Aus diesen Größen wird zunächst die Matrix der Kopp-

lung ~ (Gl. 5.1.30) und weiter die Suszeptibilität X~ermittelt. 
~ ~ 

Über Gleichung (5.1.27) wird dann daraus die endgültige dyna-

mische Matrix & aufgestellt. Durch Diagonalisieren von U 
..... werden dann die Frequenzen, die zu dem vorgegebenen q-Wert 

gehören, gewonnen. Es wurden jeweils die Frequenzen für 28 ver­

schiedene ~-Werte in den Hauptsymmetrierichtungen ermittelt, 

zwischen denen dann interpoliert wurde. Insgesamt gingen damit 

die zehn oben beschriebenen anpaßbaren Parameter in die Rech­

nungen ein, sowie folgende weitere Größen, die nicht angepaßt 

wurden: die Ionenmassen, die experimentell beobachtete Gitter­

konstante, Hantellänge sowie die Meßtemperatur. Unter Verwen­

dung des Minimalisierungsprogramms VA05AD aus der Harwell­

Library wurden obige zehn Parameter an die Meßdaten angepaßt. 

Als Maß der Übereinstimmung zwischen Rechnung und Messung 

wurde definiert: 

'X, ~.t ~ 
= L 

und ::: 

' 

r'j_ ( Voi'tis 

L_ 
~ 

1 
N 

r· (.. 

N 

L. 

(.. 

y Cd I ) 2. / 
(... 

)) ob.s 

? 
( 5 . 2 • l ) 

(5.2.2) 
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Dabei bedeuten: p Anzahl der variierten Parameter 

N Anzahl der Meßpunkte i 

v i 
obs gemessene Frequenz am Meßpunkt i 

i 
'Y ca l berechnete Frequenz am Meßpunkt i 

r. 
l 

zusätzlicher Gewichtsfaktor, in 
der Regel r. = t1 

l 

""'11-:i . t „ h l . h 11.. is a n ic zu dem üblichen 2. X dTest definiert: 

. 
2: V o ~s - Y ca 1 ) 

2 
/ (5 i. 

2 

l 

N-P 
(5.2.3) 

'l. 
mit o . als Standardabweichung für die Größe Y . , /(, verlangt 

l ~ l 

im Gegensatz zu Xu die Angabe von Standardabweichungen für 

die Frequenzen. Die Angabe dieser Größen ist für Meßwerte, 

die in "const-q"-Technik gemessen wurden, problemlos, wäh­

rend sie für Meßpunkte, die in "const-E"-Technik ermittelt 

wurden, nur indirekt möglich ist, da die Unschärfe in q mit 

der Unschärfe in Y über die Steigung des Phononzweigs gekop­

pelt ist. Um die daraus resultierenden Schwierigkeiten zu um­

gehen, wurden die oben definierten Qualitätsmaße eingeführt. 
14:t . 

In X werden alle Meßfrequenzen einheitlich mit l/Y lb ge­
o s 

wichtet. Der zusätzliche Gewichtsfaktor r. schafft die Mög-
l 

lichkeit, die Zuverlässigkeit eines Meßpunktes i grob zu be-

rücksichtigen. Dieser Faktor wurde in der Regel 1 gewählt 

(Ausnahme z.B. nur sehr wenige Punkte auf einem Zweig, wie 

bei einer TO-Mode (150 K); hier r.: 2). A entspricht einem 
l 

"durchschnittlichen Abweichungsquadrat". Um den Einfluß der 

Rotationen besser abschätzen zu können, wurde versucht, die 

300 K Meßdaten an das Modell bei abgeschalteter Rotations­

Translations-Kopplung anzupassen. Dies liefert völlig unbe-
wt;l 

friedigende Ergebnisse (Fig, 15) (X = 0.03, A= 0.06). 

Unter Einbeziehung der Rotations-Translations-Kopplung be­

schreibt das Modell dagegen die Meßdaten gut (Fig. 8 und 9) 
N2 -~ (150 K: ?C = 0.0094, 6.= 0.04; 300 K :X= 0.0057, 

A = 0.019). 
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Dies ist nicht auf die größere Anzahl Parameter zurückzufüh­

ren, da die Berücksichtigung weiterer Wechselwirkungen (z.B. 

orientierungsunabhängige CN-CN-Wechselwirkung) im Modell 

ohne Kopplung das Bild nicht veränderte, Um zu testen, inwie­

weit das Modell auch die Temperaturabhängigkeit der Disper­

sionskurven beschreibt,wurden die Werte der zehn Parameter, 

die durch Anpassen an die 150 K-Daten gewonnen wurden, bei 

300 K benutzt. Für die nicht anzupassenden Größen wurden die 

bei 300 K üblicherweise verwendeten Werte eingesetzt. Das 

Resultat ist in Fig. 16 gezeigt. Man sieht, daß die Theorie 

die Temperaturabhängigkeit der Zweige mit c 11 und c
44 

rich­

tig wiedergibt, während die Temperaturabhängigkeit der Zweige 

mit 1/2 (c 11 - c 12 ) und 1/3 (c 11 - c 12 + c44 ) nicht so gut 

erfaßt wird. Die Werte für die Parameter und sonstige Eingabe­

werte sind für beide Temperaturen in Tabelle 3 angegeben. Zum 

Vergleich sind die in Ref. 48 und 49 angegebenen vergleich­

baren Parameterwerte für KBr und Nal ebenfalls dargestellt. 

Um die Diskrepanzen zwischen Theorie und Experiment zu ver­

stehen, seien hier die wesentlichsten Probleme und Näherungen, 

die das Modell enthält, zusammengefaßt und kurz diskutiert: 

(1) Die Parameter c1 und c2 , die am wesentlichsten in die 

Temperaturabhängigkeit eingehen, sind stark korreliert, 

d.h. sie können nicht durch Fit bei einer Temperatur un­

abhängig voneinander bestimmt werden. Sie beeinflussen 

die Temperaturabhängigkeit aber in verschiedener Weise, 

wie aus der Herleitung des Modells folgt. 

(2) Das Modell ist in den Translationen harmonisch. Das bedeu­

tet, daß sowohl die Anharmonizitäten in den translatori­

schen Auslenkungen als auch die Kopplung der Rotationen 

an die Anharmonizitäten vernachlässigt sind. 

Diese Terme zu berücksichtigen, würde einen sehr großen 

Aufwand erfordern (WW der Phononen untereinander) und 

zur Einführung weiterer anzupassender Parameter führen. 

Dadurch wird die physikalische Aussagekraft des Modells 

kaum verbessert werden, obwohl die Übereinstimmung 

zwischen Theorie und Experiment sicherlich größer würde. 
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(3) Die Entwicklung in GI, (5.1.19), beschränkt sich auf die 

niedrigste Ordnung der symmetrieangepaßten Funktionen. 

I n de r n ä c h s t e n 0 r d n u n g ( ~ ltm ) w ü r de d e r n um e r i s c h e A u f -

wand bereits erheblich wachsen, da die Größe der Kopp­

lungsmatrix v ( 'e) von 5x6 (5x5) auf 14x6 (14xl4) anwach-
"G ~ 

sen würde und die Anzahl der zu berechnenden Korrelations-

funktionen < ... ) 0 von zwei auf sechs steigt. Abweichungen 

von der Inversionssymmetrie sind ebenfalls nicht berück­

sichtigt (ungerade e). 
(4) Gleichung (5.l.13) wurde nur bis e = 0 nach Kugelfunk­

tionen entwickelt, d.h. die Winkelabhängigkeit dieser 

Gleichung ist ganz vernachlässigt. 

(5) Alle direkten kurzreichweitigen WW zwischen Hanteln sind, 

wie bereits vorher diskutiert, nicht berücksichtigt. 

(6) Alle elektrostatischen Multipol-WW zwischen den Hanteln 

sowie die Monopol-Multipol-WW zwischen den Rb+-Ionen und 

den Hanteln sind - wie vorher beschrieben - vernachlässigt. 

Damit ist jede Orientierungsabhängigkeit der elektrostati­

schen WW vernachlässigt. 

(7) Inwieweit die physikalische Wirklichkeit der abstoßenden 

WW bei molekularen Gruppen durch den Born-Mayer-Ansatz 

quantitativ beschrieben wird, ist fraglich, jedoch sind 

realistischere Ansätze nicht verfügbar. 

Der Einfluß der Punkte (2) - (6) zeigt sich auch in den erheb­

lich größeren Standardabweichungen der Parameter und der 

schlechteren Qualität des Fits bei 150 K gegenüber dem bei 
112 

300 K (doppelt so großes ll und ~ ) • Zu dieser schlechten 

Qualität tragen insbesondere die optischen Phononen bei; neue 

Rechnungen an NaN0 2 /56/ zeigen, daß hier den Punkten (3) und 

(6) besondere Bedeutung zukommt. 

Die Tatsache, daß das Modell die experimentell gefundene Tem­

peraturabhängigkeit der akustischen Moden zwar qualitativ, 

nicht aber quantitativ richtig beschreibt, wird den Punkten 



- 49 -

(1) und (6) - (7) zuzuschreiben sein. Hier sei erwähnt, daß 

Rechnungen an NaN0 2 /56/ gezeigt haben, daß einzelne Beiträge 

der orientierungsabhängigen elektrischen WW auch an akusti­

sche Zweige koppeln. Allerdings führt auch dieser Effekt 

nicht zu einer kritischen Anomalie. 

Bei beiden Temperaturen wurden für je 7500 Punkte in der 

Brillouinzone die Phononenfrequenzen berechnet und daraus die 

Phononenzustandsdichte berechnet, Die Resultate sind in 

Fig. 17a bis Fig. lBb gezeigt. Der Vollständigkeit halber wur­

den einige makroskopische Größen aus dem Modell bestimmt: Die 

Debyetemperatur 9n(ohne Anteil aus den Rotationsfreiheitsgra­

den der CN--Gruppe), die spezifische Wärme C , die Grüneisen-
v 

konstante "i{ sowie das mittlere Auslenkungsquadrat < u;). Die 

Debyetemperatur wurde aus der Zustandsdichte Z( Y) über den 

Ausdruck 

dv = (5.2.4) 
0 

ermittelt. Die Bestimmung der spezifischen Wärme erfolgte mit: 

00 

Cv = ksJ ( t"T/ 
0 ß 

exp (hv /ksT) °l(~) 
( e >< p c h" / k8 T) - 1 ) 2. 

m i:I:. C Rot: ""' 3. '3 Ca. 1 / rno 1 II( 

d y + C Rot. ( 5 • 2 • 5 ) 

Der Wert für CRot entstammt Ref, 57. Die Grüneisenkonstante () 

wurde berechnet als 

3 t V <t V 
(5.2.6) 
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mit 0 als thermischen Ausdehnungskoeffizienten und ~ als 

Kompressibilität, < u2 -,. wurde sowohl über die Zustandsdichte 
X 

als auch über die Formel bestimmt: 

(5.2.7) 

Dabei bezeichnet ~die Atomsorte, j den Schwingungstyp und 
-\~ 
ej~ den Polarisationsvektor. Es besteht der Zusammenhang: 

'2. 2 
m Rb (. Ux Rb> +- mC/IJ < ll.x CN > 

m Rb ~ rn c"' 
(5.2.8) 

Darüberhinaus wurde folgende Beziehung aus Ref, 58 getestet, 

die für T > 6/2.Tr abgeleitet ist: 

Cii.1t (~ C.11 + C1t1t-) +(b11/S) ( C11 +C12) 
+ 

1f 3 )\-., (q•o) J C11 c;'+ t(b../5)(cM +C-1.2.) C1ti,.+b/~/1os 

(5.2.9) 

bl :: cll cl2 - 2c44 

b2 :: cll + 2cl2 - C44 

Die Resultate und weitere Größen sind in Tabelle 4 zusammen-

gefaßt. 

Die Resultate der einzelnen Experimente vergleichen sich wie 

folgt: Die Interpretation sowohl der Brillouinstreudaten als 

auch der Dispersionskurven geht von demselben theoretischen 

Ansatz aus: Beide kombinieren einen harmonischen Anteil (c~ 1 
C~4 bzw. ~0 ) mit der Rotations-Translations-Kopplung (Cl, c2 
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aus Gl. 5.1.10). Daher liegt es nahe, die verschiedenen Poten­

tialkonstanten c
1 

und c2 zu vergleichen. Dabei ist jedoch zu 

beachten, daß diese Konstanten bei der Brillouinstreuung rein 

aus ihrem Einfluß auf die Temperaturabhängigkeit und bei den 

Dispersionskurven rein aus ihrem Einfluß auf die q-Abhängig­

zei t der Phononen bestimmt wurden. Eine eindeutige Bestimmung 

wäre aber nur aus beiden Einflüssen zusammen möglich unter 

der Voraussetzung, daß das zugrunde gelegte Modell alle bei­

tragenden Wechselwirkungen berücksichtigt. Aufgrund der oben 

beschriebenen Probleme und Näherungen (1) bis (7) kann dies 

aber nicht erwartet werden, Darüberhinaus würde dies den 

numerischen Aufwand noch wesentlich vergrößern. In diesem Zu­

sammenhan~ sei noch erwähnt, daß es in der Literatur einen 

Hinweis darauf gibt /6/, daß für die vollständige Beschrei­

bung des Phasenübergangs mindestens die Berücksichtigung 

der symmetrieangepaßten Funktionen U in Gl. (5.1.19) nötig 
(J 4m 

sei (siehe Näherung (3) ). Dies wird aus der Temperaturunab-

hängigkeit der Intensität des Ramanspektrums von KCN im Bereich 

von 200 K bis Raumtemperatur gefolgert (Phasenübergangstem­

peratur bei KCN ist allerdings 168 K). Aufgrund dieser Proble­

matik erstaunt es nicht, daß sich die Werte für c
1 

und c
2 

aus 

der Brillouinstreuung und die aus den Dispersionskurven stark 

unterscheiden. Eine Größe, die physikalisch weitaus relevanter 

ist und sich deshalb besser zum Vergleich der Experimente eig­

net, ist die Aufenthaltswahrscheinlichkeitsdichte für die 

CN--Gruppe. Sie ist klassisch definiert als: 

(5.2.10) 

D i e s h a t ü b e r d i es d e n V o r t e i l , d a ß ~ c.N ( Sl. ) i n d e r S t r u k t u r an a -

lyse direkt gemessen werden konnte. Alle Experimente und Rech­

nungen stimmen in der wesentlichen Aussage überein: das Maxi­

mum der Aufenthaltswahrscheinlichkeit ist eine [111]-Richtung 
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und das Minimum liegt in [100]-Richtung (s. Fig. 3 und 4), 

allerdings ergeben sich Unterschiede in den Details der Aufent­

haltswahrscheinlichkeit. 

Zum Vergleich der aus der Brillouinstreuung und der aus den 

Dispersionskurven ermittelten Parameter für c
1 

und c
2 

eignet 

sich auch die Größe V<'.'. <A.i1">1.tg 
1 

/ 2. 7Y, die ein Maß für die Re o r i e n -

tierungsfrequenz der CN--Gruppe ist. Der Vergleich ist in der 

nachfolgenden Tabelle 5 gegeben. 

Tabelle 5: 

150 K 

300 K 

aus 
Brillouinstreuung 

l. 3 

l. 9 

aus 
Dispersionskurven 

1.1 

l. 7 

THz 

THz 

Der Vergleich der in der Strukturanalyse gefundenen Werte für 

< u 2 ~ mit den aus dem gitterdynamischen Modell Berechneten 
X 

zeigt, daß die berechneten Werte knapp doppelt so groß sind, 

wie die gemessenen. Außerdem fällt auf, daß sich die Werte 

für~ u2) bei beiden Temperaturen nur wenig unterscheiden. Der 

erste Punkt ist auf die thermisch diffuse Streuung (TDS) zu­

rückzuführen. Sie führt zu einer Überhöhung der Intensität 

hochindizierter Reflexe und damit zu Werten für<' u2), die 
X 

systematisch zu klein sind. Der zweite Punkt erklärt sich 

daraus, daß mit fallender Temperatur die elastischen Konstan­

ten weicher werden und somit die Schwingungsamplitude an­

wächst. Dieser zweite Effekt ist auch von KCN und NaCN her 

bekannt. Die Berechnung von <'u 2> auf der Basis der elasti-x 
sehen Konstanten (Gl. 5.2.9) führt zu irreführenden 

Ergebnissen, da die elastischen Konstanten nicht den Ver­

lauf der akustischen Zweige (wie bei den Alkalihalogeniden), 

sondern nur den Anstieg dieser Zweige bei kleinen q charak­

terisieren. Berücksichtigt man diese Überlegungen, so sind 

die in dieser Arbeit bestimmten Werte untereinander konsistent 
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und stimmen größenordnungsmäßig mit denen überein, die in ver­

gleichbaren Systemen beobachtet wurden. Grobe Abweichungen 

gibt es jedoch gegenüber den theoretischen Vorhersagen aus 

Ref. 59, da dort die Rotations-Translations-Kopplung nicht 

beYÜcksichtigt worden ist. 

5.3. Vergleich mit einem anderen Modell 

Ein unserer theoretischen Behandlung ähnliches Modell wurde 

in Ref. 30 von Strauch et al. für KCN und NaCN vorgeschlagen. 

Es handelt sich dabei ebenfalls um ein Schalenmodell, in dem 

die Rotationsbewegungen der CN--Gruppe auf Basis der Theorie 

von Michel und Naudts /1/ berücksichtigt sind. Als wesent­

licher Unterschied zu dem vorliegenden Modell beinhaltet das 

Schalenmodell von Ref. 30 jedoch eine Übernächste-Nachbar-WW 

zwischen den CN--Gruppen. Die Orientierungen der CN--Gruppen 

sind jedoch in dieser WW nicht berücksichtigt, da diese WW 

nur bis e = 0 in den ~ern entwickelt wurde, d.h. diese ww ent­

spricht der Br-Br-WW in KBr. 

Der Einfluß der Rotationen wird dann nicht unmittelbar über 

Gl. (5.1.27), sondern durch den folgenden Ausdruck berücksich­

tigt, der aus dieser Gleichung abgeleitet werden kann /30/: 

M o 
~ 

) ( 5 • 3 • l • l ) 

mit 

(5.3.l.2) 
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Zwischen v und der Gl. (5.1.25) besteht der Zusammenhang 
'MS 

V "" ( Vs , fJ) 
~ r.i::. ""' 

mit~ als 5x3 Nullmatrix 
~ 

(5.3.7.2) 

Ausführen der Multiplikation zeigt, daß J'M
11 

nur noch von 

zwei anpaßbaren Parametern DS und ES abhängt: 

DS = 
(5.3.7.3) 

DS und Es wurden an die Meßdaten angepaßt. Vorteil dieses 

Modells ist der erheblich geringere numerische Aufwand, Es 

hat jedoch gegenüber unserem Modell für RbCN den Nachteil, 

daß die Vorhersagen aus Ref. l für die Temperaturabhängigkeit 

von DS und ES nur bei bekannten c1 und c2 vollständig dis­

kutiert werden können (vergleiche Diskussion der Gl. (5.1.38) 

und (5.1.39) ) • Eine Untersuchung der Temperaturabhängigkeit 

der Dispersion lliird aber in Ref. 30 auch nicht versucht. Da 

in unserem Modell, das ursprünglich in /1/ angegebene Modell 

voll berücksichtigt, bedeute.t die Möglichkeit der Analyse der 

Temperaturabhängigkeit der Dispersionskurven einen weiter­

gehenden Test für die Näherungen in der Arbeit von Michel und 

Naudts /1/. Aufgrund des größeren CN--CN--Schwerpunktabstandes 

ist die in unserer Arbeit gewählte Version des Schalenmodells 

den geometrischen Gegebenheiten angepaßter als es das Modell 

aus Ref. 30 wäre. 



