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The nuclear g-factor of the 2:083 MeV-state of Ce'4? has been determined as:
g=1114 004

This value suggests the interpretation of the level as the {(g7/2, d5/2), two proton
shell model configuration.

The investigation implies an integral measurement as well as a time dependent
differential measurement (spin rotation method) of the rotation of the 329 keV—
487 keV ypy-angular correlation in strong external magnetic fields. Liquid sources
of lanthanum nitrate solved in 3n HNO,; were used in these experiments. Some
cerium (IV)nitrate was added to make sure that the 4/-electronic shell remained
empty after the f~-decay. This prevented paramagnetic effects.

Additional runs were performed without adding cerium (IV)nitrate and finally
by using liquid sources of lanthanum chloride solved in 2n HCI with some iron (II)-
chloride added. It was expected that the Fe** ions would reduce the primarily
formed Ce**** ions into the Cet*+ state. The Ce*** shell is paramagnetic and en-
larges the effective magnetic field at the position of the nucleus by about 369%,. As
no definitely faster rotation could be observed, one has to conclude that the ion

reaction
Cettt+ L Fett =5 Cettt |- Fettt

takes more than about 1078%s.
The half life of the 2:083 MeV state has been redeterminded as

Ty= (341 £ 0:04) - 107s.

Differential measurements of the angular correlation of the 329 keV—487 keV cas-
cade as a function of the time delay showed that perturbations by internal fields
were very small. The coefficients 4, and 4, of the angular correlation and the
attenuation parameter 4, were determined from measurements with sources of
the first type as:
Ay = — 0105 £ 0-003 Ay= — 00014+ 0002
and
Ay = {00065 4- 0:0040) - 10° s1= (0:032 -+ 0:020) - 4

A comparison with the theoretical coefficients of a (3- 4- 2)-cascade shows that the
multipolarity of the 329 keV radiation is a mixture of 99:-83% M1 and (0-17 & 0-03)
% E2.
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1. Einfiihrung

Cer 140 ist ein gerade-gerade-Kern mit einer magischen Neutronen-
zahl (N=82). Er gehodrt deshalb zu den sphirischen Kernen, und das
erste angeregte Niveau ist ein 2-4--Vibrationsniveau. Es liegt bei
1,506 MeV (s. Fig. 1). Die Anregungsenergien der 2---Vibrationsniveaus
des Ce'0 und aller benachbarten gerade-gerade-Kerne mit N=_82 von
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Fig. 1. Zerfallsschema des Lanthan 140

Fig. 2. Lage der 2 +-Vibrations-Niveaus und der tiefsten Zwei-Protonen-Terme der gg-Kerne mit der magi-

schen Neutronenzahl N = 82 nach Berechnungen von KissLinGer und Sorensen!, Die dick eingetragenen

Punkte sind die experimentell bekannten Daten fiir die 2 4--Vibrations-Niveaus sowie fiir die tiefsten
angeregten Niveaus von Cer 140

Tel2t bis GA¥6 wurden von KIssLINGER und SorENSEN! theoretisch
berechnet unter Verwendung der Paarungskorrelationen. Fir den
Paarungsparameter G=23/4

stimmen die berechneten Anregungsenergien gut mit den beobachteten
Werten tiberein (s. Fig. 2).

Wegen der besonders groBen Bindungsenergie der abgeschlossenen
Neutronenschale miissen die Niveaus dicht oberhalb der 2-+-Vibrations-

1 KI1SSLINGER, L. S., and R. A. SOoRENSEN: Mat. Fys. Medd. Dan. Vid. Selsk 32,
No. 9 (1960).
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anregung ausschlieBlich Zwei-Protonen-Anregungen sein. Nach den
Berechnungen von KissLINGER und SoRENSEN' kommen beim Cel4® nur
Konfigurationen von Protonen aus der g 7/2- und der 4 5/2-Schale in Frage.

Die tiefsten Niveaus des Ce'® werden im §~Zerfall des La'? (40 h)
erreicht. Das Zerfallsschema ist schon lange bekannt (s. Fig. 1). Kiirzlich
wurde von CURRIE? gefunden, daB3 das 4---Niveau bei 2,083 MeV eine
Halbwertszeit von 3,44 - 107 s hat. Das 4-+-Niveau zerfillt durch einen
»-Ubergang auf das 2+-Vibrationsniveau. Die geringe Ubergangswahr-
scheinlichkeit liefert einen Hinweis dafiir, daf beide Niveaus eine sehr
verschiedene Struktur haben miissen. Die beobachtete lange Lebens-
dauer ist damit ein Argument fiir die Interpretation als Zweiteilchen-
Anregung. Mit Sicherheit schlieBt sie die Interpretation als Zweiphono-
nen-Anregung aus; auberdem erwartet man die Zweiphononen-Anregung
erst bei wesentlich héheren Energien.

Die Anregungsenergie des 4---Niveaus liegt gerade zwischen den
Werten, die KissLINGER und SoRENSEN! fiir die (g 7/2)2- und (45/2)2-Kon-
figurationen fiir Cel4® berechneten (s. Fig. 2). Am wahrscheinlichsten
erscheint deshalb die Erklarung des Niveaus als (g7/2, 45/2),-Konfigu-
ration. Die Energieunterschiede zu den theoretischen Werten der
(g7/2, 87/2)s~ und der (d5/2, d5/2),-Konfiguration sind allerdings so
gering, dall man diese Méglichkeiten nicht sicher ausschliefen kann.
Eine theoretische Berechnung der g-Faktoren nach dem f7-Kopplungs-
schema ergibt fiir diese drei moglichen Konfigurationen erheblich
voneinander abweichende Werte. Wenn man von den Schmidt-Werten
fur die g-Faktoren der FEinzelteilchen ausgeht, erhilt man fir die

Konfigurationen: (0712, 8712)s: g—- 0,49
(87/2,d5/2),: g=+0,95
(@5/2,d5/2)4: g=+1,91.

