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Die Messung der Geschwindigkeit und der Absorption von
Ultraschall in Gasen vermittelst der optischen Methode

von Hans Bémmel.
(11. XI. 1944.)

1. Einleitung.

Seit der Entdeckung, dass in mehratomigen Gasen die Schall-
geschwindigkeit in bestimmten Frequenzbereichen frequenzab-
héangig sein kann, also Dispersion auftritt, haben Schallgeschwin-
digkeits- und Absorptionsmessungen in Gasen besonderes Interesse
gefunden, da sich aus der Lage und Grosse der Dispersionsgebiete
- wichtige molekularkinetische Folgerungen ziehen lassen. Es sel
hier zunéchst kurz die theoretische Deutung der Schalldispersion
beschrieben, wie sie von HerzrELp und Rice'), Hexry?), Rut-
¢eRS?) und in der anschaulichsten und einfachsten Form vor allem
von H. O. KnNEsSER?Y) gegeben wurde.

In einem Gas, dessen Energie zu einem merklichen Teil aus
innerer Energie besteht, wird das Verh&ltnis zwischen angeregten
Molekeln, d. h. solchen, die neben der Translations- noch Schwin-
gungs- und Rotationsenergie besitzen, und nicht angeregten
Molekeln nur von der Temperatur abhingig sein. Da nun beim
Durchgang einer Schallwelle durch ein Gas adiabatische Tem-
peraturschwankungen eintreten, so konnen diese Konzentrations-
schwankungen der angeregten Molekeln hervorrufen. Ist die
Periode der Schallschwingungen gross gegentiber der Zeit, die zur
Einstellung des Gleichgewichtes zwischen angeregten und nicht
angeregten Molekeln nétig ist, dann werden nur Gleichgewichts-
zustdnde durchlaufen. Wird aber die Periode vergleichbar mit der
Einstelldauer oder kleiner als sie, dann kann das Konzentrations-
gleichgewicht den schnellen Temperaturschwankungen nicht mehr
folgen, und bei sehr hohen Frequenzen verhilt sich das Gas so,
als ob der betreffende Schwingungs- oder Rotationsfreiheitsgrad
gar nicht vorhanden wére, d.h. das Verhéltnis der spezifischen

1) K. F. HeErzreELD und F. O. Ricg, Phys. Rev. 31, 691, 1928.
= B S H. Hexry, Proc. Cambr. Phil. Soc. 28, 249 1932.

%) A. RUTGERS, Ann. Physik, 16, 350, 1933.

4) H. 0. KXESER, Ann. Physik, 11, 761, 1931.
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Wirmen wird grosser und damit auch die Schallgeschwindigkeit.
Die Lage des Dispersionsgebietes wird im wesentlichen durch
die ,,Relaxationszeit’* genannte Grosse

o 1
v by otk
bestimmt, worin k;_, , gleich der Zerfallskonstanten fiir ein Schwin-
gungsquantum, d.h. gleich der reziproken Lebensdauer eines
Quants, und k,_, ; gleich der reziproken Lebensdauer eines Molekiils
im nicht angeregten Zustand ist. Wenn k; ., >k, ,;, dann ist
Y= >

1—0

Der Quotient kl; 9, wo N die Stosszahl bedeutet, ist die Wahr-

‘scheinlichkeit fiir die Vernichtung eines Quants pro einem Stoss.
Da die Ubergangswahrscheinlichkeit bei Druckénderung konstant
bleibt, so wird durch die verinderte Stosszahl bei einer Druck-
dnderung eine entsprechende Anderung der Zerfallskonstanten
ki_ o bewirkt. Das bedeutet, dass

Y~ % (p = Druck)

ungefihr gleich der Lebensdauer der angeregten Quanten.

1st. Bei Druckerh6hung oder -verminderung verschiebt sich daher
das Dispersionsgebiet nach hoheren oder tieferen Schallfrequenzen.
Diese Tatsache kann man dazu verwenden, um mit einer einzigen
Frequenz durch Variation von p eine ganze Dispersionskurve auf-
zunehmen.

Schallgeschwindigkeits- und Absorptionsmessungen in Gasen
wurden bisher fast ausschliesslich mit dem sogenannten Ultra-
schallinterferometer ausgefithrt, das in einem grossen Frequenz-
bereich als das genaueste Instrument fiir derartige Messungen an-
zusehen ist. Dasselbe besteht im Prinzip aus einer Schallquelle,
gewohnlich einem Piezoquarz, der sich in verédnderlichem Abstand
ein Reflektor gegeniiber befindet. Man beobachtet nun die Riick-
wirkung der reflektierten Welle auf die Schallquelle, die sich z. B.
in Anodenstroménderungen des erregenden Senders bemerkbar
macht. Diese Rickwirkung ist am grissten, wenn der Abstand
Reflektor — Quarz ein Vielfaches der halben Schallwellenlinge ist,
d. h. ber akustischer Resonanz. Beim Verschieben des Reflektors
fiihrt daher der Anodenstrom periodische Schwankungen aus, aus
denen sich die Wellenlinge und damit beir bekannter Frequenz
die Schallgeschwindigkeit bestimmen ldsst. Durch Verwendung
selbstregistrierender Anordnungen!), bei denen Reflektorver-

1) J. ZtHLKE, Ann. Physik 21, 667, 1934.
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schiebung und Anodenstroménderung gleichzeitig auf einem Re-
gistrierstreifen aufgenommen werden, ldsst sich mit dem Inter-
ferometer bei Absolut- und Relativinessungen der Schallgeschwin-
digkeit eine Genauigkeit von bis zu 19, erzielen?).

