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Uber Zweiquanten-Uberginge an Ba

von W. Beusch
Physikalisches Institut der ETH, Ziirich

(26. T11. 1960)

Abstract. According to second-order perturbation theory, transitions in nuclear
isomers should occur for which two quanta are emitted with arbitrarily divided
energies. The transition probability for such a process has been calculated for
Bal¥m for various multipole transition combinations. The dependence of transition
probability upon energy for electric multipole transitions differs from that for
magnetic.

Experimental coincidence measurements have been undertaken using high time
resolution and two-dimensional pulse analysis. Corrections were determined for
random coincidences and for contamination activity. The probability for emission
of two Bremsstrahlung quanta was calculated; it was found to be negligibly small.

The measured ratio of transition probabilities for first and for second order
processes was

T@ : TA) = (6,4 4+ 3.1) x 10-8.

This value is approximately 10 times smaller than that expected from a theoretical
estimate.

1. Einleitung

Fiir die Emission oder Absorption von Quanten der elektromagne-
tischen Strahlung besteht seit der Entdeckung der Gesetze der Quanten-
mechanik eine wohlfundierte Theorie. Die Wechselwirkung des elektro-
magnetischen Feldes mit einem materiellen System von bewegten La-
dungen ist sehr gut bekannt. Die theoretischen Voraussagen fiir Emission
oder Absorption von Photonen sind also im wesentlichen so genau wie
die Kenntnis der quantenmechanischen Eigenschaften des materiellen
Systems.

Diese theoretischen Voraussagen (Emissionswahrscheinlichkeit, Linien-
breite usw.) werden nach einem Naherungsverfahren, der Diracschen
Storungsrechnung gewonnen. Die Niherung besteht im wesentlichen in
einer Entwicklung nach Potenzen der Wechselwirkungsenergie (genauer:
nach Potenzen der Kopplungskonstanten e?ffic). Allerdings beschreibt
hier jedes Glied dieser « Potenzreihe» einen anderen Vorgang: in der ersten
Ordnung werden Prozesse mit Entstehen oder Vernichten von einem
Photon, in der zweiten solche mit zwer Photonen usw. beschrieben. Das
von Null verschiedene Glied niedrigster Ordnung liefert im allgemeinen
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die richtige Aussage iiber einen bestimmten Prozess. Strahlungsprozesse
hoherer Ordnung sind sicher in jedem Fall vorhanden; die Theorie liefert
aber dafiir einen um Grossenordnungen kleineren Beitrag und in einem
Experiment werden sie von der iiberwiegenden Zahl der Prozesse nie-
drigster Ordnung iiberdeckt.

Ein Versuch, solche Strahlungsprozesse hoherer Ordnung einmal nach-
zuweisen, ist demnach von einem gewissen Interesse. Er wiirde eine Be-
statigung der Theorie geben und ausserdem noch weitere Information,
z. B. iiber hoher liegende Energieniveaux des materiellen Systems, liefern.

Solche Prozesse wurden zuerst von M. GOEPPERT-MAIER theoretisch
vorausgesagt und ihre Wahrscheinlichkeit in Dipolniherung berechnet.
Es wurde festgestellt, dass der damals schon experimentell bekannte
Raman-Effekt formal gleich behandelt werden kann?)?).

In der Physik der Atombhiille konnten die Strahlungsprozesse zweiter
Ordnung noch nicht festgestellt werden, und es besteht auch wenig Hoff-
nung, dass dies je geschehen wird, sind doch schon die «verbotenen
Uberginge» vom Typ M1 oder E2 im Laboratorium nicht nachzuweisen.
Der Grund liegt darin, dass ein angeregter Zustand seine Energie vor-
wiegend durch strahlungslose Stossprozesse verliert, wenn die Wahr-
scheinlichkeit fiir den Strahlungsprozess klein ist.

Bei Hochfrequenz-induzierten Ubergdngen zwischen Hyperfeinstruk-
turniveaux konnte tatsichlich eine Zweiquantenabsorption gefunden
werden?®)?), dieser Effekt betrifft aber die Absorption und einen ganz
anderen Energiebereich als der hier untersuchte Prozess.

Im Atomkern wird die Situation fiir den Nachweis giinstiger, existieren
hier doch angeregte Zustinde, die nur durch hochgradig verbotene Ein-
quanteniibergidnge zerfallen konnen. Als Konkurrenzprozesse treten hier
innere Konversion und eventuell innere Paarbildung auf.

Bei einem 0+-0—-Ubergang sind auch innere Konversion und innere
Paarerzeugung streng verboten®), moglich ist nur noch gleichzeitige Emis-
sion von 2 y-Quanten, von 2 Elektronen oder von einem Quant und einem
Elektron. Leider kennt man aber bisher noch keinen Fall, wo ein Kern
nur durch 0+-0—-Ubergang Quanten emittiert.

Bei einem 0+-0+-Ubergang ist zwar die Einquanten-Emission immer
noch streng verboten, innere Konversion (Monopol-Ubergang) und even-
tuell innere Paarbildung sind aber moglich. Diese angeregten Zustdnde
haben deshalb im Gebiet von 1,5 MeV nur eine Lebensdauer von der
Grossenordnung 10-8 sec. Storend fiir einen experimentellen Nachweis
sind hier die Annihilationsstrahlung als Folge der inneren Paarbildung
und y-Quanten aus anderen angeregten Zustdnden. Fiir den Nachweis
glinstig wire der 0+-0+-Ubergang in Zr*. Der angeregte Zustand ent-
steht durch g-Zerfall aus Y® mit einem Verzweigungsverhdltnis von
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2,24-10-29,. Es treten keine y-Quanten auf. Ungiinstig ist hier allerdings
die kurze Lebensdauer von 64 % des Y?) 6),

Fiir das vorliegende Experiment wurde ein Ubergang verwendet, der
fiir die Einquanten-Emission zwar nicht verboten, wegen der grossen
Drehimpulsinderung im Kern aber stark verlangsamt ist. Die beiden
Quanten im hoheren Prozess kénnen dann je von niedrigerer Multipolord-
nungsein,sodassesmoglich sein kénnte,dieZweiquantenemission hiernach-
zuweisen. Im Experiment ist das durch Koinzidenzmessung moglich, wenn
im untersuchten Kern keine anderen y-Quanten in Koinzidenz auftreten.

Es wurde das 156-sec-Isomer Ba'37* verwendet, das durch g-Zerfall
aus Cs!37 entsteht. Das metastabile Niveau zerfillt {iber einen M4-Uber-
gang in den Grundzustand, die y-Energie ist 661 keV. Eine Abschitzung
der Ubergangswahrscheinlichkeit fiir Zweiquantenemission, bezogen auf
den M4-Ubergang, folgt im nichsten Abschnitt.

Unter den bisherigen Versuchen zum Nachweis der Zweiquanten-
emission an Atomkernen ist mir nur eine kurze Mitteilung von GOLD-
HABER') aus dem Jahre 1947 bekannt. Es wird dort die Vermutung aus-
gesprochen, dass bei der durch Neutronenbestrahlung angeregten 1,5-min-
Aktivitdt von natiirlichem Iridium die beobachteten weichen y-Quanten
durch Zweiquanten-Zerfall zu erkldren seien. Das Experiment, bei dem
die y-Energien durch kritische Absorption gemessen wurden, lidsst aber
keine eindeutigen Schliisse zu. Die beobachteten weichen Quanten kénn-
ten sehr wohl von anderen Ubergingen in den komplexen Niveausche-
mata der Ir-Isotope herstammen.

Im Anschluss an diese Arbeit hat GoLDBERGER®) die Ubergangs-
wahrscheinlichkeit fiir Zweiquanten-Emission fiir den Fall eines 0+-0--
Ubergangs in diesem Isomer abgeschitzt*). Er stiitzte sich dabei auf eine
frithere Arbeit von Sachus?) der die 0+-0—-Uberginge zur Erklirung der
Isomere vorgeschlagen hatte. Weitere, nicht sehr ausfiihrliche, theore-
tische Behandlungen diese Effekts findet man bei DaLITZ®) und OPPEN-
HEIMER und SCHWINGER!).

Nachdem eine Abschitzung fiir den hier betrachteten Fall vorhanden
und die Messungen schon im Gange waren, erschien eine ausfiihrliche
theoretische Arbeit tiber dieses Problem!!). Darin wurden alle Multipol-
ordnungen beriicksichtigt und auch Spektren und Winkelverteilungen
angegeben. Diese Arbeit bestitigte die Richtigkeit der fiir dieses Experi-
ment ausgefithrten Abschitzung**).

*) Man weiss heute, dass es sich um einen E3-Ubergang handelt.

**) Seit diese Arbeit zur Verdffentlichung eingesandt worden ist, haben andere
Autoren eine Messung des gleichen Prozesses an Xe!3! beschrieben: T. ALVAGER
und H. RypE, Arkif f. Fysik 77, 535 (1960). Sie finden einen deutlich sichtbaren
Effekt. Es wird hier allerdings die gleichzeitige Emission von einem y-Quant und
einem X-Quant aus der Konversion oder zwischen zwei X-Quanten festgestellt.
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2. Theorie

Es soll hier die Ubergangswahrscheinlichkeit fiir Zweiquantenemission
bei beliebiger Multipolordnung des einfachen Zerfalls diskutiert werden.
Die Spektren der y-Quanten beim Prozess zweiter Ordnung sind unab-
hidngig von den Kerneigenschaften; sie werden fiir einen reprdsentativen
Fall berechnet. Fiir den gleichen Fall sollen die Ubergangswahrscheinlich-
keiten fiir erste und zweite Ordnung mit Hilfe des Einteilchenmodells
verglichen werden. Es wird diskutiert, wie weit diese Abschiatzung zu-
verldssig ist.

