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Der Einfluss der elektrischen Quadrupolwechselwirkung auf

die Richtungskorrelation sukzessiver Kernstrahlungen (Cd111)

von H. Albers-Schonberg.

Physikalisches Institut der Eidgenossischen Technischen Hochschule, Ziirich.

Summary. The influence of extranuclear fields on the angular correlation of

successive nuclear radiations is discussed. It is shown, that in the case of the

Cd111 y — y cascade most of the observed attenuation effects can be explained
by the electric quadrupole interaction. In some cases magnetic dipole interaction

with the excited electron shell may also be of importance. Methods are described to

decide if a measured correlation is attenuated or not and to determine the coeffi¬

cients of the undisturbed correlation function in those cases where only sources

with non vanishing interaction are available.

1. t)bersicht.

Es ist das Ziel der heutigen Kernphysik, die Kernkrafte und den

Aufbau der Atomkerne zu erforschen. Alle Ansatze zu einer Theorie

des Kernes gestatten bisher nur ein qualitatives Verstandnis der

Beobachtungen; es ist jedoch zu hoffen, dass aus einer systema-
tischen Erforschung der Kernzustande eine genaue Kenntnis der

Struktur der Kerne gewonnen werden kann.

Kernzustande werden durch die Energie E, die Lebensdauer ty,

die Paritat n und die verschiedenen Momente (Totaler Dreh-

impuls I, magnetisches Moment fis, elektrisches Quadrupol-
moment QN) charakterisiert. Zur Erforschung der Grundzustande

beniitzt man Kernresonanzexperimente und die optischen Messun-

gen der Hyperfeinstruktur, wahrend man fur die Untersuchung

angeregter Zustande die vielfaltigen Methoden der a, /S, y-Spek-
troskopie verwendet. Aus dem Zusammenhang des gesamten Zer-

fallsschemas kann man oft eine Spin- und Paritatszuordnung
finden; die Bestimmung der magnetischen Momente und der elek¬

trischen Quadrupolmomente kurzlebiger Zustande ist hingegen bis

vor kurzem nicht moglich gewesen.
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Als Hilfsmittel bei der Erforschung angeregter Kernzustande hat

im Laufe der letzten Jahre die Messung der Richtungskorrelation
sukzessiver Kernstrahlungen Bedeutung gewonnen12)19)25). Wenn

ein Kern zwei sukzessive Strahlungen emittiert, so ist die Winkelver-

teilung der zweiten Strahlung bezuglich der Emissionsrichtung der

ersten Strahlung im allgemeinen anisotrop, da die Wahl der Emis¬

sionsrichtung der ersten Strahlung als Bezugsrichtung einer Polari¬

sation der Kerne Equivalent ist.

Wir definieren W{k1 k2) als die relative Wahrscheinlichkeit fiir die

Emission der Strahlungen B± und R2 in die Richtungen fcj bzw. A"2.

Es lasst sich zeigen, dass man W(kx fc2) als eine Summe uber Lb-

GENDRB'sche Polynome Pk schreiben kann:

W(0) = £ Akl Pk (cos 0). (1)
it

^ _^

Dabei bedeutet 0 den Winkel zwischen k± und fc2. Bx und B2 konnen

a, /?, y-Strahlen oder Konversionselektronen sein. Da in der vor-

liegenden Arbeit nur Experimente der y-y-Richtungskorrelation be-

schrieben werden, beschranken wir uns im folgenden auf den Fall,
dass B1 und B2 y-Strahlen sind, wobei im Experiment nur die Rich-

tung, nicht aber die Polarisation der y-Strahlen beobachtet werden

soil.

Die Messung der y-y-Richtungskorrelation hat deshalb fur die

Kernspektroskopie Bedeutung, weil die Koeffizienten A];k von den

Y>

L2L2 Y*

Fig. 1.

Spins Iv I. I2 der drei beteiligten Niveaus und von den im allge¬
meinen gemischten Multipolordnungen L1; L{ bzw. L2, L2 der y-

Ubergange abhangen. (Vgl. Fig. 1.) Mit Hilfe der Tabellen von

Biedenharn und Rose12) konnen die Koeffizienten Akk leicht fur

alle interessanten Falle berechnet werden. Bestimmt man die Koeffi¬

zienten Akk experimentoll, so erhalt man durch Vergleich mit der

Theorie Aussagen uber die Spins der beteiligten Zustande und uber

den Multipolcharakter der Ubergange. Die Akk hangen meistens

empfindlich von den Mischungsverhaltnissen der Multipolordnungen
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ab,und deshalbist eineRichtungskorrelationsmessung eine geeignete
Methode zur Bestimmung diesor Verhaltnisse.

Die Arbeitcn verschiedenor Autoren2)17)26) haben jedoch ge-

zeigt, dass durcli Wechselwirkung dos magnetisclien Momentes bzw.

des elektrischen Quadrupolmomentes des Kerns im Zustand B der

Kaskade mit magnetischen bzw. elektrischen Feldern die Riehtungs-
korrelation verandert werden kann. Alder5), Alder et al.6) und

Abragam und Pound1) haben die Stoning der Richtungskorrelation
durch aussere Felder theoretisch untersucht, Aeppli et al.2) haben

am Cd111 zuerst solche Effekte gefunden.
Die Tatsache, dass die Richtungskorrelation durch Wechsel¬

wirkung des Kerns mit ausseren Feldern gestort werden kann, hat

aus zwei Griinden grosse Bedeutung:
1. Aus der Existenz von Storungen bei Richtungskorrelations-

messungen ergibt sich die Moglichkeit, durch quantitative Messung
der Beeinflussung das magnetische Moment und das elektrische

Quadrupolmoment des Kerns im Zustand B der Kaskade zu be-

stimmen. Es ist dies bis heute die einzige Methode, die gestattet,
die genannten Momente kurzlebiger Kernzustande zu messen. Ex-

perimente zur Bestimmung des elektrischen Quadrupolmomentes
des Cd111 (247 keV) beschreiben wir in einer separaten Arbeit7),
Experimente zur Bestimmung des magnetischen Momentes des glei-
chen Zustandes sind von Aeppli et al.4) durchgefiihrt worden.

2. Die oben angedeutete Methode, durch Analyse der experimen-
tell bestimmten Richtungskorrelation unbekannte Spinzuordnun-
gen und Multipolordnungen zu finden, kann nur dann das richtige
Resultat liefern, wenn die ungestorte Winkelverteilung gemessen
wird. Es ist deshalb notwendig, den Mechanismus der Beeinflussung

genau zu kennen, damit man durch geeignete Massnahmen erreichen

kann, dass im Experiment keine Stoning vorliegt.

2. l'roblcmstellung.

Im Laufe der letzten Jahro sind in grosser Zahl Falle gefunden
worden, in denen die beobachtete Winkelkorrelation durch Kern-

wechselwirkung-gestort war. Insbesondere ergab sich, dass die expe-

rimentell gemessene Winkelverteilung von der Art der Quellenher-

stellung und dem physikalischen Zustande der Quelle abhangt. Wir

orwahnen als Beispiele die Resultate einiger Arbeiten iiber Cd111:

a) Aeppli et al.2) haben hauptsachlich Doppelstrahlprapa-
rate16) venvendet, bei denen die aktiven In111-Atome simultan mit

einem stabilen Material auf einen Trager aufgedampft und so in

verschiedene Substanzen eingebettet werden. Metalle als Umge-
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bungsmaterial ergeben verschiedene, nach Schichtdicke und Korn-

grosse variierende Anisotropie. Nichtmetalle ergeben stets geringe
Anisotropie.

b) Fur speziell hergestellte Silberdoppelstrahlpraparate finden

Aeppli et al.3) die ,,maximale" Anisotropie. Die Autoren begriinden
nicht, warum sie diesen Wert der ungestorten Winkelverteilung
zuordnen.

c) Kluyver und Dbutsch27) und Steffbn33)34) verwenden che-

mische Verbindungen des Indiums als Quellen.Die Praparate zeigen
nur schwach anisotrope Winkelverteilungen, die wasserigen Losun-

gen solcher Verbindungen ergeben im allgemeinen die ,,ungestorte"
Korrelation.

Ahnliche Effekte sind auch an anderen Kernen gefunden worden,

z. B. an Pb20* ") und an Ta181 23).
Bis vor kurzem war nur bekannt, dass die Storungen der Winkel-

korrelation durch Wechselwirkung des Kernes mit elektrischen oder

magnetischen Feldern verursacht wird; ein genaueres Verstandnis

der beobachteten Effekte war jedoch nicht moglich und die Ver-

wendbarkeit der Richtungskorrelationsmessungen bei kernspektro-
skopischen Untersuchungen schien in Frage gestellt. Wir haben

deshalb Untersuchungen durchgefiihrt, um genaueren Einblick in

den Mechanismus der Beeinflussung zu gewinnen. Fratjenfelder17)
machte den ersten Versuch, die Frage nach der Natur der Wechsel¬

wirkung zu beantworten, indem er magnetische Kopplung des Kerns

mit der Hulle annahm. Der Misserfolg dieser Hypothese veranlasste

uns26), die elektrische Quadrupolwechselwirkung mit den elektri¬

schen Feldern am Ort des Kerns als Ursache der Storung in

Betracht zu ziehen.