Bei hoheren Frequenzen als etwa 1500 kHz versagt aber das
Interferometer, weil dann erstens infolge der starken Schall-
absorption der Abstand Quarz— Reflektor sehr klein gemacht werden
muss, um tberhaupt noch stehende Wellen zu erhalten, und
zweitens die Intensitdat der stehenden Welle gross genug sein muss,
um noch die Riickwirkung auf den Schallquarz messen zu kénnen.
Hinzu kommt noch, dass bei der relativ langen Dauer einer Mes-
sung mit dem Interferometer das Gas sich, wenn die Absorption
gross ist, stark erwdrmt und ein Temperaturgradient sowohl langs
des Schallstrahls als auch zwischen Schallstrahl und umgebendem
Medium eintritt.

Es schien daher berechtigt, einmal zu untersuchen, ob nicht
eine optische, bisher hauptsichlich bei Messungen in Flissigkeiten
angewandte Methode fiir Frequenzen oberhalb 1000—1500 kHz
noch zu brauchbaren Resultaten fiihrt, nimlich die Methode der
Lichtbeugung an Ultraschallwellen. Diese Methode beruht auf der
von DEBYE und SEArs?) und Lucas und BiQuarp?®) entdeckten
Tatsache, dass Ultraschallwellen auf durchgehendes Licht wie ein
Beugungsgitter wirken. Lisst man durch einen Ultraschallstrahl
senkrecht zu dessen Fortpflanzungsrichtung ein paralleles Licht-
bindel fallen, so wird ein Teil des Lichtes nach beiden Seiten
abgebeugt, und die Beugungswinkel «, berechnen sich nach der
beim Strichgitter giiltigen Formel:

. 7. A
Sin o, == ”Z'“‘
(A = Lichtwellenlinge, A = Schallwellenlinge, n=1, 2, ...... ).

Misst man mit einer geeigneten Anordnung die Beugungswinkel,
so kann man A und damit bei bekannter Schallfrequenz die Schall-
geschwindigkeit berechnen.

Diese Methode wurde bisher zu Messungen in Gasen nicht
angewendet. Als Grund dafiir®) wird angegeben, dass die erzielbare
Genauigkeit zu gering sei infolge der starken Dampfung der Ultra-

1) E. Hiepemaxy: ,,Grundlagen und Ergebnisse der Ultraschallforschung®,
Walter de Gruyter-Verlag, Berlin, 1939.

%) P. DeBYE und F. W. Sears, Proc. Nat. Acad. Sci. 18, 409, 1932.

3) R. Lucas und P. Biquarp, C. R. 194, 2132, 1932.

4) Z. B. L. BEreMANN: ,,Der Ultraschall und seine Anwendung in Wissen-
schaft und Technik®, 2. Aufl., S. 185, VDI-Verlag Berlin, 1939.
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schallwellen in Gasen. Diese bewirke erstens, dass nur wenige
Schallwellenlangen zur Beugung beitriigen, die Beugungsbilder
also unschart wiirden, da man dann ein ,,Gitter’* mit nur wenigen
Strichen héatte, und zweitens erhalte man nur das Spektrum
erster Ordnung, dessen Beugungswinkel zu klein sei, um gentigend
genau messbar zu sein. Der letztere Grund ist sicher nicht stich-
haltig, da wegen der kleinen Schallgeschwindigkeit in Gasen die
,,Gitterkonstante bei hoheren Frequenzen klein ist und daher
die Beugungswinkel auch der ersten Ordnung noch gentigend gross
werden, um hinreichend genau messbar zu sein. Da Korrr?) bel
anderen Untersuchungen in Gasen mit einer Frequenz von 4280 kHz
noch scharfe Beugungsbilder erhielt, die sicher auch zu Schall-
geschwindigkeitsmessungen geeignet gewesen wiren, so konnte
man annehmen, dass die erstgenannte Ursache sich erst bei hheren
Frequenzen storend bemerkbar macht.

In der vorliegenden Arbeit werden nun einige Versuche be-
schrieben, die gemacht wurden, um die Eignung der optischen
Methode fiir Schallgeschwindigkeitsmessungen in Gasen zu priifen
und gleichzeitig Dispersionsmessungen bei hoheren Frequenzen, als
bisher verwendet wurden, durchzufiihren.

2. Prinzipielle Anordnung.

Die optische Anordnung zeigt Fig.1l. Mit einem Zeiss’schen
C-Filter F' wird aus dem Licht einer Quecksilberlampe L die Linie
4358 AE. ausgefiltert und mit dem Kondensor K auf den hori-
zontalen Spalt S konzentriert (in Fig.1 um 90° gedreht darge-

Fig. 1.

stellt). Das von diesem ausgehende Licht wird durch die Linse [
(f= 70 cm, @ = 4 cm) parallel gemacht und fillt dann durch die
beiden Fenster o des Gasbehilters G auf den Hohlspiegel Sp
(f= 75 cm, @ = 6 cm), der es wieder sammelt. In seiner Brenn-
ebene entstehen dann die Beugungsspektren, die mit der Platte Pl
photographiert und deren Abstédnde mit einem Komparator von

1) W. Korrr, Phys. Z. 37, 708, 1936.
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Zeiss ausgemessen werden. Auf dem Boden des Gasbehilters lag
horizontal der Piezoquarz ) auf, der das Schallfeld erzeugte.
Der Hohlspiegel Sp war so gedreht, dass das Beugungsbild ca.
20 cm seitlich des Gasbehélters entstand?); so war es moglich, das-
selbe durch eine Lupe zu beobachten und gleichzeitig die Neigung
des Gasbehilters mit dem Quarz so einzustellen, dass der Licht-
strahl senkrecht zum Schallstrahl einfiel. Dies erkennt man daran,
dass dann das Beugungsbild symmetrisch zu beiden Seiten der
nullten Ordnung liegt.

Bei dieser Anordnung berechnet sich fiir kleine Beugungs-
winkel «, die Schallgeschwindigkeit ¥V nach der Formel:

fedep-f

V="
a.

(n = Ordnungszahl, 4 = Lichtwellenlinge, » = Schallfrequenz, f = Spiegel-
brennweite, a, = halber Abstand der Beugungsspektren n-ter Ordnung.)