- 55 -

6. Zusammenfassung 

In dieser Arbeit werden eine Strukturanalyse der kubischen 

Hochtemperaturphase von RbCN bei 300 K und knapp oberhalb der 

Phasenumwandlung (150 K) mittels Neutronenstreuung, die Bestim­

mung der elastischen Konstanten mit Brillouin- und inelasti­

scher Neutronenstreuung sowie die Messung der Dispersionskur­

ven von RbCN in den Hauptsymmetrierichtungen bei 150 K und 

300 K beschrieben. 

Das damit gesammelte, experimentelle Material wird mit theo­

retischen Ansätzen interpretiert, in denen die Rotationsbewe­

gung der CN--Gruppe und die Kopplung dieser Bewegung an die 

translatorischen Freiheitsgrade besohdere Berücksichtigung 

finden. 

In der Strukturanalyse ergibt sich in Übereinstimmung mit den 

Rechnungen zu den anderen Teilexperimenten die [111] -Richtung 

als Vorzugsrichtung der CN--Gruppe. Allerdings ist das Maxi­

mum der winkelabhängigen Verteilung nicht stark ausgeprägt. 

Die Orientierungsunordnung wird nach der in Ref. 39 beschrie­

benen Weise über eine Verteilungsfunktion der Wahrscheinlich­

keitsdichte für die Hantelorientierungen beschrieben. Dabei 

wird eine Entwicklung in totalsymmetrische kubische Harmoni­

sche benutzt. Die starke thermisch diffuse Streuung, die die 

Braggintensität verfälscht, setzt der weiteren Auswertung 

und Deutung der Daten Grenzen. 

Die Untersuchungen der elastischen Konstanten zeigen bei fal­

lender Temperatur ein Weichwerden von c 44 (drastisch), 

l/2(c11 -c12 ) (nicht kritisch, bei Brillouinmessung stärker als 

bei Neutronenmessung) sowie c 11 (schwacher Effekt, mit Neu­

tronenstreuung nicht beobachtet). Die Resultate können sowohl 

mit der Theorie von Pick et al. /6/ als auch mit der Theorie 

von Michel und Naudts /1/ quantitativ beschrieben werden. 

Allerdings sind die Zahlenwerte der Fitparameter bei der 

Theorie von Pick et al. /6/ physikalisch schwer verständlich 
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(z.B. charakteristische Temperatur bei einigen Kelvin, obwohl 

der Phasenübergang bei 132 K liegt), während die erhaltenen 

Werte für die Parameter in der Theorie von Michel und Naudts 

/1/ physikalisch interpretierbar sind. 

Es gelang, die Dispersionskurven von RbCN bei Raumtemperatur 

und knapp oberhalb der Phasenumwandlung an den Dreiachsen­

spektrometern SV4 in Jülich, IN3 und INS am ILL in Grenoble 

trotz Intensitätsproblemen vollständig zu messen, Die Resul­

tate können durch die Kombination eines Schalenmodells mit 

der Theorie von Michel und Naudts /1/ erklärt werden. Diese 

Kombination beschreibt die Meßwerte bei 300 K quantitativ. 

Bei 150 K, d.h. bei stärkerer Rotations-Translations-Kopplung, 

ergeben sich sichtbare Abweichungen zwischen Experiment und 

Modell. Dies trifft besonders bei den optischen Phononen zu, 

die in dieser Arbeit in den Hauptsymmetrierichtungen erst­

mals bei einem Alkalicyanid praktisch komplett gemessen wer­

den konnten, Wahrscheinlich beeinflußt die Rotations-Trans­

lations-Kopplung auch die optischen Phononen, wenngleich kein 

kritisches Weichwerden optischer Zweige beobachtet wurde, 

Die Temperaturabhängigkeit der Dispersionskurven wird in der 

Modelltheorie nur qualitativ richtig wiedergegeben. Quantita­

tive Abweichungen legen ein Modell nahe, in dem die Orientie­

rungsabhängigkeit der elektrostatischen WW in der Rotations­

Translations-Kopplung berücksichtigt wird. In diesem Zusammen­

hang wird es nötig sein, ein Summationsverfahren für die 

langreichweitigen orientierungsabhängigen WW so zu finden, 

daß das Modell nicht nur auf q~O beschränkt bleibt, sondern 

für die ganze Brillouinzone anwendbar ist, 

Auf der anderen Seite sollte erneut versucht werden, die 

optischen Phononen auch bei NaCN und KCN zu messen, Bisher 

gelang dies praktisch nicht. Derzeit ist nicht klar, ob Inten­

sitätsgründe oder ob Unterschiede in den Wechselwirkungen 

und der Gitterdynamik dafür verantwortlich sind. 

Insgesamt muß gesagt werden, daß sich bei RbCN das Konzept 
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der Rotations-Translations-Kopplung, wie es von Michel und 

Naudts bei den Cyaniden /1/ eingeführt worden ist, bewährt 

hat. Da der Abstand zwischen den Ruhelagen der CN--Schwer­

punkte bei RbCN gegenüber KCN um ca, D.15 ~ und gegenüber 

NaCN sogar um ca, D.45 ~ größer ist, ist die Vernachlässigung 

der direkten Rotator-Rotator-Wechselwirkung bei RbCN am 

besten gerechtfertigt. Am meisten in Frage gestellt ist die 

Gültigkeit dieser Näherung bei NaCN, In diesem Zusammenhang 

sei noch erwähnt, daß bei RbCN die CN--Gruppen sich unterhalb 

der Phasenumwandlung in ihre kubische Vorzugsrichtung [111] 

einstellen, während dies bei KCN und NaCN nicht der Fall ist. 

Alle abgeleiteten physikalischen Größen (wie z.B. <u 2 >) sind 

in größenordnungsmäßiger Übereinstimmung mit vergleichbaren 

Systemen. Soweit Größen aus verschiedenen Experimenten be­

stimmt sind, sind die Resultat.e konsistent. 

Die Kopplung von Rotations- und Translationsfreiheitsgraden 

ist natürlich nicht auf die Cyanide beschränkt. Ihre Bedeu­

tung bei weiteren Molekülkristallen mit Hantelmolekülen ist 

offensichtlich und in anderen Fällen eine Untersuchung wert. 

Sie konnte in NaN 3 /60/, NaOH /61/ und NaN0 2 /56/ in der 

letzten Zeit gezeigt werden. Ihr Einfluß spielt auch in 

molekularen Flüssigkeiten und in flüssigen Kristallen eine 

wichtige Rolle. 
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Anhang 1: Neutronenstreuung 

1. Die Energien und Wellenlängen thermischer Neutronen liegen 

in der Größenordnung typischer Gitterschwingungen und sind 

somit zur Untersuchung von Phononen gut geeignet, In der 

Neutronenstreuung werden als Energieeinheiten üblicher­

weise THz und meV verwendet. Es gelten folgende Umrechnungs­

faktoren zu anderen üblichen Energieeinheiten: 

l THz ~ 4.15 meV " 48 K " 33 0 4 -1 cm -18 " 2. 9·10 e rg (Al) 

Mit der Neutronenmasse m = 1860 •m = 16744 • 1ö28 g erhält n e 
~ ~ ~ 

man bei bekanntem Impuls p bzw. Wellenvektor k = p/~ des 

Neutrons für die Frequenz (Energie) 

(A2) 

2. Besonders anschauliche Verhältnisse ergeben sich bei einem 

Dreiachsspektrometer, da sich alle Winkel (wie sie in 

Fig. 10 skizziert sind) aus geometrischen Überlegungen und 

elementaren physikalischen Beziehungen ableiten lassen: 

Für die Winkel an Monochromator und Analysator gilt aus 

der Bragg-Gleichung: 

srne- = ir /<kcl) (A3) 

Hier ist k der Betrag des jeweiligen Wellenvektors, d der 

Netzebenenabstand des Monochromator- bzw. Analysatorkri­

stalls und & der Braggwinkel. Zwischen dem Energieüber­

trag t.\E=hAv und ki sowie kf besteht der Zusammenhang 

(Energieerhaltung) 

h (A4) 
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Da bei einer Messung zwei dieser drei Größen vorgegeben 

werden, kann die dritte leicht berechnet werden. Aus der 

Impulserhaltung können dann der Streuwinkel ~ und der 

Probenwinkel~ ermittelt werden: 
...i. 

lq 

COS 1fo = 
kt + Q1 

- k,2 

2 ki. Q 
- stn 'q-

'lt :::: a.rc s1n 

cP :: a.rc eo s k~~kt-Q2 

2 ki kf 

(A 5) 

{ A 6) 

Es sei darauf hingewiesen, daß im Fall der elastischen 

Streuung folgt 

(At) 
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3. Die allgemeine Theorie der inelastischen Neutronenstreuung 

ist in der Literatur sehr ausführlich beschrieben (z.B. 

/62,63/) und soll deshalb hier nur knapp dargestellt werden. 

In der Näherung der Einphononstreuung erhält man für den 

Streuquerschnitt (bei einer Atomsorte): 

dJl d.w 
e -lwt dt 

(AB) 

Die Summe läuft über alle Streuzentren d und d' ; bd ist 

die Streulänge des Streuers d. Da bd nicht für alle Atome 

einer Atomsorte gleich ist, wird dieser Ausdruck unter Ver­

wendung der Bezeichnungen aufgespalten: 

- 2. 
Q Co„ :: lrlT (b) 

(A9) 

-i.Wt d e t 

(A10) 

(All) 

Die kohärente Streuung hängt von den Korrelationen zwischen 

den Positionen eines Kerns zur Zeit t = Ö und den Positionen 

anderer Kerne zu verschiedenen Zeiten ab. Dies führt zu 



- 63 -

Interferenzeffekten. Die inkohärente Streuung hängt nur 

von den Korrelationen zwischen den Positionen desselben 

Kerns zu verschiedenen Zeiten ab. 

tm Rahmen der vorliegenden Arbeit interessierte nur die 

kohärente Streuung, da C gar nicht und Rb sowie N vernach­

lässigbar inkohärent streuen. Bei mehreren Streuern (d) in 

einer Zelle ( e ) erhält man für die kohärente Streuung 

S -•'wt / nach Auswerten des Integrals ..::: ... ) e cd:: 

. '"""...A 
( G. d. 

e 
~ ->.J -" 
Q ·G"d (q) 

( M d.)'11.i 

(Al2) 

..), 

Dabei bezeichnet G die Gittervektoren des reziproken Git-

ters, CJj die Frequenz der Mode j der Gitterschwingungen 
~· 

mit dem Polarisationsvektor G'~ und der Besetzungszahl nj , 
..!\ 

d den Vektor vom Ursprung einer Zelle zum Atom d mit der 

Masse Md und dem Debye-Waller-Faktor Wd' l'Q bezeichnet 

das Volumen der Einheitszelle. 

wd ist gegeben durch: 

1 
2 

= ~ \ .-~ t J 1 Q . ~ j ( q) 1 ~ [ 2 n · C cf>+ 1 J 
4 N HJ L CJ~ q d. J 

J,~ 

(Al3) 
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Häufig wird der Begriff des dynamischen Strukturfaktors 

S c.o~ ( Q.
4 

I '""') . f „ h t . lt ~ einge u r , es gi : 

5 coh (Q J W) 
(Al4) 

Zur Umrechnung der experimentell bestimmten Intensitäten 
~ ~ 

I(Q, w) in den dynamischen Strukturfaktor S(Q, c,J) müssen 

zahlreiche Korrekturen für die Spektrometereigenschaften 

berücksichtigt werden. Für einen "const-q"-Scan mit vari­

iertem kt lautet diese Beziehung bei Normierung der Meß­

zeit auf eine feste Anzahl Neutronen (Monitor) /64/ 

-\ 
5 (Q.,cJ) -1-U. (Al5) 

Dabei sind S ein Skalenfaktor, Ev<EH) die Effektivität 
0 

von Detektor und Monitor, $A (~A) der Braggwinkel bzw. die 

Reflektivität des Analysators und U der allgemeine Unter­

grund. Diese Korrekturen sind jedoch weniger wichtig, wenn 

-wie in dieser Arbeit - nur Peaklagen bestimmt werden sol­

len und nicht versucht werden soll, die Linienform zu 

messen und zu beschreiben. Darüberhinaus ist es prinzipiell 

erforderlich, die gemessenen Intensitäten für die Spek­

trometerauflösung zu korrigieren (Faltung). Einige Tests 

ergaben jedoch, daß die sich daraus ergebenden Korrekturen 

für die Peaklagen unbedeutend sind, so daß auf diese 

Korrektur verzichtet werden konnte. 
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Definition der in der Arbeit benutzten symmetrie­

a n g e p aß t e n F u n k t i o n e n ~„„ . , ~ 5 u n d k' t' m 

Die orthonormierten sphärisch Harmonischen (Kugelfunktionen) 

sind definiert /40/ 

o2(C+1)( e- Im IJ! 
4 lT ( e t 1 ml ) ! ( 8 l) 

Dabei sind die Pt ( cos ~) die zugeordneten Legendre Funktionen: 

lml d ft/m/ 2 { 

51n VI d(cos1)Jf•1m1 [(cos '/Ji-'1) J (B2) 

Für m -:f 0 leitet man daraus folgende reelle Funktionen ab: 

(83) 

(84) 

Zwischen diesen Funktionen und ~ 1 ••• ~ 5 besteht der Zusammen­

hang (Ordnung{= 2) 

(85) 
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mit folgenden expliziten Definitionen: 

V 4 11 )tt/2 . ; <f ;:i. = - 1:1.. ( 15 /:t.rr sinVI cos V\ e 

• 2.~c:t 
Gin v· 

2if 
e 

(86) 

(87) 

( 88) 

In Ref. 65 werden die Definitionen der ersten (totalsymmetri­

schen) kubisch Harmonischen Ke.m als Funktion der Polarkoordi-
..... 

naten des Streuvektors Q gegeben: 

=: (x,y,2) 

K 
31 

{!2) ::: ( tf 05 /i+Tr) 1 /:i. >( Y "/; 

K (Sl)= 5/'t (21 /trü}'112 ( x 4 .i.v 4 
+ l! * -315) 

41 I 

K61(!2J-.: J.3118 Ul.6/1trr)
412 

(x1Ly2 z2 + 1122 [1-<4 -t J- 1/-1os) 

K71 (.Q.) = 11/4 (1365 /'+rr) 112 xy2 ( x'+ ""y 4 + z.'+ -s/11) 

(89) 

K
8

i(.U)= 65/16(561/lfTT) 4h.(~ 8+y 8„z 8 -!-J' [l-<64]- 2.10/14-3 [1<10]-1/3) 

(810) 

Eckige Klammern bedeuten, daß die entsprechende Funktion ohne 

Normierungsfaktor zu nehmen ist. 
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Zwischen den Ke
1 

und den Y{m bestehen die Zusammenhänge: 

KDl - '/oo 

K31 = y
3

7..1S 

K41 "" ( 1 / 1 2) 
112 y Lt 0 

t ( 5 / 1 'l ) 1 h. '/1t '+1 e 

K61 :::' (1/Br112 joo - (118)412 y
6

4,c 
(Bll) 

K71 "" ( -13/ 2Lf) 112 y;,s + ( 11/2Lt-)112 Y /' s 

Dabei gelten die Umrechnungen 

X = sin V\ cos f 
y = sin V\ sin 'f 

z = cos 'lJi 
2 2 2 l (Bl2) X + y + z = 

Die symmetrieangepaßten Funktionen für höhere Indizes e oder 

andere Punktsymmetrien können den Tabellen 2.4 bis 2.6 aus 

Ref. 40 entnommen werden. 
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Anhang 3: Programm zur Berechnung der Dispersionskurven 

Im folgenden ist eine Auflistung des Computerprogramms gege­

ben, mit dem aus den gemessenen Phononen die Dispersionskurven 

berechnet wurden. Die Bibliotheksprogramme sind mit Angabe der 

Bibliothek im Programmkopf aufgeführt, in der Programmliste 

sind sie nicht enthalten. 