Die Berechnung der Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir den einfachen
y-Zerfall wurde dem Artikel von Moskowski!?) entnommen. Die Be-
zeichnungen sind im wesentlichen diejenigen von ALDER, BOHR ef al.13).

a) Matrixelemente und Ubergangswahrscheinlichkeiten. Das elektro-
magnetische Feld sei durch sein Vektorpotential A(x, #) beschrieben. Es
wird nach einem orthonormalen System von transversalen elektrischen
bzw. magnetischen Eigenschwingungen zerlegt, die ein Drallmoment A
eine magnetische Quantenzahl y und eine Energie %-c- % besitzen:

.
Ay = |/ e o ot Liy() Y, (9.0)
(2.1)

EET:
AY, =ik |/ 52 o L) Y, (8, 9

Darin bedeuten L = — ¢ -r x grad den Drehimpulsoperator, 7,(kr) die
sphérische Besselfunktion und Y, (9, ¢) die normalisierten Kugelfunk-
tionen in der Definition von CoNDON und SHORTLEY 14).

Die Zahl der Eigenschwingungen pro Intervall der Wellenzahl dk bzw.
der Energie dE ist dann

aN R aN R

T @ ki (2:2)

Fiir einen Ubergang von einem Kernzustand |1 > zu einem anderen
< 2| erhdlt man die folgenden Matrixelemente der elektrischen bzw.
magnetischen Wechselwirkung

, 4w h(A+1) kA —E,

f{il? VT Rie  @aryll —“‘i'f' C|MEIY |1 (2.3)
) 1/ 4an(A+1) Y

f:ll_(il)f—l/ o @ATi)ir Boc<2|MMAiu) | 1> (2.4)

IM(EAu), Wi(M Ay) sind die Multipoloperatoren fiir elektrische bzw. ma-
gnetische Uberginge mit den Quantenzahlen A und u des Photons!?).
Die Kern-Matrixelemente ¢ 2 |9t |1 > hdngen, ausser der Multipolord-
nung nur von den Eigenschaften des Kerns ab, die tibrigen Faktoren in
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H,_,, sind, mit einer Ausnahme, durch die Eigenschaften des emittierten
Photons bestimmt.

Die genannte Ausnahme betrifft den Faktor E;, — E,, der die Energie-
differenz zwischen den Kernzustdnden vor und nach dem Zerfall dar-
stellt. Beim Prozess erster Ordnung ist diese gerade gleich der Energie
des y-Quants, beim Zweiquanteniibergang ist dies nicht mehr der Fall.
Dieser Faktor tritt nur beim elektrischen Ubergang auf. (Siehe auch
EI1CHLER und JAcoB!?).

Es ist an dieser Stelle von Interesse, die Herkunft dieses Energie-
faktors etwas zu verfolgen. Der Operator der Wechselwirkung zwischen
einem System von bewegten Ladungen, das durch die Stromdichte j be-
schrieben sei und dem elektromagnetischen Feld A ist allgemein

A
H —ﬁc-j]Adr
Fiir A(«, f) ist eine Entwicklung nach dem Funktionssystem (2.1) ein-

zusetzen. In der Ndherung 2.7 <€ 1 gilt

(A7) 2

rot Ly, (k) Y, (9,¢) =i(A+ 1) grad NerESIIE Y, (9 @) =grad F(r,9, ¢)

Der Wechselwirkungsoperator ist also proportional zu
f jgrad F(r, 9, @) dr
Eine partielle Integration liefert
j] grad F(r, 9, ¢) dt = — / divj- F(r,?, @) dt

Nach der Kontinuititsgleichung gilt

s dp
divj = =
Der Operator der Ladungsdichte p wirkt nur auf die Kern-Wellenfunk-

tionen und ist nicht explizit zeitabhingig. Das Matrixelement ist also
d )
Q|| = (Ey—E) 2o |

wobei E; und E, nun offensichtlich Kernenergien sind. Beim magneti-
schen Matrixelement tritt keine derartige zeitliche Differentiation auf;,
hingegen enthilt die Normierungskonstante des A}j, (4.1) einen Faktor
k, der bei A}, fehlt. _

Nach der Diracschen Stérungsrechnung ist die totale Ubergangswahr-
scheinlichkeit pro Zeiteinheit

27 , y
T = g ’ Hz’—»/ |2 (2.5)

1—f
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wobei ¢ = dN[dE die Zustandsdichte fiir den Endzustand ist. Einsetzen
von Gl. (2.2), (2.3) und (2.4) liefert fiir die Einquantenemission

8 n A+1 B2 +1
T, ==, —5 o | ST P (2.6)
Beim Ubergang zweiter Ordnung tritt
= 2 2

Z =5 z—»f

- E E
an die Stelle von H,_,;. Es ist aber noch weiter zu beachten, dass Glei-
chung (2.5) das Resultat einer Integration iiber alle Endzustdnde dar-
stellt, aus der die Erhaltung der Energie hervorgeht. Beim Prozess zwei-
ter Ordnung treten zwei Photonen auf, es ist demnach zweifach zu inte-
grieren. Im Endzustand ist die Energie erhalten; eine Integration tiber
alle Endzustdnde liefert die Beziehung

E,— E;=Fc (R + k) (2.7)

Der Zwischenzustand | z > wird dagegen nur virtuell erreicht; der Ener-
giesatz gilt nicht und die Anregungsenergie E,~E  kann beliebig auf die
beiden Photonen verteilt werden.

Damit die folgenden Formeln nicht allzu schwerfillig werden, soll im
folgenden nur ern Zwischenzustand | z > betrachtet werden. Es sei mit
E die Gesamtenergie eines Zustandes, mit hw die Energie des Kerns und
mit /-c-k die Energie eines y-Quants bezeichnet. Fiir die drei auftreten-
den Zustinde gilt dann

E,=ho, l
E.=fhw,+ hchk (2.8)
E;=hws+ hck +hck, I

Als Abkiirzung sei & (w; — w,) = h w, gesetzt.
Die Integration fiiber das Kontinuum des Zwischenzustandes | z >, d. h.

Integration iiber k&, liefert dann nach Einsetzen der Matrixelemente
(2.3) und (2.4)

@ _ 2= (A1) (A+1)
o= A a2 /111+1)"T]”[(2; F1)E = | <G MO) [2> <z [ M2) | /> ]2

wc/Ck wy \ pe
x (2 )2/ 7@i(¥;z~5£;))2 cdk,  (2.9)

0

Dabei ist angenommen, dass einer der beiden Uberginge vom elektrischen
Typ ist.
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Wiren beide Uberginge elektrisch (im vorliegenden Fall z. B. E2 +
E3), so wiirde T;_,; einen Faktor

w il 2 0] o2 \2
iy
enthalten. Die Ubergangswahrscheinlichkeit wire dann angenihert pro-
portional zu

2<z|9ﬁ ) |2 <z | M (2 ‘f) —0,) (W, —wy) |?

(w; — w,— cky)

Beachtenswert ist dabei, dass insgesamt ein Faktor ~ % im Zihler
auftritt. Die Exponenten u, und u, und die Grésse w, sind durch den
Typ der Multipoloperatoren 9Mi(1) und 9M(2) bestimmt. Thre Werte sind
in der weiter unten folgenden Tabelle 1 aufgefiihrt.

Das Integral (2.9) kann durch Einfithrung von dimensionslosen Va-
riablen noch etwas vereinfacht werden. Es seien

dann wird (2.9)

7@ _ 327 (A+1) (Aa+1) B (&)2 (A + 22 — 1 (%)2
=P R L A2 A +FLNE[2 AL+ 1R e ¢
1

o~ 1 1_5#2 1_5)#1 Eﬁz
[ | & o IR [ /[ Trer te-gr] %

(2.10)

& ist proportional der Energie des ersten emittierten y-Quants. Weil die
beiden Quanten aber nicht unterscheidbar sind, wurde unter dem Integral
der symmetrische Ausdruck hinzu addiert.

b) Auswahlregeln und hihere Niveaux. Beim Kern des Bal®?, das im
vorliegenden Experiment untersucht wurde, sind Spin und Paritdt von
Grund- und metastabilem Zustand mit grosser Sicherheit bekannt (3/2+
bzw. 11/2-), der Zerfall geht iiber einen reinen M4-Ubergang mit einem
totalen Konversionskoeffizienten o = 0,1141%). Die Zweiquanten-Emis-
sion ist natiirlich fiir die niedrigsten moglichen Multipolordnungen, d. h.
Ay + 45, = 4 am wahrscheinlichsten. Wir miissen also die folgenden Kom-
binationen von Multipolen betrachten:

E24+ M2, M2+ FE2, E1+ M3, M3+ E1, M1+ E3, E3+ M1.