Die erreichbare Genauigkeit bei Absolutmessungen hangt also
im wesentlichen davon ab, wie genau f und a, bestimmt werden
kénnen, da eine exakte Bestimmung von 4 und » keine Schwierig-
keiten macht. |

Eine Messung von f auf einige %, genau ist aber sehr schwer.
Da im allgemeinen die genauen Absolutwerte der Schallgeschwin-
digkeit weniger interessieren als deren Dispersion, wenn eine solche
vorhanden ist, so wurde auf Absolutmessungen verzichtet und alle
Messungen auf Luft bezogen, d. h. die ganze Apparatur mit Luft
geeicht.

Um verschiedene Messungen miteinander vergleichen zu
konnen, muss natirlich die Temperatur, bei der sie ausgefithrt
wurden, moglichst genau bekannt sein. Die Temperaturmessung
erfolgte durch ein diinnes Hg-Thermometer mit 091 C-Teilung, das,
so in den Deckel des Gasgefiisses eingekittet war, dass es sich
wenilg ausserhalb des Schallfeldes, mit seinem unteren Ende etwa
0,5 cm oberhalb des Piezoquarzes befand.

Die Tatsache, dass das Thermometer sich ausserhalb des
Schallstrahles befinden muss und natiirlich auch eine gewisse Trég-
heit besitzt, bewirkt, dass es sicher nicht genau die momentan
im Schallfeld herrschende Temperatur anzeigt. Um diese Un-
sicherheit zu vermeiden, wurde daher fiir die Dispersionsmessungen
eine Anordnung gewiihlt, die es gestattet, das Verh&ltnis der
Schallgeschwindigkeiten bei zwei verschiedenen Frequenzen unter
genau gleichen Temperatur-Bedingungen zu messen.

1) Eine merkliche astigmatische Verzerrung der Beugungsbilder entstand
dadurch nicht.
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Wie BERGMANN'), PARTHASARATHY u. a. bei Versuchen in
Flussigkeiten gezeigt haben, werden bei gleichzeitiger Erregung eines
Quarzes in mehreren Eigenfrequenzen, die Beugungsbilder aller
dieser Frequenzen sichtbar. Es wurden daher, durch gleichzeitiges
Erregen des von uns benutzten Quarzes in seiner Grund- und
dritten respektive fiinften Oberschwingung, die Beugungsspektren
beider Frequenzen zusammen photographiert und das Verhiltnis
ihrer Abstéinde auf der Platte gemessen. Da bei kleinen Beugungs-
winkeln der Abstand der Spektren proportional der Schallfrequenz
1st, so muss dieses Verhiltnis, wenn keine Dispersion vorhanden,
gleich dem Verhdltnis der beiden Schallfrequenzen sein. Name
dagegen z. B. die Schallgeschwindigkeit mit steigender Frequenz
zu, so miisste sich das Abstandsverhédltnis der Beugungsspektren
entsprechend &ndern, weil ja dann die Schallwellenldange, die die
Gitterkonstante darstellt, nicht mehr umgekehrt proportional zur
Frequenz sein wiirde. Die Schallfrequenzen sind durch Messung
der elektrischen Quarzfrequenzen sehr genau bestimmbar.

Mit der beschriebenen Anordnung wurden nun Versuche in
Luft, Kohlensédure, Sauerstoff, Stickstoff und Argon vorge-
nommen.

Auf eine besondere Reinigung der benutzten Gase wurde ver-
zichtet und alle, ausser der Luft, direkt aus Bomben entnommen.
Fir gute Trocknung der Gase wurde durch ein dem Gasbehilter
vorgeschaltetes P,05-Rohr sowie durch zwei kleine mit P,0; ge-
fiillte Schalen im Behilter G selbst gesorgt.

Der Druck betrug zuniichst bei allen Versuchen 720 m/m Hg.

3. Gasbehilter, Quarz und Quarzhalterung.

Der Gasbehélter war ein zylindrisches Messinggefiass von
6,5 cm Hohe und 8,5 cm Innendurchmesser (Fig. 2). Der Ein-
und Austritt des Lichtes erfolgte durch 2 runde Glasfenster von
4 cm Durchmesser, die, mit je 2 Gummiringen zur Abdichtung,
durch aufgeschraubte Messingringe am Gefass befestigt waren.
An beiden Seiten war je ein kleiner Messingstutzen angelotet. In
den einen war ein Ebonitpfropfen eingekittet, durch den die elek-
trische Zuleitung zur oberen Quarzelektrode fiihrte, die Zuleitung
zur zweiten Elektrode erfolgte durch das Geféss selbst. Der Quarz
lag auf einer metallischen Unterlage von passender Hohe. Auf den
anderen Stutzen war ein Glasrohr gekittet, von dem aus die Ver-
bindungen zum Trockenrohr T, Manometer M, Gasbombe und
Pumpe gingen. Der mit zwischengelegter Gummidichtung aufge-

1) L. BErGMANN, Hochfrequenztechn. u. Elektroakust. 43, 83, 1934.
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schraubte Deckel war ebenfalls mit einem angeloteten Messing-
stutzen versehen, in den das Thermometer ¢ eingekittet war.

Als Piezoquarz wurde ein Bruchstiick (von ca. 18 cm? Ober-
flache) eines urspriinglich runden Quarzes von 6 cm Durchmesser
und 3 mm Dicke verwendet, der bei den Vorversuchen infolge zu
hoher Belastung gesprungen war. Die einzelnen Bruchstiicke er-
hielten dabei anscheinend giinstigere Berandungen, da sie die gleiche
und sogar grossere Belastung vertrugen, ohne wieder zu springen.

Der Quarz hatte eine Grundfrequenz von 951 kHz; er wurde
gleichzeitig in der Grundschwingung und der 3. Oberschwingung
oder in der Grundschwingung und der 5. Oberschwingung erregt.

4

Gummiring | 1 .