Cnnn•PROGRANN ZUR BERECHNUNG DER OV~~.NATRIX BEI frnCL-STRUKTUR 
C an \ 0-PARANETER-SCHALENNOOELL N 1 T TRANSLAT 1ONS-ROTAT1 ONSKOPPLUtlG 
C an FAST ALLE REAO-BEFEHLE BENUTZEN OIE FORNATFREIE EINGABE. 
C •B ES l-IEROEN NE 1 ST REAL •8-VAR 1 ABLE N BENUTZT, UN EI NE AUSRE 1 CH ENDE 
C u GENAUIGKEIT ZU ERZIELEN. 
C u CODIERUNG DER NESSl-lERTE SIEHE UNTEN. 
c OIE OIAGotrnLIS!ERUNG ERFOLGT MIT INSL-ROUTrnE EIGRS IBZl-l. 
c BP EISPAC-PROGRANMENI. 
C DB OIE ROUTINE MASKE UtHERORUECKT UNOERFLOl-lfEHLERNELDUNGEt~ 1 JBN-
C BP SPEZIFISCH l • 
C DB l-IE ITERE ERFOROERLI CHE BI BLI OTHEKSPROGRANNE 1 

c DB OJSP1 ZEJTN.OATUN.FRIST 
C •• VADSAO.NB\ \AD 
C •• LEOT18,SPL,REKUR.UERTST 
C n• CAL 1 t~, CALEtm, CALCNP, SYNBL, fWNBR 
c •• 

IFORTK 1 
IHARl-IELL l 
l INSL 1 
1CALCONP1 

C n• MITTLERER CPU-ZEITBEDARF JE AUFRUF VON CALFUN AUF IBN3033 1 
C an Zl-llSCHEN 5.6 SEC IFORTE-CONPILER,OPTJMIZEl211 UtW 3D SECll-IATFIV-
C •P CONPILERI 
C - - - ----r---------------------------------------------_________ ---- ___ _ 

JNPLICIT REAL•BIA-tt.0-ZI 
REALnB NI ,N2,Kt ,K2,KELVIN,FI !SO 1,UI6000) ,PARI IS J ,FI TPARI 151 
LOG ICAL• 1 BF I Tl tS 1, BKOVA, BSTOP, OF IT .OPLOT 
0 INENSION !TEXT 1t21, TEXT 1 SO J .l.IKOVAI !SO 1 .OSl-ll ISO l ,XXKDl ISO 1 
DIMENSION YYKOllSOl.SKALAllSI 
REAL•4 RGEUI ISO 1, RNUI 1SO1, ARG ( 29 1, RARGI 1SO1 .SORT 
INTEGERn4 RZl-IEIGl!SOl,JSYAllSOJ 
REAL•4 RTOLI 1 SO J 
DATA ITEXT/'VERS','ION '•' ','AUG.'.' 80 ','FUER',' lS 

F'PARA'.'NETE'.'R '/ 
DATA E12/4.80-IO/ 
CONNON /PG / PGUES 1 1S1 
CONNON /OESCR/ NI .N2.RO.HANTEL.A.B.ZO.VI .KI .K2.AI ,BI .FAKI 1, 

F FAKIZ.FAK2Z.FACTOR.CI .C2.KELVJN,ARG 
CONNON /1-lERTE/ RARG,RZUEIG,RTOL,RGEl.l,RNU 
CONNON /PARA/PAR; SKALA, NF 1 T, BF IT 
CALL MASKE 
CALL OTGTN 1 1 TAG, NON AT, JAHR 1 
BSTOP•. FALSE. 
P J .. 4 .OOnOATANI t .000 1 
1-lR JTE 16, 6000 J 1 TEXT, !TAG, MONAT, JAHR 

6000 FORNATl//,SX, 12A4 ,2ox. 12.'.'' 12 ••• '' IZI 
C an EINGABE DER PARAMETER 

REAOIS.50001 TEXT 
SOOO FORMAT 11ORB1 

URJTEl6,60011 TEXT 
6001 FORNATl///IX,SI tOAB,/\Xl ,/// I 

REAOIS.•l Cl .C2.KELVIN 
l-IRITEl6.600ZI Cl .c2.KELVIN 

600Z FORNATl//1X.'TRANS-ROT-PARANETER1ct.cz '.21EID.4.3XJ./IX. 
1 ' ·TEMPERATUR ', E9.31 
REAOI S, •, EN0„9999, ERR•9999 l A, B, ZO, VI, K 1 ,KZ.At. BI 
REAO ( 5, •, EN0„9999, ERR•9999 1 N 1 , MZ, RO, HANTEL 
FACTOR•E l 2•E 1 Z/2. 000/RO/RO/RO 

FAK 11„-FACTOR/OSORT 1 NI 1/OSORT!N1 1 
FAK 12=-FACTOR/OSORT (NI l /OSORTI NZ 1 
FAKzz.-.-FACTOR/NZ 

10 l-IRITEl6,60031 NI ,MZ,RD,HANTEL, 
1 A.B.ZO.Yl .Vt .Kt .KZ.Al ,Bt 

60D3 FORNATl//IX.' NASSEtl IN GRANN:',21E1Q.4,3XI,/, 
1 ' NN-ABSTANO IN CN1 ',E9.3,/,' HALBE HAtlTEL lN ANGST. i' .E9.3. 
2 /, ' SCHALENNOOELLPARANETER', 
3' A.B,ZD.Yl.V2.Kl.KZ.A1.Bl1' ,/, 91FB.3.2Xll 

ALPHA2•V 1•Y\/1 K2-A-Z. O•B 1 

1 Frl !Zot~E. ED. 1 1. Alm. 1 1 OENTJ .EO. l l IRZl-IEI G 11 ZAEHZ )=5 
1F(1 IZDtlE, EO, 11.ANO.1IOENT1 .EO. 2 l IRZl-IE IG! l ZAEH2 l •4 
IFI l IZONE.Eo.11.Atm.l IOEtlTI .E0.31 )RZl-IEIGI IZAEH21•t 
IFI 1 !ZONE.EO,! 1,AtlO,1 IOEtHI .E0.4 l IRZl-IEIGI IZAEHZ J„z 
1 F ! 1 I ZOtlE. EO. 1 1. ANO. 1 1 OEtlT I • EO. S 1 l RZl.JE 1G1 I ZAEH2 l •3 
1 F ! ! 1 ZONE. EO. t 1 , AtW. 1 1OENT1 • EO. 6 l 1RZl-IE1G1 I ZAEH2 l •6 
1F1 1 I ZONE. EO. 1 1. ANO. 1 IOENT I • LE. 0 1 1 

CALL 1NPERR1 l ZONE, 0IN.RPW1 1 ZAEHZ l , 1DENT1 , &. 1 00 J 
c ••• 
c ••• 
C ••• 1 NTERNE Zl-IE I GCOO 1 ERutlG 
c •• „ 
C ••• RZl-IEIG + 
c + +++++++++ +++++++++ + +++++++ ++-+- ++++ ++ + ++ + +++ +-+++ 
c 

c ••• 
c 

1 
2 
3 
4 
5 
6 

. 100-TA . 100-LA . 100-TO 

100-LO 

. t 10-LA . t 11-TA . . 110-TA . 110-TA OUT + 111-LA . . 110-TO . 110-LO . 111-LO . 
110-TO OUT + 111-TO . 

1F1RNU1 I ZAEHZ 1. NE. D. 000 1 OS\..11 I ZAEHZ 1„RGEl-l1 I ZAEHZ l /RNU 1 1ZAEHZ1 
IF 1 RNUI 1 ZAEH2 J .EO .D ,000 JOSl-ll IZAEH2 l=RGEUI I ZAEH2 I 
l-IKOVA 1 I ZAEH2J .. OSU1 1 ZAEHZ l •OSl.ll I ZAEH2 1 
XXKO 1 1 ZAEH2 l •RARG 1 I ZAEH2 1 
XXKO 1 1 ZAEHZ l •0 l N 
VYKOI l ZAEH2l•RNU1 1ZAEH21 
ISVAI IZAEH2l•IOENTI 
I ZAEH 1 • I ZAEH2 
IF !IZAEH1 .GE.1501 CALL HlPOVR 
IF llZAEHI .GE.tSOI GOTO 200 
1 ZAEHZ,.. I ZAEH 1+1 
GOTO 100 

ZOO l-IRJTEl6.600Sl IZAEHI 
600S FORMAT! ' ANZ. DER EINGELESENEN NESSl.IERTE 1 ' , 1S,/\X1 

DO 500 100„1.20 
IF!IOO.LE.111 GOTO 9100 
IF/100,GE.231 GOTO 9111 
IFlllOO.GT.ltl.AND.1100.LT.2311 GOTO 9110 
STOP 10 

9100 ARG! IOOl•l I00-11/10. 
IFllOO.E0.11 ARGI 11„0.01 
IFllOO.E0.111 ARGilll•0,99 
GOTO SOO 

9110 ARG f 100 l•I • +l I00-121/10 .nOSORTI Z .0001 
!Ff 100. EO. 12 1 ARG 1lZl•1. + .01•0SORTI2 .000 1 
IFI 100.EO.ZZI ARGl221•1.+.99•0SORTIZ,OOOI 
GOTO SOO 

9111 ARGI 100 l•I. O+OSORTI Z.000I+-1 !00-231/10. •OSORTI 3, 000) 
1F!l00. EO. Z3 I ARG 123 l" I. +OSORTI Z. 000 l+O, 01•0SORTI3, 0001 
1 FI IOD.EO. 281 ARG 1 ZB l•ARG 128 l-O. 01•OSORT13.000 1 

SOO CONT ltlUE 
IF 1OFIT1 

•CALL VAOSAO 1 1ZAEH1 , Nf 1 T, F, F ITPAR, 0. 0000 t 00, 10.00,0. 00, NAXFUN, 
•IPRJNT.1-ll 

JF IBKOVAJ 
BCALL KOV21XXKO.VVKO.l.JKOVA.FJTPAR.O.OOOO!OO. IZAEHI .UFJT.1.SKALA. 

Bf!T 1 
lf 1 .NOT. BK OVA 1 CALL CALFUNI 1 ZAEHI, NF 1T1, F ,fJTPAR 1 
BSTOP*. TRUE. 
GOTO 10 

9998 lf 1 OPLOT !CALL PLOTSRI 1 ZAEHI, RARG, RNU, JSYA 1 
URITEl6.60021 Cl ,C2,KELVIN 
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ALPHA! •VI •vt /I K 1-A-Z ,D•B 1 
01 aVl•IA+-2.0•81/IKt-A-2.000nBI 
02 „yl•IA+Z.O•Bl/IKZ-A-2.00D•BI 
URITE!6,60D4 I ALPHA\ ,ALPHAZ,Ol .OZ 
1 F l BSTOP 1 GOTO 9998 
PARI I l•A 
PARI 2 )„8 
PARl3l•ZO 
PARI 4 J„YI 
PARI 5 l•Kl 
PARIBl„KZ 
PARl71„AI 
PARI B l•BI 
PARI 91„CI 
PARI 101„C2 
PARI 11 l•HAtHEL 
PARI 121„0.00D 
PAR! 131•0.000 
PARI 141„0.000 
PARllSl„O.ODO 
CALL ASCAL 1 PAR, SKALA, 1S1 
NFIT•O 
REAOI S, •, EN0•9999, ERR•9999 I 1 BF I Tl 11, l• I, 1S1, MAXFutL I PR !NT 

• , BKDVA, OF IT, OPLOT 
l-IR I TEi 6, 60061 BF IT, NAXFutl. !PRINT, BKOVA, OF IT .OPLDT 

6006 FORMAT!' BFITIA.B.zo.V.Kl.KZ.A1.Bl.Cl.C2)1 ·.1s1u.1x1. 
1 'NAXFUN.JPRINT,BKDVA,DFIT,OPLDT ~ ', 21S,1X,3fl!,JXll 

oo 20 1-1.1s 
IFl.NOT.BFITllll GOTO ZO 
NF 1T•tffITt1 
F ITPARI NF IT l•PARI I 1 
PGUESINFITl•PARI 1!•SKALA!11 

20 CONTI NUE 
6004 FORNATI //IX. 'ALPHA! .ALPHAZ.01,QZi ',/,41F7.S,2XI 1 
C nu EINLESEN DER NESSOATrn 

c •••• 
c •••• 

IZAEHl•O 
IZAEH2"1 

C Zl-IEIGCOOIERUNG FUER EINGABE1 
( l ZONE 1 0• I 00-R I CHTUNG, l •l IO-R ICHTUNG, 2• 111-R ICHTUNG 
C UD• IOENTl1 !•LO.Z•T0,3•LA,4•TA,S•TA OUT OF PLANE.6•TO OUT OF PLANE 
c „ •• „ 
c •• „. 
100 REAOI S, • ,EN0•200, ERR•200 1 1ZOUE,0 W, RUUI 1 ZAEHZ I, IOENT 1 

F .RTOU IZAEHZJ,RGEl-ll IZAEH21 
IFI IZONE.ED.OIRARGI IZAEH21•01N 
IFI !ZONE.EO.! JRARGI IZREH21•1.+I 1.-0INl•SORTIZ. 1 
IFI IZONE.ED.2 IRARGI IZAEHZl•l .+SORT!2. l+OIN•SORTl3. l 
IFI IZONE.GE.31 CALL INPERRI IZONE,Q/H,RNUI IZAEHZ), IOENTI ,1100) 
IFI JOENTI .GT ,61 CALL INPERRI IZONE,OIN.RNUI IZAEH21, IOEtHI ,41001 
!Ff 1 lZONE.EO.O l .ANO. 1 IOENTI .ED. 11 IRZl-IEIGI IZAEH21=6 
IF( 1 IZONE.EO.Ol .Atm. r IDENTI .EO.Zl IRZUEIGI IZAEH21=4 
IFI 1 IZONE.E0.01.ANO, l IOENTI .E0.31 IRZl-IEIGI IZAEHZ ):3 
IFI l IZONE.E0.01.ANO. 1 [OENTI .E0.41 lRZl-IEIGI IZAEH2 I"'-\ 
IF! 1 IZONE.ED.Ol .AND. 1 JOENTI .GT .SI 1 
!Ff 1 IZONE.EO.OJ .Atm. t l IOEtnI .GE.S J .OR. ( IDENTI .LE.O) 1 t 

• CALL INPERRI IZONE.OIN.RtlUI IZAEHZl. IOEtlTI ,11001 
IFI 1 JZONE.ED.Zl .AND. ( [OENTI .E0.11 lRZl-IEIGI IZAEH21=5 
IFI 1 !ZONE.EO. Z) .ANO. f JOENTI .ED.Z l IRZl-IEIGI IZAEH21=6 
IFI 1 IZONE.E0.21.AtlO, t IOENTI .E0,31 IRZl-lEIG! IZAEH2 )=3 
1 Ff! !ZONE. EO. 2 1.ANO.1IOENT1, EO. 4 l JRZl-IE IG 11 ZAEH2 l=I 
IFI 1 tZOtlE.EO.Zl .Atrn. r IOENTI .GT .SI 1 

IFI 1!ZONE.EO.21.AtlO, f ! IOEtHI .GE.5 l .OR. 1 JOENTJ .LE.0111 
CALL INPERR r 1 zm1E. OUL RNUI JZAEHZ l. JOENT 1. 11 00 l 

9999 STOP 
END 
BLOCK DATA 
REAL•B AOXI 28 1, AOYf 28 1 ,AOZ ( ZB 1 
CONHON /AOAOAO/ AOX, AOV, AOZ 
DATA AOX/O. otooo' o. 10000' 0. zoooo. 0. 30000. 0. 40000' 0. soooo' 

1 0,60000.0. 70000,0,B0000.0,90000,0.99000,0.99001 ,Q,90001. 
2 0.00001.0. 10001 .o.sooo1.o.sooo1.o.4ooo1.o.3ooot .0.20001, 
3 o. 10001 .0.01001.0.01001.0.10001.0.20001 .o.30001 .o.40001. 
4 0,49001/ 

DATA AOV /0 ,0000 I , Q.. 00001 • 0.00001 , 0. 00001 , 0. 00001 , 0 .0000 1 • 
1 0.00001.0.00001.0.00001.0.00001.0.00001.0.99000.0,90000. 
z 0.80000. 0. 70000. 0. 60000' 0. 50000. o. 40000. 0.30000. o. 20000. 
3 O. 10000, O. 01000, D.01000, 0. 10000, 0. ZOOOO, O. 30000, 0, 40000, 
4 0.49000/ 

DATA AOZ/ZZ•O. 0, 0.01002 .O. 10002, 0. 20002, 0. 3000Z, 0. 4000Z, 
1 0. 49002/ 
END 
SUBROUT 1 NE CALFUN! M, tlf 1 Tl, F ,f!TPAR l 
REAL•B F! ISOl.FITPAR! 1 l .NI .NZ,KI ,KZ.KELVIN.PARI !SI 
REAL•B RO.HANTEL,A,B,ZO,VI ,At .BI .FAK\ t ,FAKtZ.FAKZ2.FACTOR 
LOG ICAL• I BF 1TlIS1, LINRG, LC44, LI NAGZ 
REAL•B Cl ,CZ .ALORI ISO 1,SKALA!1S1 
CONNON/FF/ALOR 
CONNOtl /PARA/ PAR, SKALA, tff 1T,BF1 T 
CONNot~ /OESCR/Nt ,NZ,RO,HANTEL,A,B.ZO,VI ,Kt .KZ.Al ,8\ ,FAKI t, 

F FAKI Z, FAK2Z, FACTOR, Ct, C2, KELVIN.ARG 
CONNON /UERTE/ RARG, RZUEI G, RTOL ,RGEl.l, Rtfü 
REAL•4 Fl 1281,F21Z8 l ,F31ZB1 ,f4/ZB l .FSI ZBI ,F6128 l ,ARGl28 I, VVO. 

1 VYI. VY2.U1 l ZB l .i.JZtZB l .l-l312Bl .1.14fZB 1.us12a1.1.161281 
REAL•4 RGEl-ll ISOJ ,RNUI ISO) .RARGI 1so1 .RTOLI !SOi .REST 
INTEGER•4 RZl-IEIGI ISOI 
REAL•B cc 1 [ 28 1.cc21201. CC31ZB1. CC4l2B1 .CCSI 28 l. CCBI ZB) 
REAL•B AAi 128,51.ARZi28,S l .AA31 ZB,SI .AA41 ZB.SI, 

1 AAS! ZB .S f ,AA612B ,S 1 
REAL•B EI 184 l .EZ184 l ,E3! 84 J ,E4184 l .E51 B4 l .E61841 
CONHON/CAL/ F 1, FZ, F3.F4, FS, F6 .UI ,1.JZ ,1.13, 1-14, 1-15 .1-16, CCI 

1 .cc2.cc3,cc4. 
Z CCS, CC6, AAi, AA2, AA3, AA4.AAS.AAS,E1, E2, E3, E4 .ES. E6, L J NAG, 
3 LC44, LI NAGZ 
LC44•. FALSE, 
\..IRITEl6,6234 I 

6Z34 FORMAT! \X, 'SUBROUTJNE CALFUN EtHEREO' 1 
LINAGZ•.FALSE. 
LI MAG•, FRLSE. 
tlZAEHL•O 
o:i 100 1-1 .1s 
IF l,NOT,BFITllll GOTO 100 
NZAEHL•HZAEHL + 1 
PAR 1 1 l •F 1TPAR1 NZAEHL 1 

1 00 COtlT 1 NUE 
A„ PARI t !•SKALA! 11 
8• PARI Z J•SKALAI Z l 
ZO•PARI 3!•SKALA131 
V! •PARI 4 l•SKALAI 41 
KI• PARISl•SKALAISI 
K2„ PARl6JBSKALAl61 
At „PARI 7 l•SKALAI 71 
BI •PARI B !•SKALA! 8 l 
C ! ,.PARI 9 l•SKALAI 91 
C2„PARI \OlnSKALA! \01 
HAtlTEL„PARI t l l•SKALAI 111 
l-IRITEl6.6Z3SI 

6Z3S FORMAT! 1 X,' SUBROUT I NE THEORV CALL EO' l 
CALL THEORV 



200 URITEl6,l'IJ A.B.ZO.Y\,K\,K2.Al,B\,Cl,C2,HANTEL 
FSO•O. 
00 300 ,„1.11 
IFIRZUEJG!ll.E0.11 

FCALL 0SP!2,RARGI ! l .YYO.Y'T'l .YY2,\ ,0-4.ARG.FI ,UI, 
F CCI .AAi ,EI .2B,2B,O. 1 

IFIRZUEIG( 11.E0.21 
FCALL OSPI 2,RARGI J J, Y'T'O.YYI, Y'f2, 1 .0-4 .ARG ,f2 ,U2, 
F CC2.AA2,E2,2B.2B,0. 1 

IF!RZUEIGI 11.E0.31 
FCALL OSP( 2, RARG l 11, YYO, YYl, YY2, 1. 0-4, ARG, F3.U3, 
F CC3.AA3.E3,2B,2B.O, J 

IFIRZUEIGI 11.EO. 41 
FC ALL OSP( 2, RARGI 1 J, YYO, YYI, YY2, \ .0-4, ARG, F4 ,1-J4, 
F CC4,AA4.E4,2B,2B,O. 1 

IFIRZl-IEIGI 11 .EO.SI 
FCALL OSP! 2, RARGt 11, YYO, YYI, YY2, 1 .0-4, ARG, FS, US, 
F CCS,AAS.ES.2B.2B.O. 1 

IFIRZl-IEIGI l l.E0,61 
FCALL 0SPl2.RARGI l J ,YYO.YY\ .YY2. l .0-4.ARG.F6.U6. 
F CC6.AA6,E6.28.28,0.) 