Das Ziel unserer Untersuchungen war infolgedessen ein drei-

faches:

1. abzuklaren, ob und wann die Hypothese der magnetischen
J—J-Kopplung nach Frauenfelder oder die Hypothese der elek¬

trischen Kernquadrupolwechselwirkung26) die beobachteten Er-

scheinungen erklaren kann,
2. zu untersuchen, wie man Quellen herstellen kann, die die un-

gestorte Winkelverteilung zu messen gestatten,
3. eine Methode zu entwickeln, mit der man entscheiden kann,

ob eine Storung vorliegt oder nicht.

Da (vgl. Abschnitt 4) die y
— y-Kaskade des Cd111 besonders ge-

eignet ist zur Untersuchung der Beeinflussung von Winkelkorre-

lationsmessungen, haben wir uns auf diese Kaskade beschrankt. Die

Ergebnisse lassen sich aber in natiirlicher Weise auf andere Falle

tibertragen21).
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3. Allgemeines zur Theorie.

Die grundlegenden Arbeiten iiber den Einfluss kernfremder Fel-

der auf die Richtungskorrelation sind von Goertzel22), Alder5),
Alder et al.6) und von Abragam und Pound1) veroffentlicht wor-

den. Wir zitieren hier das Ergebnis in der von Alder verwendeten

Form: Falls eine Storung der Richtungskorrelation durch Wechsel-

wirkung des Kerns mit axialsymmetrischen ausseren Feldern vor-

liegt, so ist (1) zu ersetzen durch:

Wticjii t)=VAkk £*•k* (t) —-1 —J—- Yjt (fti) Yr"{k2) (2)

Die Koeffizienten Akikt hangen von den Spins der drei beteiligten
Kernzustande und von den Multipolordnungen der y-Strahlen ab

und konnen den Tabellen von Biedenharn und Rose12) entnom-

men werden. Die Schwachungsfaktoren @*lkt(t) beriicksichtigen
die Storung; t bedeutet die Zeit, wahrend welcher der Kern im mitt-

leren Zustand der Kaskade existiert. Falls durch die Storung keine

Richtung in der Quelle ausgezeichnet wird, lasst sich die ge-

schwachte Winkelverteilung immer als

W(0, t) = 27 Akk Gkk(t) P,(cos 6) (3)
k

mit den reellen Schwachungsfaktoren Gkk{t) schreiben. Werden alle

Koinzidenzen registriert, so hat man

oo . oo

W(G)= f W{0, t) e-^x dt I f e'^N dt

0
'

0

zu bilden und erhalt aus (3)

W(e)=2JA^GkkPk{eoSQ) (4)

mit den Schwachungsfaktoren

G**= fGkk{t) e-tlr» dt If e-1^ dt. (5)
0 ' 0

Arbeitet man mit Koinzidenzverstarkern mit endlichem Auflosungs-

vermogen, so werden solche Kerne nicht erfasst, deren Aufenthalts-

zeit im mittleren Niveau langer ist als die Auflosungszeit rR des

Koinzidenzverstarkers. Dies bedeutet, dass an Stelle von (5) ein
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Ausdruck gesetzt werden muss, in welchem das Integral von t -= 0

bis t = rn erstreckt wird6).
Die Faktoren «<?*l*2(t) bzw. Gkk{t) miissen fur jeden Spezialfall

berechnet werden. Sie sind charakteristisch fiir die Art der Wechsel¬

wirkung und fiir viele interessante Fallo bekannt1)5)6). Wir wer¬

den die speziellen Werte der Schwachungskoeffizienten in den

entsprechenden Abschnitten angebcn, soweit wir sie 7,ur Diskus-

sion unserer Experimente brauchen, und wollen im folgenden noch

eine allgemeine Diskussion der storenden Wechsolwirkungen anfiigen.
Grundsatzlich ist zu bemerken, dass mit der Beeinflussung der

Richtungskorrelation stets dann gerechnet werden muss, wenn die

Aufspaltung der magnetischen Niveaus Bm des Zustandes B der

Kaskade infolge Wechselwirkung des Kerns mit iiusseren olektri-

schen oder magnetischen Feldern vergleichbar wird mit Ji/rN, wenn

rN die Lebensdauer des Zustandes B bedeutet. Zwei wichtige
Kopplungstypen konnen eine solcho Aufspaltung hervorrufen: Die

magnetische Dipolkopplung und die elcktrische Quadrupolkopp-
lung.
Wir unterschoiden zunachst stationare und instationare WTech-

selwirkungen. Bei der stationaren Wechselwirkung sind die mit dem

Kern in Wechselwirkung tretenden Felder sowohl dem Betrage als

auch der Bichtung nach zeitlich konstant, wahrend sie bei instatio¬

narer Wechselwirkung in statistischer Weise andern. Den wesent-

lichen Unterschied zwischon stationiirer und instationarer Wechsel¬

wirkung sieht man am leichtesten ein, wenn man das klassische

Bild der Prazession des Kernspins um die Symmetrieachse eines

magnetischen oder elektrischen Feldes betrachtet: Bei stationarer

Wechselwirkung handelt es sich um eine wirkliche periodische
Prazessionsbewegung, wahrend bei instationarer Wechselwirkung
keine feste Prazessionsachse existiert. Fur stationare und instatio¬

nare Wechselwirkung gilt Gkk < 1.

A. Stationare Weclisehvirkung.

a) Freie Atomkerne. Bringt man freie Atomkerne in ein Magnet-
feld, so wird eine Kopplung zwischen dem magnetischen Moment

pN des Kernes und dem Feldo H auftreten. Die Messung des Ein-

flusses dieser Kopplung auf die Richtungskorrelation liefert das

magnetische Moment des Zustandes B. Aeppli et al.4) konnten diese

Methode zur Bestimmung des magnetischen Momentes des Cd111

(247 keV) verwenden, da Cd den Hiillenspin JH = 0 besitzt und

deshalb der Od-Kern als frei betrachtet werden konnte. Der analoge
Fall der elektrischen Quadrupolwechselwirkung ist nicht realisier-
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bar, da die Herstellung geniigend inhomogener elektrischer Felder

im Laboratorium nicht moglich ist.

b) Freie Atome. Sobald die Atomhiille ein von Null verschiedenes

magnetisches Moment hat, ist magnetische Kopplung mit der Hiille

moglich. Die normalen Hyperfeinaufspaltungen zwischen 10~3 und

1 cm-1 ergeben Prazessionsfrequenzen a>L des Kernspins zwischen

1010 und 107 sec""1. Ein merklicher Einfluss der Kopplung tritt auf,
sobald coLTy ~ 1. Fiir sehr kurze Lebensdauer rN wird man im all-

gemeinen die ungestorte Korrelation messen, fiir rN > 10~10 sec

muss jedoch mit storenden Effekten gerechnet werden. Kompli-
zierter wird die Wechselwirkung bei Anwesenheit ausserer Magnet-
felder. Fiir kleine Felder kann man die direkte Kopplung von /%

an das Magnetfeld vernachlassigen und muss nur die Kopplung an

das magnetische Moment der Hiille betrachten. Wird H so gross,
dass die Zeemanaufspaltung der Hiille gross wird gegen die Kopp¬
lung Hiille—Kern, so bricht die letztere und man kann die Hiille

ausser Betracht lassen. Im Ubergangsgebiet sind die Verhaltnisse

uniibersichtlich.

Die Iiyperfeinaufspaltung durch elektrische Wechselwirkung des

Kernquadrupolmomentes QN mit dem Quadrupolmoment Qu der

Htille ist im allgemeinen kleiner als die magnetische Hyperfein-
aufspaltung.

c) Atome in einem Kristallgitter. Befinden sich Atome in einem

Kristallgitter, so iiberlagern sich verschiedene Wechselwirkungen:
Erstens ist /zN—^-Kopplung vorhanden, zweitens koppelt das Qua¬

drupolmoment QN des Kerns mit den elektrischen Feldern des

Kristalls und drittens besteht Wechselwirkung des Kernquadrupol¬
momentes mit dem Quadrupolmoment QH der Hiille, welches seiner-

seits an die elektrischen Felder des Kristallgitters gekoppelt ist.

Dieser allgemeine Fall ist schwer quantitativ zu erfassen. Es tritt

jedoch eine Vereinfachung ein, wenn fiN = 0 ist. In diesem Falle

kann man die direkte Q^-Gitter-Kopplung und die indirekte(J)Y-^H"
Gitter-Kopplung zusammenfassen.