Fenster

zur ‘_-||-
Pumpe 1 T

zZum

Sender

Quarz “-----~"Bronzefeder

Fig. 2.

Als Elektroden waren auf dem Piezoquarz diinne Kupfer-
schichten elektrolytisch aufgebracht, weil die urspriinglich auf-
gestiiubten Goldelektroden bei den Vorversuchen durch Funken-
tiberschlige beschéddigt worden waren und die Cu-Schichten
rasch und bequem erneuert werden konnten. Die Dampfung war
nicht merklich grosser als mit den Goldelektroden.

Gehaltert war der Quarz derart, dass er an seinen Adussersten
Enden durch zwei auf Ebonitklotzchen isoliert befestigte Bronze-
federn mit miéssigem Druck gegen seine Unterlage gedriickt
wurde. Der Druck konnte durch die beiden Schrauben Sr (Fig. 2)
reguliert werden.

4. Sender, I'requenzbestimmunyg.

Zur Erregung der Grundschwingung diente ein quarzgesteuerter
Gegentaktsender der Firma Habicht in Schaffhausen. Fiir die
beiden anderen Frequenzen wurde ein zweiter kleiner Gegentakt-
sender mit zwei Philipsrshren TC 04/10 verwendet, fiir den aber
leider keine passenden Steuerquarze vorhanden waren. Um von
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diesem Sender die Frequenz moglichst exakt zu bestimmen, wurde
wie folgt vorgegangen:

Da der genaueste Wellenmesser des Institutes, ein Ultrakurz-
wellenmesser von RoaDE und Scawarz in Minchen (Wellen-
bereich 0,9—10 m), nur fir viel hohere Frequenzen geeignet war,
konnten die Frequenzen der beiden Sender nicht direkt mitein-
ander verglichen werden. Es wurden statt dessen passende Ober-
schwingungen der beiden Sender miteinander verglichen, und
zwar wurde die Frequenz der 45.0Oberschwingung des quarz-
gesteuerten Senders mit der Frequenz der 15. respektive 9. Ober-
schwingung des zweiten Senders verglichen. Die Messung ergab
fir das Verhéltnis dieser Frequenzen nicht 1,0000, sondern 1,0032
respektive 1,0016.

Der Grund fiir diese relativ starke Abweichung konnte nicht
ermittelt werden, liegt aber vermutlich entweder darin, dass der
zur Frzeugung der Ultraschallwellen verwendete Piezoquarz
mehrere dicht beieinanderliegende Grundfrequenzen besass, oder
aber daran, dass seine Oberschwingungen nicht streng harmonisch
sind (Halterung ?).

- e

3
" 250 cm 0cm 3
~= ]
5 ¢ g
2 == Quar: S
3 2
N 250 cm IR IO =
1 -

|Jr |}
I 1
sperrt 9571 KHz sperrt 2853 oder 4755 KH:z
Fig. 3.

Der genannte Wellenmesser eignete sich auch sehr gut zur
Kontrolle der Frequenzkonstanz wihrend einer Messung, da er
nach dem Uberlagerungsprinzip konstruiert ist und das Eintreten
der Resonanz mit der zu messenden Schwingung durch Ver-
schwinden des Schwebungstones im Kopthorer festgestellt wird.
Wurde daher der Wellenmesser etwas gegen die Resonanzeinstel-
lung verstimmt und eine bestimmte Héhe des Schwebungstones
eingestellt, so machte sich jede Frequenzinderung des Senders
durch eine Anderung der Tonhdhe bemerkbar. Die Frequenz blieb
bei allen Versuchen immer sehr gut konstant.

Die Einstellung des zweiten Senders auf die Eigenfrequenzen
des Schallquarzes erfolgte derart, dass der Drehkondensator des
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Senders langsam durchgedreht wurde, bis die Beugungsspektren
in der Brennebene des Spiegels sichtbar wurden, was mit einer
Lupe beobachtet wurde. Die Einstellung war sehr scharf, was be-
deutet, dass der Quarz in der beschriebenen Halterung nur sehr
schwach gedampft ist.

Die gleichzeitige Ankopplung des Quarzes an beide Sender
zeigt Fig. 8. Damit sich die beiden Sender gegenseitig nicht stérten,
war 1n die Zuleitungen je ein Sperrkreis fiir die Frequenz des an-
deren geschaltet. Wie weiter unten noch erwidhnt wird, war es notig,
die Ankopplung des 951 —kHz-Senders variieren zu konnen dazu
diente der kleine Drehkondensator C (Fig. 3).

5. Hrgebnisse.

Die Versuche wurden in folgender Weise ausgefithrt: Zunéchst
wurde das Gasgefdss Smal abwechselnd mit einer Kapselpumpe
auf ca. 0,2 mm Hg ausgepumpt und mit dem zu untersuchenden
Gas gefiillt, um das Geféss durchzuspiilen. Die letzte Fillung
blieb 4 Stunden stehen, um Feuchtigkeitsreste zu beseitigen.
Danach wurden beide Sender eingeschaltet, mit dem Wellenmesser
in der beschriebenen Weise das Verhiltnis der Quarzfrequenzen
bestimmt, darauf noch einmal ausgeschaltet und etwas gewartet,
um die durch diese Messung etwa auftretende Temperaturinderung
im Gasbehilter auszugleichen. Dann wurde die Temperatur ab-
gelesen, die Sender wieder eingeschaltet, die Beugungsbilder
photographiert (Belichtungszeit 10 Sekunden bei 951 und 2853 kHz
respektive 15 Sekunden bei 951 und 4755 kHz), wieder die Tem-
peratur abgelesen und zum Schluss nochmals das Verh#ltnis der
Frequenzen kontrolliert. Die Temperaturerhthung wéhrend der
Belichtungszeit betrug 0%4—0%, doch kann sie wegen der Trig-
heit des Thermometers in Wirklichkeit grosser sein. Um zu priifen,
ob die Temperaturerhéhung wirklich nur durch die Schallab-
sorption im Gase und die Eigenerwiirmung des Quarzes verursacht
und nicht etwa durch Wirbelstrome im Quecksilber des Thermo-
meters gefilscht wurde, wurden beide Sender etwas gegen die
Resonanzeinstellung verstimmt, so dass der Quarz nicht mehr
schwang, und etwa 20 Minuten in Betrieb gelassen, doch wurde
nach dieser Zeit keine Temperaturinderung beobachtet.