ALORI I J•YYO 
TOL•RNUI 11-YYO 
F! I J=TOL/RNU! l lllRGEl-ll 11 
TOL•ABSI TOL J 
I F ( TDL, LE. RTDL! I 11 F ! 1 l •F 1 1 1/10.000 
IFIYYO.LE.0.01 Fl l l•F! J 111 S00.00 
IFILC-441 Ff 11„FI J Jn2S.OO 
IF 1LIHAG21 FI 1 l•F! l Jlll000.000 
URI TEi 6,11 J RnlEIGI 11,RARGI11.RtlUI 11, YYO.Ff I J 
FSO•FSO+FI 11„F/ 11 

300 CotH 1 NUE 
CALL FRIST!RESTI 
1-!RITE!6,l'I) FSO,REST 
RETURN 
EHD 

SUBROUT 1 NE ASCAL ! PAR, SC ALE, I PAR 1 
IHPLICIT REAL11B!A-H.O-ZI 
DIMENSION PARI\ l ,SCALEt l l 
00 100 l•l, !PAR 
IF (PARI l l .NE.0.000 l SCALEI l l•OLOGlOI OABSI PARI 1111 
IF ! PARI 1J.ED.0.0001 SCALEI l 1•0.0000 
1 F 1 SC ALE 1 1 J • lE. 0. 000 1 SC ALE! 11 •SCALE ( 1 1- \ , 000 

1 00 COtH 1 NUE 
00 SOO J=-1,JPAR 
1SCALE•SCALE111 
1 F 1 I SCALE 1 400, 200, 300 

200 SCALEI 1 l•l .000 
GOTD SOO 

300 SCALEI I )•! .000 
00 31 0 J• I , l SCALE 

310 SCALE! 1l„SCALE!1 )„10.000 
GOTO SOO 

400 1 SCALE=- !SCALE 
SCALE! 11„1.000 
00 4 1 0 J=- l , ! SCALE 

410 SCALEI 1J=SCALEI11/10.000 
500 CONT 1 NUE 

00 600 J:I, !PAR 
600 PARI 1J"'PAR!1J/SCALEI11 

RETURN 
EHD 

SUBROUT UJE THEORY 
IHPLICIT REAL•B!A-H.O-ZI 
GE~lER 1 C 

UR !TE! 6, 6002 1 1 ERROR 
6002 FORHAT!//lX.' „FEHLERPARAHETER „ '.1101 
C200 URITE 16,60031 OMEGAS 
6003 FORMATl//IX,' FREOUEtlZOUAORATE 1 ',/IX,30!S.B,/IX.30!S.B ,//2XJ 
200 003001„1.6 

L 1 HAG=. FALSE. 
IF!OHEGAS! 11.LE. 0.0001 LIHAG•,TRUE. 
IFILIHAGJ URITE 16.66671 I 
IF ILIHAG 1 OMEGAS! l J„-OHEGASI 11 
OMEGAS ( 1 J uQSORT 1 OMEGAS! 1 1 l • I , 00-1212. 000/P 1 
JF !LIHAGJ OMEGAS( 1)=-OMEGAS!11 
IF !LIMAG) LIHAG2:.TRUE. 

300 LJHAG=.FALSE, 
00 132 1..-1 .6 
00 131 J=\ .6 
IF (OABSIPOLVEKl!.J)) .LE. 1.00-Sl POLVEK!l.JJ-..o.ooo 

131 COtHINUE 
132 CONTINUE 

IF 10(11.LE.D.021 CALL ORIENTIPOLVI 
IFIIOOl.E0.221 CALL C441101LC441 

C URITE!6,624?1 
6247 FORMAT! IX. 'CALL FOR Zl-IEIG' 1 

CALL ZUE 1 GI POLV, OMEGAS J 
URITEl6.6248) 

6246 FORMAT 1 l X,' RETURtj FROH ZUE 1 G' 1 
C UR 1TE16, 6005 1 OMEGAS 
6667 FORHATI 1 X,' 1 H0261 I OSORT NEGATIV ARGUMENT 1 OMEGAS!' , 12,' I' l 
600S FORMAT!/ I 1 X. ' FREQUENZEN IN THZ 

l 21/1X,301S.B1 , / / l X l 
C URITE 16,60041 POLVEK 
6004 FORMAT 1' OIE POLARISATIONSVEKTOREtl IZEILEtl\.l.l1',6l//IX.60tS.Bll 

IFlllOOO.GE.121.AtW.llOOO.LE.2211 GOTO 78 
FI 11001l•OHEGAS!11 
F2! IOOI l•OHEGAS!21 
F31 IOOl l•OMEGA5131 
F4!lOOll•OHEGASf41 
FS I 1001 J .. OHEGAS I S l 
F61 IOOI J•OHEGASI 61 
IFIIOOl.LE.111 GOTD 4 
GOTO T1 

78 FlllOOll•OHEGASl31 
F2! JOOl l„QHEGASl21 
F31 IOOl l•OHEGASl 11 
F41 IOOl J•OHEGASl 4 I 

7? FSl IOOl l•OHEGASl 61 
F61 I001 l•OHEGAS! SI 
CONT 1 NUE 
\.IRITEf6,•I FI 
l-IRITEl6,•I F2 
URITE!6,11J F3 
URITEl6,DJ F4 
URITEf6,DI FS 
URITEl6.„I F6 
CALL OSPI 1,ARG!11, YYQ, YYt, YY2, \ ,0-4 .ARG.F\ .Ul. 

F CCI ,AAi ,EI .28.28,0, J 

CALL OSP ! 1 , ARG 1 1 l , YYO, YY 1 , YY2, 1 • 0-4, ARG, F2, U2, 
F CC2,AA2,E2,2B.28,0. 1 

CALL OSPI 1,ARG!11. YYO, YYI, YY2. I .0-4 .ARG,F3,U3, 
F CC3.AA3.E3.2B.26.0. I 

CALL OSPI ! ,ARGI 11. YYQ, YYI, YY2, 1.0-4 ,ARG .F4 .U4, 
F CC4,AA4,E4,28,2B,O. I 

CALL OSP 11,ARG11 1, YYO, YYI, YY2, 1 ,0-4 .ARG ,f$,US, 
F CCS.AAS.ES.28.28.0. 1 

CALL OSPI l ,ARGI 11, YYO. YY1, YY2, l .0-4 .ARG.F6,U6, 
F CC6, AA6, E6, ~B, 28, 0. l 
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LOGICALDl LIMAG.LC44,LIHAGZ 
REALnB MI ,M2,Kt ,K2,KELVIN 
DIMENSION 0131,C!S.Sl,CSIS.SI 
0 JHENS ION OYNHATI 6, 6 J, OMEGAS! 61, POLVEK 16, 61 ,POLVI 361 
OIHENS!otl AOX/2BJ,AOY!2Bl,AOZl2BI ,UORKl361 
REAL114 Fl (281.F2!28l,F312B1 .F412BJ ,fS( 281 ,f612BI .ARG! 281, YYO, 

1 YYI, YY2.~l ( 28) ,U2! 28 J ,U3! 28 l ,U412Bl .USl 281,U6!2B1 
OIHENSION CCl t 281.cc21281.CC3128) .CC4 [ 261.CCS(281. CC612B 1 
OIHENS!otl AAl 128.S J .AA2128,S J ,AA312B.S l ,AA412B.S 1, 

1 AASl28,S1.AA612B,Sl 
OIHEllSlotj EI 184 l ,E2! B4 l .E31 B4 l .E4184 J .ESI B<i l ,E6184 1 
COHHON/CAL/ Ft, f2, F3, F4, F5, F6, Ut, U2. U3. U4, US, U6, CC 1 

1 ,CC2.CC3.CC4. 
2 CCS, CC6 .AAi, AA2, AA3, AA4 .AAS, AA6, El ,E2 .E3, E4 .ES, E6, L !HAG, 
3 LC44,LJHAG2 

COHMotl /AOADAO/AOX, AOY, AOZ 
COHMotl /OESCR/ HI ,/12,RO,HANTEL.A.B,ZO,Yl ,KI .K2.AI .BI ,FAKI \, 

F FAK12.FAK22,FACTOR,C1 .C2.KELVJN.ARG 
EOU 1 VALENCE ! POL V 1 1 1 , POL VEK ! 1 , 1 1 1 
URITE(6,62241 

62Z4 FORMAT! \X, 'SUBROUTINE THEORY ENTEREO' l 
C CALL MASKE 

00 1-1 .26 
Ull 1•1.0 
U2t 1„1.0 
U31 1•1.0 
1-141 1•1.0 
US! J„1 .O 
1-161 l•t .o 
CONT ltlUE 
P l •4, OOO•OATANI 1. 0001 
PISO•Pl11PI 
PISORT•OSORTIPI 1 

C URITE16.6236) 
6236 FORMAT! IX, 'CALL FOR PREPAR' 1 

CALL PREPARICI ,c2.KELVINI 
C URITEf6,62371 
6237 FORMAT! IX. 'RETURNED FROH PREPAR' l 

00 4 1000•1.28 
JFI 1000.LE. 111 1001•1000 
JFI 1000.GE.231 1001•1000 
IF! ! 1000. GE. 121.ANO.11000.LE .2211 !001„34-1000 
011l•AOXI1001 J 
012 l•AOYI 10011 
Ol31•AOZI 1001 J 
CALL HATRXXI OYNHAT, 0 1 
CALL TRCC01!OYNHAT,0, C 1 

S4 CALL T RCC02 ! OYNHAT. C 1 
00 100 ISHO•l ,6 
00 100 JSHO•t ,6 
IF tOABSIOYNHATI ISHQ,JSHOI 1 .LE. l .00+201 OYNHATI ISHO,JSHOl=0.000 

1 00 CONT 1 NUE 
C •n BERECHNEN DER FREQUENZEN U,POLARISATIONEN 
C URITE !6.60101 
6010 FORMAT!//,' OIE DYNAMISCHE MATRIX LAUTET'.//lXl 
C URJTE 16,60011 OYNHAT 
6001 FORMAT!' '.60IS.BI 

JERROR•O 
CALL EISPAC !6.6.HATRIXI 'REAL' .OYNHAT. 'SYHHETRIC' 1, 

1 VA LUES f OMEGAS 1 , VECTOR 1 POL VEK 1 , ERROR ( 1ERROR1 1 
CALL E JGRSI OYNHAT, 6, 12 .OMEGAS .POLVEK, 6 .UORK, IERROR 1 

C BESCHREIBUNG: LECTURE NOTES IN COMPUTER SCIENCE 6.SPRINGERVERL 1974 
C AUTOREN SMITH.BOYLE.GARBOU1GEHOERT ZUM BESTAtrn DER ZB 
C BZU. IHSL-HAIW6UCH 

IF l IERROR .EO. 0 1 GOTO 200 

RETURN 
EHD 
SUBROUT 1 NE VALS ET! A, VALUE 1 

C •• SETZT ALLE ELEMENTE DER 6X6 MATRIX A AUF VALUE 
OIHENSION Al6.61 
REAL•B A, VALUE 
00 10 l•l .6 
OOIOJ„1,6 

10 Al 1 ,JJ•VALUE 
RETURN 
rno 
SUBROUTINE OJASET!A.Ol ,021 

Cu SETZT OIE OIAGotlALELEHENTE DER MATRIX A AUF 01 BZU, 02 
REAL•6 A!6.61.0l.02 
00 10 J„I ,3 
A! !. 1 l=OI 
Al 1+3, 1+31-..02 

10 CONTltlUE 
RETURtl 
Etm 
SUBROUTINE SETIA.BI 

C„ KOPIERT MATRIX A IN MATRIX B 
REAL11B A!6.61,Bl6.6t 
00 10 I•I, 6 
OOIOJ=J,6 

10 BfJ,Jl•All.JI 
RETUR~l 
END 
SUBROUT 1 NE ADOS I A, B, C 1 

C •• AOO ADDIERT Z\.IEI HATRIZEtl C•A+B HIT OIH=IS.:51 
REAL•B A/S,S l .BI S,S J ,C! S.S t .AOIS.S J ,BO(S,S I 
OQ 10 !c\ ,S 
00 10 J•l .S 
AOl I ,J l•AI J ,JJ 

10 BOtl,Jl•BII.Jl 
oo so 1-1.s 
00 so J•l 's 

SO C 1 1 , J l zAQ 1 1 , J J +BQ ( 1 , J J 
RETURN 
rno 
SUBROUTINE SOISfA,SI 
REAL•B A!S.51.S 
00 100 1-1.s 
00 100 J•l .S 

100 AIJ,JJ„All.Jl/S 
RETURN 
END 
SUBROUT!NE AOO IA.B,C,fl 

C •• ADO ADDIERT Zl-IEI MATRIZEN C•A-tfllB 
REAL•B A 1 6, 61 , B 16,61 , C 16, 6 1 , F, AD f 6, 6 1 , 6016, 6 1 
CALL SET! A, AD 1 
CALL SETIB,801 
00 10 1-1.6 
00\0J•t.6 

10 Cl l ,J)•AOI 1 ,JJt-F11BOl l ,Jl 
RETURN 
EHD 
SUBROUTINE HULT!A,B,Cl 

C u HUL T 1PL1KAT1 ON Votl 6X6-HATR I ZEN 1 C:A. B 
REAL11B Al 6.6 l .BI 6.61.Cl6.61.AO! 6,6) .B0(6,6 I 
CALL SET!A.AOI 
CALL SET!B.BOI 
00 10 1„1 .6 
00 10 J„1 .6 

10 Cl J ,Jl=0,000 



00 40 l•I ,6 
00 30 L•I ,6 
00 20 K•l ,6 

20 C!L,Jl„CIL,Il-+AOIK.ll11BOIL.KI 
30 CONT INUE 
40 cotn 1 NUE 

RETURN 
END 
SUBROUT 1 NE OTGHll 1 TAG ,NONAT, JAHR J 
CALL ZEJTN( ITAG.NotrnT ,JAHR. ISTUtm. ININUT, ISEKUtj) 
RETURN 
rno 
SUBROUTINE NULT21A.B.c.tn ,tl2.N3J 

(D„ MULTIPLIKATION VON MATRIZEN BEL.OIMENSIONl<„IOJC =A • B 
REAUtB Al tn.N1 l .BI tl3.N2 l .Cl N3.tll) .Aor to.101.BOI 10.101 
00 100 J„\ ,N2 
00 100 J„! .NI 

100 AOll,Jl•Af!,JI 
00 110 J„t.N3 
00 110 J„\,N2 

110 BO(J,Jl•Bll,Jl 
00 120 1•\ ,N3 
00 120 J„l .NI 

120· Cl f ,JJ•0.000 
00 200 l•t .NI 
00 200 L•t ,N3 
00 200 K•1,N2 

200 C[L,Jl•CIL,lt-+AOtK,llDBOIL,KI 
RETURN 
END 
SUBROUT 1 NE TRCC02 I OYNMAT, C J 
IMPLICIT REALDBIA-H,O-Zl 
DIMENSION OYNMATl6,6 I, VRI 40,BO 1, YI 140,BO) ,VS! 40,801,VTRI 5,6 l 
DIMENSION VTRTI 6,S J ,0131 .HILFOl \21.0YNINVI 6.6J.Hilft16,Sl 
DIMENSION Cl s .s l .GAMMAI 5.5) .CHI rs.s J .RMFlTRXI s.s l .HJLF315.6 I 
DIMENSION Hllf416,61,EJNS6[6,61 
REAL•B MI ,M2 
COMMON/OESCR/ Mt , M2, RO, 0, OUMMt 1291 
COMMON/HELPR/ HI LFD, H 1lf1 , H 1lf3,H1lf4, DYN INV 
COMMON/TRCTRA/ VR, Vt, Y5, RMATRX ,A, B, VTR, VTRT 

C HD JETZT RMATRXDC 1 
CALL MULT21RMATRX,C,GAMMA,5.5,51 

C ••• BERECHNUNG VON CH 1 
00 220 l • 1, 5 
00 220 J• I, S 

220 GAMMA! J ,Jl•-GAMMAI l ,JJ 
00 230 l•l ,S 

230 GAMMA! J, J 1„1.000-+GAMMAI J, J J 

CALL OMINVIGAMMA,S.S,HILFOI 
CALL MULT21GAMl1A,RMATRX,CHI ,5,S,SJ 

C D„ IN CHI STEHT JETZT OIE SUSZEPT[BILITAET 
CALL MULT21VTR.CHl.HILF3.6,S.51 
CALL MULT21HILf3,VTRT,Hilf4,6,S,6l 

IN HILF 4 STEHT JETZT VIOITRANSP.•CHl•V!Ol 

11811 MUL T 1PL1KAT1 ON N 1 T OEM 0 I MENS 1 ONSAt~PASSUNGSFAKTOR 
00 300 1•1.6 
OQ 300 Ja!, 6 

300 HILF41I,JJ„1.600/\. \ 60500•HI LF4!1,J1 
C V!OITRANSP.•CHl•V!Ol•HO HOCH-! UIRO ERNITTELT1 

CALL MULTIHILF4.0YN!NV.HILF41 
C ••• AOO IT 1 ON DER 1 , 1 NVERS ION UNO MULTI PLI KAT 1 ON MIT Al TER OYNMAT 

CALL VALSET 1E1NS6,0 .000 1 
CALL OIASETIEINS6,l.000,\.0001 
CALL AOOIEINS6,HJLF4.Hllf4, 1.0001 

ABSRS=OSORTI RSI 1 IH2-+RS( 21„2-+RSI 31„21 
ABSRS-..C 1 C2•0EXP ( -C2•ABSRS) /ABSRS 
SUMS'* SUMS-+RSI l l•ABSRS 

130 CONT 1 tlUE 
B"B-+F•SUNS11VSI !THETA. !PHI 1 

C •u DIES IST EINE KOMBINATION AUS GL.2.11B+2.14C 
[ 

C -+-+-+ NUR FUER VR l -+-+-+ 
E! l 1=000 
EI 21=000 
E!31-=000 
00 140 ISA•! ,3 
EI JSA)=\00 
RSI 1J:RO•E!11-+CPHl•STH•O 
RSI 2J .. R011E121-+SPH l •STH•O 
RSl3J•RO•El31-+ CTH•O 
ABSRS=OSORT l RS 1 1 ) „2-+RS 121••2-+RS13lH21 
SUNVR•SUMVR+OEXP 1-C2•ABSRS1 
RSI 1):-RQDEI11-+CPHl•STH•O 
RS 121„-RQ11E 1 2 J +-SPH l •S TH•O 
RSl31c-RQDE13l-+ CTH•O 
ABSRS„OSORTI RS( 1JU2-+RSI2lu2-+RSf31 n2 J 
SUMVR„SUMVR-+OEXP 1-C2DABSRS1 
E! JSAJ„000 