Es erscheint lohnend, durch eine experimentelle Untersuchung des g-
Faktors zu versuchen, zwischen diesen drei Fillen eine Entscheidung
zu treffen.

Der g-Faktor 18t sich durch eine Messung der Rotation der 320keV—
487 keV-Winkelkorrelation in duBeren Magnetfeldern bestimmen. Fol-
gende Umstédnde erschweren diese Untersuchung:

Einmal storen starke Beimischungen prompter Kaskaden. Eine
genaue Analyse dieser Beimischungen ist schwierig.

Dann sollte das effektive Magnetfeld am Kernort durch den Para-
magnetismus der Atombhiille des Cers um etwa 36% ** erhéht sein. Die

2 Currig, W.M.: Nuclear Phys. 32, 574 (1962).
3 MannNING, G., and J.D. RogErs: Nuclear Phys. 15, 166 (1960).
4 DonNER, W.: Diplomarbeit Hamburg 1960.
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theoretisch berechnete Korrektur fiir den Paramagnetismus ist jedoch
nur dann zuverldssig, wenn nach dem g~-Zerfall des Lanthans die Atom-
hiille des Tochterkerns den Grundzustand des Ce*** in einer Zeit erreicht,
die klein ist gegeniiber der Lebensdauer des 44--Niveaus.

Eine Untersuchung der stérenden Kaskaden ergab, daB beim iiblichen
Verfahren der Analyse der Koinzidenzspektren erhebliche systematische
Fehler auftreten kénnen. Wir konnten diese Schwierigkeit umgehen,
indem wir folgendes Verfahren anwendeten: Wir beobachteten die
Beeinflussung der integralen Winkelkorrelation der gemischten Kaskade
durch ein schwaches und ein sehr starkes Magnetfeld. Es gelingt dann
durch einen Mehrparameterangleich den g-Faktor zu bestimmen, ohne
den prozentualen Anteil der prompten Beimischung zu kennen.

Eine nidhere Priifung der zu erwartenden Effekte des Paramagnetis-
mus ergab folgende interessante Konsequenzen: Der Paramagnetismus
wird wie bei den tibrigen Seltenen Erden durch die unvollstidndig auf-
gefiillte 4 f-Elektronenschale hervorgerufen. Die Atombhiille des neutralen
Cers wie die des dreiwertigen Ions enthilt ein Elektron in der 4 f-Schale.
Das radioaktive Mutterisotop Lal4® hat dagegen als erstes Element der
Seltenen Erden eine unbesetzte 4f-Schale und ist deshalb nicht para-
magnetisch. Verwendet man als radioaktive Quelle La***-Ionen in
walBriger Losung, so wird nach dem §--Zerfall primidr die Atomhiille
eines vierfach ionisierten Cers mit ebenfalls unbesetzter 4f-Schale ent-
stehen; denn das vom Kern emittierte §~-Teilchen durchdringt die eigene
Atombhiille mit groBer Wahrscheinlichkeit ohne weitere Ionisierung. Aus
der Chemie ist bekannt, daB stabile Verbindungen des vierwertigen
Cers existieren, und durch Suszeptibilititsmessungen® wurde nachge-
wiesen, daf3 das vierwertige Cer nicht paramagnetisch ist, d.h. daB in
der Vierwertigkeitsstufe die 4/-Elektronenschale tatsichlich leer ist. Cer
ist das einzige Element der Seltenen Erden, bei dem das vierwertige
Ton auch in wiBrigen Losungen stabil ist, vorausgesetzt, daB hinreichend
starke Oxydationsmittel wie Salpetersdure oder Schwefelsdure anwesend
sind. Eine zuverlissige Messung des g-Faktors ohne Stérung durch
Paramagnetismus sollte deshalb in der Weise méglich sein, dall man
fliissige Quellen von La*** in salpetersaurer Losung verwendet. Um
die Unsicherheit des chemischen Verhaltens der beim radioaktiven Zer-
fall entstehenden unwigbaren Mengen an Ce**** zu vermeiden, gibt man
inaktives Cer in Form von Ce****-Ionen zu.

Dann 148t sich ein weiteres interessantes Experiment zur Unter-
suchung von Ionenreaktionsgeschwindigkeiten durchfiihren: Verwendet
man die Lanthanquelle in reduzierenden Losungen, wie z.B. Eisen(II)-
salzlgsung, so wird das primédr gebildete Ce**** zum Ce*** reduziert.

5 Handbook of Chemistry and Physics, 43 edit., p.2685. Cleveland: The
Chemical Rubber Publishing Co. 1961/62.
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Auf Grund des Paramagnetismus erh6ht, sich die Larmorprizessions-
frequenz um 36%. Dieser Effekt wiirde sich bei integraler Messung
beobachten lassen, wenn der Reduktionsmechanismus in einer Zeit
ablduft, die klein ist gegeniiber der Lebensdauer des 4--Niveaus von
3,44 - 107?s. Bei differentieller Messung der Rotation der Winkelkor-
relation (Spinrotationsmethode®) wiirde sich der zeitliche Ablauf des
Reduktionsprozesses bis zu Zeiten von etwa 1078 s verfolgen lassen.

2. Differentielle Messung der Winkelkorrelation
der 329 keV—487 keV-Kaskade als Funktion der Verzégerungszeit

Die Winkelkorrelation der 329 keV—487 keV-Kaskade wurde von
KeLry und WiepeNBECK? durch eine integrale Messung zu

W(0) =1— (0,103 4 0,006) - B+ (0,02491-0,008) - B,

bestimmt. Die Koeffizienten 329 keV

sind nicht sehr sicher, da | o7k
die erhebliche Korrektur
fir die Beimischung der
487 keV—1596 keV-Kaskade
mit systematischen Fehlern 76 keV

behaftet sein kann. Die Ko- #*

effizienten sind auch nicht ikt
gut mit der Spinfolge (3-4-2) ¢

der Niveaus vertriglich. Bei §

der damaligen Untersuchung §

war die Lebensdauer des §

mittleren Niveaus noch nicht

bekannt. Sie wurde von

CURRIE? zu o

T,=(3,44--0,06)-107 s

bestimmt.