Bei der Frequenz 2853 kHz waren die Beugungsbilder der
1. Ordnung scharf und intensiv, die der 2. Ordnung zwar noch
sichtbar, aber nicht deutlich genug, um ausmessbar zu sein. Bei
direkter Ankopplung des 951 —kHz-Senders konnten zwar ohne
weiteres noch die 4.Ordnungen sichtbar gemacht werden, doch
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wurde er, um die eintretende Erwidrmung auf ein Minimum zu
beschranken, tiber den kleinen Drehkondensator C so lose ange-
koppelt, dass auch bei dieser Frequenz nur die 1. Ordnungen auf-
traten. Die Abstdnde der beiden Spektren 1. Ordnung betrugen
ber 951 kHz in den verschiedenen Gasen ca. 1,8—2 mm.

Die Tabelle 1 zeigt die Ergebnisse mit der beschriebenen An-
ordnung. Die erste Kolonne gibt das verwendete Gas an, die
zweite und dritte das gemessene Verhiltnis a:b der Abstéinde a
und b der beiden Beugungsspektren 1. Ordnung bei » = 951 und
2853 kHz respektive bei » = 951 und 4755 kHz, wobei gleichzeitig
das mit dem Wellenmesser bestimmte Verhiltnis der Quarz-
frequenzen v, :v, angegeben ist. Die vierte Kolonne gibt die
berechneten (auf Luft = 831,5 m/sec bei 0° C. bezogenen) und auf
0° C. reduzierten Schallgeschwindigkeiten an, wihrend die letzte
Kolonne die der Literatur entnommenen, bei Horfrequenzen ge-
messenen Schallgeschwindigkeiten zeigt?!).

Tabelle 1.

F
! gbei 1;1 =3,0095 gbei ? =5,0082| V m/sec. V m/sec Gemessen von
2 | 2

Ar |3,007; - 0,003, | 5,011, -+ 0,0060’ 307,8 -+ 0,9 | 308,68 (berechnet fiir ein
Gemisch von 90,1% Ar
+9,8% N,+0,1% O,).
CO0, | 3,008, - 0,002, 5,015, + 0,005, | 268,3 + 0,7 | 258,0 BUCKENDAHL
0, {3,009, + 0,002, |5,009, - 0,006,| 316,6 + 0,9 | 315,2, ScHEEL und
Hrusg, 317 DuLoxc.
N, {3,010, - 0,003, |5,007, -~ 0,006, | 336,6 + 1,0 | 337,5 BUCKENDAHL
Luft | 3,008; + 0,003, 5,010, + 0,006, | 331,5 331,56 angenommener
f Bezugswert

Bei jedem Gas wurden 10 Aufnahmen der Beugungsbilder
gemacht und die experimentellen Fehler in der iiblichen Weise
bestimmt. Wie man sieht, ist bei keinem der untersuchten Gase
innerhalb der Fehlergrenze eine Frequenzabhingigkeit festzu-
stellen, und mit Ausnahme von CO, stimmen die berechneten
Schallgeschwindigkeiten mit den bei Hérfrequenzen gemessenen
iberein. Die Messung in Argon wurde ausgefiihrt, um die Genauig-
keit der Apparatur mit einem Gase, in dem bestimmt keine Dis-
persion auftreten kann, festzustellen. Das verwendete Argon ent-

hielt nach Angabe der Firma an Verunreinigungen 9,8% N, und
0,19, 0,

1) Siehe LANDOLT-BORNSTFIN: Physikal. Chem. Tabellen, 5. Aufl., Bd. IT,
Seite 1633, Verlag J. Springer Berlin, 1923.
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Wegen dieser Verunreinigung kann man den in Ar gemessenen
Wert von V nicht mit dem in reinem Ar gemessenen Wert ver-
gleichen, sondern man muss zum Vergleich die Schallgeschwin-
digkeit V, des Ar—N,-Gemisches berechnen.

Nach ScnweIkert?) ist das Verhiltnis der spez. Warmen zx,
eines aus zwei Komponenten bestehenden Gasgemisches:

ﬂ?‘l("z”“l)"‘szz("l_l)
Py (3= 1)+ Py (5, —1) ~

- xg:

worin P; und P, die Partialdrucke der beiden Komponenten,

#; und %, deren —?—Werte bedeuten. Mit den Werten #,(Ar)=
1,668 und x,(N,) = 1,404 ergibt sich in unserem Fall:

wy = 1,627,

Hieraus sowie der aus den Dichten der Komponenten (o,,= 1,784 -
10-3, oy =1,251.10-3bei Normalbedingungen) berechneten Dichte g,
des Gemisches

0,=1,731.10-3

erhdlt man fir die Schallgeschwindigkeit im Gemisch:
V, = 808,6 m/sec

ein Wert, der innerhalb der Fehlergrenze mit dem von uns ge-
fundenen {iibereinstimmt.

Die Schallgeschwindigkeit in CO, ergab sich, wie Tabelle 1
zeigt, um etwa 3,89, hoher als ber Horfrequenzen. Nun ist schon
lange bekannt 2)3), dass CO, zwischen 15 und 1000 kHz ein Dis-
persionsgebiet besitzt, das durch den Ausfall von Knickschwin-
gungen und von symmetrischen Valenzschwingungen und der
dadurch verkleinerten spezifischen Warme entsteht. Nach Warw-
MANNY) liegt der Wendepunkt der Dispersionskurve, auf den Druck
von 720 mm Hg umgerechnet, bei 67 kHz, und die gesamte Schall-
geschwindigkeitszunahme betragt 3,79%, was mit unserem oben-
genannten KErgebnis gut iibereinstimmt, da die von uns ver-
wendeten drei Frequenzen alle bereits oberhalb des Dispersions-
gebietes liegen.