140 CONTl,lUE 
VR( !THETA. !PHI 1=2DC!•SUNVR 

C -+-++- WIEDER FUER ALLE -+-+-+ 
180 CONT 1 NUE 
200 CONT 1 NUE 
C .„ JETZT SIND A.B UNO ALLE VR BERECHNET 
[ 

C •u NUN SltW <'1'1'1'1) U. <YS'l'S) ZU BERECHNEU 
zt„ooo 
zs„ooo 
AN=OOO 
00 300 !THETA =\,40 
THETA•OFLOAT 1 1 THETA l •P 1 Z 
00 280 IPHJ„l .BO 
F=P IZ• I OCOS 1 THETA-PIZ 1 1-0COS 1TliETA-+PIZ1 1 1 
Z l ,.z 1-+Yl 11 THETA, !PH 1 ln2•0EXPI -VRI 1 THElA, !PHI !/KELVIN l •f 
ZS=ZS-+YSI 1 THETA, 1PH1 l .. 2•DEXP 1-VR1 1 THETA, I PH 1 l /KEL V 1 N J af 
At~=AN-+OEXP 1-VR1 !THETA, 1PH1 1/KELV1 N J af 

2BO CONT 1 NUE 
300 CONTI NUE 

XTR•Zl/AN 
YTR'"-ZS/AN 
URITE 16.60001 XTR.YTR 

6000 FORMAT l/lX, 'XTR U,YTR UUROEN BERECHNET ZU1 ',2 EIS.BI 
C ••• AUFBAU Vot~ RNATRX 1 RNATRX„R/T 

oo 400 1 ... 1.s 
00 380 J„I, S 
RNATRXI J ,Jl:QQO 

380 CONT 1 tfüE 
400 CONT 1 NUE 

RNATRXI t. 1 l=XTR/KELVIN 
RMATRX 12,2lcXTR113.000/KEL V IU 
RNATRX 1 3, 31„YTR/KEL VI N 
RNATRX 14,4 l=YTR/KELVIN 
RMATRX 15, 5 l=VTR/KEL V IN 

EtmE DER ROUT l llE PREPAR 1 R/ T I tl REZIPROKEN KEL V 1 N, A UNO B 1 ti 
••• KELVHJ/ANGSTROEN 

RETURN 
END 
SUBROUT J ljE DR I EtlT 1 POL V 1 
REAL•B POLVl36l 
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CALL ONINVfH!lf4,6,6,HILFOI 
CALL NUL T ! H l LF4, OVllNAT, OVtlNAT 1 

C Du IN OVtlNAT STEHT JETZT OIE NEUE DYNAMISCHE MATRIX 
URITEf6,60001 
URITE(6,6DOI 1 OVtlNAT 
RETURN 

6000 FORMAT 1111 X, ' TRCCOR 1 OVNNAT 1 • J 

6001 FORMAT!/,' ',601S.81 
END 

SUBROUTINE PREPARICI ,C2.KELVltll 
INPLIC IT REAL•8 I A-H, 0-Z l 

C 111111 Cl W KELVltLC2 IN REZIPROKEN ANGSTROEN,KELVIU IST TENP. ,KB=! 
C 11•11 ALLE ENERGIEU SIND IN PREPAR IN KELVIN 
c •D• 1 OEE NACH 1 N 1 CHELltrnUOTS' JOUR~'. CHEN. PHVS ( 1s.JUL119711 

DIMENSION VI 140.BOJ, VS! 40.BO 1,VRI40,BO\ ,RNATRXI 5.S l ,RSI 31.EI 31 
REAL11B MI ,N2,KELVrn 
COMMON /TRCTRA/ VR.V1.V5,RHATRX.A.B,OUHNVl601 
CONMotl /OESCR/ M 1 , M2, ROCN, 0, OUNMt 1 291 
Pl"-400•0ATANI 1.0001 
PIZ=Pl/40.000 
PJZl=PIZ/2.000 
C1C2„Cl•C2 

c „. PREPAR ERWARTET LAENGrn rn AllGSTROEN.OESHALB1 
RO,,.ROCN• t • 008 

C ua BERECHtlUNG Votl YI UNO VS 
00 100 JTHETA„1.40 
THETA„OFLOATI 1 THETA l•P 1 Z 
00 90 !PHI =\ ,BO 
PHl=OFLOATI !PHI l•PIZ 
V 11 !THETA, 1PH1 J .. 0. 2SOO•OSORT 1500/P1 ) 11 { 3QQDQCQS 1 THE\A l ••2-1001 

90 VS! !THETA, !PHI J„-0.2SOO•OSORTI tSOO/Pl l•OSIN1200•THETAl110COSIPHJ l 
100 CONTI NUE 
C ••• BERECHNUNG VON A, B, VR 

A•OOO 
B=OOO 
00 200 !THETA =t .40 
THETA„OFLOATI 1 THETA l•P 1 Z 
CTH„OCOSI THETA J 
STH=OSINITHETAl 
00 tBO [PHI •1,BO 
PHI =OFLOAT 1 1PH1 l •P 1 Z 
CPHl•OCOSIPHI J 
SPHl„OS!Nf PHI l 
SUN! •000 
SUNS„000 
SUMVR•OOO 
F„PJZ•IOCOSITHETA-PIZI l-OCOSITHETA+PIZ111 

C +-+--+ tfüR FUER A l l +++ 
00 120 ISA..-\ ,3,2 
ISB><JSA-2 
RSI 11,,.ISBDCPHI•STH•O-+RO 
RSI 21„ISB•SPHl•STH•O 
RS!3l=ISBDCTH11 0 
ABSRS•OSORT 1 RSI 1 1„2-+RSI 2 lu2+RSI 3 Jn2 I 
ABSRS=C 1C2DOEXP1 -C2•ABSRS l /ABSRS 
SUN! "SUN 1-+RS 1 1 l •ABSRS 

120 CONT 1 NUE 
A=A-+F•SUNl•YI 1 !THETA, !PHI l 

C -+-+-+ NUR FUER B 1 +-+-+ 
00 130 ISA„t ,3,2 
ISB=l6A-2 

C„• ANWENDUNG VON GL 2.B NACH MICHEL FUER A INDEX Z 
RSI l l=ISBDCPHl11STH•O 
RS ( 2 J .. I SB•SPH l •STH•O 
RSl3l=ISBD CTH•O -+RO 

REAL MUt 36 l 
CONMON /NU3TER/ NU 
00 100 J„1.36 

100 HUIJl•POLVlll 
URITEl6,60001 

6000 FORMAT t /IX, 'UARtl 1tiG1 MUSTER CHANGEO BY S. R. OR 1 ENT' l 
RETURN 
END 
SUBROUT 1 NE ZUE 1 G l POL V, OMEGAS 1 
REAL •8 POL V ( 36 1 , OMEGAS 161 , F 1 61 
LOGJCAL„I LK(6\ 
JtHEGER KLI 6 l 
REAL P 1 361, NU 1361 
CONNON /MUSTER/NU 
!RC=O 
00 SO I=t ,36 

50 P!ll><O.O 
00 100 I=l .6 
1!=(1-1 J„6 
FI J \c0,000 
00 90la.!,6 
00 80 K„\ ,6 
PI L+- l l l„MUI 11 +K l•POLVI 1 l-1 )D6-+K 1-+P [ L-+ 1 t) 

80 CONT INUE 
90 CONTltlUE 

100 CotHitlUE 
00 200 l=! .36 

200 PI 1 l=ABSI PI 111 
00 300 11•!.3\,6 
12•11-+S 
1 •11+1 
KNAX•l I 
AMAX•PI 111 
00 250 13•!, 12 
IFIPI 131.GT .ANAXI KNAX„13 
IFIPI 131.GT .ANAXI AMAX„PI 131 

250 CONTINUE 
JFIANAX ,LE. 0.81 IRC><2000 
IFIAMAX .LE. 0.81 GOTO 9900 
Kll 12/61•KHAX-l l-+I 

300 CONTltfüE 
00 310 1=1,6 

310 L!tlll•.FALSE. 
00 320 l•\ ,6 

320 LKIKL!lll•.TRUE. 
00 330 l<>t .6 
IF !.NOT. ILKll\11 IRC„SOO 

C 1 F 1 • NOT. 1 LK t I 11 l GOTO 9900 
330 CONT 1 NUE 

003SOl•1,6 
IFIKLlll.HE.ll IRC•IRC+l 

3SO Ft l J•OMEGASIKLI 111 
00 360 1-1.6 

360 OMEGAS! l J•fl 11 
00 400 J„1.6 
11 •Kll 11 
00 390 J•t '6 
NU! 1 1-11•6-+J lmPOLVI 1 J l- \ 1116-+J l 

390 CONT 1 NUE 
400 CONl JUUE 

00 soo 1=1 • 36 
SOO POLVI 11„NUI 11 
C UR I TE 16,6002 1 IRC 

\FllRC.GE.5001 GOTO 9900 
RETURN 



9900 ~R !TE! 6, 6000 1 
6000 FORMAT! IX,'+++++ WIRBLE TO FIND MODE SYSTEM, 

~RJTE(6,6001 l POLV.MU 
~RITE!6.60021 IRC 

6001 FORMATl6FIS.B,/IXI 
6002 FORMAT! 1 X, ' [ RC „' , 17 1 

RETURN 
END 

5UBROUTltlE C441 \0ILC44 l 
REAL MUl361,H!Lfl(361.HILF2!36l 
LOG I CALi• ! LC44 
COMMON /MUSTER/ NU 
PI •NU! 3 l•MUI 3 l +MUI 6l•NUI61 
[f !PI .GE.D.91 RETURN 
LC44•. TRUE. 
P2•MUI 9 l•MUI 9 l+NUI 12 1•NU!121 
lf!P2.LT.0.91 GOTO 200 
00 so l=\.6 
HILFI 1ll•NUI11 

SO HILF21ll=HU!l+61 
00 70 J•t .6 
NUI 1+61„HILFI! 11 

70 NUlll„HILF211l 
GOTO 9998 

200 P3=MU!1SIPMUllSJ+NUllBl•MUllBI 
IF IP3.LT.0.91 GOTO 9999 
00 2SO 1=1.6 
HILF! 1 l l•NUI 11 

2SO HILF21Il•MUI1+\21 
00 270 1•1,6 
MUI l+\21•HILfll I 1 

270 NUI I l•HILF21 l l 
9998 ~RJTEl6.6000l 

RETURN 
9999 ~RJTE16,6001 I 

RETURN 
6000 FORMAT!' ~ARNING1 MUSTER CHAtlGEO BY S.R. CH\ 10 '1 
6001 FORMAT!' ERROR IN MUSTER OETECTEO BY S.R. C44\ \0,' 

1 , ' EXECUTJON CONTJNUING' l 
rnD 
SUBROUT U/E PLOT SR ( 1ZAEH1 , RARG, RNU, l SYA 1 
DIMENSION XIOOCI 1\I,'ftOOTCI11J,YIOOLCI111,VIOOTC/11l.VtOOLCI111. 

•X 1toC1 1 t l , Y 11OTC1 t 1 1 , 'f t t DTO 1 t 1 1 , YI t OLC 1 11 1 , V t 1OTC1 11 l , V 11DTO1 11 1 • 
•VI IOLCt 111, XI t 1C!61, 'f11 ITCl61, 'fl t ILCI 61,VI t 1TC!6 l ,VI 1\LCI61 

OIMEN51otl XVALUEI 1tl.Ftl2BI ,f212B l ,f312B 1,f412B 1, 
• FSl2Bl ,f612Bl, ISYAI ISOI ,RARGI lSOI .RNUI \SOi 

CONMON /CAL/ FI ,f2,f3,f4,fS,f6,0UMMM/3\921.0UOUl31 
LOG I CAL • I OUOU 
DATA XVALUE/0,QQ,0.1,0.2,0.3,0.4,0.S.0,6.0. 7.0.B.0.9, 1.0/ 
EOUIVALENCE IYIOOTClll.Fll \ll.!YlOOLClll,f31 111, 

IVtOOTClll,f41 111.IV100LCllJ,f61 III, 
• IY1\0TCl11,f211211.l'ft\OTOl\l,F311211, 
• IYl!OLC! 1J,fll1211.!VllOTClt J,f411211, 
• IV\IOTO! \ l,f6112ll,IVl10LCl1l,FSI1211, 
• IYlllTCl!l,fll23ll.IYll\LCl11.F312311, 

1V111TC1 1 1 , F6 ( 231 J , f V 111LC1 1 l , FS 1 231 1 
C uu i.J 1 CHT J GER H 1tiUE1 S: VEKTOREN F 1 •.• F6 ~ERDEN VERAEtWERT 1 1 l 

'flOOTCI 11•0.0 
YlOOLCI t l•O.O 
'fl IOTCI t t l•O.O 
YI \DTO! 111=0.0 
YI \OLCI 111„0.0 
YI t 1TC!11=0,0 
Yl t !LCI 11•0.0 
00 20 J=! .6 

IOIMA '*0 
OCHG„. FALSE. 
XMlt~„100. 
IFIXFELOl2 l .LT .XFELOl 111 DCHG•. TRUE. 
IFIXFELOl21.LT.XfELOllll CALL CHGIXFELO,YFELO.IO!Ml 
00 10 l•l.IOIM 
IF IYFELOl!l.LT. D,01 GOTO 20 
JFIXFELOlll.LT.XNINI XMIN•XFELO!ll 

10 IOIMA = IOlNA+I 
20 STEP"' IXFEL0!21-XFELOI 111/\0, 

IFllOINA.LT. 31 GOTO 999 
IEtW •f IOIMA-11•10+1 
CALL CALCMPI X0.3.•YD.0.11 
00 100 1„1,JEtW 
XP:! l-1 l•STEP+XNIN 
CALL OSP! J, XP, yp, Yl, Y2, I .OD-4, XFELO, YFELO.~.C.A ,E, IOIMA, JS,0. 1 
CALL CALCNP l XP, 3•YP, 99, 1 1 

1 00 CONTI NUE 
999 IF !OCHGl CALL CHGIXFELO.YFELO.IOIMI 

RETURN 
END 
SUBROUT 1 NE CHG 1 XFELO, YFELO, IO l N 1 
DIMENSION XFELOI !DIN 1, YFELOI IDINI .XFI lS 1, YFI IS I 
00 10 1„1, JOIN 
XFI l l=XFELO! 1 J 
YFI l l=YFELOI 11 

10 CONTINUE 
00 20 l=l. IOIN 
XFELOI J l•XFI IOIN-1+\) 
YFELOI l l•YFI IO!M-1+11 

20 CotHINUE 
RETURN 
END 
SUBROUT !NE KOV21 X, Y, ~,PAR .H, N, N, I U, SKALA, BF 1T1 

01 ESE SUBROUT 1 tff BERECHNET 0 1 E STANOAROAB~E I CHUNG DER NI T 
5.R. VAOSAO GEFITTETEtl PARAMETER UNO OIE KORRELATIONSNATRIX 

DIESE S.R. KANPl NUR IN ZUSAMMENHANG Nil S.R. CALFUtl BENUTZT 
UEROEtl DURCH FOLGENDE AUFRUFE 1 

CALL KOVAIX,Y,~.PAR,HP.N.t~. rn1 
C++tt KOV2 VERLANGT ZUSAETZLICH S.R. ASCAL 111 
C ZUSAETZL 1 CH NUESSEtl FOLGENDE CONMDN-BLOECKE VERE 1 NB ART UEROEN: 

11 IN RUFENOEPl PROGRAMM 

COMMON /PG/ PGUES! 111 

21 IN S,R, CALFUN 
COMMON /Ff/ ALOR ( 1SO1 

AUSSEROEN NUESSEN IN S.R, CALFUN OIE FI 1 l MIT OS~l l l MULTIPLIZIERT 
UEROEN. UOBEI OS\.111l„OSORTl~lI1 J IST. 

PARANETERBESCHRE l BUtlG 
1~E1 TERE PARANETERBESCHR, S [EHE VAOSAO 1 

xr 11. [•l.N ABSZ J SSE OER NESS~ERTE 
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Xl IOCl 1 J•S.+S. •SORTI 2.0l•l 1. -XVALUEI l 11 
XI 11Cl11 •S, +S, „SORT ! 2. 0 1 +S .11SORTI 3. l•XVALUEI 1 J 
X\OOCI J l•S,11XVALUEI 11 

20 cmn1uuE 
00 25 1•7.11 
XI 1OC!1 l •S, +S. •SORT 12.O1•11. -XVALUEI 1 11 
XIOOCI 11„S.„XVALUEI 11 

2S COtH INUE 
CALL CALW (Q.O, 7.41 
CALL CALCMP fQ,Q,\,91 
CALL CALCMP ! 3. , 4. , 0, 31 
CALL CALCMP IO •• O •• O.IJ 
CALL CALCMPIQ,,21 •• 99.11 
CALL CALCNPl16.4.21 •• 99,ll 
CALL CALCMPI 16.4 .O. ,99, 11 
CALL CALCNPI 0.0.0. ,99, 1 l 
00 10 J:ol. 7 
Yl-FLOATI 1 l 
CALL NUM8Rl-.5.3•Yl-O. I, .S.YI .O •• -11 
CALL SYMBLl999 •• 999., .2. '-' ,O, ,\ l 

10 CONTIPWE 
CALL SYNBLl-1.4,\0„.5,' EIN THZ'.90.0.101 
CALL SYMBLI0 •• -1 .•• s.•o•.o •• 11 
CALL 5VM8Ll2 •• -1., .S, '100' .O •• 31 
CALL SYNBL 1s„-1.„s.·1·.o„11 
CALL CALCMPIS •• O. ,O, 11 
CALL CALCNPIS, ,21. ,99.11 
CALL CALCMP 1 S. +S. •50RT 1 2, 1, 0. , 0, 1 l 
CALL CALCMPIS,+5.•SORTl2.t.21 •• 99,11 
CALL SYMBLIB. ,-1., .S. '110' ,O, ,31 
CALL SVN8LIS.+S.•SORT!2. l .-1., ,S, '0' ,Q,, 11 
CALL SYNBLI 13, S, - t • , • S, ' 111 ' , 0. , 3 1 
CALL SYMBLI 1S, 7.-1., .S, 'O.S' ,Q, ,31 

C -------- ZEICHNEN DER KURVEt~ 
XSHIFT•S. t-S,•SORTl2. 1 
CALL PLOTC r o„ o .• X\OOC.YIOOTC.11 J 
CALL PLOTC 1 Q,, O •• XIOOC,YIOOLC.111 
CALL PLOTC 1 0. , V t OOTC 11 1, X t OOC. V 1 OOTC, 11 1 
CALL PLOTC 1 O„VIOOLCtll,XIOOC,VtOOLC.111 
CALL PLOTC s„YllOTCI ll.XllOC,'fltorc.111 
CALL PLOTC S •• YllOTOI IJ,Xl\OC,'f\IOT0,111 
CALL PLOTC S.,'ftlOLC! 11.Xl\OC,YllOLC.tll 
CALL PLOTC s .• v11orc1 11.x11oc.v11orc.111 
CALL PLOTC 1 s •• VllOTOI 11.x11oc.v11oro.111 
CALL PLOTC 1 5„V!IOLCI IJ.XtlOC.VllOLC,111 
CALL PLOTC IXSHIFT. O„XlllC.YlllTC. 61 
CALL PLOTC lXSHIFT. o •• x111c.Yt\ILC. 61 
CALL PLOTC !XSHIFT.VlllTClll.Xl\IC.VlllTC. 61 
CALL PLOTC IXSHIFT.VI l ILCt \),XI 11c.v11 ILC. 61 

C ------- ZEICHNEtl DER MESSPUNKTE 
DO SO ISCAN•I, IZAEHI 
X„S, •RARG 1 l SCAN J 
Y•3. •RNU 1 1 SCAN J 
ISY•ISYAI ISCANI 
CALL CALCNP!X.Y.0.11 
CALL SYMBLIX,'f,0.IS, ISY.0.,-11 

SO COtH 1 NUE 
99 CALL CALENO 

RETURN 
rno 
SUBROUTINE PLOTC ! XO, 'fO, XFELO, YFELO, 101M1 
REAL •B C.A.E 
DIMENSION XFELOI JOIM 1, YFELOl IOIMJ .A! lS,S l .U! \S l ,Cl 151.EI 4S 1 
DATA ~/\S•l.O/ 
LOG!CAL•l OCHG 

YI 1 1, l •1. M 
~! J I, 1•1 .M 
PARI J I, l •I ,tJ 
PGUESI 1), J„1,N 
M 

" '" 
HP 

OSU! 11, J:I ,M 
RLOR! 1J,1 =1.M 

OROJtjATE DER NESS~ERTE 
Grn!CHTE 
PARAMETER 
START~ERTE DER PARAMETER 
ANZAHL DER MESS~ERTE 
ANZAHL DER PARAMETER 
"' 0 GE~ICHTE UEROEN IN S.R. KOVA BERECHNET 

'f! 11 ~= 0, --> ~! 11 "' \. /YI I 1 
'fl 11 ..- 0, --> i.JI I l „ 1. 