Wir haben die Messung
der Lebensdauer wiederholt. Impulshite

Als  Detektoren verwende- Fig. 3. Impulshhen-Spektrum des Lanthan 140, aufgenom-

ten wir 1%” X 4" NaJ (Tl)_ men mit einem 1}’* x 1’ NaJ (T1)Szintillationskristall. Unter
Szinti lati kri . dem Spektrum ist die Einstellung der Einkanaldiskriminato-
zintillationskristalle. Flg -3 ren auf die Photolinien bei 329keV und 487 keV eingetragen

zeigt das Impulshéhenspek-
trum eines unserer Lal4-Priparate und die Einstellung der Einkanal-
diskriminatoren auf die beiden Photolinien. Das Zeitspektrum der

8 MartHias, E., and T. Linpgvist: Nuclear Instr. and Methods 13, 356 (1961).
7 Kerry, W.H., and M.L. WIEDENBECK: Phys. Rev. 102, 1130 (1956).
Z. Physik. Bd. 173 14
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Koinzidenzen wurde mit Hilfe eines schnellen Zeit-Impulshshen-Kon-
verters auf einen Vielkanaldiskriminator gegeben. Das Resultat der
Messung ist in Fig. 4 wiedergegeben. Die Auswertung ergibt
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Fig. 4. Zeitspektrum der Koinzidenzen zwischen den
y-Ubergingen von 329 keV und 487 keV. Zur Bestimmung
der Lebensdauer wurde nur der exponentielle Abfall zwi-
schen den beiden Pfeilen ausgewertet. Oberhalb dieses
Gebiets ist die Kurve durch prompte Beimischungen
deformiert. AuBerdem endet dort der Linearititsbereich

des Zeit-Impulshthen-Konverters

T,=(3,4140,04)-107s

in guter Ubereinstimmung mit
dem Wert von CURRIEZ

Wir haben dann mit der
gleichen Anordnung eine dif-
ferentielle Messung der Win-
kelkorrelation als Funktion
der Verzogerungszeit durch-
gefithrt. Als Quelle verwen-
deten wir eine Lésung von
Lanthan-Nitrat in 3n Sal-
petersdure unter Zugabe von
Cer(IV)nitrat. Wir beschrink-
ten die Messung auf die drei
Winkel 90°, 135° und 180° und
berechneten fiir jeden Kanal
aus den gemessenen drei Ko-
inzidenzzdhlraten die Winkel-
korrelationskoeffizienten 4,(¢,)
und 4,(¢,). Das Ergebnis ist
in Fig. 5a dargestellt.

Die A,-Koeffizienten sind
negativ. Bei kleinen Verzo-
gerungen £, werden die Ko-
effizienten durch das positive
A, der prompten 487 keV—
1506 keV-Beimischung redu-
ziert. Fir groBere ¢, ver-

lduft A, (#,) fast horizontal; d.h. die Abschwichung der Winkel-
korrelation durch innere Felder mufl sehr klein sein.

Der Angleich der Funktion

Ay(t)=d, - ot
an die MeBpunkte mit £,223,7 - 107 s ergab

Ay =— 0,105 40,003 %;

Ay = {(0,0005 +-0,0040) - 10°s™
= (0,032 --0,020) 2,

wo A die Zerfallskonstante des mittleren Niveaus ist.

* Dieser Wert ist fiir die endlichen Offnungswinkel der Detektoren korrigiert.
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Der Koeffizient 4, ist so

209

I
klein, daB eine Bestim- |
mung von A, nicht sinnvoll Adlt) 1 ]
erschien. Wir haben statt %7 —_! lH ]
dessen unter Verwendung 7 Ty {T{Tﬂ“ N I~-
von A,~0 den Koeffizien- / x
ten 4, allein angeglichen. -9%% ;’ l
Das Resultat ist: [ Al <A 0) e l

[ I/ A, = 00065 10°57"

A4,=—0,00140,002*. 0HI 5 i
Durch die Beschrinkung /%
der Auswertung auf die A
MeBpunkte mit ¢,=3,7- 4%
107® s werden alle promp- I
ten Beimischungen sicher f’;{;;) |
ausgeschlossen. Es bleibt Au(0)=-0001
noch eine geringfiigige Bei- -g0251-
mischung  der 329 keV— - ”rhhh% | -
487 keV — 1506 keV-Drei- /[ V{"“ ISESS PRI N 1*1 I l
fachkaskade. Diese diirfte q0e51- | pES: }
jedoch die absoluten Ko- ‘
effizienten der 329 keV— < T e
487 keV-Winkelkorrelation ¢ [w%)

nicht beeinflussen, da sie
die gleichen Koeffizienten
haben sollte.

