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Mikrowellenspektrum, Hinderungspotential der internen Rotation
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(Z. Naturforschg. 20 a, 1682—1686 [1965] ; eingegangen am 15. September 1965)

The microwave rotational spectrum of para-fluoro-toluene has been investigated in the region
from 7 to 31 kmc/s. The three types of absorption lines to be expected in the case of a molecule
of this type, i. e. with a very low sixfold barrier hindering the internal rotation of the methyl group,
have been found: m=0, |m|==0, 3 n, |m|=3 n. From the lines m=0 the rotational constants and
the dipole moment, (1.96%0.02) D, have been deduced; from the lines |m|=3 the internal rota-
tion barrier could be calculated as V4=13.82 cal/mole. This Vg is compared with the values found

for similar molecules.

Wir haben das Mikrowellen-Rotationsspektrum
des para-Fluortoluols, CH3CgH,F, untersucht in der
Absicht, das Potential zu bestimmen, das die interne
Rotation der CH;-Gruppe gegeniiber dem Rumpf
behindert. Beziiglich der internen Rotationsachse hat
der Rumpf des Molekiils Coy-, die Methylgruppe Csy-
Symmetrie. Aus diesem Grunde heben sich im Aus-
druck fiir das Hinderungspotential der internen Ro-
tation !

V= %‘. V;" (1 —-cos3na)

(a relativer Drehwinkel zwischen Rumpf und CH;-
Gruppe) die Terme mit n ungerade heraus; die
Fourier-Entwicklung beginnt also erst mit dem
sechszihligen Term. Auf diese Tatsache fiihrt man
die Kleinheit des Potentials bei den Molekiilen
CH;NO, ! und CH;4BF, 2 zuriick, die die gleiche Sym-
metrie beziiglich der internen Rotation wie unser
Molekiil aufweisen und fiir die Potentiale von 6,03
bzw. 13,77 cal/Mol gemessen wurden. Hingegen
haben Molekiile, bei denen eine niedrigere Symmetrie
des Rumpfes die Existenz des dreizihligen Terms
erlaubt, iblicherweise Hinderungspotentiale im
kcal/Mol-Bereich.

ErwartungsgemiB haben wir beim p-Fluortoluol
ein Potential von nur 13,82 cal/Mol gefunden.

Experimentelles

Die Messungen wurden mit einem Mikrowellen-
Spektrographen mit Stark-Effekt-Rechteckmodulation
von 32 kHz durchgefiihrt 3. Als Strahlungsquellen dien-

1 E. Tanvessaum, R. J. Myers u. W. D, Gwiny, J. Chem. Phys.
25, 42 [1955].

2 R. E. Navior Jr. u. E. B. WiLson ., J. Chem. Phys. 26,
1057 [1957]; s. a.: C. C. Lix u. J. D. SwaLex, Rev. Mod.
Phys. 31, 841 [1959].

ten Riickwirtswellen-Oszillatoren (Carcinotrons, CSF),
die phasenstabilisiert betrieben wurden. Der Sekundar-
standard, eine Frequenzdekade (FD 3, Schomand]l),
wurde mittels der 200 kHz-Trigerwelle des Senders
Droitwich iiberwacht. Die FD 3 und damit der Spektro-
graph wurden motorisch durchgestimmt; durch einen
Eingriff in die FD 3 konnten Frequenzmarken automa-
tisch abgeleitet und alle 1 —2 MHz in die Registrie-
rungen eingedruckt werden. Ubersichtsaufnahmen iiber
mehrere hundert MHz waren bei gelegentlichem Nach-
stimmen der Empfangsdiode, sonst jedoch ohne Bedie-
nung moglich. Zur Frequenzmessung wurden dagegen
die Linien in hoher Auflosung (Zeitkonstante 16 s,
Frequenzmarkenabstand um 100 kHz) iiber wenige
MHz hinweg in beiden Richtungen registriert. Als Fre-
quenzfehler geben wir £50 kHz an. Die Absorptions-
zelle des Spektrographen bestand aus ca. 4 m Messing-
rohr (innen 10 x 47 mm? Querschnitt, Grenzfrequenz
3,2 GHz), dessen Seitenverhéltnis ein sehr homogenes
Stark-Feld erlaubt. Die Zelle wurde auf —50 °C bis
—60 °C gekiihlt; der Dampfdruck der Substanz reicht
dann gerade zur Messung aus. Das para-Fluortoluol
wurde in die am Spektrographen angebrachten Probe-
gefiBe eindestilliert, sonst aber nicht gereinigt.