= 1 GE~ICHTE NUESSEt~ AN S.R. KOVA UEBERGEBEN ~ER 
OEL TA r PAR r L t t r ZUR BERECHNUNG DER tWNER 1 SCHEU AB 
Z. B. HP= 10.n(-6) 
OSORT! ur 11 l 
FUNKTlotlS~ERTE DER THEORIEFKT IN S.R. CALFUN 

ALLE REAL-VARIABLEN NUESSEN MIT REAL•8 DEKLARIERT SEJtj 
DER TYP DER VARIABLEN 1 HHEGER ODER REAL 1 ENTSPRICHT 
DER STAtWARO-FORTRAN OEKLARART 1 ON 

EI NSCHRAENKUNGEN 1 

M (=\SO utrn tl '"' 11 
ERFUELLEN M UNO N NICHT DIESE BEDINGUNGEN, 
MUESSEPl O 1 E O 1 MENS I otlSANGABEtl ltl DEN PROGRAMMEN 
DIE ERSTE ZUWEISUNG IN S.R. KOVA 1 IA = ? 1 
UNO OIE ERSTE ABFRAGE IN S.R. KDVA ENTSPRECHEND 
GEAENOERT ~ERDEN 

++tttQJESE VERS!ON UUROE SPEZIELL ABGEAEPJOERTI l l 

IMPLICIT REAL•B IA-H,O-Zl 
OIMENS!otl AMI 1s.1s 1. XIN), YIN l .UINI .PARIU 1 
OIMENS!otl Ff tSQl ,fPLI \SQ),PPLI tSJ ,81t,I1 
O 1 MEt~S ION OF 1 1 SD, l S 1 , RHO 1 l S, l S 1 , H 1LFE1 30 1 , SKALA 1 t S 1 , I CODE 1 1SO1 
REAL•4 RARGI ISOI ,OUOUl4SOI 
CONNON /~ERTE/ RARG, I CODE, OUOU 
DATA JTI00/'100 '/,ITll0/'110 '/,JTlll/'111 '/,!TEXT/' '/ 
DATA IBLA/' ? '/,ITA/'TA '/,ILA/'LA '/,JTO/'TO '/ 
DATA ITA2/'TA2 '/,JLO/'LO '/,JT02/'T02 '/,ITEX21'??? '! 
LOG!CAL•l BFJTI IS I 
CONNON /FF/ FCT 11SO1 
CONMON /PG/ PGUESf lS I 
IFI N .GT. !SO .OR. tl .GT. 15 

• .OR. N .LT. 0 .OR. N .LT. 0 l GO TO 140 
IA = IS 
IB " 1 
ANIOO•t .000 
AMI to•l .OOO+OSORT/2,0001 

IFI IU .NE. 0 1 GO TO 10 
00 20 I • 1, M 
ur 11 • 1 .oo 
IFI Ylll .NE. 0.00 1\.Jlll•1.00/YllJ 

20 CotHI NUE 
10 CotHINUE 

CALL CALFUtH N, N, f, PAR l 
SUNF • O. 00 
SUNG • 0. 00 
001101•1.N 
fl2 „ FI J l11fl l l 
SUNF • SUNF t F 12 
5UMG • SUNG t Fl2/~I 11 

110 CotHINUE 
SUMF • SUMF/OFLOAT!N-Nl 



00 60 1 •1,H 
60 FPLI l l •FCTI 11 

00 6S 1 • 1, N 
6S PPLl l l „ PARI 11 

00 SO L • 1 .N 
OP • H11PPLI L 1 
JFI OP .EO. 0,00 l OP • H 
PARILI • PPLILl•OP 
CALL CALFUNIH.tl.F,PARI 
PAR!Ll = PPLILI 
00 50 1 • 1, H 
OFI J ,L l " ! FCTI I l-FPLI 11 l/OP 

SO CONT 1 NUE 
00301<•1,N 
00 30 J = 1, K 
SUH • Q,00 
00 40 I " 1 ,H 
5UH"' SUH • l.l!ll•OFIJ,Kl•OFll,Jl 

40 COIH I NUE 
AH 1K,J1 • SUH 
AHIJ,Kl•SUH 

30 CotH I NUE 

ltNERSION OE~ MATRIX AH 

CALL OHINV IAH,\S,tLHILFEI 

00 70 l „ 1 .N 
00 70 1( „ 1. 1 
RHO!! ,KI • AHI J ,KJ/IOSORTIAHI 1, l l l110SORTIAHIK.Kl l I 
RHOIK, J I „ RHO! J.KI 

70 CONT l NUE 

OUTPUT IAEHNL. S.R. LEAST! 

IJRITEI 6.6001 H ,N 
IJR !TE 16,601 1 SUHF, SUHU 
µRJTE!6.6031 
1(000•0 
00 80 K • 1, N 
suH • a.oo 
00 130 I • 1, H 
SUH • SUH • IJIJJ11!Ytll-FPLllll•OF!l.KI 

130 CONTINUE 
SUN • -2.00•SUH 
0 1 F • OSORT 1AH1K,K\11SUHF 1 
KOOO•KOOO• I 

S 11 1 F 1BF1TlKOOO1 1 CiOTO S 12 
KOOO•l<OOO• I 
CiOTO S11 

St2 OIFFS•OIF•SKALAIKOOOJ 
PARS•PAR l K l •SKALA l KOOO 1 
UR !TE 16, 604 1 KOOO .PCiUESI K ! .PARS ,OJFFS, SUH 

80 CONTINUE 
URITEf6,60SI 
00 100 1 „ 1, N 
URITEl6.6061 ],IRHOIJ,Kl.K=t.NI 

100 CONTINUE 
URITEf6,607l 
00 120 I = 1, H 
0 I F = Y 1 I 1 - FPL 1 1 1 
1 TEXT• I Tl 10 
1 TEX2= J BLA 
IF !RARCi!ll.LE.AHIOOI ITEXT•ITIOO 

P 1SO•P1•P1 
P 1SORT•OSORT1P11 
OX•OI t 1 
OY„0121 
OZ•Ol31 
00 80 1•1.6 
Ci! 1111„0.000 
CiO 1 1 l •O. 000 
c;12111„o.ooo 
HI 11 l l=0.000 
Hl21 l l•0.000 
HO 1 I t „0. 000 
RK1t11 J><0,000 
RK121 l l„0.000 
RK2221 l l•0.000 

80 CONTI NUE 
CALL VALS ET! OYNHAT, 0. 000 1 
CALL VALSETl50,0.000l 
CALL VALSETIY .0.0001 
CALL VALSETIZ .0.0001 
CALL OIASETISO.Kt .K2 I 
CALL OJASETIY .Y1.Y21 
CALL OIASETIZ .zo.zo1 

cn• ENOE OER MATRIXVOR8ESETZUNU 
HX•OX•OY•OZ 

Cn• SCHLEIFE LIEBER ALLE HKL.ALLE CiERAOE 
00 30 IHX • 1,9,2 
HX =OFLOATI IHX-51 
00 20 JHY •1 ,9,2 
HY •OFLOATf IHY-Sl 
00 10 JHZ • t .9.2 
HZ •OFLOATI IHZ-51 
FORMELN NACH 1 E. U, KELLERHRNN, PH 1 L, TRANS. ROY. SOC. A VOL238 
P.S13 119401 
ABSHSO • 1HX•OX1„2+ I HY•OY 1„2+ 1 HZ+OZ ln2 
ABSH • OSORT 1ABSHSO1 

C • l°I l•XX,121•XY.131•XZ.14J„YY,ISl•YZ.16J•Zl 
FAKTOR • 0 .000 
EXPO• -PJSO•ABSHS0/4,000 
IF !EXPO .LT. -180.000) CiOTO 7 
FAKTOR•OEXP 1 EXPO l •4, OOO•P I /ABSHSO 
CiOlt 1 IHX•OXl•IHX•OXl•FAKTOR 
Ci0121 !HX•OXl•IHY•OYl•FAKTOR 
GOl31 IHX•OXl•IHZ+OZl•FAKTOR 
Ci0141 IHY•OYl•IHY„OYl•FAKTOR 
CiOISI IHY•OYl•IHZ+OZl•FAKTOR 
Ci0161 IHZ•OZl•ltiZ•OZl•FAKTOR 
COSHPI •OCOSIPl•IHX•HY•HZI 1 
00 S 1•I,6 
Cil 1111„Ul 111 l•UOl l I 

5 Ul21 l l•U121ll•UOI1 P•COSHPI 
10 CONTI NUE 
20 COIH INUE 
30 COUT 1 NUE 

00 290 IHX•l ,9 
HX•OFLOAT 11HX-S1 
00 280 IHY•\ ,9 
HY•OFLOAT 11HY-51 
00 270 IHZ•l .9 
HZ•OFLOAT i IHZ-51 
1 HI= IHX• 1 HY• IHZ-15 
IH2•11Ht/2 l112 
COSSKA •OCOS f P l • 1OX•HX•OY•HY•OZ11HZ1 l •2. 000 
ABSHSO •H X• a 2 +HY 11 • 2 •HZ•• 2 
ABSH• OSORT 1ABSHSO1 

73 
IF IRARCilll.CiT.ANllOJ ITEXT•IT111 
ICOE•l ICOOEI J l•0.51 
IF IRARCif!J,[jT,AH1001 CiOTO 117 
IF 1 ICOE .EO, 11 JTEX2•1TA 
IF l ICOE ,EO. 21 ITEX2•1BLA 
IF f!COE .EO. 31 ITEX2•1LA 
IF ! ICOE .EO, 41 ITEX2•1TO 
IF 1 !COE .EO. SI JTEX2„IBLA 
IF IJCOE .EO. 61 ITEX2•1LO 
UOTO 119 

117 [F IRARU!ll.CiT.AHllOJ UOTO 118 
IF llCOE .EO, II ITEX2„ILA 
IF l ICOE .EO. 2l ITEX2•1TA 
IF IJCOE .EO. 31 ITEX2•1TA2 
IF !ICOE ,EO. 41 ITEX2•1TO 
IF 1 ICOE .EO. 51 ITEX2•1LO 
IF l ICOE .EO. 6) ITEX2„IT02 
UOTO 119 

118 IF IRARU!ll.LT.AHllOI UOTO 119 
IF llCOE .EO, II ITEX2•1TA 
1 F 1 I COE • EO, 2 l 1 TEX2„ IBLA 
IF !ICOE .EO. 31 ITEX2~JLA 
IF llCOE .EO. 41 JTEX2•1BLA 
IF 1 ICOE .EO. 51 ITEX2•1LO 
IF f ICOE .EO, 61 ITEX2„ITO 

119 URITE!6,608l 1,1.1111,XI l l.YI J l,FPLI 1 l,OJF, ITEXT. ITEX2,JCOE 
120 CONTJtWE 

RETURtl 
140 l.IRITE!6,6091 H,N 

RETURN 

FORMATE 

600 FORHATI 'I' ,///, JX.'S,R. KOl/2' ,//,' THIS PROBLEM CONTAINS' .14, 
• ' DATA POINTS ANO', 13,' PARAMETERS.' 1 

601 FORHATllX,'THE l.IEICiHTEO VARIANCE IS',01„.7.' !CHJ-SOUAREt', 
• 'SS/IH-tlll',/,' ANO THE utll.IEICiHTEO', 
•'SUN OF SOURRES OF THE OEVIATIONS IS',014.7,'.'I 

603 FORHATl///,6X,'UUESSTJHATE OF FINAL VALUE OF S.O. OF',/, 
• 2X. 'K' .313X. 'K-TH PARAMETER' l .6X. 'URAOIENT' ,/1 

604 FORHATll3.40t7.71 
605 FORHATI //, 1 X,' HATR IX OF CORRELAT IONS BETl.IEEN FREE PARAMETERS' , / I 
606 FORHATl/,3X, J2, 1 IF8.31 
607 FORMAT 1 ///, 28X, ' 1 NOEPENOENT' , 6X, 'OEPENOENT' , 7X, 'CALCULATEO' , /, 

• 5X.' [' .6X. 'UEICiHT' '1X.219X. '\IARIABLE' 1 .9X. 'FUNCTION' .ex. 
II 'OE\IJATION' 1 

608 FORHATl/,!X.J4,S0\7,7,3X.2A4.l\l 
609 FORHATltX,'S.R. KOVA1 FEHLER! N ODER tl UNZULAESS!Cil' ,/, 

• 1 X, 'H „ ' , 11 0. 3X, 'N •' , 11O1 

EHO 
SUBROUT 1 NE HATRXXI OYHATR, 01 
IHPLICIT REAL•BIA-H.O-ZI 
CiENERIC 
REAL118 Ht .H2,Kl .K2,KELVIN 
OJHENSION Cil 1161.Ci0161.Cil2161.CKl121 ,0131 
OIHENSION HI 1 !61.H1216 \ ,HOi 61.RKI 116 l ,RK12161.RK22216 I 
OIHENSION OYNNATl6.61.0YHATR!6,61 
OIHENSION RYCZl6,6 l .RZCYI 6.6 l ,SYCYl6.61.HILF! 121.SOl 6,6 J 
0 1 HENS ION Y 16, 6 l , Z 16, 61 , R ( 6, 6 1 , C 16,61 
COHHON /OESCR/ HI .H2 .RO, HANTEL. A, B, ZQ, Y1, I( 1 ,1(2, Al, 81 , FAK 11, 

F FAK12,FAK22,0UHHtl 181 
CALL HASKE 
Y2•YI 
P l "-4. OOO•OATANI 1, 000 1 

JF (ABSH .LE. 0.01001 UOTO 270 
FF=2/P J SORT•OEXP t -ABSHSO l /A8SHSO• 1 OE RFC 1 ABSH l l / I ABSHn3 I 
CiU=4 /Pt SORT•OEXP f -ABSHSO l •6/P I SORT•OEXP 1 -ABSHSO l /A8SHSO• 

13• I OERFC ! ABSH J 1 / I ABSH„31 
HOi I 1=1 -FF•CiU•HX•HX/ABSHSO l•COSSKA 
HOi 21-..1 GU•HX•HY/ABSHSO l•COSSKA 
HOi 31= 1 UU•HX•HZ/ABSHSO l•COSSKA 
HOi • J .. 1 -FF+UCi•HY•HY /ABSHSO l•COSSKA 
HO 1S1 = ! UU•HY•HZ/ABSHSO l •COSSKA 
HOi 61=1 -FF „c;c;•HZ•HZIABSHSO l•COSSKA 
IF !IHl.EO.IH21 CiOTO 2SO 

C •• SUHHE LIEBER H JST UNCiERAOE !ENTSPR.HI 
00 240 J=t .6 

H 121 1 l " H 121 1 1 +HO 1 1 l 
240 CotHINUE 

CiOTO 270 
C o SUHHE LIEBER H 1 ST CiERAOE ! ENTSPR. Ll 
250 00 260 1=1 '6 

HI\! I J= Hll 1ll•HOI11 
260 cmn 1 NUE 
270 COIH I NUE 
280 CONTINUE 
290 CONTINUE 
Cu• SCHLE 1 FE LIEBER ALLE HKL, ALLE UNGERADE 

00 60 1 HX = 1 , 11 • 2 
HX =OFLOATI 1 HX-6) 
00 50 1 HY = 1 , 11 , 2 
HY =OFLOATt IHY-61 
00 40 I HZ = 1 , 11 , 2 
HZ =OFLOATI IHZ-61 

C • FORMELN UACHr E.1.1. KELLERHANN.PHIL.TRANS.ROY,SOC.A VOL23B 

C P.Sl3 119401 
ABSHSO = IHX+OXIU2+1HY+OY1••2+1HZ+OZl„2 
A8SH „ OSORT 1ABSHSO1 

C • !ll•XX,121„XY,(31•XZ,141"'YY•!Sl•Yl,16l•ZZ 
FAKTOR „ 0, 000 
EXPO • -P 1 SO•A8SHS0/4. 000 
IF !EXPO .LT. -180.0001 CiOTO 33 
FAKTOR•OEXP 1EXPO1•4. OOO•P l /ABSHSO 

33 UOl 11 „ IHX•OX)lllHX•OXl•FAKTOR 
Ci0121 IHX•OXJ•!HY•OYJ11FAKTOR 
Ci0131 IHX•OXJ•IHZ•OZl•FAKTOR 
Ci0141 IHY•OYl•IHY•OYl•FAKTOR 
CiOISI (HY•OYJ•IHZ-.OZl•FAKTOR 
Ci0161 IHZ•OZl•IHZ•OZJ11FAKTOR 
COSHPI • OCOSIPl•fHX•HY•HZll 
00 35 1•1.6 
(j\ 1fll•Cil1111„CiOl l I 

3S Ci\21ll•Ci121l1•UOI l l•COSHPI 
40 CONTI NUE 
SO CONTI NUE 
60 cotnlNUE 
C URITEl6.60001 0 
6000 FORMAT!'! EINUELESEt~ES 0 •', 3f6.3,//J 

00 70 1 •\ .6 
CKlll • HlllJI -Cilltll 
IFI 11 .EO. l l .OR. l l .E0.41.0R 11.E0,6)1 CKI l J=CKI 11•8. 000/3.000/ 