Ein Vergleich mit der

integralen Messung von 1)
2
KEerLy und WIEDENBECK? 47|
ergibt fiir 4, eine aus-
gezeichnete Ubereinstim-  -goz|-
mung, wiahrend fiir 4, eine
merkliche Diskrepanz vor- ~005-
liegt. Unsere Werte sind mit
. . . -qoas|
* Dieser Wert ist fiir die
endlichen Offnungswinkel der
Detektoren korrigiert. 4
Fig. 5b. Differentielle Messung der 4025
329 keV —487 keV pyp-Winkelkorrelation
als Funktion der Verzdgerungszeit unter

Fig. 5a. Differentielle Messung der 329 keV—487 keV yp-Win-
kelkorrelation als Funktion der Verzdgerungszeit unter Ver-
wendung einer Quelle von Lanthannitrat, gelost in 3n HNO,

unter Zugabe von Cer{IV)nitrat

Ay(t)=A, (0}
Ay = 00065-10°%7

Verwendung einer Quelle von Lanthan-
chlorid gelbst in 2n HCl unter Zugabe
von Eisen(II)chlorid

14*
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der Theorie in guter Ubereinstimmung fiir den Mischungsparameter
d=-0,0414-0,03

fiir den ersten Ubergang; d.h. die 329 keV-Strahlung ist ein fast reiner
M1-Ubergang mit einer E 2-Beimischung von (1,74 0,3)%-

Es war interessant zu priifen, ob in reduzierenden Losungen die
Ce***-Ionen durch ihr starkes Magnetfeld am Kernort meBbare magneti-
sche Storungen verursachen.

Wir verwendeten fiir diese Untersuchung die Quelle in Form von
Lanthanchlorid, das in 2n Salzsdure gel6st war, und gaben Eisen(II)-
chlorid bis zur halben Séttigungskonzentration zu. Die Messung wurde
auf die Winkel 90° und 180° beschrinkt. Das Resultat ist in Fig. 5b
dargestellt.

Die eingetragene Kurve entspricht dem bei der vorhergehenden
Messung gefundenen Abschwichungsparameter:

J,=(0,0065 4-0,0040) - 10° 1.

Der Vergleich mit den Mefpunkten zeigt innerhalb der MeBgenauigkeit
keinen Unterschied.

3. Integrale Messung der Rotation der 329 keV—487 keV-
Winkelkorrelation in dufleren Magnetfeldern

Wir verwendeten fiir diese Messungen eine Sechsfach-Koinzidenz-
apparatur mit drei Detektoren und einen Gleichstromhochleistungs-
magneten. Diese Apparatur wurde in einer fritheren Arbeit® ausfithrlich
beschrieben.

Eine Messung des Impulshhenspektrums eines im Magneten mon-
tierten Lanthanpriparats zeigte, daB kraftige Stérungen durch Compton-
Streuung an den Polschuhen vorlagen. Um diese Stérungen zu ver-
hindern, muBten wir bei vergroBertem Polabstand messen und die Pol-
spitzen mit Blei abschirmen.

Wir fithrten Messungen bei 12100 Gaufl und bei 38200 Gauf sowie bei
abgeschaltetem Magnetfeld durch. Bei Verwendung eines Praparats von
Lanthannitrat, gelést in 3n Salpetersidure, erhielten wir die in Fig. 6
dargestellten MeBkurven. Die Messung bei schwicherem Feld zeigt eine
kriftige Verschiebung der Winkelkorrelationskurven. Der zusétzlichen
Messung bei einem mehr als dreimal so starken Feld lag folgende Uber-
legung zugrunde: Bei integraler Beobachtung nimmt die Anisotropie
der Winkelkorrelation einer verzogerten Kaskade mit steigendem
Magnetfeld stetig ab, bis schlieBlich vollstindige Isotropie erreicht ist.

8 BopensTEDT, E., H.J. KO6RNER, G. STRUBE, C. GUNTHER, J. RADELOFF u.
E. GErpaU: Z. Physik 163, 1 (1961). ¥
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Die Winkelkorrelation einer prompten Beimischung wird dagegen durch
das Magnetfeld nicht beeinfluBt. Bei sehr starken Magnetfeldern wird
die Gestalt der beobachteten Winkelkorrelation deshalb im wesentlichen
durch die prompte Beimischung bestimmt. In unserem Fall reicht das
Magnetfeld von 38200 GauB zwar noch keineswegs aus, um die Winkel-
korrelation der iiber das 4---Niveau laufenden Kaskade bis zur Isotropie
abzuschwichen, doch erkennt man deutlich, daB die Gestalt der Kurven
durch eine prompte Beimischung beeinfluBt wird. Insbesondere liegen

B=00aup 8= 12100 Goup B=36200 Baup
700

W6,5) i //1\*\ /4\<§\§
) A \
N/ VNS
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gyoh J 1 1 J N | 1 [ { I { 1
U600 90° 120° 150° W0°60°  90° 120° 750° 0°60° 90° 120° 150°  780°
7]

Fig. 6. Integrale Messung des g-Faktors des 2,083 MeV-Niveaus, Die Winkelkorrelation der 329 keV—

487 keV-Kaskade wurde ohne duBeres Magnetfeld sowie bei 12100 GauB und bei 38200 Gaus8 fiir beide Feld-

richtungen gemessen. Die eingetragenen Kurven sind das Resultat eines Mehrparameterangleichs an die
Mefiwerte. Die Quelle fiir diese Messungen bestand aus Lanthannitrat geldst in 3n HNO,

die MeBpunkte bei 180° im Vergleich zu den MeBpunkten bei 90° zu
hoch, was nur durch prompte Beimischungen mit positiver Anisotropie
verursacht werden kann.

Durch einen Mehrparameterangleich an alle MeBpunkte zugleich
sollte eine Analyse der gemischten Winkelkorrelation und gleichzeitig
eine genaue Bestimmung des mittleren Prizessionswinkels im isomeren
Niveau moglich sein.

Die Winkelkorrelation fiir eine Mischung einer prompten und einer
verzogerten Kaskade im duBeren Magnetfeld 148t sich in folgender Weise
ausdriicken:

W(O, B) = ay+ ay - B,(cos O) + a, - F,(cos O) +
}'2 m__l’ A ’ !
+b0+b21+12fe t-Pz(cos(@—wL-mt»-dt +
0

A2 oo_z't,. . . A AN ’
+b4ﬂ+24f6 174(005(@ o, ﬂﬁt)) at,
0

W, =ay+ ay - Fy(cos @)+ a, - P(cos O)
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die Winkelkorrelation der prompten Beimischung und
wy=by+ by - B,(cos @)+ b, - P,(cos O)

die Winkelkorrelation der iiber das isomere Niveau laufenden Kaskade
sind.