Spektrum

Die Rotationsenergieterme eines Molekiils vom
Typ des para-Fluortoluols berechnet man zweckma-
Big durch Diagonalisierung der Energiematrix, die
— WiLsow, Liv und Lipe * folgend — in der JKMm-
Basis aufgestellt wird. /, K, M sind dabei die Quan-
tenzahlen des symmetrischen starren Kreisels, m ist
die Drehimpulsquantenzahl des CHj-Rotors im
Grenzfall freier interner Rotation. Es werden also
3 H. D. Ruporer, Z. Angew. Phys. 13,401 [1961].

4 E.B. Wiuson, C. C. Lix u. D. R. Lipg, J. Chem. Phys. 23,
136 [1955].
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MIKROWELLENSPEKTRUM DES PARA-FLUGRTOLUOLS

die Asymmetrie des Molekiilkreisels sowie das in-
terne Hinderungspotential V' als Storungen angese-
hen, die mittels Storungsrechnung zu beriicksichti-
gen sind. Das Rotationsspektrum 1iBt sich charak-
terisieren durch das Auftreten von drei Arten von
Linien, namlich

1. fir m =0,
2. fir |m|#0, *3n (n=1,2,...) und
3. fir [m|=3n.

1. Fiir m = 0 rotiert die Methylgruppe, vom raum-
festen System aus betrachtet, gar nicht um die Achse
der internen Rotation, die im para-Fluortoluol mit
der A-Haupttrigheitsachse zusammenfillt. Bis auf
einen nachweislich vernachldssigbar kleinen Stor-
betrag des Hinderungspotentials V¢ (fiir die Uber-
ginge J: 2 — 3 kleiner als 5 kHz) hat man das Spek-
trum eines gewohnlichen asymmetrischen starren
Kreisels zu erwarten. Allerdings ist fiir die Berech-
nung der Rotationskonstanten 4 das Trigheitsmo-
ment des Molekiilrumpfes allein zu benutzen, fiir
die Rotationskonstanten B und C jedoch das jewei-
lige Tragheitsmoment des ganzen Molekiils.

Fir m=0 wurden 38 Uberginge mit 4/=1 im
Bereich von 7 bis 31 GHz identifiziert, wie Tab. 1
zeigt. Das Spektrum wird gut wiedergegeben, selbst
wenn man — wie wir es getan haben — von einer
Zentrifugalkorrektur absieht. Eine Anpassung von
17 Linien mit niedrigem J an das Schema eines
starren Kreisels resultiert in einer Standardabwei-
chung von nur 15 kHz und liefert die in Tab. 1 a an-
gegebenen Rotationskonstanten A, B, C. Die rest-
lichen 21 Linien mit hoherem J, die fiir die Anpas-
sung nicht verwendet wurden, werden dann mit
Hilfe dieser Rotationskonstanten innerhalb einer
maximalen Abweichung von 200 kHz reproduziert,
wobei letztere erst fiir einen Ubergang mit dem
hé6chsten untersuchten J auftritt.

Fiir die drei Haupttriagheitsmomente (I, , I, Trag-
heitsmomente L interne Rotationsachse; I, Trag-
heitsmoment | interne Rotationsachse) gilt eine Art
,Planaritatsrelation®

LTy T,

weil das Tréagheitsmoment der Cs-symmetrischen
Methylgruppe in I, und 7, in vollig gleicher Weise
eingeht und sich in obiger Summe weghebt, und weil
sich I, , wie erwdhnt, auf den Molekiilrumpf allein
bezieht. Wir erhalten fiir den Tragheitsdefekt 4 den
Wert —0,0147 AME A2,
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Ubergang | Ve (MHz) | vy, (MHz)
\
213—31s 728295 | 728204
203—803 | (666,02 | 7666,00
201 —300 , 7721,62 7721,61
290—321 | 7777,20 | 7777,22
211—812 81423 | 8142 87
313—414 1 9695,28 | “6. .26
305—40s | 1015788 | 10157,87
321 —422 } 10422,21 [ 10422,22
S | 10839,80 10839,79
414—515 | 12095,69 12095,67
493— 534 | 12838,36 12838,35
490—5og ‘ 13107,89 13107,91
413—514 13520,63 13520,63
515—616 | 1448260 | 1448262
505—606 | 1498747 | 1498748
554— 625 15380,53 | 15380,52
553—624 . 1583591 | 1583589
404—505 | 12599,70 12599,70
514—615 | 16179,66 16179,68
616—T17 | 16855,37 16855,37
606— 707 | 17324,81 17324,84
625—Ts6 | 17908,96 17908,99
624—To5 | 18599,96 18599,96
615—T16 | 18810,21 18810,26
T17—818 1921393 | 19213,94
7o7—808 1962246 1962253
726—827 | 20421,68 | 20421,72
735— 836 | 20709,11 | 2070913
734—835 | 20812,43 | 20812,46
725—826 21386,62 | 21386,64
T16—817 21404,68 21404,71
818—919 21559,06 21559,09
80s— 909 21894,73 21894,80
9;5—1019 26452,30 26452,46
97— 1028 26958,79 26958,90
936— 1037 26213,73 26213,81
103,10—111 11 26214,47 26214,56
1145—1249 3115506 | 3115526