F PISORT 
CKll„61 • Ul2111- H\2111 

70 CotH JUUE 
C •• KURZRE 1CHUEIT1 CiE BE [ TRAECiE 

RKt t 111„-1A•2•B1 
RKI 1141•-l A+2118 l 
RKl 116 )•-IA•2•B l 
RK 12 ( t J„A„OCllSI P 1 •OX l•B•I OCOS 1 P l•OY l •OCOSI P l •OZ 11 



RK 12! 4l•A•OCOS!P1 POY l+B• ! OCOS! P l •DX )+OCOSI P 1•OZ1 l 
RKt 216l•A•OCOS!P1uoz1 +Ba ( OCOSI P l •DX )+OCOSI P ! •DY) l 

C J1J1I UEBERN. NACHBARN AEHNL. 1 l.IOOOS .COCHRAN, PHYS. REV. 119, P. 9BD 
RK2221 I l•2. OOD•AI +4, OOOnBl -Al •OCOSI PJnOX l•I OCOSI P l •OY l +DCOSI PI P 

1DZ1 1-B t P 12,OOO•OCOS1 P J •DY l •OCOS 1 P [ nQZ) +OCOS 1PJPQX1•OCOS1P1nQY1 + 
20COSI P 1 llQX )nOCDSI P 1 nOZ l l 

RK2221 4 l•2. OOD•AI +4, OOO•Bt -Al nOCDSI P l •DY )111 OCOSI P JnOX l+OCOSI P In 
IOZ) l-BI n 12. OOO•DCOS ( P I•DX J POCOSI P l•OZ l+OCOSI P l •OY l•DCOSI P l •OX l + 
2ocos1Pl•DY1lfllocos1P111oz 1 t 

RK2221 6 ,„2. DOD•AI +4. DDD•BI -Al •DCDSI p, .. oz 1 •! OCOSI PI •O)() +OCOS( PI. 
1DY11-Bt „ [ 2 .ODO•DCDS( PI •DX l POCOS/ p J 11oy) +DCDS! p l PDZ l•DCDSI PI 11ox 1 + 
20COSl P 1 •DZ J•OCOSI P ! •DY J J 

RK2221 2 l „r At-BI l•OS 1 NI P l •OX 1 •DS I NI P l •DY l 
RK222! 3 l •I At-BI JJ1QS HH PI •OX 1 •051 NI PI •OZ ! 
RK22215 Jc I Al -BI l•OS HH P 1 aoy l•OS 1 tH Pt •OZ t 

Cu• AUFBAU DER C-HATR 1 X 
Cl 1, 1l•CKI11 
CIJ,21zCKl21 
er t .31„CKI 3) 
C! 1 ,4 J=CKI 7) 
Cl 1,S)•CKIB1 
Cfl,6l•CKl91 
Cl2.21•CKl41 
Cf2,31•CKISl 
C! 2 ,4 J•CKl BI 
c12.s1„CK1101 
Cl 2.6 l•CK! t 11 
Cf3,31•CKI 6) 
Cf3,41•CKI 91 
Cl 3,S t•CKI 11 1 
C(3,6l•CKI 121 
Cl 4, 4 l•CK! t 1 
Cl4.Sl•CKI 2l 
Cl4,61•CKI 31 
CIS,Sl•CKI 41 
CIS,61•CKI SI 
C!6,6J•CKI 61 

C•u AUFBAU DER R-HATR 1 X 
RI 1.1 J•RKlll t l+RK22211 I 
RI 1.21•RK\ l l 2J+RK222121 
RI 1,31•RKI1 l 3l+RK222131 
RI 1 .4 l•RKl21 I) 
R 1 1 , S l •RK 12 ! 2 1 
RI 1 ,6 l•RK\21 31 
RI 2,2J•RKI l l 4 l+RK22214 l 
RI 2, 3 J•RKt 115l+RK22215 J 
R!2,4J•RK12121 
Rl2,Sl•RK12141 
Rl2.6J•RK121Sl 
RI 3.3l•RKI 116 l+RK22216 l 
Rf3,4l•RK12131 
Rl3.Sl•RK121Sl 
Rf3,61•RKl216l 
Rt 4 .4l•RKI111 J 
Rl4.Sl•RKlll2l 
Rl4.61•RK\113J 
RIS,Sl•RK\1141 
RtS.61•RKttlSl 
R!6,61•RKl1161 
00 100 1•2.6 
Jl><l-1 
00 101 J=\ ,JI 
R! J ,J l=RI J, 1 1 
Cl 1,J1-c1J,1 l 

101 CONTINUE 

VTRI 4, 21 •B•DS !NI P 1 •DZ l 
VTRt t .3)•-2.0DO•A•OSJNlPl•OZl 
VTR f 4, 3 l•B•DS ! N! P 1POY1 
VTR [ s. 3) •BBOS Jtj[ PI RÜ)() 

oo 110 I•t ,s 
00 l ID J"'\ .6 
VTR( 1,JJ•2.DOO/OSORT1Hl IPVTRI [ ,JJ 

110 CDNTHWE 
C •••JETZT l-llRD VIOl TRA~füPDNIERT AUF!iESTELLT 

002001„1.6 
00 200 J„\ .s 

200 VTRTl!.Jl„VTRIJ,[) 
C •II JETZT l..llRO CIOl BERECHNET 

CALL HULT2(VTRT.OYNINV.HILFl .S.6,6l 
CALL HULT2(HJLFI ,VTR,C.S.6,Sl 
RETURN 
END 
SUBRDUTINE INPERRI IZ.OIN.RNU, JO,n 1 
l..IRITE(6,6000l tz.orn.RIW.10 

6000 FORHATllX.' ••• ERRDR W DATA.DATA SKIPPED •••',/lX. 
• J3,2f7,3.151 

RETUR~~ t 
ENTRY INPDVR 

6001 ~~~~~T:~~~~O!~. ERROR1 TOD MAllY OATA.REMAIN!tlli DATA SKIPPED' 1 

RETURN 
END 

SUBRDUllNE DHIPlVtA,NA.N,Ll 
IHPLICIT REAL•B IA-H,0-ZI 
OIME~lSIDN AINA,\l 
REAL•B LI 1 l 
REAL11B AHl.AH2.SU 
EOU 1 VALENCE 1 OTH, I 0 1 
OTH•\ .00 
KE•O 
00 BQ l(a\ ,tl 
LQ•K 
Hli•K 
BlliA•AIK,KI 
00 20 J•K.tl 
00 20 l•K,N 

10 IF IDABS!Bl!iAl - OABSIA(J,JJI ) 15,20.20 
IS BIGA•AI t .JI 

LG•I 
HG•J 

20 CDNT 1 NUE 
LI K l•Lli 
LI K+N )•HG 
IFILG-KI 35,3S,25 

2S 00 30 l•t ,N 
HOLO•-AIK.11 
AIK, 1J•AILG,1) 

30 AILG.Jl•HDLD 
35 IFIMG-KJ4S,45,38 
38 00 40 J•\ ,N 

HOLO•-AI J, K 1 
AIJ,Kl-AIJ,MGl 

40 AIJ,HGl•HOLD 
4S IFIBIGAI 4B,46,4B 
46 Llll•0.00 

Ll21•0,00 
Ll31•0,00 
RETURN 

4B 00 ss l•\ ,tj 
IF! 1-K 1 50,55.50 
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cua AUFBAU DER DYNAMISCHEN MATRIX-- RIGID !ON NAEHERUllG 
CALL HUL T f Z, C, OYNHAT 1 
CALL SET 1 OYNHAT, RZCY 1 
CALL HUL T 1 OYNHAT, Z, DYNHAT l 
CALL ADD 1 R, OYtmAT, DYNHAT, 1, 000 l 

C an SCHALEtlHOOELLERGAEtautlGAEHNL. 1COCHRAN,CRC CRITJCAL REVIEl.I 
C an Jtj SOLID STATE SCIENCES,NARCH 197\ ,P. 1 

CALL HUL Tl RZCY, Y, RZCY 1 
CALL ADO 1 R ,RZCY, RZCY, 1,0001 
CALL HUL Tl Y, C, SYCY 1 
CALL SET! SYCY, RYCZ l 
CALL HULT(SYCY.Y,SYCYI 
CALL ROD! SO, SYCY, SYCY, 1. 000) 
CALL AOO 1 R, SYCY, SYCY, 1 • DDD l 
CALL OHINVISYCY.6,6,HILFl 
CALL HUL Tl RYCZ, Z, RYCZ 1 
CALL ADD [ R, RYCZ, RYCZ, 1 • DDD l 
CALL HUL T 1 RZCY, SYCY, SYCY 1 
CALL HUL T 1 SYCY, RYCZ, SYCY l 
CALL ADD 1 OYNHAT, SYCY, DYNHAT, -1 .000 l 

C•a• HUL T 1 PL !KAT !ON H 1 T orn HASSEN-VOLUHEtl-FAKTDREN 
DO 130 l•t .6 
00 12D J•l .6 
DYNHATI 1, J l•DYNHAT 1 I, J JafAKI 2 
JFI 11.LE .31.AND. 1 J.LE.31lDYNHATI1 ,JJ„OYNMATI J, J l 11 FAKI 1/FAK12 
!Ff 1J,GT,31.ANO,1 J, GT. 31lOYNHAT1I,Jl•OYNHATI1, J lPfAK22/FAK12 

C IF IOABS!DYNHAT(J,Jll .LE.t.00+201 DYNHATfJ,JJ•0.000 
120 CotHJNUE 
130 CotH INUE 

CALL SET! OYNHAT, OYHATR l 
RETURN 
END 
SUBROUT 1 tlE TRCCD 1 1OYNHAT.0, C) 
IHPLICIT REAL•B!A-H.O-Zl 
DIHENSIDN OYNHATI 6.61. VRI 40,801, YI 1 '40,801, YSl 40.BO 1 ,VTRI S,61 
DIHEtlS 1 ON VTRT ( 6, S J, 0131,HILFOl12 l, OYNINVI 6 ,61, Hilft 16, S J 
O IHENS 1 ON Cl S, S 1 .GAHHAI 5 ,S J, CH 11 S, S J ,RMATRXI S, S 1, HILF31S,61 
DIHENSION HILF416.61.EINS6f6,61 
REAL•B HI .H2 
COHHON/OESCR/ H 1 , M2, RO, 0, DUHHt 1291 
CDHHDN/HELPR/ H 1 LFD, HILF 1 , H 1 Lf3, HI LF4, DYN 1 NV 
COMHotl/TRCTRA/ VR, Yl, YS, RNATRX, A, B, VTR, VTRT 

C l-IRITEl6,6666l A,B 
6666 FORHATl//IX.'TRCCOli A.B' .2DIS.71 

DX•Ol I l 
DY„012 l 
DZ•Ol31 

C na BERECHNutlG VON HO HOCH -1 
CALL SETI DYNMAT .DYNIUV 1 
CALL OHINVIOYNINV,6,6.HILFOJ 

C an• OYNIUV ENTHAELT JETZT MO HOCH -\ 
c 
C ••• JETZT l..llRD VIOI BERECHNET 

oo 10D 1-1.s 
00 \00 Ja\ ,6 

tDD VTR! J ,J\•0.000 
Pl•4.000•0ATANI 1.0001 
VTR!\.11• A•OSINIPl•DXI 
VTR!2,\ l•-A•OSltHPl•OXI 
VTRt3,\ l•B•DSIN!Pl•OYI 
VTRIS,\ l•B•DSINIPJllOZI 
VTRI \ ,21•A•OSIN!Pt110Y 1 
VTRt 2, 2 l•AnOS !NI P ! •DY 1 
VTRl 3, 21„B•OS !NI P [ POX l 

SO All.Kl•-AIJ,Kl/BlliA 
SS CONT INUE 

00 66 l=\ ,N 
JFI J-KJS6,66,S6 

56 AHl•AI !.Kl 
00 65 J•\ .tJ 
IFIJ-Kl 62.6S.62 

62 AH2•AfK,JI 
SU=Af J,J 1 
A( 1 ,JJ=AHl•AH2+SU 

65 CONT llWE 
66 CDtH INUE 

00 7S J•I, N 
JFIJ-Kl 70,75,70 

70 A(K,Jl•A!K,Jl/BIGA 
7S COtHJNUE 

OTH„OTH•B 1 GA 
JS•ISJGN! \, 10l 
OTH•DABS!DTHI 
1OC•1D/16777216-65 
KE•KE+JOC 
10• I 0-1oca16777216 
DTH 2 DTM• I S 
Al K ,){ 1•1 .DD/BlliA 

BO cotn INUE 
K•H 

\DD K•K-1 
JFIKI 1so.1so.1os 

105 J•LI K 1 
JFI 1-Kl 120, 120, lOB 

108 00 110 J•\ ,N 
HOLO•A 1J,K1 
A!J,Kl•-A!J,Jl 

110 AIJ, l l•HDLD 
120 J•LI K+Nl 

JFIJ-KI t00,\00,12S 
125 DD 130 l•l .N 

HDLD•AIK, 11 
Al K, 11•-AI J, 11 

130 A ( J, I l •HOLD 
GDTD 100 

150 IFIKE.liT.591 GD TO \St 
JFIKE.LE.-601 QO TO t52 
LI l 1•0TM•l6.00nKE 
QO TD 1 S3 

1Sl Llll•!.07S 
GO 10 153 

152 LI 1 )•l .D-7S 
1S3 L(2l•OTM 

I F 1 N, EO. 1 ) RETURN 
LI 31-KE 
RETURN 
EHD 
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Anhang 4: Daten der Strukturanalyse 

Nachstehend sind die normalisierten Reflexintensitäten aus 

der Strukturanalyse wiedergegeben. Die 150 K (300 K)-Daten 

sind als RBTT (RBZT) gekennzeichnet. Durch einen Stern sind 

die Standardreflexe markiert. Die vorletzte Spalte enthält 

die Intensität, die letzte die Standardabweichung (multipli­

ziert mit 100). 
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•RBZT 4 0 0 30718 622 RBZT -3 5 351 32 

•RBZT 0 0 31723 642 RBZT -2 0 203675 4081 

RBZT -10 0 0 32 RBZT -2 0 112694 2261 

RBZT -9 1 406 31 RBZT -2 4 0 18357 376 

RBZT -9 1 222 34 RBZT -2 6 0 1076 36 

RBZT -9 3 189 36 RBZT -2 B 0 54 23 

RBZT -8 0 63 22 RBZT -2 2 2 63168 1271 

RBZT -8 0 95 23 RBZT -2 4 2 11108 232 

RBZT -B 0 19 26 RBZT -2 6 2 868 35 

RBZT -B 0 96 33 RBZT -2 B 2 73 27 

RBZT -B 2 49 27 RBZT -2 4 4 2507 64 

RBZT -B 2 43 26 RBZT -2 6 4 251 31 

RBZT -B 0 34 RBZT -2 B 4 102 28 

RBZT -7 2076 56 RBZT -2 6 6 61 33 

RBZT -7 1300 42 RBZT -1 1 1 42445 858 

RBZT -7 580 35 RBZT -1 3 1 916 36 

RBZT -7 7 69 34 RBZT -1 5 1 2841 69 

RBZT -7 3 3 886 37 RBZT -1 7 1 2236 59 

RBZT -7 5 362 31 RBZT -1 9 1 341 31 

RBZT -1 5 125 38 RBZT -1 3 718 32 

RBZT -6 0 1389 42 •RBZT 4 0 31075 630 

RBZT -6 968 35 •RBZT 0 0 32008 648 

RBZT -6 399 28 RBZT -1 3 268\ 68 

RBZT -6 6 102 28 RBZT -1 3 12·"7 42 

RBZT -6 B 0 33 RBZT -1 3 163 3< 

RBZT -6 2 750 33 RBZT -1 5 1603 49 

RBZT -6 4 261 29 RBZT -1 5 434 36 

RBZT -6 6 121 30 RBZT -1 7 151 41 

RBZT -6 4 4 III 28 RBZT 0 0 237860 '4765 

RBZT -6 6 6 29 RBZT 0 0 32160 651 

RBZT -5 1 2817 68 RBZT 0 0 147'1 44 

RBZT -5 3 2640 66 RBZT 0 0 42 21 

RBZT -5 5 1604 47 RBZT 0 10 0 98 31 

RBZT -5 7 531 34 RBZT 0 2 2 120302 2414 

RBZT -5 3 2097 57 RBZT 0 4 2 18749 384 

RBZT -5 5 1159 40 RBZT 0 6 2 960 36 

RBZT -5 7 349 31 RBZT 0 B 2 25 25 

RBZT -5 5 519 37 RBZT 0 4 4 3918 91 

RBZT -5 7 103 38 RBZT 0 6 4 346 30 

RBZT -4 0 31012 630 RBZT 0 8 63 29 

RBZT 2 18210 373 RBZT 0 6 BO 33 

RBZT -4 4 3934 91 RBZT 0 B 140 38 

•RBZT 4 0 30767 623 RBZT 1 1 42„83 859 

•RBZT -~f. ~ 
31776 644 RBZT 1 3 865 35 

RBZT 405 28 RBZT 1 5 2774 67 

RBZT -4 8 0 27 RBZT 1 2075 56 

RBZT -4 2 10941 228 RBZT 1 359 31 

RBZT -4 4 2558 65 RBZT 1 628 31 

RBZT -4 6 305 29 RBZT 1 26B3 68 

RBZT -4 B B 27 RBZT 1 1265 43 

RBZT -« 4 4 663 34 RBZT 1 230 34 

RBZT -4 6 4 41 27 RBZT 1 1609 49 

RBZT 
_, 

8 17 33 RBZT 1 505 37 

RBZT J~ 6 36 31 RBZT 1 169 40 

RBZT -3 1 823 35 RBZT 2 202211 4052 

RBZT -3 3 619 30 RBZT 2 116026 2366 

RBZT -3 5 2675 66 RBZT 2 \B236 373 

RBZT -3 1306 43 RBZT 2 1030 36 

RBZT -3 239 33 RBZT 2 33 23 

RBZT -3 204B 54 RBZT 2 634BB 127B 

RBZT -3 2172 58 RBZT 2 11053 231 

RBZT -3 BIO 36 RBZT 2 6 644 32 

RBZT -3 9d 136 ~~ 
•RBZT 4 0 31221 632 

RBZT -3 5 '5 1135 
•RBZT 0 4 31945 647 

RBZT 2 8 109 27 

RBZT 4 4 2465 64 

RBZT 6 4 34< 30 

RBZT B 48 28 

RBZT 6 98 32 

RBZT 1 878 36 

RBZT 3 684 30 

RBZT 5 2620 65 

RBZT 7 1317 43 

RBZT 9 243 34 

RBZT 3 1970 53 

RBZT 5 2046 55 

RBZT 7 796 35 

RBZT 9 105 35 

RBZT 5 1072 40 

RBZT 3 7 346 32 

RBZT 4 0 31252 633 

RBZT 4 2 18417 377 

RBZT 4 4 3913 91 
RBZT 4 6 420 27 

RBZT 4 B 21 26 

RBZT 4 2 10890 227 

RBZT 4 4 2459 63 

RBZT 4 6 311 29 

RBZT B 51 26 

RBZT 4 4 701 33 

RBZT 6 4 137 27 

RBZT B 69 32 

RBZT 6 59 29 

RBZT 5 1 2777 67 

RBZT 5 3 2590 65 

RBZT 5 5 1512 45 
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•RBTT 4 0 36541 743 RBTT -2 20669 427 