Ferner sind:

w; = Larmorprizessionsfrequenz im isomeren Niveau.
A = Zerfallskonstante des isomeren Niveaus.

Ag, Ay = Abschwichungsparameter; sie beschreiben die Stérung der
Winkelkorrelation im isomeren Niveau durch innere Felder.

Die Integrale lassen sich ausfithren, und dann ist die Funktion fiir
den Mehrparameterangleich mit einer elektronischen Rechenmaschine
geeignet.

Angeglichen wurden die Parameter a4+ b, a5, 44, b5, b, und w; . Die
GrofBe A wurde unserer Lebensdauermessung und die GréBe A, unserer
Verzogerungsmessung entnommen. Ferner wurde der Einfachheit halber
A,=24, gesetzt. Der dadurch verursachte Fehler ist zu vernachlissigen,
da der Koeffizient b, < b, ist und die Stérung durch innere Felder ohnehin
unbedeutend ist. Der Angleich wurde mit einer IBM 650 durchgefiihrt.
Das Ergebnis fiir oy, ist:

wg, (B=12100 GauB) = (0,6124-0,027)-108 s7*.
Daraus folgt fiir den g-Faktor:
g=1,0640,05.

Die tibrigen angeglichenen Parameter sind nicht interessant; denn der
durchgefithrte Angleich liefert noch nicht die absoluten Koeffizienten
der beiden Winkelkorrelationen und ihr Mischungsverhiltnis, da die
Koeffizienten a, und b, nicht explizit bestimmt werden kénnen. Man
entnimmt dem Ausdruck fiir W(0, B), daB die Ausgleichsrechnung nur
einen Wert fiir die Summe @, b, liefern kann. Die angeglichenen Kurven
sind in Fig. 6 eingetragen.

Wir haben zwei weitere Messungen mit Quellen anderer chemischer
Zusammensetzung durchgefiihrt:

Einmal wurde Lanthannitrat in 3n Salpetersdure unter Zugabe von
Cer(IV)nitrat verwendet. Die Auswertung ergab:

w; (B=12100 GauB) = (0,643 +-0,027) -108 s
und damit:
g=1,11-1-0,05.
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Dann wurde Lanthanchlorid in 2n Salzsiure gelgst und Eisen(II)-
chlorid bis zur halben Sittigungskonzentration zugegeben. Die Aus-
wertung ergab:
w; (B=12100 GauB)= (0,648 +-0,025)-10% s
und
g=1,122-0,05.

Innerhalb der MeBfehlergrenzen stimmen alle drei Resultate tiberein.

Man muB daraus schlieBen, daB die Reduktion der nach dem f~-Zer-
fall des Lanthans primdr gebildeten Ce****-Ionen auch bei Zugabe eines
starken Reduktionsmittels eine Zeit erfordert, die linger ist als die L.ebens-
dauer des mittleren Niveaus der Kaskade von 7;=3,41 - 107s.

Um zu priifen, ob evtl. eine Magnefeldabhingigkeit der Stdérung
durch innere Felder vorliegt, wie sie kiirzlich von STIENING und DEUTSCH?
beim Gadolinium gefunden wurde, fithrten wir einen neuen Angleich
nur an die mit Magnetfeld gemessenen Kurven durch und verglichen
die erhaltenen Koeffizienten mit denen der Winkelkorrelation, die bei
abgeschaltetem Magnetfeld gemessen wurde. Die Werte stimmen inner-
halb der Fehlergrenzen iiberein, so dafl wir diesen Effekt ausschlieBen
konnen.

4, Anwendung der Spinrotationsmethode

Die lange Lebensdauer des mittleren Niveaus, die groBe Anisotropie
der Winkelkorrelation und der groBe g-Faktor erméglichen die differen-
tielle Beobachtung der Spinrotation als Funktion der Verzégerungszeit.
Diese Methode® ist bisher nur beim 482 keV-Niveau des Tal8 1611 heim
81 keV-Niveau des Cs'®12 und beim 69 keV-Niveau des Sc*1% ange-
wendet worden.

Im Falle des 2,083 MeV-Niveaus des Ce'*® hat diese Methode gegen-
iiber der integralen Messung einmal den Vorteil, dafl die prompte Bei-
mischung nicht stort. Dann erméglicht sie die Beobachtung der Larmor-
prizessionsfrequenz bis zu Verzogerungszeiten von itber 1078s. Dies
ist interessant, um evtl. doch paramagnetische Effekte nach der Reduk-
tion des Ce**** zum Ce*** beobachten zu kénnen.

Die Messung wurde in folgender Weise durchgefithrt: Es wurde ein
zeitlich konstantes Magnetfeld von 39500 Gaull senkrecht zur Ebene
der beiden NaJ(Tl)-Detektoren angewendet. Die Zeitspektren der

9 STIENING, R., and M. DEuTscH: Phys. Rev. 121, 1484 (1961).

10 DruTscH, M., A.Z. Hrynkiewicz and R.F. StieNing: MIT, Progress Re-
port No. 1 (1959).

11 MartHias, E., u. T. Linpgvist: Kurzvortrag, Frithjahrstagg. der Nordwest-
deut. Physik. Ges. in Bad Pyrmont 1962.

12 HRYNKIEWICZ, A.Z.: Postepy Fiz. 11, 521 (1960).

13 BErRGSTROM, 1., and P. THIERBERGER: Arkiv Fysik 22, 307 (1962).
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Koinzidenzen wurden fiir die beiden Winkelstellungen @=225° und
©=13%5° aufgenommen. Alle 10 min wurde die Winkelstellung ge-
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Fig. 7. Anwendung der Spinrotationsmethode auf die 329 keV —
487 keV yy-Kaskade. a4 Prompte Kurve und Lebensdauer-
kurve W(ty;) (nach Subtraktion der prompten Beimischung).
b Quelle als Lanthanchlorid geldst in 2n HCI unter Zugabe von
Eisen(1I)chlorid. Messung der Spinrotation bei 39500 GauB.
Aufgetragen ist:
R (22500, B) ~ W(135% 1, B)
Wity

¢ Entsprechende Messung mit einer Quelle von Lanthannitrat

gelost in 3n HNQ,. 4 Entsprechende Messung mit einer

Quelle von Lanthannitrat gelost in 3n HNO, unter Zugabe von
Cer(IV)nitrat

wechselt und die Zeitspek-
tren in zwei Untergruppen
des Gedichtnisses eines
Vielkanaldiskriminators ge-
trennt gespeichert.