Tab. 1. Ubergiinge /— J+1, m=0. Die ersten 17 Ubergiinge
wurden zur Anpassung benutzt.

A (MHz)
B (MHz)
C (MHz)
%

5702,72,
1430,322
1143,551
—0,874201

I, (AME A2)
I, (AME A2)
I. (AME A2) 44207131
A (AME A2) —0,0147
I, (AME A2) 3,200
F (MHZ)  163683,23

=+ 0,050
-+ 0,010
-+ 0,010
-+ 0,00001

88,64732
353,43865

Tab. 1 a. Rotationskonstanten und Trégheitsmomente aus den

Ubergingen der Tab. 1. Umrechnungsfaktor 505 531 MHz

AME A2, (Die Fehler der Rotationskonstanten ergeben sich

aus den experimentellen Meffehlern der Linienfrequenzen

bei Auswertung nach dem Schema eines starren Kreisels.)

I, und F sind Trigheitsmoment und ,reduzierte“ Rotations-
konstante 2 der Methylgruppe.
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Zur Bestimmung des elektrischen Dipolmoments
des Molekils wurde die Srark-Effekt-Aufspaltung
des Ubergangs 495 — 553, m =0, benutzt, und zwar
wurde die Frequenzablage der Satelliten M =1 und
M =2 bei 3 bzw. 4 verschiedenen Feldstirken ver-
messen. Wir haben die Frequenzablagen durch di-
rekte Diagonalisierung eines hinreichend groflen
Ausschnitts der Matrix (Rotationsenergie + Zusatz-
energie im elektrischen Feld) berechnet und das Di-
polmoment des Molekiils durch Anpassung der be-
rechneten Ablagen an die gemessenen zu

g = (1,96 +0,02) D

bestimmt 3. Vor und nach den Registrierungen wurde
die elektrische Feldmessung in der Absorptionszelle
durch Ausmessung des Stark-Effekts des Carbonyl-
sulfids, OCS, nach MarsuaLL und WeBER ¢ geeicht.
Trotz des mittelgroBen Dipolmoments ist die Inten-
sitit des Spektrums insgesamt eher schwach, da viele
Zustinde interner Rotation angeregt sind.

2. Fiir m == 0 rotiert die Methylgruppe tatséchlich
um die A-Achse. Wie man aus der Energie in der
JKMm-Darstellung 2 ersehen kann, sind die Niveaus
mit m =0 fiir das Molekiil mit freiem internen Ro-
tator (V4=0), auch wenn es ein asymmetrischer
Kreisel ist, alle zweifach entartet. Die Energiematrix
ist diagonal in m, und jeder Block m fiihrt zu den-
selben Energieniveaus wie der Block — m. Die Quan-
tenzahl K ist noch annihernd eine gute Quantenzahl
(um so besser, je hoher m); die Paritdt von K ist
eine streng giiltige Angabe. Ein von Null verschiede-
nes Hinderungspotential /' hebt die Entartung nicht
auf, sofern |m|+3n (n=1, 2, 3,...). Allerdings
ist jetzt auch m nicht mehr streng, sondern nur noch
in sehr guter Niherung eine gute Quantenzahl; die
Paritit von m ist streng giiltig. Der Einfluf} von Vg
auf die Linienlage ist gering (fiir die Uberginge J:
2 —3 in unserem Falle maximal 140 kHz); das
Spektrum unterscheidet sich also fiir m =3 n kaum
von dem eines Molekiils mit freiem internen Rota-
tor. Fiir den Ubergang /— J+1 konvergieren die
Absorptionslinien mit wachsendem |m| gegen ein
»Bandzentrum® »— (B +C) (J +1). Die Umgebung
der Bandzentren wird mit steigendem J immer dich-
ter mit Linien besetzt. Das dquidistante Auftreten