Die bisherigen Ergebnisse zeigen, dass sich mit der beschrie-
benen Anordnung auch noch bei hohen Frequenzen eine verhiltnis-
massig grosse Genauigkeit erzielen lisst. Es war deshalb natiirlich

1) G. ScHWEIKERT: Ann. Phys. 48, 593, 1915.
?) H. O. KNESER, Ann. Phys. I, 777, 1931.
3) M. WaLLMANN, Ann. Phys. 21, 671, 1934.
4) Loec. cit.
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von Interesse, die Methode auch einmal innerhalb eines Dispersions-
gebietes anzuwenden. Dazu bietet die anfangs erwihnte Ab-
héngigkeit der Lage des Dispersionsgebietes vom Druck die Mog-
lichkeit. Um die Mitte der Dispersionskurve von CO, in unser
Frequenzintervall, z. B. nach 1500 kHz, zu verschieben, wire aller-
dings ein Druck von etwa 21 Atm noétig. Da der verwendete Gas-
behilter fiir so hohe Drucke nicht geeignet war, so wurde noch
ein weiteres Mittel zu Iilfe genommen, um das Dispersionsgebiet
nach der gewiinschten Frequenz zu verschieben.

Wie durch eine grosse Zahl von Arbeiten, besonders von
Euvckex und Mitarbeitern, bekannt ist, wird durch Fremdgas-
zusétze das Dispersionsgebiet nach hoheren Frequenzen ver-
schoben. Diese Verschiebung hingt im allgemeinen linear von der
Fremdgaskonzentration ab. Euckeny und Becker?) sowie WALL-
MANNZ) haben z.B. CO,—H,-Gemische untersucht. Aus ihren
Messungen kann man entnehmen, dass durch Zusatz von 10% H,
zu CO, der Wendepunkt der Dispersionskurve ungefahr zur Fre-
quenz 820 kHz riickt (auf 720 mm Hg umgerechnet). Erhoht man
nun noch den Gesamtdruck um das 2,5-fache auf 1800 mm Hg,
so verschiebt er sich etwa zur Frequenz 2050 kHz, d. h. etwas
oberhalb der Mitte des Frequenzintervalls zwischen 951 und
2853 kHz. Auf diese Weise kommt unser verwendetes Frequenz-
intervall in das Gebiet des griossten Anstiegs der Schallgeschwindig-
keit zu liegen. Man muss daher hier die maximale Abwelchung
des Verhiltnisses der Beugungswinkel von demjenigen der Fre-
quenzen erwarten.

Die Messungen unter den obigen Bedingungen (109%, Zusatz
von I, Druck 1800 mm Hg) ergaben fiir das Verh#ltnis der
Beugungswinkel

a:b= 2944, 4 0,006,

wahrend das der zugehoérigen Frequenzen wieder
vyt vy = 83,0095

war. Die Zunahme der Schallgeschwindigkeit betrégt also 2,16 9.
Aus der Dispersionskurve von WALLMANN wiirde man im Gebiet
des steilsten Anstieges fiir ein Intervall von 1,5 Oktaven eine Ge-
schwindigkeitsinderung von 1,99, ablesen.

Die kleinere Genauigkeit dieser letzten Messung (4 0,006,
gegen 4+ 0,002; bel reinem CO,) rithrt daher, dass, wie bekannt?),

1) A. EuvckeN und R. BeckEr, Z. physik. Chem. (B) 27, 219, 1934.
2) M. WALLMANN, Ann. Phys. 21, 671, 1934.
3) Siehe z. B. H. 0. KNESER, Ann. Phys. 16, 337, 1933.
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im Dispersionsbereich neben der Geschwindigkeitsinderung eine,
ebenfalls durch die verzigerte Einstellung des Konzentrations-
oleichgewichtes bedingte, zusdtzliche ,,molekulare” Schallabsorp-
tion eintritt. Infolgedessen waren bei diesen Versuchen die Beu-
gungsbilder weniger intensiv und scharf.

Zusammenfassend ldsst sich also sagen, dass die optische
Methode noch brauchbare Messungen bei Frequenzen gestattet,
bei denen andere Methoden, insbesondere die interferometrische,
versagen.

6. Uber die Moglichkeit einer Messung der Schallabsorption aus der
Halbwertsbreite der Beugungsbilder.

Bei der Untersuchung der durch Lichtbeugung an Ultraschall-
wellen entstehenden Interferenzmaxima beobachtet man, dass
diese um so unschéirfer werden, je hoher die Schallfrequenz ist.
Dies 1st ohne weiteres verstindlich, da bei hohen Frequenzen
infolge der dann sehr grossen Schallabsorption die Zahl und die
Intensitdt der zur Beugung beitragenden ,,Gitterstriche™, d. h.
Schallwellen, verringert wird und eine solche Verringerung be-
kanntlich das Auflésungsvermégen vermindert und somit ver-
breiternd auf die Beugungsmaxima wirkt. Es lag daher der Gedanke
nahe, zu tberlegen, ob man nicht z. B. durch eine Messung der
Halbwertsbreite der Beugungsmaxima die Schallabsorption be-
rechnen koénne.