•RBTT 0 0 36795 748 RBTT -2 1205 55 

RBTT -9 1 484 41 RBTT -2 0 40 

RBTT -9 1 340 44 RBTT -2 73001 1471 

RBTT -9 3 73 51 RBTT -2 11909 254 

RBTT -8 0 45 38 RBTT -2 838 54 

RBTT -8 0 119 40 RBTT -2 0 43 

RBTT -8 0 65 38 RBTT -2 2'446 78 

RBTT -8 2 6 44 RBTT -2 133 50 

RBTT -8 2 130 35 RBTT -2 62 35 

RBTT -8 4 0 40 RBTT -2 118 56 

RBTT -7 1 2385 73 RBTT -1 45845 927 

RBTT -7 1 1528 62 RBTT -1 1183 61 

RBTT -7 1 726 54 RBTT -1 3041 85 

RBTT -7 1 196 49 RBTT -1 2346 73 

RBTT -7 3 608 50 RBTT -1 427 41 

RBTT -7 3 317 40 RBTT -1 931 50 

RBTT -7 5 239 50 RBTT -1 3354 92 

RBTT -6 0 1881 65 RBTT -1 1118 54 

RBTT -6 0 1213 55 RBTT -1 327 45 

RBTT -6 4 0 265 45 •RBTT 4 35937 731 

RBTT -6 6 0 136 46 •RBTT 0 36021 733 

RBTT -6 2 2 841 53 RBTT -1 2332 78 

RBTT -6 4 2 176 47 RBTT -1 424 54 

RBTT -6 6 2 21 48 RBTT -1 211 52 

RBTT -6 4 4 0 44 RBTT 0 289011 5790 

RBTT -6 6 4 16 40 RBTT 0 36131 735 

RBTT -5 1 1 3145 87 RBTT IB65 65 

RBTT -5 3 1 3178 87 RBTT 119 38 

RBTT -5 5 1 2132 69 RBTT 139765 2806 

RBTT -5 7 1 684 54 RBTT 20539 425 

RBTT -5 3 3 2838 84 RBTT 946 52 

RBTT -5 5 3 1164 54 RBTT 100 42 

RBTT -5 7 3 219 39 RBTT 4211 111 

RBTT -5 5 5 457 55 RBTT 416 50 

RBTT -5 7 5 228 50 RBTT 55 37 

RBTT -4 0 36374 740 RBTT 60 52 

RBTT -4 0 20671 427 RBTT 43884 888 

RBTT -4 0 4142 108 RBTT llDB 62 

RBTT -4 0 397 45 RBTT 3117 86 

RBTT -4 0 64 38 RBTT 2505 76 

RBTT -4 2 11954 255 RBTT 425 41 

•RBTT 4 0 35899 730 RBTT 873 49 

•RBTT 0 0 36374 740 RBTT 3182 90 

RBTT -4 2 2401 75 RBTT 1187 55 

RBTT -4 229 47 RBTT 245 45 

RBTT -4 84 35 RBTT 2306 77 

RBTT -4 558 49 RBTT 347 53 

RBTT -4 48 43 RBTT 57 51 

RBTT -4 0 40 RBTT 284412 5698 

RBTT -4 53 41 RBTT 132869 2668 

RBTT -3 1322 62 RBTT 20515 424 

RBTT -3 853 49 RBTT 108'1 54 

RBTT -3 3153 87 RBTT " 40 

RBTT -3 1514 62 RBTT 10465 1421 

RBTT -3 283 43 RBTT 11166 251 

RBTT -3 2688 80 RBTT 602 51 

RBTT -3 2153 84 RBTT 79 43 

RBTT -3 654 50 RBTT 2310 76 

RBTT -3 57 50 RBTT 213 49 

RBTT -3 1610 63 RBTT 0 35 

RBTT -3 331 40 RBTT 80 54 

RBTT -2 284366 5691 •RBTT 35688 726 

RBTT -2 134461 2100 •RBTT 35980 732 

RBTT 983 63 

RBTT 3 1 741 47 
RBTT 5 1 3109 86 
RBTT 7 1 1690 65 
RBTT 9 1 296 43 
RBTT 3 3 2611 78 
RBTi 5 3 2469 79 
RBTT 7 3 891 53 
RBTT 9 3 158 50 
RBTT 5 5 1385 58 
RBTT 7 5 205 39 
RBTT 0 0 35434 721 
RBTT 2 0 20259 419 
R8Tl 4 0 3124 103 
RBTT 6 0 323 45 
RBTT 8 0 0 38 
RBTT 2 2 11039 237 
RBTT 4 2 1944 67 
RBTT 6 2 0 49 
R8TT 8 2 107 35 
RBTT 4 4 336 46 
R8Tl 6 4 64 „ 
R8Tl 8 4 0 39 
RBTT 6 6 23 40 
R8Tl 1 1 2842 81 
RBTT 3 1 3262 87 
RBTT 5 1 2265 71 
RBTT 7 1 828 55 
RBTT 3 3 2304 76 
RBTT 5 3 1143 55 
RBTT 7 3 423 40 
RBTT 5 5 425 53 
RBTT 7 5 203 49 
R8TT 0 0 1694 63 
RBTT 0 1064 54 
RBTT 6 0 341 44 
RBTT 6 0 36 46 
RBTT 6 2 605 51 
RBTT 6 2 83 49 
RBTT 6 2 83 47 

PR8TT 0 35065 714 
•R8TT 0 35181 716 

RBTT 4 97 44 
RBTT 4 0 41 
RBTT 1 2313 73 
RBTT 1 1686 65 
RBTT 1 790 55 
RBTT 1 241 48 
RBTT 3 833 52 
RBTT 3 415 41 
R8TT 5 138 50 
RBTT 0 0 89 38 
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Tabelle 2: 

150 K 150 K 300 K 300 K 

Skalenfaktor 28. 16-J:0.62 28.24t0.58 24.03;t0.65 22.85 

Extinktion 0.039±0.009 0.040±0.009 

2 < u /Rb 
02 
A 0.0643±0.0007 0.0643±0.0007 0.0633±0.0008 0.0615±0.0004 

2 < u /' CN 
p._2 0.0590±0.0013 0.0633±0.0010 0.0634.tO.OO 11 0.0639±0.0005 

Hantellänge .2. 0.5911±0.0015 0.5805:t0.0025 0.5854;!:0.0015 0.5867±0.0008 

(0) 
-0. 151±0.024 -0.350±0.027 -0.280±0.017 c41 

(o) 

c61 0.51±0.22 0.43±0. 11 

C lo) 
81 -7.0±2.8 

C \2) A 

01 0.17±0.03 

c la) A 
41 -2.16±0.26 

(l) E 
c41 -0.64±0.11 

l1' T 
c41 

R 
w % 5.0 4.61 5.4 2.8 

":(_2 2.0 1.8 2.9 0.77 



- 84 -

Tabelle 3: 

RbCN RbCN RbCN l<Br Nal 
nur 
Schalenmodell 150 K 300 K 400 K 100 K 

nach Ref. 48/49 

A 9.68±0.44 8.82±0.25 8.06±0.31 24.6±1.7 19.9±2.1 

B -0.25t0.20 -0.006±0.01 -0.04±0.03 -0.14±0.1 -0.052±0. 14 

A' 1.8±0.2 0.22±0.21 0.46±0.22 -1.18±0.6 1.24±0. 76 

B' -0.4±0.1 -0.33±0.07 -0.33±0.05 -0. 13±0.05 -0.08±0.13 

z 0.73±.0.06 0.339±0.084 0.446±,0.056 0.98±0. 11 0.89±0. 15 

y 0.85±0.43 1.66±0.23 1.09±0.26 

kRb 43±21 56.3± 10.6 59.8± 13.0 

kCN 6250t13000 310±150 68.8±23.4 

c1 (0.87t0.56). 10 7 (5.4±2.6) . 10 7 

c2 3.06t0.27 3. 78±0.20 

Anzahl der 
102 107 102 Meßpunkte 

112 
X. 0.03 0.0094 0.0057 

A 0.06 0.04 0.02 

ro 3.42 3.39 3.42 

d 0.59 0.59 

Z,Y in Einheiten von e; 
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Korrelationsmatrizen 

ASOK 

A B z y ·k~b kcAJ A' 3' CA Ca 
A 1.000 0.302 0.916 0.400 0.438 0.328 0.517 0.708 -0.045 -0.006 

B 0.302 1.000 0.243 0.305 0.102 0.232 0.184 0.178 -0.049 -0.036 

l 0.916 0.234 1.000 0.138 0.294 0.257 0.674 0.612 -0.122 -0.078 

y 0.400 0.305 0.138 1.000 -0.064 0.791 -0.035 0.473 0.411 0.423 

k!lb 0.438 0.102 0.294 -0.064 1.000 -0.564 -0.090 0.314 -0.419 -0.411 

kc.., 0.328 0.232 0.257 0.791 -0.564 1.000 0.261 0.349 0.516 0.535 

A' 0.517 0.184 0.674 -0.035 -0.090 0.261 1.000 -0. 117 0.002 0.024 

~· 0.708 0.178 0.612 0.473 0.314 0.349 -0.117 1.000 0.084 0.122 

CA d0.045 -0.049 -0. 122 0.411 -0.419 0.515 0.002 0.084 1.000 0.999 

C2 ~ 0.006 -0.036 -0.078 0.423 -0.411 0.535 0.024 0.122 0.999 1.000 

300t.< 

A .'.B y kn1> k CM 
1 ' 

'ß' C:i. 2. A CA 

A 1.000 0.621 0.506 -0.000 0.060 0.780 0.742 -0.544 -0.640 -0.648 

B 0.621 1.000 0.061 0.398 0.194 0.794 0.432 -0.594 -0.303 -0.317 

l 0.506 0.061 1.000 -0.824 -0.596 0.266 0.827 0.083 -0.562 -0.538 

y o.ooo 0.398 -.0.824 1.000 0.771 0.179 -0.411 -0.549 0.286 0.253 

kRi. 0.060 0.194 -0.596 0.771 1.000 -0.137 -0.389 -0.316 0.012 -0.012 

kCIJ 0, 780 o. 794 0.266 0.179 -0.137 1.000 0.608 -0.603 -0.454 -0.466 

A' o. 742 0.432 0.827 -0.411 -0.389 0.608 1.000 -0.480 -0.480 -.0470 
1 :s ·0.544 -0.594 0.083 -0.549 -0.316 -0.603 -0.480 1.000 0.025 0.045 

C4 • 0.640 -0.303 -0.562 0.286 0.012 -0.454 -0.480 0.025 1.000 0.999 

Cz ~0.648 -0.317 -0.538 0.255 -0.012 -0.466 -0.470 0.045 0.999 1.000 



'Rb CN 'Rb Br KCN l?bCN Einhei.t -i 
CJ 

diese Arbeit 'Ref. 50 3001< 300 D< 0-
1:5011' 300„ le.rp.) Ref. Typ 1<d. Typ m 

1--' 01> 96 123 139 124 /67/ theo 450 /59/ theo K 1--' 
m 

Cv 15.3 15.3 15.54 /20/ exp 15.3 /34/ exp -1 -1 cal K mal ~ 

-
(f 1.3 2.584 /59/ theo 

2 0.112 0.147 0.062* /66/ exp ~2 
<Ui11i) 

0.0643* 0.0615* 

0.0955 0.1255 0.062* /66/ exp ,&,2 
<~1c~) 0.0633* 0.0639 0.062* /66/ exp 'A 2 

D 

lf"o 3.39 3.42 3.42 
CO 

3.25 / 1/ exp ß...2 °' 
C,M 1.42 1. 724 3.725 1.936 / 4/ exp 10 11 dyn cm-2 

c42. 1.35 1.081 0.474 1.164 / 4/ exp 10 11 dyn cm -2 

C1i~ 0.025 0.162 0.405 0.154 / 4/ exp 11 
10 dyn cm -2 

!><'. 0.73 0.77 0.642 0.7 / 4/ exp 0.5897 /59/ theo 10 11 cm - 2 dyn - 1 

Yvo 4.5 4.2 2.8 4.1 /30/ theo 9.38 /59/ theo THz 
,,~o) 

* = aus Strukturanalyse 

exp = experimentelle Arbeit 

theo = theoretische Arbeit 
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Figuren: 

Fig. 1: Realistische Platzverhältnisse bei RbCN 

Fig, 2: Definition verschiedener Vektoren; die Figur befindet 

sich im Text. 

Fig. 3 : 

F ig. 4: 

Fig. 5: 

F ig. 6: 

Fig. 7: 

Fig. 8: 

Fig. 9: 

Aufenthaltswahrscheinlichkeit der CN--Hantel in den 

verschiedenen Raumrichtungen dargestellt, in stereogra­

phischer Projektion bei 300 K 

a) experimentell aus der Strukturanalyse 

b) berechnet aus Brillouinstreuung 

c) berechnet aus Dispersionskurven 

wie Fig. 3, jedoch bei 150 K 

Temperaturabhängigkeit von c
11 

aus Brillouinstreuung 

(mit Neutronenstreuung keine Abhängigkeit nachgewiesen) 

Temperaturabhängigkeit von c
44 

aus Brillouinstreuung 

(ausgefüllte Kreise), inelastischer Neutronenstreuung 

(offene Kreise) sowie berechnet nach Gl. (3.3.4.2) 

(durchgezogene Linie) 

Temperaturabhängigkeit von 1/2 (c 11 -c 12 ) aus Brillouin­

streuung (ausgefüllte Kreise) und aus inelastischer 

Neutronenstreuung (offene Kreise); die Linien verdeut­

lichen nur die lineare Temperaturabhängigkeit 

Dispersionskurven 300 K 

Dispersionskurven 150 K 

Fig. 10: Dreiachsenspektrometer mit Doppelmonochromator; 

die Figur befindet sich im Text 



Fig. 11: 

Fig. 12: 

Fig. 13: 

Fig. 14: 

Fig. 15: 

Fig. 16: 

Fig. 17: 

Fig. 18: 
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Typische Scans; die Umrechnung von "Monitor" in die 

tatsächliche Meßzeit hängt u.a. von der (instrument­

spezifischen) Normierung, dem Monochromatorkristall 

und k. ab. Größenordnungsmäßig gelten etwa folgende 
l 

Entsprechungen: 

SV4 Monitor 100 

IN3 Monitor 9900 

INS Monitor 3800 

ca. 2.5 Minuten je Meßpunkt 

ca. 

ca. 

20 Minuten je Meßpunkt 

20 Minuten je Meßpunkt 

Temperaturabhängigkeit der Phononenbreite (experimentell) 

Temperaturabhängigkeit der Phononenbreite (theore­

tisch); die Frequenz ist in Einheiten der ungestörten 

Phononfrequenz angegeben. 

Schalenmodell; die Figur befindet sich im Text 

Dispersionskurven bei 300 K, Rechnung ohne Rotations­

Translations-Kopplung 

Dispersionskurve bei 300 K, Rechnung mit Parameter­

werten, die bei 150 K angepaßt wurden 

a) Zustandsdichte z ( y ) bei 150 K 

b) Zustandsdichte Z ( v ) bei 150 K (gespreizt) 

bis y = 0.1 THz 

wie Fig. 17, jedoch bei 300 K 



Fig. 1 Realistische Platzverhältnisse bei RbCN 
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[111] 

[100) [110) 

Fig. 3a Aufenthaltswahrscheinlichkeit der CN--Hantel 

bei 300 K (experimentell) 



(1111 

[100) (110) 

Fig. 3b Aufenthaltswahrscheinlichkeit der CN--Hantel 

bei 300 K (berechnet aus Brillouinstreuung) 



[ 1111 

[100] [110) 

Fig. 3c Aufenthaltswahrscheinlichkeit der CN--Hantel 

bei 300 K (berechnet aus Dispersionskurven) 



[111) 

[100) [110) 

Fig. 4a Aufenthaltswahrscheinlichkeit der CN--Hantel 

bei 150 K (experimentell) 



[ 111] 

(100] [110] 

Fig. 4b Aufenthaltswahrscheinlichkeit der CN--Hantel 

bei 150 K (berechnet aus Brillouinstreuung) 



[111 J 

Fig. 4c Aufenthaltswahrscheinlichkeit der CN--Hantel 

bei 150 K (berechnet aus Dispersionskurven) 
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Fig. 7 Temperaturabhängigkeit von 1/2 (c 11 -c 12 ) 



- 9</ -

0 
6 \ 0 

\ 
5 

0\ 

-6 
o'° 

N 
I 4 t::. t::. 
1-- t::. 

t::. 

.~ 
t::. 

w 
·~ 

3 w 
ifj 

2 

1 

oL-~~~~--1..~~~~~~~ 

o [~OOJ 1 [O~CJ 0 [~~~] 0.5 

Fig. 8 Dispersionskurven 300 K 



- 100 

7 

0 0 

6 \ 0 

5 t::. \ 
t::. t::. 

N 
I 

4 t-

.~ 
(!) 

'Ch 
b.. 3 (!) 
c: 
w 

2 

4;; .J I 
1 Al /li~ ly·· l ~· 

·'' 0 " 
0 [~00) 1 [0~~] 0 [~~~] 0,5 

Fig. 9 Dispersionskurven 150 K 



= 101-

Impulse 

160 
TA [111] 

~ (2+~) (2+~) 
V=0.7 THz 

300K 

120 o SV4:MONITOR 
500 

ao~~-----'"--_.___._~~--

0.17 0.21 0.25 0.29 0.33 ~ 

Impulse 

100 

50 

Impulse 

TA [110] 
(2-~) (2+ ~) 0 
v =-1.0 THz 

150 K 
0000° 000

0 
oo 0 ° 0 SV4:MONITOR 

00 0 0 0 600 

0, 10 0.30 0. 50 0. 70 ~ 

100 0 

TA [110] 
(2-~) (2+ ~) 0 
v =-0.9 THz 

150 K 
SV4:MONITOR 

600 
50 

0.15 0.35 0.55 ~ 

Fig. 11 Typische Scans 
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Fig. 12 Temperaturabhängigkeit der Phononbreite 

( exper imen te 11) 
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Fig. 15 Dispersionskurven 300 K, gerechnet ohne Rota­

tions-Translations-Kopplung 



106 -

0 

6 J 0 

\ 
5 \ 

N c. 
I 4 1- c. 

-~ 
c. 

c. 
(!) 

-~ 3 
c w 

2 

0111:.-~~~~-L~~~~~~~ 

0 [~ 00) [ 0 ~~] 1 0 [~~~] 0.5 

Fig. 16 Dispersionskurven 300 K mit 150 K-Parametern 
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~ 15 

c 
Q) ..... 

'(jj 
..c. 

- A10 -

i.TI 10 
Q) 

..c. 

.!J 
..._ 

:::> 
~ 
·~ 

5 

0 ~ ~ 

v [THzl 

Fig. 18b Zustandsdichte bei 300 K (gespreizt) 