5 E. M. Moore und M. E. Hosss haben mittels DK-Messun-
gen im gasformigen Zustand das Dipolmoment zu (2,01 £
0,04) D bestimmt: J. Amer. Chem. Soc. 71, 411 [1949].
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der auffalligen Bandzentren wurde bei unserer Un-
tersuchung als erstes Zuordnungshilfsmittel benutzt.
Fiir den Ubergang mit dem niedrigst zuginglichen /,
J: 2 -3, konnten sieben Linien mit |m|==0, 3 n,
und zwar bis | m | =4 identifiziert werden (Tab.2);
fiir hoheres | m | gehen sie im dichtgedringten Band-
zentrum unter. Die unter 2. genannten Linien haben,
sofern keine der Zahlen K, M, m Null ist, einen
Srark-Effekt von 1. Ordnung.

\
| | vper (MHz)

Ubergang vesp (MHz) | 13785 cal/Mol)

m| =1 !

K|=2 7733,70 7733,81
K|~ 1 774070 7740,66

- 7672,95 7672,83

|m| =2

K =0 7731,60 7731,49
|K| =2 7703.66 770397
|m| =4

K =0 71723,52 7723,79
|K| =2 7714.60 7714,90

Tab. 2. Ubergang 2 — 3, |m| =0, 3 n.

3. Fir !m|=3n wird die erwihnte Entartung
der +m und —m Untermatrizen durch die Matrix-
elemente von V ganz wesentlich gestort. Diese ver-
binden etwa die sonst entarteten Untermatrizen
m= +3 und m= — 3 direkt. Die resultierende Auf-
hebung der Entartung schon bei sehr kleinem Vg
spaltet die Niveaus ] m [ =3, I K ’ =1 am weitesten
auf. (Nicht mehr m und K, sondern nur noch | m |
und | K| sind angenidhert gute Quantenzahlen; die
Paritdt von m und K gilt jedoch weiterhin streng.)

Bandzentrum
:

|

|

1

|

JL

T

| 740817MHz
74191 MHz
—{ 803355MHz

—— ¢3,95MHz

.

[ |
3(B+C)

Abb. 1. Schema der Linien des Ubergangs J: 2 — 3, |m|=3,
| K|=1; mit Srarx-Effekt (Starx-Feldstirke 130 V/cm).

Fiir einen Ubergang / — J + 1 erhilt man von diesen
Niveaus vier Linien in Gestalt von zwei anndhernd
gleichabstidndigen Dubletts, von denen eines weit un-
terhalb des zugehorigen Bandzentrums, das andere
ungefihr gleichweit oberhalb erscheint. Der Stark-

6 S. A. Magrsuart u. J. Weser, Phys. Rev. 105, 1502 [1957].
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Effekt dieser Linien ist von 2. Ordnung. Abb. 1 zeigt
schematisch die vier Linien fiir /: 2 — 3. Das Muster
ist wegen der zum Bandzentrum anndhernd symme-
trischen Stark-Satelliten sehr charakteristisch, auch
noch bei héheren /, wo freilich schon Abweichungen
von der Symmetrie erkennbar werden. Tab. 3 zeigt
die jeweils vier Linien fiir die Uberginge J: 2 —3
bis 5 —6. Der Abstand der beiden Dubletts vonein-
ander betrigt fiir den Ubergang 2 — 3 etwa 600 MHz,
fiir den Ubergang 5 — 6 etwa 1200 MHz. Dieser Ab-
stand ist anndhernd linear in J wie auch in V. Das
Hinderungspotential Vg 1t sich aus der Lage der
vier Linien |m|=3, | K|=1 sehr genau bestimmen.
Wir haben durch direkte Diagonalisierung eines
Ausschnitts der Energiematrix, der aus den durch

vper (MHz)
Ubergang vexp (MHz) (Ve = 13,82 cal/Mol)
2-3
= 7408,24 7408,57
T 7419,08 7418,76
o = 8033.67 8034,03
—f 8043,95 8043,66
3—4
— 9874,98 9875,45
+ 9914,24 9913,17
+— 10708,66 10709,11
=l 10744,40 10743,49
4—5
S 12339,64 12340,21
e 12430,49 1 12427,94
o , 13380,96 ; 13381,55
s : 13459,51 13457,64
5—6
- 14801,77 14802,51
++ 14976,38 14971,26
e 1 16049,77 16050,56
et f 16191,17 16187,95