Bringt man zusatzlich zur elektrischen Wechselwirkung noch ein

externes Magnetfeld H an, so werden die Verhaltnisse, von wenigen
Spezialfalien abgesehen7)9), ausserordentlich kompliziert.

Allgemein gilt, dass die Schwachungskoeffizienten Gkk der Pulver-

quellen im stationaren Fall mit grosser werdender Wechselwirkung
einem nicht verschwindenden Grenzwert zustreben. Dies bedeutet,
dass die Anisotropie auch fiir grosse Wechselwirkungen nicht ganz-

lich zerstort werden kann, sondern den Grenzwert dor Minimal-

korrelation annimmt (hard core).
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B. Instationare Wechselwirkung.

Es ist bekannt, dass in Fliissigkeiten starke elektrische Felder

existieren konnen, welche zu einer Wechselwirkung mit dem Kern-

quadrupolmoment Anlass geben. Wegen der Brown'schen Bewegung
der Fliissigkeitsteilchen ist diese Wechselwirkung notwendigerweise
instationar. Die Schwachungsfaktoren Gkk streben fur diesen Fall

mit zunehmender Wechselwirkung dem Grenzwert Null zu; die

Anisotropic der Wmkelverteilung wird fiir grosse Wechselwirkung
vollstandig zerstort.

Instationare Wechselwirkung kann auch in festen und flussigen
Quellen nach einem JT-Einfang durch die sich sukzessive auffullende

Elektronenhiille oder infolge des Riickstosses nach der Emission

vorhergehender Strahlungen hervorgerufen werden. Die thermi-

schen Gitterschwingungen in fester Materie sind dagegen wegen
ihrer hohen Frequenz bei normalen Temperaturen von geringer
Bedeutung.

4. Das Zerfallsschema des Cd111.

Unsere Arbeit befasst sich mit dem Studium der Schwachungs-
erscheinungen, welche bei Messungen der Richtungskorrelation der

y
_ y-Kaskade des Cd111 auftreten (vgl. Fig. 2). Aeppli et al.3)

Cd"1

Fig. 2.

Zerfallsschema des Cd111.

haben mit Hilfe von Winkelkorrelationsmessungen diese Kaskade

untersucht und gefunden, dass sich die Wmkelverteilung durch die

Funktion W{0) = 1 + ^422P2(cos 0) darstellen lasst. Neuere Mes¬

sungen ergeben ^422 = — 0.170, Au <^ ^422. Wir werden im folgenden
den Koeffizienten A22 als die Anisotropic bezeichnen. Der Vergleich
der Koeffizienten mit der Theorie ergibt die Spinzuordnung

1% E2 E2

7/2 5/2 > 1/2
,

99% Ml
' '

welche gut mit dem Zerfallsschema und den ubrigen Daten zu-
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sammenpasst. Die Lebensdauer des mittleren Zustandes der Kas-

kade ist von Dbutsch15), McGowan24) und Steffen32) gemessen

worden und betragt t^ = 1.23 10~7sec, d. h. die Lobendauer ist so

gross, dass im allgemeinen mit einer Beeinflussung gerechnet werden

muss und nur bei besonderen Vorsichtsmassnahmen die ungestorte
Winkelverteilung gemessen werden kann. Diese Kaskade ist deshalb

ausserordentlich geeignet fur das Studium der Schwachungserschei-
nungen bei Kichtungskorrelationsexperimenten.

5. Praparatherstellung.

Wir erzeugen das aktive Indium durch Bestrahlen von stabilem

Cadmium mit 7 MeV Protonen des Cyclotrons. Das Indium wird

auf chemischem Wege vom Cadmium getrennt. Dazu wurde das

folgende Verfahren benutzt:

1. Auflosen des Targetmaterials in HN03 cone.

2. Hinzufugen von 10 Mikrogramm stabilem InCl3 pro Quelle als

Trager.
3. Zugeben von NH3. Es bildet sich ein Niederschlag von In(OH)3

und Cd(OH)2. Im Uberschuss des NH3 ist jedoch das Cd(OH)2 unter

Komplexbildung leicht loslich. Durch Erwarmen wTird der weisse

Niederschlag des In(OH)3 gut ausgefallt. Zentrifugieren und weg-

pipettieren der Losung.
4. Riickstand wieder in HN03 aufnehmen und 3. wiederholen.

5. Niederschlag mit H20 dest. gut waschen.

Das so erhaltene In(OH)3 diente als Ausgangsmaterial fur die

weitere Praparierung der Quellen. Fiir die Herstellung der Salze

In2(S04)3, InCl3, lnJ3, In(N03)3 wurde das In(OH)3 in der ent-

sprechenden Saure gelost und die Losung zur Trockne eingedampft.
In203 erhalt man durch Erhitzen des Hydroxyds unter Luftzutritt

auf 950° C als gelbliches Pulver. Fiir die Herstellung der metallischen

Praparate wurde das In(OH)3 in Ameisensaure gelost und die In-

diumionen auf metallischem Indium elektrolytisch niedergeschlagen.
Das nach der Elektrolyse In111 enthaltende Indium wurde im Hoch-

vakuum und unter Wasserstoff gegluht und reduziert; dadurch

wurde ein hellweiss glanzendes metallisches Kiigelchen erhalten,

welches als Praparat diente. Fiir die Herstellung der Galliumprapa-
rate wurde analog verfahren, statt stabilen Indiums wurde stabiles

Gallium als Trager verwendet, welches sich durch den gleichen
Arbeitsgang vom Cadmium trennen lasst. Die Zuchtung und Orien-

tierung der Einkristalle wird in ref.7), die Herstellung der Doppel-
strahlpraparate in ref.2)16) beschrieben.
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6. Entkoppelunjjsversuehe.

A. Einleitung.

Als einen ersten Versuch zur Erklarung der starken Abhangigkeit
der gemessenen Winkelverteilung des Cd111 vom physikalischen
Zustand der Quellen stellte Frauenfelder17) die folgende Hypo-
these auf: Die Hiille des Cd besitzt den Grundterm ^o und damit

kein magnetisches Moment. Eine magnetische Wechselwirkung
Hiille—Kern ist deshalb nicht moglich, solange die Hiille im Grund-

zustand ist. Der K-Einfang des In111 fiihrt jedoch zu einer ionisier-

ten und angeregten Hiille des Cadmiums und es ist moglich, dass

wahrend der Lebensdauer xH der angeregten Hiille ein magnetisches
Moment (iH existiert. Falls xH von der Grossenordnung xA + xB ist,

wo xA und rB die Lebensdauer der Kernzustande A bzw. B bedeuten,

wird die Wechselwirkung Hiille—Kern die Winkelkorrelation beein-

flussen. Nimmt man an, dass xH eine Funktion der physikalischen
Struktur der Umgebung des Cd-Atoms ist, so kann man damit eine

Abhangigkeit der Stoning vom verwendeten Quellenmaterial er-

klaren.

Die Theorie des Einflusses der magnetischen I—J-Kopplung auf

die Winkelkorrelation ist zuerst von Goertzel22) und Alder5) an-

gegeben worden. Da in der Quelle keine Richtung bevorzugt ist,

gilt (4). Die Schwachungskoeffizienten sind durch

nick^ tp (2F+\)(iF' + l)W*(IJkF\F'I)

gegeben. a>Fr = a/2 [F(F + 1) — F'(F' + 1)] ist die magnetische
Hyperfeinaufspaltung; a hangt von der Elektronenkonfiguration
der Hiille und vom magnetischen Moment des Kernes ab und ist

von Kopfermann29) berechnet worden. Fiir %-t¥^> 1 gilt

Gkk> 1-
-

es tritt eine nicht verschwindende Minimalkorrelation auf.

Mit dem von Goertzel angegebenen Entkoppelungsexperiment
ist es leicht, zu verifizioren, ob die Hypotliese der /iN

— ^-Kopplung
die beobachtete Schwachung erklaren kann. Bringt man die Quelle

in ein Magnetfeld, welches parallel zur Emissionsrichtung eines der

beiden Quanten ist und so stark sein soil, dass die Zeemanaufspal¬
tung der Hiille gross wird verglichen mit der Hyperfeinaufspaltung,
oiFF.H<^H/jiH, so bricht die fiy—/%-Kopplung. Die ungestorte
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Winkelverteilung wird wieder hergestellt; die Kopplung des magne-

tischen Kernmomentes mit dem Magnetfeld ruft keine Schwachung
hervor, da das Feld parallel zur Richtung eines der Quanten gelegt
wurde.

Durch ein solches Entkoppelungsfeld kann aber die Schwachung
nur dann aufgehoben werden, wenn die magnetische I—J-Kopp-
lung die einzige vorhandene Wechselwirkung ist und falls es sich um

freie Atome handelt.