Bildet man die Summe
der beiden Zeitspektren,
so erhdlt man die iibliche
Lebensdauerkurve. Sie ist
nach Abzug der prompten
Beimischung in Fig. 7 ganz
oben zusammen mit einer
prompten Kurve einge-
tragen. Bildet man da-
gegen die Differenz und
normiert noch durch eine
Division durch die,,Lebens-
dauerkurve, so ergibt sich
etwa das Bild einer schwach
geddmpften Sinusschwin-
gung, die die Spinrotation
widerspiegelt. In Fig.7
sind die MeDBresultate dar-
gestellt, die fiir drei Quellen
der gleichen chemischen
Zusammensetzung wie bei
den integralen Messungen
gewonnen wurden.

Um den MeBkurven
die Larmorprézessionsire-
quenz zu entnehmen, muB
eine theoretische Kurve
an -die MeBpunkte ange-
glichen werden. Dieser
Angleich wird dadurch be-
sonders kompliziert, daf
die genaue Gestalt der
prompten Auflésekurve be-
riicksichtigt werden muB.

Fiir den Angleich haben wir unmittelbar die Differenz der beiden

Zeitspektren

AW =W (135°, ¢,, B)— W (225°, ¢,, B)
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verwendet. Die Normierung durch eine Division durch die ,,Lebens-
dauerkurve’* wurde erst nachtriglich fir die graphische Darstellung
durchgefiihrt.

Die anzugleichende theoretische Kurve ist gegeben durch:

[e o]
AW = Bay+3a)) - [ ot—12,) - et sin (2 wy 8) di.
0
Hierin bedeuten:
ay+ @y B,+ a4 P, = Winkelkorrelation der untersuchten Kaskade.

o (t—?,) = Ansprechfunktion, definiert als die Wahrscheinlichkeit
dafiir, daB ein Ereignis, das im Zeitpunkt ¢ stattge-
funden hat, im Zeitpunkt ¢, registriert wird. Diese
Funktion ist auf Grund einer Messung der Gestalt der
,,prompten Kurve'* bekannt.

w;, = Larmorprézessionsfrequenz.

= Abschwichungsparameter fiir 4,, der Einfachheit
halber wurde in obiger Formel 1,= A, vorausgesetzt.

Fiir die numerische Auswertung wurde das Integral durch eine Sum-
mation iiber die entsprechenden Treppenfunktionen ersetzt. Als Stufen-
breite wurde die Kanalbreite des Vielkanaldiskriminators verwendett,
Die Ausgleichsrechnung wurde an einer IBM 650 durchgefiihrt.

Dabei wurden folgende Parameter angeglichen:

1. 3a,+3%a,,

2. wy,,

3. Nullpunkt der #,-Skala.

Folgende aus vorhergehenden Messungen bekannte GréBen wurden
in die Ausgleichsrechnung hineingegeben:

1. die genaue Gestalt der Ansprechfunktion ¢ ({—1,),

2. die Zerfallskonstante 2,

3. der Schwichungsparameter 4,.

Bei der Messung an einer Quelle von Lanthannitrat in salpetersaurer
Losung mit Zugabe von Cer(IV)nitrat, sollte die Larmor-Prézessions-
frequenz zeitlich konstant sein. Wir verwendeten fiir die Auswertung
alle MeBpunkte bis auf die ersten fiinf; diese ersten MeBpunkte wurden

nicht ausgenutzt, da sie besonders grole systematische Fehler haben
kénnen.

14 K6RNER, H. J., J. RADELOFF u. E. BoDENSTEDT: Erscheint in Z. Physik 172,
279 (1963).
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Die angeglichene Kurve ist in Fig. 7d eingetragen. Der Nullpunkt
der auf der Abszissenachse in Fig. 7 eingetragenen Zeitskala ist ebenifalls
diesem Angleich entnommen. Er liegt ein wenig links vom Schwerpunkt
der gemessenen prompten Kurve. Die Ursache fiir diese Abweichung,
die etwas auBerhalb der Fehlergrenzen liegt, ist nicht bekannt.

Das Resultat fiir w; lautet:
w; = (2,104-0,05) - 108 57
und damit ergibt sich fiir den g-Faktor:
g=1,114-0,04

in guter Ubereinstimmung mit dem bei der integralen Messung gewon-
nenen Wert.

Bei den anderen Messungen war zu erwarten, dal die Larmor-
Prizessionsfrequenz mit zunehmender Verzégerung ansteigt, falls hin-
reichend schnell die Tonen des dreiwertigen Cers gebildet werden. Die
erzielte MeBgenauigkeit erschien uns nicht ausreichend zu sein, um einen
Angleich mit einer zeitabhingigen Prizessionsfrequenz w;=wy () zu
versuchen. Statt dessen beschrinkten wir uns auf einen Angleich mit
konstanter Frequenz an das Kurvenstiick des zweiten und dritten Bogens.
Wieder glichen wir auch den Zeitnullpunkt an; denn eine Anderung der
Frequenz gegeniiber dem ersten Bogen wiirde bei dieser Auswertung
eine Phasenverschiebung hervorrufen. Die Auswertung ergab folgende
Resultate:

a) Quelle als Lanthannitrat in 3n Salpetersédure:
wp=(2,3940,12)- 108 s,
Verschiebung des Nullpunktes gegeniiber der ersten Quelle:
At,=0)=(1,544-0,49)-107s.
b) Quelle als Lanthanchlorid in 2n HCl mit Eisen(II)chloridzusatz:
wy=(2,08--0,10)-108 s7%.
Verschiebung des Nullpunktes gegeniiber der ersten Quelle:
A(t,=0)=(0,2240,57)-107?s.