Bei allen diesen Kombinationen betrigt die Anderung des Drehimpulses
4 Einheiten und die Paritit ist ungerade.

Von den hoheren Niveaux des Bal®? haben SwanNN und METZGER!S)
einige Angaben machen kénnen. Sie fanden aus der Anregungskurve fiir
den (n, n'y)-Prozess drei Niveaux von 1,05, 1,78 und 2,18 MeV, welche

24 H.P.A. 33, 5 (1960)
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auf das isomere Niveau von 0,661 MeV zerfallen. Uber Spin und Paritit
der hoheren Niveaux ist nichts bekannt.

FacG1?) hat durch Coulomb-Anregung mit a-Teilchen ein Niveau bei
0,281 MeV gefunden, das wahrscheinlich einen Spin I = 1/2+ besitzt.
Dieses kann aber fiir die Zweiquantenemission nichts beitragen.

c) Numerische Rechnungen. Das Integral der Gleichung (2.10) kann
elementar gelost werden, das Resultat ist aber fiir eine numerische Aus-
wertung ungiinstig, weil es eine Differenz zwischen grossen Zahlen liefert
(siebenstellige Logarithmen notwendig). Wenn man die beiden Summan-
den zusammenfasst und die Substitution x =2& — 1; z2=2¢{ + 1 ver-
wendet, so wird (2.10)

1

¥ 5#] (1___ E)nu2 (1__ E)M] EF‘A
/ [Tm%* C+1= &2 . | dt

0

+1
mwz—x (1= )" (14 2)" 24+ 2)2 + L+ 0" (1= 20" (5— )2
(32_x2)2
—1

-~ dx

- ()" 1/ =) (L 2)% 2+ 07+ (1 2 (1 0 (2 — )

z
%# xt
(1—'—2?—{—3‘;1‘ —4— "') dx (2.11)

Dieses Integral kann nun bequem ausgewertet werden. Wenn man noch
daran erinnert, dass %w, die Energiedifferenz der Kernzustinde beim
elektrischen Ubergang darstellt, so folgen fiir die 6 zu betrachtenden
Fille die Angaben der Tabelle 1.

Tabelle 1
Art des Wg
Ubergangs My Mo w_ Integral aus (2.10)

0
E2 + M2 3 5 ¢ 0.0159 (& + 28 4+ 238 4 ..)
M2+ E2 5 3 | 14¢| oo159 (& - &, 08 _ )

1 1.45 1.25

El + M3 1 7 ¢ 0111 (& + LB 4 Z_a o)
M3+ E1 7 1| 1+¢ | o (A - L 1B, L)
E3 + M1 5 3 ¢ 0.0159 (5 — 240, 08 ..
M1+ E3 3 5 | 14¢ | 00159 (L4 20 038, )

Die Energieverteilung eines der beiden Quanten ist durch den Inte-
granden in (2.10) gegeben. Sie ist in der folgenden Figur 1 dargestellt. Der
MafBstab ist so gewdhlt, dass die Fliche unter dem Spektrum immer
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gleich der Einheit ist. Die Spektren hingen noch von der Energie des
Zwischenzustandes ab. Fiir die Berechnung wurde angenommen, dass
nur ein Zwischenzustand mit { = 2, also w, — w, = 3 (w; — o) beitrigt.
Fiir Zwischenzustdnde mit héherer Energie wiirde der Unterschied bei
verschiedener Reihenfolge der gleichen Multipole immer mehr ver-
schwinden.

E2+M2
M1—+E3

REL . HAUF IGKEIT

Oi2 0,{3 014 075

—— y-ENERGIE

Fig. 1
Spektren der bei einem M4-Isomer moglichen 2-Quanten-Ubergénge. Die Kurven
sind auf Fldche = 1 normiert, die Einheit des EnergiemaBstabes ist F£;— Ef.
Fiir die Berechnung wurde ein Zwischenniveau der Energie E; angenommen, mit
E,—E; =3 (E;—E))

d) Abschitzung des Verhilinisses T®: TW, Aus den Gleichungen (2.6),
(2.10), und (2.11) kann das Verhiltnis der Ubergangswahrscheinlich-
keiten gebildet werden.

TO 4 A M+l Ay+1 [(2A+1)11]2 (wa 2
T he A+1 4 Jo [ A +DL)NE[(2 A+ 1)1 w—o)l(212)
W NGIMA 1D G M) |1 P [ '
[ M M4) ]2

worin A die Multipolordnung des einfachen Zerfalls und J das Integral
der Gleichung (2.10) (Tabelle 1) bedeutet.

Die Matrixelemente fiir die einzelnen Uberginge hingen ausser der
Multipolordnung 4, , nur von den Eigenschaften des Kerns ab. Fiir die
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vorliegende Abschitzung werden die Werte des Einteilchenmodells, d. h.
eines einzelnen Protons in einem geschwindigkeitsunabhidngigen kugel-
symmetrischen Potential eingesetzt 18)*).

Man definiert fiir den Einquantenzerfall eine reduzierte Ubergangs-
wahrscheinlichkeit B(4)

B =" <I,M,|M@A) | I,M |? (2.13)

Iy Z\/[f

und schreibt damit also fiir die totale Ubergangswahrscheinlichkeit
(siehe 2.6)

8m (A+1) 1
w__ 8@+ 1 4,
= T aegs a P BA (2.14

Fir das Einteilchenmodell findet MoskowsKr !8)

1 3 2
B(E) =, e [m Rg] ST, 4 1) (2.15)

im Fall eines elektrischen Ubergangs und

BMA) = (o) (es — 4oy &) SULAL L)  (@216)

fiir einen magnetischen Ubergang. Der statistische Faktor S(7;, 4, I,) ist
von der Gréssenordnung eins und wird deshalb fiir diese Abschitzung
vernachldssigt; ebenso das gyromagnetische Verhiltnis des Bahndreh-
impulses g, gegeniiber dem des Protons gs.

Bei der Zweiquantenemission ist in

| G |MA) [2><z | M2) | > ]2

die Winkelverteilung implizite enthalten. EICHLER und Jacos!!) haben
diese berechnet. Fiir unsere Abschidtzung wird eine isotrope Winkel-
verteilung angenommen ; statistische Faktoren werden wieder gleich eins
gesetzt. Es ergibt sich aus (2.15) und (2.16)

M@ 12 e (332.1)2(3312)2’12(M) K(1) - K(2)

[ <M Q)| 2> <z | W _
| UM )| |2 47 12( 3 )2 K(M })
3+ 4

A(M) ist die Multipolordnung des magnetischen unter den beiden Uber-
giangen. Die K sind empirische Korrekturfaktoren, sie sollen beriick-
sichtigen, wie stark das Einteilchenmodell von der Erfahrung abweicht.
Wenn fiir die Energie des Zwischenzustands wieder w, — w,= 3 (w; —
w ) eingesetzt wird, so folgen die numerischen Verhiltnisse der Tabelle 2.

*) Bal®? hat 81 Neutronen, also magische Zahl minus 1. In der Systematik der
Gamma-Zerfille ist aber kein Unterschied zwischen Neutron oder Proton als
«Leuchtnukleon» zu finden.
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Tabelle 2
Art des K(1) - K(2)

1) - 2 —
Ubergangs LT K(M4)
E2 + M2 | 3,6-10-% K(E2)- K(M2) 10
M2+E2 | 81-10-5 K(M4)
E1 +M3 | 46-10-3) K(El)- K(M3) 104
M3+ E1 1,110  K(M4)
E3 + M1 | 53-1075) K(E3) K(M1) 104
M1+E3 |1,1-10- K(M4)

Es zeigt sich, dass auf die numerische Berechnung des Integrals in Glei-
chung (2.10) nicht verzichtet werden durfte, unterscheiden sich doch die
Zahlenfaktoren des Verhiltnisses 7®): T ganz erheblich.

3. Das Experiment

a) Prinzip. Die Unterscheidung der aus der Zweiquantenemission fol-
genden Photonen von allen anderen ist durch zwei Merkmale méglich:
Gleichzeitigkeit und Energieverteilung. Beide Kriterien wurden bei der
vorliegenden Messung verwendet. Wegen des Untergrundes von kos-
mischer Strahlung und zufélligen Koinzidenzen musste die Messung der
Zweiquantenemission mit einer Kontrollmessung verglichen werden. Fiir
diese wurde je ein y-Spektrum von gleicher Intensitdit und aus gleich-
artigen Quellen auf jeden Detektor gegeben, so dass die gleiche Anzahl
und die gleiche Energieverteilung von Untergrund-Koinzidenzen wie im
Fall der eigentlichen Messung zu erwarten war.

b) Quellen und geometrische Anordnung. Das Cs137 fiir die drei Quellen
konnte vom A. E. R. E., Harwell bezogen werden. Nach der Art der
Herstellung*) sollte die darin enthaltene Aktivitdt von Cs'3 nicht mehr
als /50000 der Cs'37-Aktivitdt betragen, was sich im Verlauf der Messung
auch bewahrheitete.