Abragam und Pound1) haben gezeigt, dass ein Entkoppelungs-
effekt nicht auftreten kann, sobald die I—J-Kopplung im festen

kristallinen Korper vorliegt, da infolge elektrostatischer Wechsel¬

wirkung der Hullenelektronen mit dem Gitter die vom Bahndreh-

impuls herkommende Komponente /j,l des totalen Hullenmomentes

nicht die normale Larmorprazession um die Richtung des Feldes

ausfuhren kann.

Liegt elektrische Kernquadrupolwechselwirkung mit dem Gitter

vor (o)q) und erzeugt man zusatzlich durch ein externes Magnetfeld
H magnetische Kopplung (cox), so dass wQTiV^> eoxTy^> 1, dann

nimmt die Winkelkorrelation entsprechend der Quadrupolwechsel-
wirkung den Wert der Minimalkorrelation an, unabhangig von der

Richtung des Magnetfeldes; auch in diesom Falle existiert demnach

kein Entkoppelungseffekt.
Fur den Fall instationarer Quadrupolwechselwirkung in Fliissig-

keiten ergibt sich, dass coltc~1 sein muss (rc=Relaxationszeit der

Fltissigkeit), wenn ein merklicher Entkoppelungseffekt auftreten soil.

B. Messiechnik.

Da bei einem Entkoppelungsexperiment die Emissionsrichtung
des einen Quants mit der Richtung des Magnetfeldes zusammen-

fallen muss, ist es notwendig, einen Magneten mit durchbohrten

Polschuhen zu beniitzen. Das Feld im Zentrum des Luftspaltes
unseres Magneten betrug maximal 2.104 Oersted. Infolge des end-

lichen Raumwinkels der Detektoren sind die Emissionsrichtungen
der meisten Quanten nur angenahert parallel mit der Richtung des

Magnetfeldes. Nach Biedeniiarn und Rose12) und nach eigenen

Abschatzungen ist die dadurch bedingte Verschmierung des Effek-

tes zu vernachlassigen. Die Empfindlichkeit der Photomultiplier

gegenuber dem Magnetfeld wurde untersucht. Wir haben fest-

gestellt, dass eine Verfalschung der Ergebnisse dadurch nicht her-

vorgerufen werden konnte. Wegen der unsymmetrischen Streu-

verhaltnisse ist es nicht moglich die Winkelverteilung zu messen.

Es wurde daher folgendermassen verfahren:
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1. Messung der Koinzidenzrate (KR) unter 180° mit und ohne

Entkoppelungsfeld.
2. Messung der Korrelationsfunktion ohne Magnet.
Wir nennen G# den bei Anwesenheit des Entkoppelungsfeldes

giiltigen Schwachungsfaktor, G22 den Schwachungsfaktor fiir H = 0.

Mit m bezeichnen wir einen Zahlenfaktor, der die Verschmierung
der Anisotropie durch apparative Streuung und endliche Grosse

der Raumwinkel beschreibt. Dann gilt nach (4)

KB0 = /*(1 + mA22G22P2); KB0{180°) = /.i{l + mA22G22)

KBH = A(l +- m A22 G22 P2); KB,H{180°) = A(l + m A22 Gf).

Aus den Normierungsbedingungen / KE0 6Q = I KBH 6Q folgt

A = p. Wir bilden c - KB0(180°)/KBH(180°) und "erhalten

1 + m ^4„„0~2
£ —- == 1 + b.

1 + m A„zGfl

Es kann somit G|| aus G22 und 6 beroehnet werden.

C. Ergebnisse.

Wir haben Entkoppelungsversuche mit verschiedenen Quellen,

hauptsachlich Doppelstrahlpraparaten (DS) durchgefuhrt. Die Mes¬

sung der Schwachung ohne Anlegen des Entkoppelungsfeldes ergibt
die Schwachungskoeffizienten G22. Aus der Messung von s =

KRo(1800)/KRH(180°) haben wir den Schwachungskoeffizienten
Gg berechnet. Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 zusammengestellt.
Man sieht, dass die Entkoppelungsversuche in den meisten Fallen

nur einen kleinen Anstieg der Schwachungskoeffizienten ergeben.
Mit dem von Abppli et al.4) bestimmten magnetischen Moment

des Cd111 (247 keV) und mit H = 2 • 10* Oe wird die magnetische
Wechselwirkung wL = 2,8-107 sec-1; die Grossenordnung einer elek-

trischen Quadrupolwechselwirkung ojq lasst sich aus den Schwa-

chungsfaktoren G22 abschatzen, das Ergebnis ist in Tabelle 1 ein-

getragen. Ein Entkoppelungseffekt kann aber nur auftreten, wenn

toL^ coQ; fur die Praparate 1—3 ist diese Bedingung knapp erfiillt.

Fiir die Praparate 4—8 ergibt sich coL ~ <x>Q, eine Entkoppelung
kann bei diesen Praparaten iiberhaupt nicht stattfinden, wie es das

Experiment auch ergibt.
Das negative Ergebnis der Entkoppelungsversuche mit poly-

kristallinen Praparaten kann also durch die Annahme erklart wer¬

den, dass in diesen Quellen die Schwachung hauptsachlich durch
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elektrische Quadrupolwechselwirkung hervorgerufen wird. Prinzi-

piell kann jedoch nicht ausgeschlossen werden, dass die Schwachung
teilweise durch magnetische J—J-Kopplung erzeugt wird.

Tabelle 1.

Art des Praparates G22 /-r22
GVj—G" °>Q

1 Ag polykristallin DS 0,814 1,025 0,211 0,3-107 sec-1

2 Ag „
DS 0,705 1,012 0,307 0,6

3 Ag „
DS 0,579 0,740 0,161 0,7

4 Ag .,
DS 0,393 0,424 0,031 1,2

5 Fe
„

DS 0,206 0,228 0,022 2,8

6 Fe
.,

DS 0,129 0,284 0,155 —

7 SiO
.,

DS 0,172 0,310 0,138 —

8 InCl3 „
chem. 0,240 0,250 0,010 2,3

9 InCl3 in Glyzerin fliissig 0,089 0,120 0,031 co£Tc~5-10-3

Das negative Ergebnis des Entkoppelungsversuches mit flussigen
Quellen (Praparat 9 Tab. 1) lasst sich ebenfalls leicht interpretieren.
Fur die Relaxationszeiten in Fliissigkeiten gilt 10~12 < tc<10-8 sec.

Da coL = 2,8-107 sec-1 ist, bekommt man 10-5 < (oLrc < 10_1. Man

bemerkt, dass die Bedingung wltc ~1 nicht erfullt ist, es kann also

gar keine Entkoppelung eintreten.

Da die Hypothese der magnetischen I—J-Kopplung die beobach-

teten Erscheinungen demnach nicht erklaren kann, haben wir Ver-

suche unternommen, um die Hypothese der elektrischen Quadrupol-

kopplung zu priifen. Diese Versuche werden im folgenden be-

schrieben.

7. Stationarc clektrisehc Quadrupolwcchselwirkunt(.

A. Einleitung.

Der Einfluss der stationaren Quadrupolwechselwirkung des Ker¬

nes mit inhomogenen elektrischen Feldern auf die Richtungskorre-
lation ist von Alder et al.6) unter Beschrankung auf axialsymme-
trische Felder untersucht worden. Es zeigt sich, dass fur diese

Kopplung die Schwachungsfaktoren l<y*,t'2 bzw. Gk1c im wesent-

liehen durch den Schwaehungsparameter x beschrieben werden6):

x =
eQN dEz TJV

/
4S dz (2I-1)-I

/ = 3 fiir ganzzahlige I, f — 6 fur halbzahlige /

Qy = Kernquadrupolmoment

dEJdz = Feldgradient bezuglich der Symmetrieachse

Ty
— Lebensdauer des Zustandes B der Kaskade.

(6)
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Man kann im Laboratorium nicht genugend starke inhomogene
elektrische Felder erzeugen. Deshalb tritt in der Praxis diese Art

Wechselwirkung nur dann auf, wenn die Atome, deren Kernstrah-

lungen untersucht werden sollen, in kristallinem Quellenmaterial

eingebettet sind.

Es treten zwei wichtige Spezialfalle auf:

a) Der Einkristall. Besteht die Quelle aus einem Einkristall, so ist

fur alle Punkte der Quelle dEJdz dem Betrage nach gleich und die

Symmetrieachse des Feldes hat iiberall die gleiche Richtung. In die-

sem Falle folgt aus (2), dass W(ktk2) stark von der geometrischen
Anordnung der Symmetrieachse relativ zu den Detektoren abhangt.
Durch spezielle Wahl der Geometrie kann die komplizierte Funktion

stark vereinfacht werden. Man bemerkt, dass die Bestimmung von

x bei bekannter Lebensdauer des mittleren Zustandes der Kaskade

das Produkt QN-dEzjdz liefert, aus dem man das Quadrupolmoment
des Zustandes B bestimmen kann, sofern der Wert des Feldgra-
dienten bokannt ist. Die Theorie des Einkristallexperimentes ist

in ref.6)7) im einzelnen diskutiert. Die elektrische Quadrupol-
wechselwirkung im Einkristall stellt das elektrische Analogon zur

magnetischen Wechselwirkung in einem ausseren Magnetfelde dar.

b) Die Pulverquelle. Als Pulverquelle bezeichnen wir eine Quelle,
die aus einer sehr grossen Anzahl von Kristalliten mit statistisch

verteilter Orientierung besteht. Die einzelnen Kristallite sollen je-
doch so gross sein, dass man sie fur die Berechnung des Feldgra-
dienten als unendlich gross betrachten darf. Um die Winkelvertei-

lung fur diesen Fall zu erhalten, muss man iiber alle moglichen
Richtungen der Symmetrieachse mitteln, das Ergebnis ist wieder

(4). Die Schwachungsfaktoren sind gegeben durch die Beziehungen

Qkk = .