Im Fall a} tritt eine geringe Erhohung der Prizessionsfrequenz auf, und
¢s liegt auch eine merkliche Phasenverschiebung im erwarteten Sinne
vor. Merkwiirdigerweise wird dagegen im Fallb), wo ein starkes
Reduktionsmittel angewendet wird, keine meBbare Erhéhung der
Rotationsgeschwindigkeit beobachtet.
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Bei einer Interpretation dieser kleinen Effekte ist allerdings Vorsicht
angebracht, denn alle angegebenen Fehler beriicksichtigen nur die tat-
sichliche Streuung der MeBwerte um die angeglichene Kurve und die
Fehler der in die Ausgleichsrechnung hineingegebenen tibrigen Daten.
Systematische Fehler, die bei der Spinrotationsmethode besonders leicht
auftreten kénnen, sind nicht beriicksichtigt, da es duBerst schwierig
erschien, ihre Grofe abzuschitzen.

5. Diskussion der Resultate

Wie im ersten Abschnitt beschrieben wurde, unterscheiden sich die
erwarteten g-Faktoren fiir die drei moglichen Interpretationen des
2,083 MeV-Niveaus erheblich.

Unser MeBresultat
g=-11,1110,04%

liegt nur wenig oberhalb des theoretischen Werts fiir die (g7/2, d5/2),
Zweiprotonen-Konfiguration. Man muf daraus den SchluB ziehen, daB
im wesentlichen diese Konfiguration vorliegt. Kleine Beimischungen der
beiden anderen Konfigurationen lassen sich selbstverstindlich nicht aus-
schliefBen.

Unser Ergebnis fiir die Koeffizienten der Winkelkorrelation der
320 keV —487 keV-Kaskade stimmt besser mit den theoretischen Werten
einer 3-4-2-Kaskade iiberein, als die bisher bekannten Werte. Die Aus-
wertung erlaubt eine genaue Amnalyse des M 1-, E2-Mischungsverhilt-
nisses fiir den 329 keV-Ubergang. Es handelt sich um einen fast reinen
M 1-Ubergang mit einer E2-Beimischung von nur 0,17%. Das Vor-
zeichen des Mischungsparameters 6 ist positiv. Da iiber die Struktur des
oberen Niveaus nichts bekannt ist, haben wir darauf verzichtet, eine
Interpretation dieses Mischungsverhiltnisses und des Vorzeichens von §
zu versuchen.

Die Verziogerungsexperimente an fliissigen Quellen von Lanthan-
nitrat in oxydierender Losung ergaben eine besonders kleine Abschwi-
chung durch innere Felder. Die MeBfehlergrenzen des Abschwichungs-
parameters 4,= (0,032 4-0,020) - 4 geben die Standardabweichung wieder.
Es ist deshalb nicht ausgeschlossen, dafl iberhaupt keine Abschwéichung
vorliegt. Dieses Ergebnis war aus folgenden Griinden zu erwarten:

* Nach Fertigstellung der Arbeit wurde uns eine Messung von R.M. LEvy und
D.A. SuiriLEy, Phys. Let. 3, 46 (1962) bekannt, die den gleichen g-Faktor zu
g=+1,8310,16 bestimmten. Die Diskrepanz konnte inzwischen aufgeklirt wer-
den. Sie wurde verursacht durch eine nicht korrekte Beriicksichtigung des Unter-
grundes in der Messung von LEvy und SHIRLEY. Der neu berechnete Wert ist mit
unserer Messung in Ubereinstimmung.
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Die Abschwichung von Winkelkorrelationen bei fliissigen Quellen
kann bekanntlich zwei Ursachen haben. Einmal kann es sich um Wech-
selwirkungen des elektrischen Quadrupolmoments und des magnetischen
Dipolmoments des Kerns mit den elektrischen und magnetischen Feldern
der eigenen Atomhiille handeln, und dann sind Wechselwirkungen des
elektrischen Quadrupolmoments mit den Atomhiillen der Umgebung
moglich. Fiir mehrere Elemente der Seltenen Erden sind starke Stérun-
gen der ersten Art bekannt. Sie werden von den Feldern der unvoli-
stindigen 4f-Elektronen-Schalen hervorgerufen. Diese Moglichkeit
scheidet im Falle des Ce**** aus, da seine 4/-Schale vollstindig leer ist
und keine inneren Felder vorliegen. Fiir willrige Losungen der Ionen
der Seltenen Erden ist in den Féllen des Sm*™** und des Er*** nachge-
wiesen worden, dafl Stérungen der zweiten Art sehr klein sind*. Da das
chemische Verhalten der Elemente der Seltenen Erden sehr dhnlich ist
und Cer im Gegensatz zu den stark deformierten Kernen Gadolinium und
Erbium zu den sphirischen Kernen gehért und damit das elektrische
Quadrupolmoment klein ist, sollten Stérungen der zweiten Art auch beim
Cer zu vernachlissigen sein.

Um das Ergebnis des Verzdgerungsexperiments bei Verwendung einer
reduzierenden Losung richtig zu deuten, ist es wichtig, daB man abzu-
schitzen versucht, ob das Magnetfeld der 4/-Schale des Ce*** am Kernort
stark genug wire, um eine merkliche Abschwichung der Winkelkorrela-
tion hervorzurufen.

