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Zusammenfassung

Isotopieverschiebung und Hyperfeinstruktur des BaI 6s2 1S0- 6s6p 1P1-übergangs

(A = 533.6 nm) wurden in neutronenarmen Ba-Nukliden (N < 82) untersucht durch
Beobachtung der Resonanzfluoreszenz nach Anregung der Ba-Atome in einem gut
kollimierten Atomstrahl mittels eines schmalbandigen durchstimmbaren Dauer
strich-Farbstofflasers. Die Experimente zielten auf Informationen über Kern
ladungsradien, magnetische Dipol- und elektrische Quadrupolmomente. Die ge
wonnenen Resultate werden im Licht anderer Untersuchungen zur Kernstruktur im
Bereich (50 < Z, N < 82) diskutiert, insbesondere im Vergleich zu Ergebnissen,
die aus y-spektroskopischen Messungen auf der Basis eines IItriaxial-rotor-plus
particlell-Modells gewonnen wurden. Die Isotopieverschiebungsdiskrepanz wird
relativ gut durch das Droplet-Modell von Myers beschrieben. Eine überraschende
und noch nicht verstandene Tatsache ist die negative Isomerieverschiebung des
g 7/2+-Isomers von 129Ba .

Investigations of Nuclear Charge Radii and Nuclear Moments of Neutron Deficient
Ba Isotopes by High Resolution Laser Spectroscopy

Abstract

Isotope shift and hyperfine structure of the BaI 6s 2 l s0- 6s6p 1P1 transition

(\ = 533.6 nm) in neutron deficient Ba nuclides (N < 82) have been measured
by observing the resonance fluorescence induced by a high resolution tunable
CW dye laser in a well collimated atomic beam. Results are now available for
16 Ba isotopes and isomers between A = 140 and A = 126. The experiments aimed
at information on nuclear charge radii, magnetic dipole and electric quadrupole
moments. The results are discussed in the light of other experimental and
theoretical nuclear structure studies of the transitional nuclei with
(50 < Z, N < 82) in particular in comparison with results extracted from
y-spectroscopic investigations on the basis of a triaxial-rotor-plus-particle

model. The isotope shift discrepancy is quite well described by the droplet model
of Myers. A striking and up to now not understandable feature is the negative
isomer shift of the g 7/2+ isomer of 129 Ba .
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1. Einleitung

Mit der Einrichtung effizienter Massenseparatoren lI on-line ll oder II quas i on-line ll

an leistungsstarken Beschleunigern sowie mit der Entwicklung neuer spektrosko
pischer Methoden, die sich durch hohe spektrale Auflösung und Empfindlichkeit
auszeichnen, konnte in den letzten Jahren die optische Spektroskopie auf die
Untersuchung von Kerneigenschaften auf Nuklide weit ab vom Stabilitätstal
ausgedehnt werden. Die früher benötigten relativ großen Mengen an Probenmaterial

hatten die experimentellen Studien auf stabile oder langlebige Nuklide ein
geengt. Der Fortschritt ist eng verknüpft mit der Erfindung außergewöhnlicher
Lichtquellen, wie z.B. der durchstimmbaren, schmalbandigen Farbstofflaser.
Mit den neuen spektroskopischen Methoden /DEM 73/, /ARI 77/, die eine doppler
freie Beobachtung der Spektrallinien ermöglichen, können z.T. noch Proben
untersucht werden, in denen nur einige hundert der betreffenden Atome enthalten
sind. Die optische Spektroskopie radioaktiver Isotope ist die einzige Infor
mationsquelle ~ber mittlere quadratische Ladungsradien instabiler Kerne. Die
Kenntnis der Momente. Radien und Spins für lange Isotopenketten ist jedoch
eine wichtige Voraussetzung für systematische Einsichten in der Kernstruktur,
wobei sich durch die Entdeckung neuartiger Phänomene und deren Erforschung ja
bereits neue Aspekte ergeben haben. Ein eindrucksvolles Beispiel hierfür
bietet der Fall der neutronenarmen Hg-Kerne, bei denen durch das sprunghafte
Ansteigen der Isomerieverschiebung um mehr als eine Größenordnung bei 185Hg