J
___

2Jt+l
1 + 2 £G#

^ti Zj °»c 1 + tmx)2
'

(7)

Die Zahlfaktoren S sind in ref.6) tabelliert. Fur grosse Wechsel¬

wirkung ergibt sich die Minimalkorrelation aus den Grenzwerten

der Schwachungskoeffizienten.

B. Experimente.

a) Das Einkristallexperiment. Da Cd111 aus In111 durch K-Einfang
entsteht, haben wir als Quelle einen In111 enthaltenden metallischen

Indiumeinkristall benutzt. Die In111-Atome befinden sich in Gitter-

punkten. Die Winkelkorrelation wurde als Funktion der Orientie-
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rung des Einkristalls bezuglich der Detektorgeometrie gemessen

und das Ergebnis mit Gleichung (2) verglichen. Nach Anpassen des

Parameters x konnte quantitative Ubereinstimmung mit der Theorie

festgestellt werden. Die Ausgleichsrechnung ergab x = 1,60 Jz 0,02.

Dieses Experiment beweist, dass in kristallinen Quellen die Sto-

rung durch Quadrupolwechselwirkung des Kerns mit den elektri¬

schen Feldern des Kristallgitters hervorgebracht wird. Wir berich-

ten tiber die Einkristallexperimente ausfuhrlich in einer separaten
Arbeit7).

In kubischen Kristallen ist der elektrische Feldgradient kugel-
symmetrisch. Bringt man die aktiven Atome in Gitterpunkte eines

kubischen Kristalls, so so lite deshalb keine Beeinflussung der Rich-

tungskorrelation durch die Quadrupolwechselwirkung stattfinden.

Um dies zu verifizieren hat Ruetschi31) In1:L1-Atome in einem

Silbereinkristall eingelagert und die Winkelverteilung beobachtet.

Es zeigte sich in der Tat, dass die Winkelverteilung innerhalb der

Fehlergrenzen unabhangig von der Orientierung des Kristalls die

ungestorte Anisotropie ergab.

b) Die metallische Indium-Pulverquelle. In einem zweiten Experi¬
ment wurde als Quelle eine polykristalline metallische Indiumquelle
verwendet und die Schwachung gemessen. Falls die Voraussetzun-

gen iiber Pulverquellen zutreffen, sollte dieses Experiment den

gleichen Schwiichungsparameter x ergeben wie der Einkristall. Da

Indium leicht Einkristalle bildet, ist es schwierig, polykristalline
Quellen herzustellen. Die mit verschiedenen Quellen erhaltenen

Werte streuen deshalb etwas; dagegen ist der Mittelwert mehrerer

Messungen mit beliebig orientierten Quellen (x = 1,6 ± 0,1) in

guter Ubereinstimmung mit dem Ergebnis des Einkristallexperi-
mentes.

c) Schmelzen. In einem weiteren Experiment haben wir die Win¬

kelverteilung einer In111 enthaltenden metallischen Indiumquelle
(Pulverquelle) in Funktion der Temperatur gemessen8). In festem

Zustand ergibt sich mit x = 1,6 und bei Berucksichtigung des Auf-

losungsvermogens ein Schwachungskoeffizient G22 = 0,38. Die

Schwachung bleibt konstant bis zum Schmelzpunkt des Indiums.

Oberhalb des Schmelzpunktes wird die ungestorte Anisotropie be¬

obachtet. Der Effekt ist in Fig. 3 dargestellt.

Auch das Ergebnis dieses Versuches ist ein deutlicher Beweis

dafiir, dass die Schwachung in kristallinen Quellen durch elektrische

Quadrupolwechselwirkung mit dem Kristallgitter hervorgerufen
wird. Am Schmelzpunkt wird die Gitterstruktur der Quelle zer-



20 H. Albers-Schonberg.

stort und die Quadrupolwechselwirkung aufgehoben. Bei Einlage-

rung von In111 in Gallium zeigte sich die gleiche Erscheinung; da

die Schwachung jedoch in festem Gallium wegen der hohen

Symmetrie der hexagonalen Packung klein ist, war in diesem Falle

der Effekt weniger deutlich. Da Gallium einen sehr niedrigen
Schmelzpunkt hat und sich die Schmelze leicht unterkiihlen lasst,

haben wir flussige Galliumquellen benutzt um die ungestorte Win-

kelverteilung zu messen21).

[

t

>

T

6 50 100 150 100 °C

Fig. 3.

Aufhebung der Schwachung in einer metallischen Indium - Pulverquelle durch

Schmelzen. Der Schwachungskoeffizient ist als Funktion der Temperatur auf-

getragen.

Ein ganz analoges Experiment wurde von Frauenfelder18) mit

Pb204 durchgefuhrt, welches in metallischem Thallium eingelagert
war.

Die unter a), b), c) beschriebenen Versuche beweisen das Vor-

handensein einer die Winkelkorrelation storenden elektrischen Qua¬

drupolwechselwirkung. Weitere Ergebnisse lassen sich ebenfalls

durch die Annahme einer elektrischen Quadrupolwechselwirkung
zwanglos erklaren:

d) Metallische Pulverquellen. Es ist aus Arbeiten von Aeppli et

al.2)3) und eigenen Experimenten bekannt, dass Doppelstrahlprapa-
rate, bei denen In111 in Silber oder Kupfer eingelagert wurde, unter

giinstigen Herstellungsbedingungen die ungestorte Winkelkorrela¬

tion ergeben, dass hingegen Praparate bei denen andere Substanzen

als Umgebungsmaterial dienten (In, Cd, Te, Sn, Au, Fe) immer eine

geschwachte Korrelation zeigen. Praparate, bei denen durch Elek-

trolyse das In111 in metallischem Tragermaterial eingelagert wird,

zeigen ahnliche Resultate35). Diese Ergebnisse lassen sich leicht

verstehen: In kubisch kristallisierenden Substanzen ergibt sich die

lo¬

gs-
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ungestorte Korrelation, falls die Inllx-Atome in Gitterpunkten
sitzen und die Kristallite geniigend gross sind, so dass Effekte der

Korngrenzen vernachlassigbar werden. In Substanzen, die mit

niedrigerer Symmetric kristallisieren, wird hingegen die Richtungs-
verteilung durch Quadrupolwechselwirkung gestort. Diese Annahme

wird gestiitzt durch die Tatsache, dass keine dieser metallischen

Quellen einen Schwachungskoeffizienten liefert, der kleiner als der

hard core ist.

e) Nichtmetallische Pulverquellen. Sowohl von uns, als auch von

anderen Autoren wurden verschiedene nichtmetallische Pulver¬

quellen untersucht2)27)34). Es zeigte sich, dass viele der nichtmetal-

lischen Quellen Anisotropien ergeben, die kleiner sind als die Mini-

malkorrelation Att\o, insbesondere findet Steffen34) fur verschie¬

dene chemische Verbindungen des Indiums nahezu Isotropic Aniso¬

tropien unterhalb der Minimalkorrelation sind jedoch mit der An¬

nahme stationarer Quadrupolwechselwirkung nicht vertraglich. Wir
haben deshalb die Schwachung einiger chemischer Verbindungen
neu gemessen, das Ergebnis ist in Tabelle 2 dargestellt. Das Resultat

Tabelli- 2.

Quellenmaterial
cxp

In2(S04), 0,194 ± 0,01

0,170

0,181

EnCI, 0,149

0,183

0,180

In(N03)3 0,136

0,147

ln20. 0,208

0,216

Minimalkorrelation 1/5 = 0,2000

ist, dass diese Praparate zwar alle eine starke Schwachung auf-

weisen, jedoch keine Isotropie zeigen. Dagegen liegen die Schwa¬

chungskoeffizienten der meisten Praparate unter dem hard core;

sie konnen daher nur durch eine instationare Wechselwirkung er-

klart werden. Als solche kommt in kristallinen Quellen die von

Frauenfelder17) vorgeschlagene Wechselwirkung der Kerne mit

der nach dem K-Einfang angeregten Hulle in Fragc. Wie wir in
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Abschnitt 6 dargestellt haben, sind die Entkoppelungsexpenmente
nicht im Widerspruch zu dieser Hypothese; eine weitere Evidenz

dafur, dass die magnetische I—J-Kopplung in manchen Fallen eine

Storung hervorruft, werden wir in Abschnitt 9 besprechen.