Die geometrische Anordnung von Quellen und Detektoren ist aus der
Figur 2 ersichtlich. Die beiden Na J-Kristalle von 13/,”” Durchmesser und
11/, Linge waren in vertikaler Richtung durch 10 cm, in horizontaler
durch 5 cm Blei abgeschirmt. Ein automatischer Priparatwechsler sorgte
dafiir, dass sich «Messung» und «Kontrollmessung» abwechslungsweise
folgten. Er plazierte die Quellen mit grosser Genauigkeit abwechslungs-
weise an die in Figur 2 dargestellten Stellen. Wihrend eines Wechsels
wurden die Zdhler umgeschaltet und die Kamera transportierte ein Bild
weiter.

*) Cs137 und Cs!33 entstehen als Zerfallsprodukte bei Bestrahlung von Uran mit
Neutronen, Cs!3¢ durch #-Einfang aus Cs!33, Der Gehalt an Cs!34 steigt demnach
quadratisch mit der Bestrahlungsdauer.
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Lage der Quellen:

LMessung
L Kortrollmessung

i Woltram

=+ === Achse der Kollimatorbohrung

Fig. 2
Anordnung der Quellen und Detektoren

c) Elektronische Apparaturen. Die Auswahl der koinzidenten Ereignisse
und die gleichzeitige Aufzeichnung der Impulsamplitude aus beiden De-
tektoren erfolgte entsprechend dem Funktionsschema Figur 3. Es han-
delt sich dabei um die iibliche «fast-slow»-Koinzidenztechnik. Die beiden
Impulshéhen wurden photographisch registriert?). Die Auslenkung des
Leuchtflecks auf einer Kathodenstrahlréhre in zwei Dimensionen ist je-
weils den beiden Impulsamplituden proportional. Bei Umschaltung auf
die in Figur 3 gestrichelt eingezeichneten Verbindungen arbeitet die An-
lage als Graukeil-Spektrograph.

Weil be1 diesem Experiment die erwartungsgemadss seltenen Ereignisse
der Zweiquantenemission aus sehr vielen anderen herausgesucht werden
mussten, sollte die Messapparatur etwas hoheren Anforderungen geniigen,
als sonst vielleicht iiblich. Diese Anforderungen sind:

Hohe Koinzidenzauflésung ohne Verluste.

Sichere Diskriminierung der Stérimpulse (thermische Elektronenemission
an der Photokathode und elektrische Stérungen).

Keine Beeinflussung der Energiemessung durch vorausgegangene Detek-
torimpulse.



Vol. 33, 1960 Uber Zweiquanten-Uberginge an Ba¥? 375

X
Quelle

T
il Lifi
[Pl M)
50cm
I 1> v
_Schne]!er | 111 I'schneller '180!1
Li=—>]verstarker |41 1411 verskirker ol
+Pulsformer] +Puisformer1_
= o o =

==

= Koinzidenz =
T=2ns
Verstarker Koinzidenz Verstarker F
A |+Diskrim. T =03ps +Diskrim. [ .A_—

) T e
Linear~- ! Linear-
verstarker ¥ verstarker

Steuerung der
‘aufladen! Impulsverlanger.
+Helligkeit | L
Impulsver +Sagezahn Impulsver-

langerung| halten! langerung %—

y <)

- O < —‘/_L
Kathoden- 1
strahirohr » Sagezahn-|

generaftor
Autom,
Kamera
Fig. 3

Blockschema zur Messanordnung

Grosse Stabilitdit und Betriebssicherheit wegen der langen Dauer der
Messung.

1. Koinzidenzmessung. Der verwendete NaJ-Szintillator gibt eine re-
lativ gute Energieauflsung, andererseits erschwert er aber wegen seiner
langen Leuchtdauer eine Koinzidenzmessung mit hoher Zeitauflésung.
Man kann erwarten, dass ein Lichtimpuls, der durch 100 keV Elektronen-
energie im Szintillator erzeugt wird, an der Photokathode ca. 100 Elek-
tronen auslést. Das ergibt bei einer Abklingdauer des Szintillators von
7 = 0,25 usec im Mittel 0,8 Elektronen wihrend der ersten 2 nsec, in
denen das Signal fiir die Koinzidenz erzeugt werden sollte. Man konnte
innerhalb dieser Zeit ein solches Ereignis also nicht von einem thermisch
erzeugten Elektron unterscheiden. Fiir eine solche Unterscheidung muss
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man also etwas linger warten, namlich solange, bis ein gewisser Schwel-
lenwert iiberschritten ist, der mehr als einem Elektron entspricht. Damit
nimmt man aber eine Verzdgerung der kleinen Detektorimpulse gegen-
iiber den grossen in Kauf. Die Impulse von der Anode des Photo-Elek-
tronenvervielfachers wurden deshalb zunichst auf einen «schnellen»
Verstiarker (siehe Fig. 3) gegeben, der mit einer gewissen Impulsumfor-
mung dafiir sorgt, dass diese Verzégerungen nicht allzu gross werden.

| | | | | 1

b

o lo2 10,3 zrquEI_ lo,s |
Fig. 4

Berechnete Ubertragungseigenschaften des Kopplungsnetzwerks
(Dampfung vernachlassigt)

Dieser Verstirker ist eine leichte Modifikation einer schon beschriebenen
Schaltung ). Er verstidrkt mit 4 Rohren 30fach, die Arbeitswiderstinde
im Kopplungsglied (siehe Fig. 4) haben 220 Ohm, die Selbstinduktionen
0,07 uHy. Die in Figur 4 dargestellte berechnete Ubertragungsfunktion
dieses Kopplungsgliedes, das sich zwischen einer Anode und dem Gitter
der nachfolgenden Rohre befindet, konnte an einem Modell mit grosseren
Werten fiir L und C verifiziert werden. Im praktisch verwendeten Fall
i1st die Einheit des Zeitmalstabes 2 ]/ﬁ: 4.5-107% sec, und k=0,7,
der Nulldurchgang der Funktion ist dann bei ¢ = 10~? sec. Die beschrie-
benen Ubertragungseigenschaften ergeben eine impulshéhenunabhingige
Verzogerung und einen steileren Anstieg der Signalflanke als von einem
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rein Ohmschen Verstirker zu erwarten wire, wodurch die Zeitverzégerung
der kleinen Impulse etwas herabgesetzt wird. Der Verstirker wird in
praktisch jedem Fall iibersteuert, so dass an seinem Ausgang ein normali-
sierter negativer Impuls resultiert; die Ubersteuerung hinterldsst keine
merklichen Nachwirkungen.

300V
22K} |47K| 47K
Koinzidenzsignal
—_ \
7 |l 10K
180 Ohm, 50 cm

————— — . e

1500p

- 150V
2 x E180F E91H

Fig. 5

Schema der Endstufen und Koinzidenzschaltung

Die Schaltung der Endstufen und der Koinzidenzmischung ist in
Figur 5 dargestellt. Das Netzwerk mit den Dioden in der Gitterleitung
der Endstufen trigt weitgehend der zweiten, oben aufgestellten Forde-
rung Rechnung. Der Stromimpuls an der Anode des Photo-Elektronen-
vervielfachers besteht eigentlich aus einzelnen Stdssen, die je von einem
an der Kathode ausgeldsten Elektron erzeugt werden. Diese haben einen
zeitlichen Verlauf in Form einer GauBschen Glockenkurve, die durch die
Eigenschaften des Elektronenvervielfacher-Systems gegeben ist¥*). Die
Haufigkeit dieser Stosse folgt einem Exponentialgesetz (Abklingen des
Szintillatorleuchtens). Es konnte nun der Fall eintreten, dass zwei zeit-
lich nahe zusammenfallende Detektorimpulse zwar zunichst keine
«schnelle» Koinzidenz, sondern nur eine «langsame» auslésen. Unter den
wiahrend des Abklingens des Szintillatorleuchtens hdufigen Ein-Elektro-
nenstdssen kann aber mit relativ grosser Wahrscheinlichkeit eine zu-
fillige «schnelle» Koinzidenz auftreten, so dass dieses Ereignis schliesslich

*) Die Gauss-Verteilung hat eine Halbwertsbreite von 2 nsec fiir die 56 AVP.
Die urspriinglich verwendeten RCA 6810 konnten nicht befriedigen.
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registriert wiirde. Daraus kénnte eine hohere effektive Frequenz der
zufdlligen Koinzidenzen resultieren, als der hohen Koinzidenzauflosung
entspricht. Die Impulsverlingerung durch das genannte Netzwerk
schneidet nun diese Ein-Elektronensttsse weitgehend ab, zudem ist die
Verstarkung so eingestellt, dass auch deren Amplitude zum Auslosen des
Koinzidenzsignals nicht ganz ausreicht.

Die Koinzidenzmischung besorgt eine konventionelle Mehrgitterréhre
(E91H), deren Schirmgitterspannung aber so tief eingestellt ist (+ 5 V)
dass sie mit — 1,8 V auf nur einem Steuergitter praktisch gesperrt ist.
Es fliesst ca. 1 mA Anodenstrom wihrend der Zeit, in der beide Steuer-
gitter gedffnet sind. Dadurch wird das Signal an der Anodenkapazitit
der Mischréhre genau dieser Zeit proportional. Es wird noch 300fach
verstdarkt und zur Diskriminierung auf eine ScHMITT-Triggerstufe gegeben.