Tab. 3. Uberginge J—J+1, |m|=3, |K|=1. Das Poten-
tial V¢ stammt aus der Anpassung der Linien des Ubergangs
2—3. Die iibrigen Uberginge sind dann damit berechnet.
Die Bezeichnungsweise der Uberginge fiirg) m|=3 ist die von
Liv und Swarex 2, p. 887, vorgeschlagene: ¥, ., ¥._, ¥ _ .,
Y _ _ sind geniherte Eigenfunktionen (in der Niherung, in
der |m| und | K| noch gute Quantenzahlen sind) mit:
Vit =yw(K=+1, m=+3)typ(K=—1, m=-3),
Vi-=ypK=—1, m=+3)Fyp(K=+1, m=-3).
Hier sind die v die urspriinglich benutzten Basisfunktionen
w(J,K, M, m), nimlich die durch die Eigenfunktionen eima
der freien internen Rotation erginzten Eigenfunktionen des
symmetrischen Kreisels. Die obigen vier Kombinationen ¥ er-
geben sich, wenn man die von Vg herrithrenden Storelemente,
die die entarteten Submatrizen m= * 3 verbinden, in letztere
hineinfaltet.

7 F. Curt, V. M. Rao, K. V. N. Sastry u. J. A. HopcEesox,

R.
J. Chem. Phys. 39, 3335 [1963].
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V¢-Matrixelemente verbundenen Untermatrizen fiir
m= 13, +9 bestand (der Beitrag der m = +9-
Matrizen erwies sich als minimal: fiir J: 2—-3: 10
kHz, fir 5—6: 200 kHz), die Ubergangsfrequenzen
der vier Linien J: 2-3, |m|=3, |K|=1, in Ab-
hingigkeit von Vg berechnet und fiir Vg=13,82
cal/Mol die beste Wiedergabe der gemessenen Fre-
quenzen (Tab. 3) erhalten. Mit diesem Wert von Vg
sind dann die Ubergangsfrequenzen fiir die restli-
chen drei vermessenen Uberginge berechnet und in
Tab. 3 eingetragen worden. Mit steigendem J ma-
chen sich gewisse Abweichungen bemerkbar. Wir
haben davon abgesehen, einen empirischen /-, K-
und m-abhéingigen Zentrifugal-Korrekturterm einzu-
fiihren, wie er von CurL et al. 7 vorgeschlagen wurde.

Obwohl eine Korrektur dieser Art im vorliegen-
den Fall vermutlich durchaus eine Rolle spielt, liefe
sich jedoch mit ihr allein nur dann eine bessere Wie-
dergabe der gemessenen Linien erzielen, wenn man
die in der Formel enthaltenen Korrekturkonstanten
selbst vom Ubergang abhiingig machte, was nicht
sinnvoll ist. Auch die Hinzunahme eines V;,-Poten-
tialterms bringt keine Abhilfe. Wir planen, die Uber-
ginge mit |m|=3, | K|=1 fiir noch hohere / als in
Tab. 3 zu untersuchen in der Hoffnung, daBl Art
und Ursache der Abweichung deutlicher werden. Die
Grofle eines Vi,-Terms liele sich noch am besten
aus der Lage der Linien fiir |m|=6 bestimmen.
Wir haben solche beim para-Fluortoluol nicht identi-
fizieren konnen und vermuten, dal} sie in der Fiille
der Linien der jeweiligen Bandzentren untergehen,
denn fiir | m | = 6 ist ein sehr viel weniger aufgespal-

tenes Linienmuster zu erwarten als fiir ’m } =3.