8. Instationarc Quadrupohvechselwirkunjj.

A. Einleitung.

Es ist vielfach beobachtet worden, dass fliissige Quellen, insbe-

sondere wasserige Losungen, nahezu die ungestorte Korrelation

zeigen.

Unsere Untersuchungen10) und gleichzeitig Experimente von

Steffen28) haben jedoch gezeigt, dass auch in flussigen Quellen

Schwachungen auftreten konnen. Die Ursache ist, dass in Fliissig-
keiten lokale Felder hoher Feldstarke auftreten. Unter dem Einfluss

der BROWNSchen Bewegung andern diese Felder standig Kichtung
und Betrag, die entsprechende Wechselwirkung ist instationar.

Abragam und Pound1) haben diese Art der Wechselwirkung unter-

sucht; da in flussigen Quellen keine Richtung ausgezeichnet ist, gilt
wiederum (4). Fur die zeitabhangigen bzw. integrierten Schwa-

chungskoeffizientcn finden die Autoren

G**{t)-e-^; G»= ^-- . (8) (9)
Dabei ist

5
'i ( <-Qn\2^62V\{ r

Hk+l)\4:l(l+l)-k(k+\)-l] nm

2

tc bedeutet die Relaxationszeit der Fliissigkeit, <(d2V/dz2)> das

mittlere Quadrat des Feldgradienten. Mit

^-<w»-[-.(T^)>.r

wird fiir I = 5/2 im Fall des Cd111

42 = 0,063 (2nAv)ire.

Diese Darstellung der Schwachungskoeffizienten gilt nur, wenn

2tt Avxc <^1 ist.
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B. Experimente.

a) Glyzerinquellen. Wir beschreiben im folgenden Experimente,
die zur Untersuchung der elektrischen Quadrupolwechselwirkung
in Fliissigkeiten durchgefiihrt wurden; insbesondere sollte die Ab-

hangigkeit des Wechselwirkungsparameters Xk von der Relaxations-

zeit tc untersucht werden. Als Quellen benutzten wir in Wasser-

Glyzerin-Mischungen gelostes InCl3.
Um die Ergebnisse auszuwerten machen wir zunacbst folgende

Annahmen:

1. Die Relaxationszeit re ist durch

gegeben. a ist eine fur das Medium charakteristische Lange (schein-
barer Molekiilradius), r\ die Viskositat des Mediums. rD ist die von

Dbbye14) eingefiihrte Relaxationszeit. Der Faktor 1/3 steht des-

halb, weil in den Ausdruck fiir die Quadrupolwechselwirkung
cos2 <p als charakteristische Funktion eingeht13).

2. Fiir die Temperaturabhangigkeit der Viskositat nehmen wir

einen Exponentialansatz an:

r, = A exp EnjkT. (12)

Dabei bedeutct Erj die Aktivierungsenergie.
2

3. Wir nehmen an, dass <{dW10z2)> fiir die Glyzerin-Wasser-
av

Gemische unabhangig von der Konzentration ist.

In einem ersten Experiment variieren wir die Konzentration des

Glyzerin-Wasser-Gemisches und damit die Relaxationszeit. Wir

fiihren

a2 = A2 ry = 0,063 (2 n Av)2 rc Ty (13)

ein und erhalten fiir unendlich grosse Auflosungszeit

G22 = ——.
l + o2

WTir haben die Schwachungsfaktoren G22 fiir verschiedene Konzen-

trationen derMischung gemessen und daraus unter Beriicksichtigung
der endlichen Auflosungszeit des Koinzidenzverstarkers a2 berech-

net. Es zeigte sich, dass innerhalb der Fehlergrenzen ajrc konstant

ist. Die Relaxationszeit wurdo aus der Viskositat der Mischung und
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aus einem mittleren Molekiilradius berechnet. Den mittleren Mole-

kiilradius haben wir mit Hilfe der Formel

0, =
N(i]yz fflG1yz + *"

Wass gWasa

-^Glyz + iVWass

bestimmt, wo NGlyz und IVWas9 die Anzahl der Glyzerin- bzw. Wasser-

molekiile in der Losung bedeuten; ffl(jiyZ und aWags sind die schein-

baren Molektilradien des Glyzerins und des Wassers. Aus <r2 und

der so berechneten Relaxationszeit erhalten wir fur die Frequenz
der Wechselwirkung Av •= 450 Mhz. Die auf Grund von (11) und

01 i 1
= r-^-'i

0,01 0,1 1,0 10 Poise

Fig. 4.

InCl3 gelost in Glyzerin-Wasser-Gemischen verschiedener Konzentration. Der

Schwachungskoeffizient ist als Funktion der Viskositat der Misohung aufgetragen.

Annahme 3. berechnete Kurve in Fig. 4 gibt das Ergebnis
der Versuche in befriedigender Weise wieder. Die Konstanz von

2

<(d2Vldz2)> kann man mit der Annahme deuten, dass sich die
'
av

In+-Ionen mit einer Hydratationshiille umgeben, welche unab-

hangig von der Konzentration ist. Dies scheint plausibel, da die

Anzahl der OH-Grappen je cm3 fur Wasser und Glyzerin nahezu

gleich ist (Glyzerin 2,5-1022 cm-3, Wasser 3,3-1022 cm-3).
In einem zweiten Experiment haben wir InCl3 in einer konstanten

Glyzerin(75%)-Wasser(25%)-Mischung gelost und die Temperatur
zwischen —5°C und +145° G varriiert. Die Messung ergab eine

starke Abhangigkeit von a2 von der Temperatur. Zur Auswertung
fuhren wir (11) und (12) in (13) ein:

(x2 = 0,063 (2 n A v)2 t^- -4|f • A -^ exp E^/kT . (14)

Wir haben in Fig. 5 die experimentell erhaltenen Werte von a2 als

Funktion von 1/T aufgetragen. Unterhalb 5°C ist 2tc Avrc nicht
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mehr klein gegen die Einheit; dies erklart das abweichende Verhalten

der oyWerte bei niedrigen Temperaturen. Aus den Punkten T>5° C

wurde der Exponent der e-Funktion bestimmt und E^/fe = 2870 Grad

erhalten. Gemass (11) sollte die Temperaturabhangigkeit von rc

und y\ durch die gleiche Exponontialfunktion beschrieben werden,

da log 1/T<^Etj/kT ist. Man entnimmt jedoch aus Landolt-

Bobnstein30) fur die Zahigkeit r\
= 5.10-7 exp 4070/T. Wir deuten

diese Abweichung durch die Annahme, dass bei Erwarmen die Re¬

laxation der Hydratationshulle nicht mehr durch die Viskositat

allein bestimmt ist, sondorn dass sich ein Mechanismus kleinerer

Aktivierungsenergie uberlagert, z. B. ein Umklappen der OH-

Gruppen in der Hydratationshulle. Da ein solcher Mechanismus

auch bei konstanter Temperatur wirksam sein muss, folgt, dass der

Wert fur Av hochstens der Grossenordnung nach richtig sein kann.

2H

ID¬

S'

2-

1-

Q5-

02-

0J

X
1000

2.5 3D 35 4J0

Fig. 5.

InCl3 gelost in einer Glyzerin(75%)-Wasser(25%)-Misohung. Der Schwachungs-

parameter cr2 = A2Tjy ist als Funktion von 1/T dargestellt.

Wir bemerken, dass die von Abragam und Pound1) entwickelte

Theorie der Quadrupolwechselwirkung in Flussigkeiten die Ergeb-
nisse der Experimente erklaren kann, dass jedoch der Ansatz (11)
fur die Relaxationszeit den Tatsachen nur teilweise gerecht wird.

b) Losungen und Schmelzen. Es hat sich gezeigt, dass polykristal-
line nichtmetallische Pulverquellen wegen elektrischer Quadrupol¬

wechselwirkung stark gestorte Winkelverteilungen zeigen. Bringt
man jedoch die genannten Substanzen in wasserige Losungen, so

erhalt man oft eine fast ungestorte Korrelation, da in wasserigen

Losungen rc so klein ist, dass die instationare Wechselwirkung keine

starke Schwachung hervorrufen kann. In metallischen Schmelzen

ist rc ebenfalls kurz und uberdies sind die elektrischen Felder klein.

Flussige metallische Quellen eignen sich deshalb gut fur die Messung
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der ungestorten Winkelkorrelation. Da in solchen Quellen viele

Metallelektronen vorhanden sind, darf man annehmen, dass auch

die Wechselwirkung mit der angeregten Elektronenhiille auf ein

Minimum reduziert wird. Der im vorigen Abschnitt beschriebene

Schmelzversuch mit einer metallischen Indium-Pulverquelle ist

unter diesem Gesichtspunkt zu deuten.