Diese fiir das vorliegende Experiment entwickelte Koinzidenzschal-
tung ist schon frither in einem anderen Zusammenhang beschrieben
worden 21).

Das Ergebnis des Experiments hdngt ganz wesentlich von den Eigen-
schaften der Koinzidenzapparatur ab; diese ist deshalb zu Beginn der
Messungen eingehend gepriift worden, sie wurde auch wahrend der Dauer
der Messung periodisch kontrolliert. Ein bequemes Mittel dazu ist die
Untersuchung des verstiarkten Signals von der Anode der Mischrohre.
Die direkte Messung der Anstiegszeit des «schnellen» Verstarkers wire
mit erheblichen Schwierigkeiten verbunden, mit Hilfe des genannten
Signals kann aber leicht verifiziert werden, dass sie kleiner als 1 nsec ist:
die Anstiegszeit der durch kurzgeschlossene Kabel erzeugten Rechteck-
impulse muss kleiner sein als die Dauer der Rechtecke, solange das Koin-
zidenzsignal dieser Dauer proportional ist. Eine angendherte Proportio-
nalitit konnte, bei optimaler Einstellung der Kapazititen C in den
Kopplungsgliedern (siehe Fig. 4), bis auf 2 nsec herunter nachgewiesen
werden. Wurden dagegen die Impulse am Eingang der beiden «schnellen»
Verstarker um eine bekannte Zeit A¢ gegeneinander verschoben, so konnte
die Kurve 4 der Figur 6 gemessen werden. Durch Einstellen der Diskri-
minatorschwelle auf einer bestimmten Hohe dieser dreiecksihnlichen
Kurve kann die Koinzidenzbreite festgesetzt werden. Es zeigte sich, dass
diese Schaltung ohne weiteres eine Koinzidenzauflésung von < 1 nsec
gestattet.

Die von 2 koinzidenten y-Quanten ausgelosten Detektorimpulse haben
entsprechend ihrer Grosse und den Eigenschaften des Elektronenverviel-
facher-Systems eine gewisse zeitliche Streuung. Diese kann wieder unter-
sucht werden, indem man die einen Detektorimpulse gegeniiber den an-
dern um eine Zeit A¢ verzégert und die Koinzidenzrate misst. Figur 6B
zeigt das Resultat fiir das integrale Spektrum von Co%’-Koinzidenzen,
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Figur 6C die gleiche Grosse nur fiir die in die Photospitzen fallenden Im-
pulse. Aus Figur 6C ist ersichtlich, dass fiir solche Detektorimpulse, die
in einen schmalen Amplitudenbereich fallen, eine effektive Koinzidenz-
auflosung von 2 nsec ohne wesentliche Verluste erzielt werden kann. Bei
Zulassung von Impulsen stark variabler Grosse muss diese Zeit allerdings
auf den Wert von ca. 5 nsec (siehe Fig. 6 B) vergrossert werden.
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Verhalten der Koinzidenzanlage bei zeitlicher Verschiebung
der Detektorimpulse bzw. Normalimpulse

2. Energiemessung. Es wird die simultane Aufzeichnung der in beiden
Detektoren gemessenen y-Energie benétigt, aber nur dann, wenn die
beiden y-Quanten in Koinzidenz sind. Die Feststellung der Koinzidenz
beansprucht eine gewisse Zeit. Deshalb passieren zundchst alle Impulse
den Linearverstirker und lésen von einem gewissen Schwellenwert an die
Aufladung der Impulsverlingerungsstufe (siche Fig.3) aus. Damit unter
allen Umstidnden die Energie richtig gemessen wird, miissen deshalb so-
wohl der Linearverstéirker als auch die Impulsverldngerungs-Stufe gegen-
iiber Uberlagerungen gesichert sein.
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Der Linearverstdrker ergibt ausser der notwendigen Verstirkung eine
Umformung und Begrenzung, welche Uberlagerungen weitgehend aus-
schliessen. Die Impulse aus dem Detektor haben je einen exponentiellen
Anstieg und Abfall mit Zeitkonstanten von 0,25 bzw. 10 usec. Am Aus-
gang des Linearverstédrkers sind sie auf ein positives, gefolgt von einem
negativen Rechteck umgeformt und erreichen nach 2,6 usec wieder exakt
die Nullage. Die Vorteile dieser Impulsform sind schon 6fters beschrieben
worden 22), sie bestehen hauptsidchlich darin, dass der Messimpuls wih-
rend einer kurzen Zeit anndhernd konstant bleibt und keine nieder-
frequente Komponente enthilt. Im hier verwendeten Verstdrker sorgt
eine spezielle Kompensationsschaltung dafiir, dass die Impulse ein ebenes
Dach besitzen (Korrektur des 10 usec-Abfalls am Eingang). Ausserdem
wird im Falle einer Ubersteuerung die Ausgangsamplitude scharf auf ca.
100 V begrenzt; merkliche Nachwirkungen bleiben auch dann keine
zuriick. Die Abweichungen von der integralen Linearitit sind fiir Aus-
gangsimpulse zwischen 0 und 959, der maximalen Amplitude stets kleiner
als 0,25%,. Auch bei hochsten Stosszahlen (bis 2.10% sec™!) treten keine
anderen unerwiinschten Effekte als die statistisch zu erwartenden Uber-
lagerungen auf.*)

3. Impulsverlingerung. Schaltungen zur Verlingerung von Messimpul-
sen treten in irgend einer Form in jedem Impulsspektrometer auf.
MAEDER!?) hat die an einen solchen Apparat gestellten Anforderungen
ausfiihrlich untersucht und eine Schaltung fiir eine Ladestufe mit Katho-
denfolger vorgeschlagen. Dieses Prinzip wurde hier verwendet. Die
Schaltung konnte noch wesentlich vereinfacht und fiir kiirzere Auf- und
Entladungszeiten ausgelegt werden (Fig. 7).

Dank der symmetrischen Impulsform am Eingang ist keine Aufladung
des Kondensators C, zu befiirchten, solange die linke Hélfte der Rohre T,
keinen Gitterstrom zieht. Um dies zu verhiiten, wird im Falle des Spei-
cherns durch einen Impuls am linken Gitter von 7', der Ruhestrom von
T, abgestellt. Die nachfolgende Schaltung ist durchgehend gleichstrom-
gekoppelt.

Die Speicherkapazitit C, kann nur aufgeladen werden, wenn der
Steuerimpuls @ die Kathode der rechten Hilfte von T freigibt. Dieser
Steuerimpuls der Dauer 7; steht zum Messimpuls in festem zeitlichem
Verhiltnis. Wihrend 7, entscheiden die beiden Koinzidenzmischungen
iiber die Verwertung des Impulses, ist der Entscheid positiv, so 16st die
Riickflanke von @ den Steuerimpuls @ aus, und die an C, liegende Me(3-
spannung wird bis zum Ende von 7, gespeichert. Wahrend t, sind all-

*) Siehe auch: W. BeuscH und R. MULLER, «Ein iiberlastbarer Verstiarker fiir
hohe Impulsfrequenzens. Erscheint in Helv. Phys. Acta (Frithjahrstagung 1960
der SPG).
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fillige Aufladebefehle @ unterdriickt. Das Netzwerk mit der Diode am
linken Gitter von 7’3 bewirkt ein rascheres Entladen von C, beim Aus-
bleiben des Haltebefehls @. Der Ausgang geht direkt auf die eine Ab-
lenkplatte der Kathodenstrahlréhre und iiber eine Umkehrstufe sym-
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Fig. 7

Schema zur Impulsverliangerungsschaltung

metrisch auf die andere Ablenkplatte. Es ist keine wesentliche Entladung
von C, wihrend 100 usec festzustellen. Anfianglich bereitete allerdings
der Gitterstrom (bei negativer Gittervorspannung) in der rechten Hilfte
von 1, gewisse Schwierigkeiten, handelt es sich doch um Stréme von
der Grossenordnung 0,1 uyA.

4. Speicherung der Information. Synchron mit dem Haltesignal @
wird die Kathodenstrahlrohre (5 ABP 1) hellgesteuert. Der Leuchtfleck
wird durch die verlingerten Messimpulse in horizontaler und vertikaler
Richtung ausgesteuert und festgehalten. Der Verschluss einer automati-
schen Kamera ist wiahrend der Dauer einer Messung stindig offen, so dass
der Film jede Koinzidenz dauerhaft festhilt. Es geht keinerlei Informa-
tion iiber Koinzidenzen verloren. Sollten durch irgendwelche Stérungen
unerwiinschte Nebeneffekte auftreten, so werden auch diese registriert und
koénnen so untersucht und beseitigt werden. Trotz zahlreicher Stérquellen
1m Phys. Institut der ETH konnten nie irgendwelche «falschen» Signale
festgestellt werden.