Macht man die Annahme, dass die Amplitude des in die
1. Ordnung abgebeugten Lichtes proportional der Schallamplitude
ist, was bel nicht zu grosser Schallintensitét und Schallfeldtiefe
erlaubt ist') (solange die héheren Ordnungen nicht mit merklicher
Intensitat auftreten), so kann man sich in erster Ndherung das
Beugungsbild entstanden denken durch Interferenz einer Reihe von
n-kohérenten parallelen Strahlenbiindeln, deren Amplitude von
Strahl zu Strahl in konstantem Verhiltnis abnimmt. (Hierbel
vernachldssigt man die Tatsache, dass das Schallgitter zunéchst
nur ein Phasengitter ist und man eigentlich zur Erklarung des Zu-
standekommens der Beugungserscheinung die Raman-Natr’sche?)
Theorie zu Hilfe nehmen miisste.) Man ersetzt also gewissermassen
das réaumliche Schallgitter durch ein ebenes Gitter, bei dem die
Intensitdt des auffallenden Lichtes lings der Breite des Gitters

1) Z. B. H.E.R.BEckER, Ann. Phys. 25, 373, 1936.
2) C.V.Raman und N. S. N. NatH, Proc. Indian. Acad. Sci. (A) 2, 406, 1935.
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abnimmt. Bekanntlich gilt in diesem Fall ganz allgemein bel senk-
rechter Inzidenz nach LuMmmER und GEHRCKE!):

.si 2 .
sin (nd s;nos) (1—g™)?%+4+q™ sin? (ﬂ fn)
I,=d?
p=d d-sin o . @
g (1-g)%+4-q-sin? (RHZ‘)

(1)

4

wo I, die Intensitdt im Vereinigungspunkte der Strahlen im Un-
endlichfernen oder in der Brennebene einer Sammellinse, ¢ das
Amplitudenverhiltnis zweiler benachbarter Lichtbiindel, ¢ den
Gangunterschied zweier korrespondierender Strahlen in diesen
Biindeln, n die Anzahl der Strahlen, A die Lichtwellenlinge, d die
Spaltbreite und « den Beugungswinkel bedeutet.

Da wir nun ¢ auch gleich dem Verhiltnis der Schallamplituden
an zwel um eine Schallwellenlinge auseinanderliegenden Punkten
des Schallfeldes setzen wollen, also

g2 = et @)

wo & den Schallabsorptionskoeffizienten der Intensifit und A die
Schallwellenlange bedeutet, so handelt es sich also darum, wenn
man ¢ bestimmen will, eine Beziehung zu finden, die g als Funktion
der Halbwertsbreite zu berechnen gestattet.

Da wir uns nur fir die Halbwertsbreite eines einzelnen Beu-
gungs-Maximums interessieren, kénnen wir in der obigen Formel
tir I, den ersten Klammerausdruck weglassen, ebenso den Pro-
portionalitéitsfaktor d2.

Weiter machen wir noch die Annahme, dass

<1
Jetzt vereinfacht sich die Formel fir I,, bis auf einen konstanten

Faktor, zu
1
I,= . (3)

(1-g)2+4g-sin2 =7

Dass die Annahme g¢» <1 berechtigt ist, sieht man sofort ein.
Sobald n#amlich merkliche Schallabsorption vorliegt, ist sicher
g < 1. Bei einer Frequenz von z. B. 2853 kHz ist die Wellenlédnge
in einem Gas von der Grossenordnung 10-2 cm. Die Ausdehnung
des Schallfeldes in Richtung der Schallfortpflanzung betrug bei

1) O. LumMEeRr und E. GeHrCKE, Wissenschaftl. Abhdlg. der Phys. Techn.
Reichsanstalt 4 (1), 61, 1904, vgl. z. B. auch: MULLER-PoUILLET, Lehrbuch der
Physik, 11. Aufl., Bd. IL,, Seite 740, Verlag Vieweg & Sohn, Braunschweig 1926.
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der obigen Frequenz in den fritheren Versuchen ca. 1cm. Also
wire n in diesem Fall etwa 100, womit die Berechtigung der An-
nahme g <1 gezeigt ist. Bei grosserer Absorption wird zwar n
kleiner, aber ebenfalls ¢, so dass die Behauptung sicher fiir einen
grosseren Frequenzbereich erfiillt ist.

Aus Formel (3) ersieht man, dass I, Maxima hat, wenn

sin?2 n}-ltp =0,
Fiir die Stelle, fiir die die Intensitat eines Maximums auf die Halfte
gesunken ist, muss daher gelten:

(1-—¢q)%= 4 qsin? L}L‘P

eine quadratische Gleichung, aus der sich ergibt:

4sin? =% 194 ]/(4.51112 e +2)2—4
: A A ;
12 = B R (4)
Zur Bestimmung von g aus dieser (leichung ist es noch notig,
den Gangunterschied ¢ an der Stelle I= % I, zu kennen; dies
kann folgendermassen geschehen: Trigt man die Intensitdtsver-
teilung zwischen der 0. und einer 1. Ordnung als Funktion des
Beugungswinkels « auf, so erhilt man einen Verlauf, wie ihn sche-

A

0. Ordnung

! 1. Ordnung

o e
R b--

L,
®

Fig. 4.

matisch (jedoch ohne die Nebenmaxima) Fig. 4 zeigt. Nun
weiss man, dass fiir die Abszisse «; der Gangunterschied ¢ = 1 ist.
Ist nun h = a;—p; die halbe Halbwertsbreite der 1.Ordnung, so
wird die Phasendifferenz fiir die Abszisse f;, d.h. fiir die Stelle,
wo I= 3% I, ist:
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sein. Setzt man dies in (4) ein, so erhdlt man:

ol =T 2
4sin2n "% 49 (4 sin? 7w - +2) =il
. Oﬂl OC]_ (,.
QI,Z - 2 . ’ D)

womit man die gewilinschte Beziehung zwischen g und der Halb-
wertsbreite hat.

Zur Prifung der Anwendbarkeit der obigen Gleichung zu
Absorptionsbestimmungen wurde ein Versuch in reinem CO, ge-
macht, in dem die Beugungsbilder am intensivsten sind. Verwendet
wurde als Schallfrequenz » = 2853 kHz und ein Druck von 2 Atm.