9. Delaycxperimentc.

Bei den in den vorigen Abschnitten beschriebenen Experimenten
wurde ein Koinzidenzverstarker beniitzt, dessen Auflosungszeit
tk= 3.10-7 sec betrug, also etwa das Zweieinhalbfache der Lebens-

dauer des Kerns im mittleren Niveau der Kaskade. Aus den experi-
mentell bestimmten Werten der Schwachungskoeffizienten

G*»p = / G" (t) e-^xatl J e-^ydt

u
' b

haben wir durch Rechnung den durch (5) definierten Schwachungs-
faktor erhalten.

Es ist aber ganz offensichtlich, dass der durch (5) definierte

Schwachungskoeffizient nur beschrankte Auskunft iiber die vorhan-

dene Wechselwirkung geben kann. Liegt aus dem Experiment ein

einziger Wert Gkk vor, so kann man im allgemeinen iiber den Cha-

rakter der Funktion Gkk(t), d. h. iiber den Typ der vorliegenden
Wechselwirkung iiberhaupt keine Aussagen machen. Grundsatzlich

folgt aus den integrierten Schwachungskoeffizienten nur dann eine

genaue Kenntnis der Wechselwirkung, wenn es moglich ist, einen

fur den Einfluss der Wechselwirkung auf die Richtungskorrelation
charakteristischen Parameter zu variieren. Bei der Durchfiihrung
des oben skizzierten Einkristallexperimentes wurde ein geometri-
scher Parameter variiert und deshalb konnte der Typ der Wechsel¬

wirkung genau analysiert werden; bei der Bestimmung des magne-

tischen Momentes des Zustandes B der Kaskade haben Abppli et

al.4) die Starke der Wechselwirkung durch Verandern des Magnet-
feldes variieren konnen.

Liegt jedoch — was meistens der Fall sein wird — eine Quelle vor,

welche eine Storung unbekannter Herkunft zeigt und in der keine

Richtung des Raumes ausgezeichnet ist (Pulverquelle), so gestattet
die Kenntnis des integrierten Schwachungskoeffizienten keine Ana¬

lyse der Schwachung.
Die einzige Moglichkeit, in einem solchen Falle genaue Informa¬

tion iiber den Wechselwirkungstyp zu bekommen, ist die Durch-
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fiihrung eines Delayexperimentes. Unter einem Delayexperiment
verstehen wir ein Experiment, bei dem ausschliesslich Koinzidenzen

zwischen solchen Quanten registriert werden, die von Kernen vor-

gegebener Lebensdauer im mittleren Zustand emittiert werden. Die

ideale Apparatur fur ein solches Delayexperiment ist eine Koinzi-

denzschaltung mit einer Delayline in einem Kanal und mit einer

Auflosungszeit xR, die klein ist gegen die Verzogerungszeit xD. Be-

deutet AE die Energie der storenden Wechselwirkung, so soil rD

von der Grossenordnung %jAE sein.

Fiihrt man mit dieser Apparatur ein Richtungskorrelations-
experiment durch, so wird man nur Koinzidenzen von solchen

Kernen registrieren, die wahrend der Zeit rD im Zustand B gelebt
haben. Die Messung der Schwachungskoeffizienten als Funktion

der Delayzeit liefert also gerade die gewunschte Funktion Gkk(Tj)),
die die Wechselwirkung eindeutig charakterisiert.

Fig. 6.

(a) Theoretische Schwachungskoeffizienten fiir stationare und instationare Quadru-

polwechselwirkung. G22 ist fiir / = 5/2 gegen unD aufgetragen. t„ i^> t/; .

(6) Wie (a), jedoch fiir corR
=-

wtv = ttI2.

Delayexperimente sind aus zwei Griinden schwierig durch zu-

ftihren:

1. Wegen der mit e~t'Ty abnehmenden Anzahl der Kerne im Zu¬

stand B nimmt fiir grosse Delayzeiten rD die Zahl der wahren

Koinzidenzen rasch ab, wahrend die Zahl der zufalligen Koinzi¬

denzen konstant bleibt. Damit man uberhaupt innerhalb verntinf-
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tiger Messzeiten Resultate erzielen kann, muss man deshalb stark

von der idealen Anordnung abweichen und zulassen, dass rR ~ rD

wird. Daraus resultiert eine starke Verschmierung, die rechnerisch

korrigiert werden muss.

2. Zur Durchfiihrung der Experimente benotigt man eine Appa¬
ratus deren elektronischer Teil ausserordentlich rasch arbeiten

muss. Um saubere Delayexperimente zu machen bei Verzogerungs-
zeiten von der Grossenordnung 10-7 sec, sollten die Verstarker

Anstiegszeiten von hochstens 10~8 sec haben, damit die Delayzeit
geniigend scharf definiert ist.

Eine Anwendung der Delayexperimente ware z. B. die Demon¬

stration des grundsatzlichen Unterschiedes zwischen der statio-

naren und der instationaren Wechselwirkung in Pulverquellen. Fiir

1.0'

Q5-

I—•
W-.

i~-l

^4~>'
+'

0.5 1,0 2,5 ao
x

1,5 2,0

Kg. 7.

Ergebnis des Delayexperimentes mitgestorten Quellen. (r22 alsFunktion vonT^/r^.
Kurve a: Instationare Quadrupolwechselwirkung,

InCl3 in Glyzerin-Wasser-Gemisoh.
Kurve fS: Stationare Quadrupolwechselwirkung.

Metallische Indium-Pulverquelle.

den Fall instationarer Wechselwirkung nehmen die Schwachungs-
koeffizienten mit zunehmender Delayzeit monoton gegen Null ab,
wahrend bei stationarer Wechselwirkung die Schwachungskoeffi-
zienten periodische Funktionen der Delayzeit werden. In Fig. 6 a

ist der theoretisch zu erwartende Verlauf der Funktion G22(co-t7))
fiir stationare und instationare Wechselwirkung aufgetragen, wobei

rR <^ rD vorausgesetzt ist. Der bei endlicher Auflosungszeit auf-

tretende Verschmierungseffekt ist in Fig. 6 b dargestellt.
Wegen der angedeuteten Schwierigkeiten haben wir keine quan¬

titative Ubereinstimmung unserer Experimente mit der Theorie

gefunden. Qualitativ ist die monoton zunehmende Schwachung fiir

instationare Wechselwirkung und eine Andeutung der Periodizitat

bei stationarer Wechselwirkung beobachtet worden (Fig. 7).
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Eine typische und zugleich die wichtigste Anwendung der Delay-
experimente ist die Untersuchung der Frage, ob eine gemessene

Winkelverteilung durch Wechselwirkung des Kerns mit ausseren

Feldern gestort ist oder nicht. Es ist leicht einzusehen, dass, was

immer die spezifische Art der Wechselwirkung sein moge, die

Schwachungskoeffizienten stark von t abhangen. Der einzige Fall

zeitunabhangiger Schwachungsfaktoren ist derjenige verschwin-

dender Wechselwirkung. Findet man also in einem Experiment
zeitunabhangige Schwachungsfaktoren, so kann man sicher sein,
dass die gemessene Winkelverteilung ungestort ist. Wir haben diese

Anwendung des Delayexperimentes mit Quellen durchgefuhrt, von

denen angenommen werden konnte, dass sie nur extrem kleine Sto-

rungen aufweisen. Wir haben gefunden, dass InCl3 in wasseriger
Losung und Indiummetall in flussigem Gallium eingelagert tatsach-

-0.1B

-air

-Q16

-are

-aw

-0.13

-0.12- , , , , , , -

y
0 05 10 1,5 2fl 25 ''//

Fig. 8.

An als Funktion der Delayzeit:
Kurve a: Metallisches Indium in flussigem Gallium,

Mittelwert A22 = - 0,171. Mittelwert aller Messungen A22 = - 0,170.