Eine einzelne Aufnahme dauerte jeweils 3 Stunden. Die Kamera wurde
von der weiter oben beschriebenen Automatik gesteuert. Nach 24 Stun-
den Dauerbetrieb wurden jeweils zur Kontrolle des EnergiemaBstabes die
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von den beiden Detektoren gelieferten Einzelspektren aufgenommen.
Dazu wurde der Koinzidenzspektrograph durch einfache Umschaltungen
(siehe Fig. 3) als Graukeilspektrograph verwendet. Figur 8 zelgt ein Bei-
spiel der so erhaltenen Bilder.
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Koinzidenzspektrum und Energieeichung
Dauer der Koinzidenzmessung 3 Stunden, Belichtungsdauer fiir einen Punkt
0,1 msec. Bei den Koinzidenzen auf den Geraden M ist der Verstirker iibersteuert.
Die Einzelspektren sind mit der gleichen Belichtungsdauer pro Ablenkung aufge-
nommen; sie enthalten nur 5000 Impulse.

4. Auswertung und Korrekturen

a) Auswertemethode. Die Auswertung der ca. 1000 Aufnahmen von der
Art der Figur 8 musste visuell vorgenommen werden. Dazu wurden die
Filmnegative auf eine Mattscheibe projiziert. Die von je einer Koinzidenz
erzeugten Punkte wurden nach ihrer Lage im Koordinatensystem in hori-
zontaler und vertikaler Richtung in 8 Kanile aufgeteilt, die einem Ener-
gieintervall von 90 bzw. 180 keV entsprachen. Die Grenzen dieser Kandle
wurden derart zwischen die auftretenden y-Linien angelegt, dass zwischen
den zufilligen Koinzidenzen aus dem Cs'¥’-Einquantenzerfall und den
wahren Koinzidenzen aus eventuell in der Quelle vorhandenem Cs!3* mog-
lichst gut unterschieden werden konnte (siehe Fig. 13). Das Raster wurde
jeweils nach den Photospitzen in den beiden Einzelspektren angepasst.
Da sich auf dem Film «Messung» und « Kontrollmessung» abwechslungs-

weise folgten, sollten sich apparative Schwankungen im Mittel heraus-
heben.
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Die Resultate dieser Auswertung wurden nach folgenden Gesichts-
punkten analysiert: '
Statistik der Schwankungen zur Kontrolle der Apparatur.

Zahl und Verteilung der zufilligen Koinzidenzen zur experimentellen

Bestimmung der effektiven Koinzidenzauflésung.

Differenz zwischen «Messung» und «Kontrollmessung» zur Bestimmung
der Korrekturen (Cs'*-Koinzidenzen und eventuell andere).

Fiir die Auszdhlung der fiir die Zweiquantenemission in Frage kom-
menden Ereignisse, die ja die Energiebeziehung (2.7), d. h.

E,+ E,=E, = 661keV (4.1)

erfiillen, wurde das Raster von Figur 9 verwendet, da in der groben Ein-
teilung der Fig. 13 die relativ gute Energieauflésung der Apparatur ver-
loren gegangen wire.
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Fig. 9

Raster zur Auszahlung der Zweiquanten-Koinzidenzen

b) Zufillige Koinzidenzen. Die Verteilung der zufilligen Koinzidenzen
wurde anhand der mit einem 64-Kanal-Impulsanalysator gemessenen
Spektren aus den beiden Detektoren berechnet. Fiir die experimentelle
Bestimmung wurde der Nulleffekt der Koinzidenzen wihrend 276 Stun-
den gemessen und die Differenz zwischen « Kontrollmessung» und Null-
effekt gebildet. Die so erhaltene experimentelle Verteilung stimmte mit
der berechneten innerhalb des statistischen Fehlers iiberein, wenn fiir
die Frequenz der zufilligen Koinzidenzen

Mo, = 140/100 A
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eingesetzt wird. Mit diesem Wert, und mit Hilfe der in den beiden Detek-
toren gezdhlten Impulsfrequenzen von 7, = 264 sec~! und #n, = 250 sec™!
berechnet sich die effektive Koinzidenzdauer 2 7:

27=-""" _55.10"9sec (4.2)
My * Ay

Die Ubereinstimmung des hier berechneten Wertes von 27 mit dem aus
Fig. 6B abzulesenden gibt Gewdhr fiir ein richtiges Funktionieren der
Koinzidenzmessung. Die Anzahl der zufilligen Koinzidenzen muss fiir
die Korrektur der Zweiquanten-Messwerte nicht herangezogen werden,
da sie ja durch die Differenzbildung mit der « Kontrollmessung» heraus-
fallt.

c) Koinzidenzen aus Verunveinigungen der Quelle. Als hauptsdchliche
Verunreinigung der Quelle ist eine Beimischung von Cs!¥ zu erwarten.
Dieses hdtte dann bei der Herstellung der Quelle in grosserer Menge ent-
stehen koénnen, wenn das bestrahlte natiirliche Uran eine relativ kleine
Menge von Cs132 enthalten hitte.

Zur Bestimmung der Cs!34-Aktivitdt wurden die Koinzidenzen gesucht,
die einer 797-605-keV-Kaskade zugeschrieben werden kénnen. Von allen
y-Quanten, die von Cs'3 emittiert werden, gehoren ca. 909, dieser Kas-
kade an. Die Trennung dieser Koinzidenzen von den zufilligen und den
durch Zweiquantenemission erzeugten ist gliicklicherweise deshalb mog-
lich, weil eine grossere Energie dabei beteiligt ist. Thre Verteilung wurde
aus den gemessenen Einzelspektren berechnet. Sie ist in Figur 10 darge-
stellt, desgleichen in Klammern die experimentell bestimmte Verteilung.

800 —
kel
78 435\ 0,85 0
(6,4) (4,30 (1,00 (0,40)
7204
2.8 0,64\ 0,0u] 0,85
siod— (39 |0:00|@50) (1,49)
> 9,5 2,41| 08| 4,35
. (10,3) 2,501(0,87)] (4, 00)
S401—
26,1 9,50 2,60 780
(24,5) (10,20)|(3,30)| (7,00)

90+ Y Y S
90 540 630 720 ke 300
Fig. 10
Koinzidenzspektrum des Cs'3%

Die eingetragenen Zahlen sind die berechneten prozentualen Anteile pro Feld.
Die cingeklammerten Zahlen sind experimentelle Werte. Die Pfeile geben die Lage
der beiden intensivsten Gamma-Linien
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Weil dabei aber nicht genau die gleiche geometrische Anordnung er-
reicht werden konnte, werden die berechneten Werte als zuverldssiger
angesehen.

Die Differenz zwischen «Messung» und «Kontrollmessung» in geeigne-
ten Gebieten der zweidimensionalen Verteilung kann nun mit den Werten
der Figur 10 verglichen werden. Der statistische Fehler dieser Differenzen
ist ziemlich gross (siehe Fig. 13). Ein gewogener Mittelwert gibt fiir die
totale Zahl der Cs'**-Koinzidenzen

Ny34 = (50 4 20)/100 & (4.3)

Aus dieser Zahl und der Verteilung der Koinzidenzen berechnet man fiir
ein Feld von 90 x 90 keV in der Umgebung der Geraden (4.1), auf der
die Koinzidenzen aus einem Zweiquantenzerfall liegen, im Mittel eine
Anzahl

ng, = (0,52 - 0,205)/100 & (4.4)

d) Abschitzung der Bremsstrahlungseffekte. Bei den ersten Versuchen
befand sich die Quelle in einem 0,7 mm starken Glasréhrchen. Dabei
konnte in einem Gebiet Ey, + Ey, < 100 keV ein deutlicher Effekt fest-
gestellt werden, der nur durch eine zweimalige Emission von Brems-
quanten durch ein f-Teilchen aus der Quelle erklirt werden konnte. Bei
der spater verwendeten diinneren Quelle (ca. 0,5 mm CsCl auf 0,05 mm
Ni-Folie) verminderte sich dieser Effekt erwartungsgemiss. Es zeigte
sich immerhin die Notwendigkeit, die Haufigkeit solcher Prozesse abzu-
schatzen.

Es sei @(y, ¢)dy der Wirkungsquerschnitt fiir den Prozess, dass ein
Elektron der Energie ¢ ein Quant im Energiebereichy ... y + dy emittiert.
Die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass ein Elektron der Anfangsenergie g,
langs seines Weges ein Photon im gleichen Energiebereich aussendet, ist

dann
x(e=v)

.

d &

dWly, &) = dy No | ®ly, ) dx = dy N, f Oy, ) L de  (4.5)
0 £y

worin N, die Anzahl Atome/cm® und dx/de der reziproke spezifische
Energieverlust sind. Fiir die Emission von zwei Photonen muss entspre-
chend der Figur 11 zweimal integriert werden.

. Ya P 2’2d ' ’
A2W (y1y280) = dyy dys Ngf ( g: P(yy, & + 7’1)/ dg’ D(y,.e’) de ) de (4.6).
Die Losung dieser mehrfachen Integrale mit numerischen Methoden wire

sehr umstéandlich. Es wurden deshalb die Grossen @(y, ¢)2%) und dx/de**)
durch einfache analytische Funktionen approximiert:

25 H.P.A. 33, 5 (1960)
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D(y, £) = @ - (—1- — —1~)

Y )
) (4.7)
ol aess &
de = 0,22 cn - mc?
darin bedeuten
VA af:‘;
®=121 137

wenn y und ¢ in mc? gemessen sind und 7, der klassische Elektronenradius
ist.