Die Theorie ergibt fiir die Gro8e des zu erwartenden Abschwichungs-

parameters A, 5:
Ao=a' - [1—(2I+1) - W({I121,11)],

WO !
=2 od LI 0)- - 41) wd o= hel
Folgende Daten sind bekannt:
I=4, g =111,
W(41 24, 44) =}, B = 1,57 - 10° GauB,
J=3, My = 5,05 1072 erg/GauBl.

* StreNiNg und Deurscu? fanden bei differentiellen Winkelkorrelationsmes-
sungen im Fall von Smt**+ fast keine Storungen; hier sind Stérungen der ersten Art
klein, da die 4f-Schale am Kernort nur sehr schwache Felder hervorruft. Beim
Ertt+ sind die Koeffizienten der Winkelkorrelation nach kiirzlichen Messungen
unserer Arbeitsgruppe unabhingig von der Viskositdt der Lésungen, was Stérungen
der zweiten Art ausschlieBt.

15 BopeNSTEDT, E., H.J. K6rNER, C. GUNTHER and J. RADELOFF: Nuclear
Phys. 22, 145 (1961).
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Die einzige unbekannte GroBe ist die Spin-Relaxationszeit 7; der 4f-
Schale.

Bisher ist iiber die Spin-Relaxationszeiten der Seltenen Erden in
waBrigen Losungen nur wenig bekannt:

Aus der beobachteten magnetischen Stérung schlof man im Falle von
Erbium und von Dysprosium auf 7;=3,5 - 1071* s 15 bzw. 7;=9-10713s16.
Die zweite Abschitzung liefert wahrscheinlich einen etwas zu groBen
Wert, da sie voraussetzt, daf die elektrische Wechselwirkung der 4f-
Schale zu vernachldssigen ist. Diese Voraussetzung ist nach einer
Messung des Verhéltnisses von A, zu 1,7 nicht gut erfiillt.

Nimmt man im Falle von Pm'? an, dal die beobachtete Stérung?®
vom Magnetfeld der 4f-Schale herriihrt, so erhilt man fiir Promethium:

;=37 - 10745,

Ar'TsHULER und VALIEV® fiihrten eine theoretische Untersuchung
der Spin-Relaxations-Zeiten der paramagnetischen Ionen durch. Sie
erhielten insbesondere, daB die Spin-Relaxationszeit fiir Ce*** in wéBri-
gen Losungen um eine bis zwei Zehnerpotenzen kiirzer sein sollte als
fiir Cu**. Fiir Cu** nennen die Autoren experimentelle Ergebnisse iiber
die Linienbreite der paramagnetischen Resonanz und geben auch theoreti-
sche Abschitzungen an. Die Werte liegen iibereinstimmend bei etwa
107? s. Man erwartet danach fiir Ce***: 7;>107%s.

Aus dieser Abschitzung fiir die Spin-Relaxationszeit wiirde man fiir
Jg erwarten: 1,> 0,15 - 10" s,

Dieser Parameter bedeutet eine sehr starke Abschwichung, und man
miite aus unserer Verzogerungsmessung den SchluB ziehen, daf die
Reduktion des Ce**** zum Ce*** in dem unserer Beobachtung zuging-
lichen Zeitintervall von 1078 s noch nicht erfolgt ist. Allerdings erscheint
uns die theoretische Abschétzung fiir 7; zweifelhaft, wenn man den Wert
mit den obengenannten experimentell begriindeten Zahlen fiir andere
Seltene Erden vergleicht.

Die Untersuchung der Rotation der Winkelkorrelation der 329keV—
487 keV-Kaskade in dulleren Magnetfeldern ergab innerhalb der be-
grenzten MeBgenauigkeit keine eindeutigen Unterschiede fiir die ver-
schiedenen Quellen. Da die Larmor-Prizessionsfrequenz nach der
Reduktion zum Ce**" um 36% vergréBert wird, beweist diese Messung,
dall der ReduktionsprozeB fiir die von uns verwendeten Quellen ldnger
als 1078 s dauert.

16 ConEN, S.G., and G. GiLaT: Nuclear Phys. 38, 1 (1962).

17 GUNTHER, C.: Diplomarbeit Hamburg 1962.

18 BopENnsTEDT, E., H. J. KOrNER, F. Frisius, D. HovestapT u. E. GERDAU:
Z. Physik 160, 33 (1960).

19 AL'TSHULER, S.A., and K.A. VALIEV: Soviet Phys. JETP 35, 661 (1959).
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Der schwach angedeutete Effekt bei der Quelle in salpetersaurer
Losung ohne Zugabe von inaktivem Cer(IV)nitrat kénnte seine Ursache
in einer geringfiigigen Reduktion der in unwégbaren Mengen gebildeten
Ce****-Jonen durch die Ionenpaare haben, die die f-Strahlung in der
Quelle erzeugt.

Die Langsamkeit des Reduktionsprozesses durch zweiwertiges Eisen
kann man nur durch die Annahme einer groBen ,,Aktivierungsenergie’
fiir diese Ionenreaktion erklaren. Es wire interessant zu priifen, ob
andere Reduktionsmittel meBbare Effekte hervorrufen.

Nachtrag bei dev Kovvekiuy: Inzwischen wurde uns eine Arbeit von R.L. REv~-
~orps und R'W. Lumry, J. of Chem. Phys. 23, 2460 (1955) bekannt, in der eine
Messung der Aktivierungsenergie mit chemischen Methoden beschrieben wird. Fiir
die mittlere Lebensdauer des Ce****-Ions bei Zugabe von Fe**-Ionen ergibt sich
daraus etwa 107%s. Wir danken Herrn Professor voN STACKELBERG fiir die Dis-
kussion unserer MeBresultate und den Hinweis auf diese Arbeit.
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