Kernspingewichte

Die Gesamteigenfunktion, bestehend ® aus Rota-
tions-, Torsions- und Spinanteil, muf} beziiglich einer
C3-Drehung der Methylgruppe sowie einer Cy-Dre-
hung des Molekiilrumpfes (beides sind Symmetrie-
operationen des HamiLton-Operators 2) fir das para-
Fluortoluol symmetrisch sein, da hier in beiden Fal-
len eine gerade Anzahl von Protonenpaaren ihren
Platz wechselt. Eine Symmetriebetrachtung 2 fiithrt zu
folgendem Ergebnis (das Spingewicht beziiglich der
Methylprotonen ist fiir alle Niveaus gleich 2) :

8 Unser Molekiilmodell ist zusammengesetzt aus dem starren
Gertist der Atome des Molekiilrumpfes und — dagegen
drehbar — dem starren Geriist des Methylkreisels.
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Spingewicht fiir die Niveaus mit | Bezeichnungs-
beziiglich | ‘ | weise der
Ringprotonen | Paritit m | Paritdt K Niveaus2

5 ; gerade gerade | Ae, Bze, Eje

3 | gerade ungerade | Bye, Bye, Eoe

3 | ungerade | gerade 0> Bzos E10

5 | ungerade | ungerade | Bxo, Byo, E2o

Es fallt also kein Niveau aus, wie das beim Nitro-
methan! geschieht.

Hinderungspotential

Der in dieser Arbeit gefundene Wert der Ampli-
tude Vg des sechszahligen Hinderungspotentials fiir
die interne Rotation der Methylgruppe im para-
Fluortoluol, V¢ = 13,82 cal/Mol, stimmt der GroBen-
ordnung nach mit den friiher fiir Nitromethan ! und
Methylbordifluorid 2 angegebenen iiberein. Zur Zeit
werden in unserem Laboratorium die mit para-

Fluortoluol isoelektronischen Molekiile 4-Methyl-

H. FECHTIG UND W.GENTNER

Pyridin und Toluol selbst untersucht (die vorlie-
gende Arbeit war wegen der Erleichterung auf
Grund des groBeren Dipolmoments des p-Fluor-
toluols als eine Vorstufe zur Untersuchung des To-
luols gedacht). Fir beide Molekiile wurden inzwi-
schen — wie erwartet — Vg-Werte ganz in der
Nidhe des hier angegebenen gefunden. Den von
Wurrr ? fiir Toluol aus kalorischen Messungen bei
tiefen Temperaturen bestimmten Wert

Ve= (200=%25) cal/Mol

konnen wir nicht bestatigen.

Fiir Anregung und Hilfe danken wir unserem ver-
storbenen Lehrer, Prof. W. Maier, den Herren Dr. H.
Dre1izLer und Dr. R. Perer, den Mitarbeitern der mi-
krowellenspektroskopischen Arbeitsgruppe, sowie der
Deutschen Forschungsgemeinschaft, die uns Sachmittel
zur Durchfilhrung der Arbeiten iiberlassen hat.

9 C. A. Wurrr, J. Chem. Phys. 39, 1227 [1963].

Tritiumdiffusionsmessungen an vier Steinmeteoriten

H. Fecaric und W. GENTNER

Max-Planck-Institut fiir Kernphysik, Heidelberg

(Z. Naturforschg. 20 a, 1686—1691 [1965] ; eingegangen am 16. September 1965)

Four stony meteorites have been examined for their tritium diffusion constants. Tritium for the
diffusion measurements has been produced in the meteoritic material by neutron activation and
high energy proton bombardment. The tritium diffusion constants were found to be different for
the two tritium production mechanism. Tritium production by high energetic proton bombardment
approaches more easely to the production mechanism caused by cosmic radiation and therefore
this diffusion constant should be applied for the calculation of tritium losses. In the case of proton
produced tritium, values of D/a? are of the order of 10—18 sec—?!, whereas for tritium produced by
n-activation, the values are between 10—1° and 10— 4 sec—!. — Using the found D/a® values only
for one stony meteorite (Alfianello)the tritium loss is of the order of 40% within 10 years. For
the other meteorites the tritium loss within 10 years at room temperature is below 1%.

Im Rahmen umfangreicher Diffusionsmessungen
an Meteoriten wurde bereits frither iiber die Dif-
fusion von Edelgasen aus Meteoriten berichtet
(Fecnric, GentNer und Laemmerzann!). Im Zu-
sammenhang mit den von mehreren Autoren (Gok-
BEL und ScamiprLixN 2, Geiss, Hirt und OEscHGER 2,
Fireman und Scawarzer ¢, FiREman und DerFELICE 5 6,

1 H. Fecaric, W. GentNer u. P. Laemmerzann, Geochim. Cos-
mochim. Acta 27, 1149 [1963].

2 K. Goeser u. P. Scamiprin, The Radiation Age of Meteor-
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