B

—— ELEKTRONEN-ENERGIE

— WEG DES ELEKTRONS

Fig. 11
Zur Berechnung der Bremsstrahlungseffekte

Wenn (4.7) in (4.6) eingesetzt wird, so tritt bei der zweiten Integration
ein Term der Form

f»h? dx =D, D,: Dilogarithmus

der nicht in geschlossener Form berechnet werden kann. Fiir ¢ > v, gilt
die Ndherung

i danit . Oy PO o . (1 _ ?’z_)
Ve Ve €,

mit der das doppelte Integral dann schliesslich ausgerechnet werden kann.
Diese Naherungen konnen unter gewissen Umstdnden einen merklichen
Fehler einfiihren, die Abschitzung liefert aber in jedem Fall einen zu
grossen Wert.
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Das Integral (4.6) ergibt ausgerechnet

2
—, [ dx\2 +7,)2 T1 £
i (‘}’1 Ve 80) - dyl d?g Nﬁ W (;ieﬁ) _(1131’1 yy: [72_ (1 +07’2)2 — 2 7?1“9:7”2 +
3 _ &% | _ 2 Fa (4% \2 (11 t9e)? ] &
T 2 +1o ?1‘*‘3’2] dyldyzNo(p (de ) V17Ve F(’J’ﬁ”?z) (4.8)

Weil sich die Integration iiber den ganzen Bereich von ¢ erstreckte, ist
also fiir die Rechnung angenommen, dass das Elektron in der Quelle voll-
standig gebremst wird.

Vom gréssten Interesse ist die Verteilung der zweifachen Bremsquan-
ten in der Umgebung der Geraden (4.1). Man kann deshalb y, + y, = y
setzen und iiber y, integrieren.

9 3o { AX \2 & Y1 =V

AW (yre0) = dy - Ny @* (57| F (;,) .y |In - ]%20

Das Integral divergiert logarithmisch (@ (y, &) divergiert wie 1/y). Weil
die weichen Bremsquanten nicht interessieren, kann man die Grenzen, in
Ubereinstimmung mit der Auswertung (siehe Fig. 9) so festsetzen, dass
Bremsquanten einer Energie y,, < 60 keV nicht beriicksichtigt sind.
Man erhélt dann das in Figur 12 dargestellte Resultat. Der Parameter y

T T T T T T T
1073

[Mev']

i £=616 keV

is
%Tj
| §=661 keV

<
r's

differentielle Wahrschein-< lichkeit —s

1.2
1 1 1

————=  Eleklronenenergie £, [Mev]

Fig. 12
Wahrscheinlichkeit fiir die Emission von 2 Bremsquanten
Ein Elektron, das anfanglich die Energie g, besitzt, soll lings seines Weges nach-
einander zwei Quanten der Energie , bzw. p, emittieren. Kurvenparameter ist
dieSumme y =7y, + ¥,. Die Energie eines Bremsquants soll je ja grosserals 60 keV sein.
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1st die Summe der Energien der beiden Bremsquanten; es wurden gerade
die Grenzen und die Mittellinie des zur Auswertung verwendeten Strei-
fens (Fig. 9) fiir ¢ eingesetzt.

Es kann nun iiber ein Gebiet G der Energieverteilung mit den Grenzen

60 keV <y, <y — 60 keV
661-45keV = y = 661 + 45 keV

numerisch integriert werden. Die so erhaltene Wahrscheinlichkeit pro
Elektron der Energie ¢, wird noch mit der relativen Hiufigkeit der Ener-
gie g, multipliziert, die durch das f-Spektrum (Al = 2, «yes», T, =
1,18 MeV) gegeben ist. Eine weitere numerische Integration liefert
schliesslich die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass ein Elektron aus dem ge-
nannten $-Zerfall zwei Bremsquanten emittiert, die in das fiir die Zwei-
quantenemission interessante Energiegebiet G fallen:

W(G) = 1,7 x 10-6 (4.9)

Nun zerfdllt aber Cs'®” nur zu ca. 89, direkt in den Grundzustand, was
zu einem B-Spektrum mit einer Endpunktsenergie von 1,18 MeV Anlass
gibt1%)2%). Die Wahrscheinlichkeit, dass bei einem Zerfall von Cs37 zwei
Bremsquanten auftreten, die nach ihrer Energie mit einem Zweiquanten-
Zerfall verwechselt werden konnten, ist also kleiner als 2 x 10-7, so dass
diese Korrektur hier vernachlissigt werden kann. In einem anderen Fall,
wo die g-Teilchen héhere und die y-Quanten niedrigere Energie hitten,
kénnte dieser Effekt die Messung der Zweiquanten-Emission allerdings
storen.

Weitere Koinzidenzen kénnten vom Prozess der inneren Bremsstrah-
lung, gefolgt von einer gewdhnlichen Bremsquantenemission des aus-
tretenden Elektrons, erzeugt werden. Die Bremsquantenemission am f-
zerfallenden Kern hat aber eine ahnliche Wahrscheinlichkeit und Energie-
verteilung wie die Bremsquantenemission lings des Weges des Elek-
trons26). Diese Korrektur fillt deshalb in die gleiche Groéssenordnung
wie die oben berechnete und wird ebenfalls vernachlissigt.

Die Konversionselektronen geben keinen Beitrag, ebenso die hdufigeren
[3-Zerfille mit einer maximalen Energie von 520 keV.

e) Compton-Streuung. Die Streuung eines y-Quants durch Compton-
Effekt von einem Szintillationskristall in den anderen kénnte zu Koinzi-
denzen Anlass geben, die zudem noch die Energiebeziehung (4.1) er-
fiillten, also als Ereignisse der Zweiquanten-Emission gezdhlt wiirden.
Die Form der Abschirmung und der Winkel zwischen den beiden Detek-
toren wurden deshalb so gewihlt, dass der genannte Prozess mit Sicher-
heit ausgeschlossen ist. Es ist ndmlich im ungiinstigsten Fall die Trans-
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missionswahrscheinlichkeit durch die Abschirmung fiir ein Compton-
gestreutes Quant:

W == gt e 110
(L = 3 cm in Wolfram, uy (200 keV) = 12 cm™1)

Dieser Effekt erfordert also keine Korrektur.

f) Beitrige einer Kaskade. Wenn der metastabile Zustand des Ba'®? iiber
eine Kaskade zerfallen kénnte, so wiirden die beiden y-Quanten natiirlich
auch die Energiebeziehung (4.1) erfiillen ; sie wiren aber monoenergetisch.
Eine solche Kaskade wurde bisher noch nie festgestellt, obwohl FAaGG')
ein Niveau bei 281 keV gefunden hat. Diese Tatsache kann dadurch er-
kldart werden, dass dieses Niveau einen Spin I = 1/2 besitzt. Ist seine
Paritit positiv, so ist der y-Ubergang vom Typ ES5, ist sie negativ, so ist
er vom Typ M5. Das Einteilchenmodell liefert dafiir die folgenden Uber-
gangswahrscheinlichkeiten :

T(E5) =8-10"%sec™?
1T (M5)=1,3-10"ge¢c!

Vergleicht man diese Werte mit der Wahrscheinlichkeit des direkten M4-
Ubergangs in den Grundzustand:

T(E5) : T(M4) = 2-10-5
T(M5): T(M4) = 3-10-7

Es ist aber zu erwarten, dass die 4 = 5-Ubergiinge gegeniiber dem Ein-
teilchenmodell-Wert noch verlangsamt sind.

Wire noch ein weiteres Niveau mit 3/2 <C I << 11/2 vorhanden, so
wire eine Kaskade {iber dieses Niveau wahrscheinlicher als der direkte
Ubergang und hitte sich damit deutlich bemerkbar machen miissen.

5. Resultate

a) Totales Koinzidenzspektrum. Die Auszdhlung aller Konzidenzen mit
dem Raster der Figur 13 liefert das totale Konzidenzspektrum. Dieses
setzt sich zusammen aus dem Nulleffekt, den zufélligen Koinzidenzen der
661-keV-Quanten des Cs'??, den y-Kaskaden aus radioaktiven Verunrei-
nigungen der Quelle, der doppelten Bremsquantenemission, eventuellen
weiteren Storprozessen und schliesslich aus den Ereignissen der Zwei-
quantenemission. Der Nulleffekt wird fast ausschliesslich von koinzi-
denten Partikeln oder Quanten der kosmischen Strahlung erzeugt. Diese
ergeben vorwiegend sehr grosse Detektorimpulse, die den Verstdrker

ibersteuern und deshalb ganz am Rand der Verteilung erscheinen (siehe
Fig. 8).
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Aus der Differenz zwischen « Kontrollmessung» und Nulleffekt wurde
die Zahl der zufdlligen Koinzidenzen bestimmt. Die Differenz zwischen
«Messung» und « Kontrollmessung» liefert die experimentelle Bestimmung
der Korrekturen. In Figur 13 sind diese Differenzen, bezogen auf 100

- 900
keV 8,5 Ly l22| 28
8 £2,u 0 |+60 | +1,1
Ead 5,3 13 | L8| -hLib
581 425 1 |15 | 249
T80 e g =071-02] 5| h3 ] 27| 28
#1,0 |#1,1 |#1,1 21,0 |21,0 |#1,0 |#1)5 | %10
- 540
15| gu| Hal-nol-07] 15
011202 |#1,2 |#1,1 |21,2 |#1,1
- 450 e
TIENEREETIEY
00 |#1,1 |20,0 |#00 |#1,1 |£1,1
05T a2 =07 20|04 3,4 2 2,9
, 12|22 |£0,2|21,0 |21 |#1,1 224 | 228
- 27
Vsl au] 27 17l 251 17
g [R5 125 213 #1,3 |$1,3 [#1,1
76| 85(-02] 02| 1910
#1,8121,7 |2 1,621,2 |#1,3 |#1,1
- 80 73]
S0 180 270 360 450 40 630y 720 keV 300
1 | 1 1 1 1]

Fig. 13
Totales Koinzidenzspektrum

Die eingetragenen Werte sind die Differenzen zwischen «Messung» und «Kontroll-
messung» pro 100 h Messdauer mit dem statistischen Fehler.