Kurve /S: InCl3 in wasseriger Losung.
Mittelwert A22 — - 0,164. Mittelwert aller Messungen A22 — - 0,158.

lich zeitunabhangige Schwachungskoeffizienten ergeben (vgl.Fig.8).
Daraus wiirde zunachst unmittelbar folgen, dass die gemessene
Korrelation in beiden Fallen ungestort ist. Dies ist jedoch nicht

moglich, da die Anisotropie in den beiden Fallen etwas verschiedene

Werte annimmt {A22 (Galliumquelle) = — 0,170, ^^(InClg) =

— 0,158). Diesen Widerspruch erklaren wir dureh die Annahme

einer ausserordentlich rasch abklingenden, jedoch sehr starken

Wechselwirkung, hervorgerufen durch die nach dem X-Einfang an-

geregte Hulle (Hypothese vonFEAUENPELDBR17)). Ist dieAbkling-
zeit einer solchen Wechselwirkung klein gegen die von uns ver-

wendete Delayzeit, so kann sie in unserem Experiment nicht erfasst

werden. Experimente von Frasbr und Milton20) mit einer bedeu-

fn tn flussigem Saliium

bHbpi^:,
• In in Wasser

Tn/
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tend schneller arbeitenden Koinzidenzapparatur deuten darauf bin,

dass bei xD < 2.10-8 sec die Anisotropie einer InCl3- Quelle grosser

ist als der konstante Wert fur rD > 2.1Ch8 sec. Der Unterschied

zwischen der Galliumquelle und der InCl3- Quelle erklart sich zwang-

los in der von Frauenfeldkr vorgeschlagenen Weise. Bei der

Durchfiihrung des Versuches kam uns zu Hilfe, dass der Einfluss

der Verschmierung, die aus der endlichen Auflosungszoit der Koin-

zidenzschaltung und der endlichen Anstiegszeit der Verstarker rc-

sultiert, verschwindet, falls die Schwachungskoeffizienten nicht von

der Zeit abhangen. Es zeigt sich also, dass es auch mit weniger
anspruchsvollen Apparaturen moglich ist durch ein Delayexperi-
ment eine grobe Prtifung auf Storeffekte durchzuftihren. Es ist

jedoch deutlich zu bemerken, dass sclmell abklingende Storungen
existieren konnen, deren Einfluss mit den ublichen Koinzidienz-

anordnungen nicht entdeckt wiirde.

Eine weitere interessante Anwendung eines verzogerten Koinzi-

denzexperimentes ist die Untersuchung solcher Quellen, die Aniso-

tropien unter dem hard core zeigen34). Wie wir oben festgestellt
haben, kann im Falle der stationaren Quadrupolwechselwirkung in

polykristallinen Quellen auch fur beliebig grosse Wechselwirkung
die Anisotropie nicht vollig zerstort werden, sondern es wird der

Wert der Minimalkorrelation erreicht. Der Grenzwert des Schwa¬

chungskoeffizienten ist z. B. fur Cd111 G22 = 1/5. Die elektrische

Quadrupolwechselwirkung kann somit die beobachtete Winkelver-

teilung nicht erklaren. Nur cine Untersuchung mit verzogerten
Koinzidenzen wird genaue Aussagen iiber den Charakter der in

diesen Fallen vorliegenden Wechselwirkung liefern. Wir vermuten,

dass die unter dem hard core liegenden Werte der Anisotropie
auf instationare Wechselwirkung mit der durch den iT-Einfang
angeregten Hullo zuruckzufuhren sind.

10. Sehlussi'olfleruiigen.

Zu Beginn der Arbeit hatten wir uns die Aufgabe gestellt, zu

entscheiden, ob die beobachteten Storungen der Winkelkorrelation

der Cd1;11-Kaskade mit der Hypothese der magnetischen I—J-

Kopplung nach Frauenfelder17) erklart werden konnen, oder ob

die Annahme der elektrischen Kernquadrupolwechselwirkung nach

Heer28) die Beobachtungen zu erklaren gestattet. Als Resultat

unserer Arbeit haben wir gefunden, dass die elektrische Quadrupol¬
wechselwirkung im allgemeinen stark iiberwiegt. Insbesondere das

Einkristallexperiment und die ausgepragte Temperaturabhangig-
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keit rnetallischer Pulverquellen lassen sich quantitativ mit der

Theorie der olektrischen Quadrupolweohselwirkung erfassen. Auch

die Experimente mit fliissigen Quellen stehen im Einklang mit der

Theorie der elektrischen Quadrupolweohselwirkung in Fliissigkeiten
nach Abragam und Pound1). Die Ubereinstimmung von Theorie

und Experiment ist jedoch in diesem Falle nicht vollstandig: 1. Es

ergibt sich eino andero Temperaturabhangigkeit des Effekts als das

verwendete Modell der Fliissigkeit voraussagt. 2. Die den Experi-
menten angepasste Funktion G22(f]) (Fig. 4) ergibt fur Wasser bei

Zimmertemperatur (25° C, rjHM
= 0,894 Centipoise) einen Schwa-

chungsfaktor G22 = 0,87. Dies steht im Widerspruch mit den Mes-

sungen des magnetischen Momentes7) und mit dem Ergebnis des

Delayexperimentes. Man muss daraus schliessen, dass eine Extra-

polation von (13) fur reines Wasser nicht gestattet ist. solange man

< (dWjdz2) > als konstant annimmt. Diese Abweichungen scheinen
av

°

uns jedoch nicht grundsatzlicher Natur zu sein, sie zeigen vielmehr,
dass das zur Ausdeutung der Experimente beniitzte Modell der

Fliissigkeiten eine allzu grobe Annaherung der Wirklichkeit darstellt.

Die Experimente zur Entkoppelung der magnetischen i"—J-

Kopplung ergaben, dass diese Kopplung in einigen Fallen vorhan-

den zu sein scheint, jedoch klein sein muss. Die Delayexperimente
ergaben einen Hinweis auf den Einfluss der magnetischen Wechsel-

wirkung mit der Hiille im Falle der InCl3-Quellen. Eine genaue

Untersuchung erfordert eine sehr rasch arbeitende Delayapparatur,
welche uns nicht zur Vefiigung stand. Deshalb musste auf ein wei-

teres Studium dieser Wechselwirkung verzichtet werden.

Die Beeinflussung der Winkelkorrelation durch kernfremde Fel-

der ist — soweit man nicht auf die Bestimmung der elektrischen

oder magnetischen Momente angeregter Zustande abzielt — als un-

erwiinschte Storung bei kernspektroskopischen Untersuchungen
anzusehen. Daher war die Frage nach Methoden zur Herstellung
ungestorter Quellen eine weitere Aufgabe. Es hat sich indessen ge-

zeigt, dass es im allgemeincn schwierig ist, ganzlich ungestorte
Quellen herzustellen. Dagegen lassen sich Methoden angeben, mit

denen man audi bei Anwesenheit von Storungen die Koeffizienten

Ak]. der ungestorten Korrelation erhalten kann. Wir haben einige
Methoden in Tabelle 8 zusammengestellt. Voraussetzung fur alle

angefiihrten Beispiele ist die Verwendung diamagnetischer Sub-

stanzen als Quellenmaterial, weil dadurch der Einfluss eines even-

tuell vorhandenen magnetischen Moments der Hiille ausgeschaltet
wird. Storungen durch den vorhergehenden Kernzerfall (K-Einfang
usw.) sind natiirlich immer moglich und konnen nicht vermieden
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werden. Die Tabelle erhebt nicht den Anspruch, vollstandig zu sein,
es mogen noch andere experimentelle Anordnungen geeignet sein.

Wieweit die angefiihrten Beispiele tatsachlich die Bestimmung der

A;^ mit befriedigender Genauigkeit gestatten, hangt von dem spe-
ziellen Fall ab und lasst sich nicht allgemein sagen.

Die beiden ersten in der Tabelle angefiihrten Beispiele beruhen

darauf, direkt die Koeffizienten Akk zu messen (Gkk = 1), in diesem

Palle ist es unerlasslich, sich mit einem Delayexperiment nach

Abschnitt 9 davon zu uberzeugen, dass tatsachlich keine Stoning
existiert. Hierbei ist wiederum zu beachten, dass kurzlebige Sto-

rungen nur bei sehr genauen Delayexperimenten mit kurzen Delay-

zeiten beobachtet werden. Dies bedingt einen erheblichen experi-
mentellen Aufwand.

Die Kaskade des Cd111 bot uns Gelegenheit, die Storungen der

Winkelkorrelation durch kernfremde Felder zu studieren. Auch

andere Autoren haben das Cd111 benutzt, um Schwachungserschei-
nungen zu untersuchen, und man ist heute weitgehend iiber die

Schwierigkeiten orientiert, die bei Richtungskorrelationsmessungen
auftreten konnen. Dies wird es in Zukunft erleichtern, Richtungs-
korrelationsexperimente fiir kernspektroskopische Forschungen in

starkerem Masse als bisher heranzuziehen.

Meinem verehrten Lehrer, Herrn Prof. Dr. P. Scherrer, mbchte

ich fiir seine Unterstiitzung und sein forderndes Interesse an dieser

Arbeit herzlich danken.

Ferner danke ich den Herren P. Dbbrunner und F. Hanni fiir

ihre Mitarbeit bei den Experimenten, den Herren Dr. H. Schneider,
Dr. M. Sempert und M. Martin fiir die vielen mit dem Cyclotron
ausgefiihrten Bestrahlungen und den Herren F. Gimmi und

R. Rxjetschi fiir Diskussionen und Mithilfe bei den Messungen.
Herzlichen Dank schulde ich den Herren K. Alder und Dr. T. B.

Novby und insbesondere Herrn Dr. E. Hbbr fiir freundschaftliche

Zusammenarbeit.
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