Es wurde das Beugungsbild auf emner photographischen Platte
aufgenommen, nachdem in den Strahlengang zwei Polaroidfilter,
eines vor das andere hinter den Gasbehilter G (siehe Fig. 1),
gebracht worden waren. Auf der Platte wurden dicht nebenein-
ander zwel Aufnahmen gemacht, einmal bei parallelen Schwin-
gungsrichtungen der Filter und dann, wenn diese einen Winkel
von 45° miteinander bildeten. Im zweiten Falle wird die auf die
photographische Platte auffallende Lichtintensitét an jeder Stelle
auf die Halfte heruntergesetzt. Diese photographischen Aufnahmen
wurden mit einem Mikrophotometer von Kipp und Zowen (Delft)
ausphotometriert. Die maximale Héhe der 1.Ordnung be1 der
zwelten Aufnahme ergibt diejenige Ordinate der 1.Ordnung be:
der ersten Aufnahme, die zu der gesuchten Abszisse f; gehort.
An Stelle der Beugungswinkel als Abszissen koénnen natiirlich
die Abszissen in Millimeter auf dem Photogramm genommen
werden, da es sich nur um kleine Winkel handelt.

Auf diese Weise wurde z. B. auf einem Photogramm gemessen :
= (2,5 +0,3) mm und o, = (171 4+ 0,3) mm.
Daraus wiirde sich nach (5) ergeben:
¢, = 0,91,
Der Wert g, entspricht dem umgekehrten Verhéltnis der beiden
Schallamplituden. Aus Gleichung (2) mit

28826 B
A = geaee="1,01-10"* tm
(28826 cm/sec = Schallgeschwindigkeit in CO, bei 2 Atm und
200 C) folgt:
e= 18,4

als Absorptionskoeffizient pro cm fir die Schallintensitit.
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Die Genauigkeit unseres Resultates ist sicher nicht sehr gross
und schwer richtig abzuschéitzen, da neben den erwdhnten Ver-
nachlédssigungen auch eventuell eine Lichtdiffusion innerhalb der
photographischen Schicht eintreten und das Ergebnis filschen
kann. Der grosse Fehler in der Bestimmung von h rithrt daher,
dass durch die zwischengeschalteten beiden Polaroidfilter die an
sich schon nicht sehr grosse Intensitdt der Beugungsbilder noch
weiter herabgesetzt wurde und sich deswegen im Photogramm
bereits das Korn der photographischen Platte stérend bemerkbar
machte.

Multiplizieren wir & mit dem Quadrat der Schallwellenlénge
A?%=1,0201-10~%, so erhalten wir:

e A%=18,8-10-* cm.
Auf den Druck von 1 Atm umgerechnet, ergibt sich:
g A% = 87,6-10-% cm.

Dieses Produkt - A2 sollte nach der klassisches STOKES-
KircarOFF'schen Absorptionsformel

2 n2 (4 x—1 £)
eva\3 1t )

v/

8:

wobei V die Schallgeschwindigkeit, A die Schallwellenléinge,
o die Dichte, n den Reibungskoeffizienten, K den Warmeleitungs-

koeffizienten und » das Verhéltnis der spez. Warmen %’1 bedeutet,
konstant sein, unabhéngig von der Frequenz, und fiir CO, den Wert

e A2=214-10-% cm

haben (bei einem Druck von 1 Atm und Zimmertemperatur).

Gemessen wurde, unter diesen Bedingungen von 1 Atm und
Zimmertemperatur, von Preremeier!) bei 1408 kHz ¢- A%2=
14 - 104, wahrend innerhalb des Dispersionsgebietes (15—1000
kHz), wo die molekulare Absorption die klassische weit tberwiegt,
von GrossMaNN?) z, B.bei 99,5 kHz - A2= 720.10-%, von ABELLO3)
bel 612 kHz ¢ - A% = 62. 10-% gefunden wurde.

Da unsere Messung oberhalb des Dispersionsgebietes ausge-
fiihrt wurde, sollte man erwarten, dass deren Ergebnis ungefihr
mit demjenigen von PIELEMEIER iibereinstimmt. Wie ersichtlich,

1) W. H. PieLEMEIER, Phys. Rev. 41, 833, 1932.
2) E. GrossmMaNnN, Physik. Z. 33, 202, 1932.
%) T. B. ABELrO, Proc. Nat. Acad. Amer. 13, 699, 1927.
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1st dies nur grdssenordnungsmissig der Fall. Da jedoch PieLE-
MEIER selbst seinen Wert als ,,weniger zuverldssig® bezeichnet
und die Genauigkeit unserer Messung noch ziemlich gering sein
diirfte, so kann die Ubereinstimmung als fiir einen ersten Versuch
befriedigend angesehen werden.

Zusammenfassung.

1. Es wird die Anwendbarkeit der Methode der Lichtbeugung
an Ultraschallwellen zu Schallgeschwindigkeitsmessungen in Gasen
im Frequenzbereich 951—4755 kHz gepriift.

2. Eine Methode wird angegeben, die es gestattet, relative
Schallgeschwindigkeitsmessungen bei 2 verschiedenen Frequenzen
gleichzeitig auszufiihren.

3. Weiter wird eine Methode aufgezeigt, um aus einer Messung
der Halbwertsbreite der Beugungsmaxima die Grosse der Schall-
absorption bestimmen zu kénnen.

Die vorliegende Arbeit wurde im Physikalischen Institut der
Universitat Zirich ausgefithrt. Zu meinem grossen Schmerz ist
es mir nicht mehr moglich, dem verstorbenen Herrn Prof. Dr.
Ricmarp BAr, der die Arbeit anregte und unter dessen Leitung
sie grossenteils durchgefiihrt wurde, fiir die vielen Anregungen und
Foérderungen, die ich thm schulde, zu danken.

Meinem hochverehrten Lehrer Herrn Prof. Dr. Encar MEYER
danke ich herzlich fir die Forderung und das grosse Interesse,
das er der Arbeit stets entgegenbrachte.

Ziirich, Physikalisches Institut der Universitit.
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