Stunden eingetragen. Es handelt sich um die Werte aus Messungen, die
je 1404 Stunden dauerten.

Ein Vergleich dieser Werte mit der Verteilung der Figur 10 lieferte die
Zahl der Cs'**-Koinzidenzen (Gl. 4.3). Eine weitere Analyse zeigt einen
Uberschuss im Gebiet niedriger Energien, der durch zweifache Emission
von weichen Bremsquanten erklirt werden kann. Der geringe Uberschuss
im Gebiet der Photospitze des Cs'3’-Spektrums koénnte dadurch ent-
standen sein, dass im Fall « Kontrollmessung»mehr durch Compton-Effekt
gestreute Quanten auf den Kristall fallen als im andern Fall. Die «Kon-
trollmessung» hitte dann einen kleineren Photoanteil.

Innerhalb des statistischen Fehlers sind keine weiteren, merklichen
Storeffekte zu finden.

b) Spektrum der Zweiguantenemission. Die Verteilung der Koinzidenzen
1m Energiegebiet

661 — 45keV << Ey, + E y, << 661 + 45 keV
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das fiir die Zweiquantenemission in Frage kommt, ist im folgenden Histo-
gramm Figur 14 dargestellt.
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—— Energie: Ep, = 66TkeV=Ey,
Fig. 14
Koinzidenzen pro Intervall AE = 90 keV in 1404 h

Aus der Zahl n(?) der ausgew:'ihlteﬁ Koinzidenzen berechnet sich die
Zahl N(?) von Zweiquantenzerfillen in der Quelle:

1 4x 4n 1
=y - -
N "2 2, 2, (L—eml) (1—euml) plp; .1
und aus der Zahl #V) von registrierten einfachen Zerfillen die Zahl N
von einfachen Zerfillen in der Quelle

4 1
M) =y " 5.2
2 Q2 1-¢ul (5-2)
Darin bedeuten
Q2 der Raumwinkel von der Quelle auf einen Detektor;

1— e #L Absorptionswahrscheinlichkeit in einem Detektor;
p* der effektive Photoanteil im Szintillationspektrum.

Absorptionswahrscheinlichkeit und effektiver Photoanteil p* wurden der
Arbeit von MAEDER eéf al.?") entnommen. Experimentell bestimmt wurde

p*(661 keV) = 379/,

Aus den Gleichungen (5.1) und (5.2) kann nun, nach Beriicksichtigung
aller Korrekturen, das experimentelle Spektrum der Zweiquanten-
emission, bezogen auf die gesamte Zahl der Zerfille, bestimmt werden.
Das Resultat ist in der Figur 15 dargestellt. Die eingezeichneten Fehler-
~grenzen sind die Summe aus dem wahrscheinlichen statistischen Fehler
und dem Fehler in der Bestimmung der Cs!3*-Koinzidenzen.
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AN?
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Fig. 15
Experimentelles Spektrum der Zweiquantenemission

Ordinate: Anzahl Zweiquantenzerfille pro Intervall AE = 90 keV, bezogen auf die
Zahl der einfachen Zerfille

Das integrierte Verhdltnis ergibt:

N@) ~
*‘J\'—f(‘l*)" — (6,4‘ :L__ 3,1) % 10 6
wobei der Fehler wie oben berechnet wurde.

Die Halbwertszeit fiir Zerfall durch Zweiquanten-Ubergang berechnet
sich aus derjenigen des einfachen Zerfalls unter Beriicksichtigung der

Konversion

N(1)

=1y N I+

£ — (320 - 150) d.

6. Schluss
Es wurde experimentell festgestellt, dass die Zweiquantenzerfille dus-
serst selten sind. Mit Beriicksichtigung der Fehlergrenzen kann mit Si-
cherheit festhalten, dass die Zahl der Zweiquanten-Uberginge verglichen
mit der Zahl der einfachen M4-Uberginge

N®@:; NO 103 ist.

Wie selten dieser Effekt ist, wird dadurch veranschaulicht, dass aus ins-
gesamt 2,5 Milliarden y-Zerfillen 116 Ereignisse eine solche Zeit- und
Energiebeziehung zeigten, dass sie dem Zweiquanten-Zerfall zugeschrie-
ben werden miissen.



Vol. 33, 1960 Uber Zweiquanten-Ubergénge an Bal® 393

Die gemessene Zahl der Zweiquanteniiberginge ist doppelt so gross wie
der statistische Fehler und um eine Gréssenordnung kleiner als die theo-
retische Abschitzung. Das sind zwei Argumente dafiir, dass hier die
Zweiquantenemission wirklich nachgewiesen ist.

Eine Kaskade iiber das unterhalb des isomeren Zustands liegende Ni-
veau des Ba'®? hiitte sich in der Messung durch zwei Maxima im Spektrum
(Fig. 16) bei 281 und 380 keV bemerkbar machen miissen. Von solchen
Maxima ist keine Andeutung vorhanden. Diese Tatsache und die Klein-
heit der theoretischen Ubergangswahrscheinlichkeit berechtigen zu der
Annahme, dass diese Kaskade nur einen unwesentlichen Fehler im Resul-
tat erzeugt.

Wenn das Spektrum der Zweiquantenemission mit einiger Genauigkeit
gemessen wire, so konnten daraus die Multipolkombinationen bestimmt
werden, die am Ubergang zweiter Ordnung beteiligt sind. Dies wiirde
eine Aussage iiber Spin und Paritdt der hoher liegenden Niveaux des Bal3?
liefern. Leider ist dies bei den statistischen Fehlern des gemessenen Spek-
trums nicht moglich. Die Verteilung erscheint ziemlich flach, was nach
den zu erwartenden Spektren (Fig. 1) sehr wohl méglich ist.

Eine Beurteilung der Zuverlissigkeit der theoretischen Abschidtzungen
ist sehr schwierig, weil die Eigenschaften der hoher liegenden Niveaux
unbekannt sind. Die empirischen Faktoren K (Tab. 2) sind nur bis auf
eine Grossenordnung, einige nur bis auf zwei Grossenordnungen genau ).
Weiter sind die Matrixelemente fiir Ubergang in den Zwischenzustand
mit unbekannten Phasenfaktoren behaftet, die das Resultat der Summa-
tion {iiber alle hoheren Niveaux weitgehend unsicher erscheinen lassen.
Es ist immerhin bemerkenswert, dass eine Summe der Form

| 2 G M) |2 @ [M2) | (@:— o)
die sich iiber alle Zwischenzustinde mit wachsendem w, erstreckt, offen-
bar sehr rasch konvergiert. Sie ist jedenfalls kleiner als der entsprechende
Wert des Einteilchenmodells mit vollstindiger Uberlappung der Kern-
Wellenfunktionen << ¢ |, < z| und | f > fiir nur einen Zwischenzustand.
Eine Diskussion der theoretischen Aspekte dieser Tatsache wiirde aller-
dings den Rahmen dieser Arbeit iiberschreiten.

Eine gewisse Verbesserung des Experiments wire noch méglich. Man
kénnte den Nulleffekt der Koinzidenzen z. B. durch eine Antikoinzidenz-
Abschirmung herabsetzen und den Raumwinkel von der Quelle auf den
Detektor etwas vergrossern. Es diirfte dann allerdings immer noch keine
Streuung von y-Quanten von einem Szintillator in den anderen auftreten.
Wenn als Untergrund nur die zufélligen Koinzidenzen in Frage kommen,
so ist der relative statistische Fehler bei je 1000 Stunden «Messung» und
«Kontrollmessung» in einem der zu Auszdhlung verwendeten Felder

N®: NOU = 2.10-7
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wenn fiir den Raumwinkel /4 7 = 59, und fiir die Einzelstosszahlen
ny, = ny = 500 sec™! angenommen wird. Dies wire bei ideal reiner Quelle
und vollstandiger Unterdriickung des Nulleffektes die dusserste Grenze
des Nachweises, die mit den heutigen Mitteln erreicht werden kann.

Abschliessend méchte ich Herrn Prof. Dr. P. SCHERRER fiir seine For-
derung dieser Arbeit und sein stetes Interesse an ihrem Gelingen meinen
herzlichsten Dank aussprechen. Zu grossem Dank verpflichtet hin ich
auch Herrn K. ALDER fiir seine wertvollen Hinweise betreffend die Theo-
rie; RicHArRD MULLER danke ich fiir seine Diskussionsbeitrdge beim Ent-
werfen der elektronischen Schaltungen.
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