/BON 71/, /BDN 72/, /BON 76/. jKüH 77/ ein interessantes Verhalten entdeckt
wurde.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden Messungen der Isotopieverschiebung und Hyper

feinstruktur neutronenarmer Bariumisotope mit einer Neutronenzahl N < 82 durch

geführt. Das Ziel dieser Arbeit besteht darin, Aussagen über Größe und Gestalt
der Kerne im Nuklidbereich 50 < Z,N < 82 zu gewinnen. Systematische theoretische

und experimentelle Untersuchungen /SHE 61/, /MAR 63/, /DRD 72/, /KLI 73/,
/DRO 78/ an neutronenarmen Kernen dieses Bereiches weisen auf einen übergang
von sphärischer Kerngestalt zu stabiler Deformation mit abnehmender Neutronen
zahl hin. In den Kernen mit ungeradem A werden Hochspinbanden beobachtet, die
auf tiefliegende isomere h 11/2--Zustände aufbauen. Diese entweder ent

koppelten oder gestörten Rotationsbanden werden von den kollektiven Eigen
schaften des Kerns, wie z.B. der intrinsischen Deformation, stark beeinlußt.
Ein sehr ans~hauliches Bild bieten die kollektiven Potentialflächen der geraden

Kerne, einer Darstellung der potentiellen Energie in Abhängigkeit von den
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Abb. 1: Konturkarten der kollektiven Potentialenergieflächen

Bohrischen Gestaltsparametern ß und y. Die in Abb. 1 gezeigten Potential
flächen /HAB 74/, die aus Zerfallseigenschaften der Kerne bestimmt sind, wurden
auf der Basis eines kollektiven Modells von Greiner und Gneuß /GNE 71/, /GNE 70/
abgeleitet.

Bemerkenswert ist der große Bereich der Nullpunktsschwingungen (dunkler Bereich),
der auf einen gegenüber Gamma-Deformation weichen Kern hinweist und die Tendenz
zu triaxialen Kernen, insbesondere bei neutronenarmen Bariumisotopen /ROH 77/.
Es besteht ein starkes Interesse, das Anwachsen der Quadrupolmomente und des
Deformationseffektes in der Isotopieverschiebung auf direkte Weise zu beobachten
und systematisch zu studieren. Besonders günstige spektroskopische Bedingungen
sind für die Alkali- bzw. Erdalkalielemente gegeben, zu denen Barium zählt.
In der vorliegenden Arbeit wurde die Isotopieverschiebung und Hyperfeinstruktur
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an dem atomaren 6s 2 ISo - 6s6p IPI-Übergang in BaI durch Beobachtung des Reso

nanzfluoreszenzlichtes untersucht, das mit einem hochauflösenden durchstimmbaren

Farbstofflaser in einem Atomstrahl angeregt wurde. Das Ziel war es, daraus die

rms-Radius-Differenzen und Kernmomente instabiler Bariumnuklide zu gewinnen
und die bekannten Werte der stabilen Isotope in der Genauigkeit zu verbessern.

Die Informationen über die stabilen Ba-Nuklide stammen aus der Elektronen-

streuung /DEJ 74/, aus Messungen elektronischer /BOE 74/ und myonischer /ENG 74/
Röntgenstrahlung und aus klassischen atomspektroskopischen Untersuchungen /HtI 77/.

Im folgenden wird zunächst auf den Aufbau und die einzelnen Komponenten des

Experimentes eingegangen, sodann auf die Produktion der radioaktiven Isotope
fernab des Stabilitätstales, für die gute Voraussetzungen am Karlsruher Isochron

zyklotron gegeben sind. Auf Grund der kleinen Isotopieverschiebung in den Barium

atomen müssen für die Herstellung der Meßproben besondere Anforderungen an die

Reinheit gestellt werden, weswegen ein elektromagnetischer Massentrenner /FAB 65/,

/FAB 66/ eingesetzt wurde. Die Probleme bei der Extraktion der Isotopieverschie

bung und der A- und B-Faktoren werden erläutert, sowie Fragen zur Ableitung der

rms-Radien und Kernmomente diskutiert. Die Ergebnisse dieser Arbeit werden im

Lichte kernspektroskopischer Untersuchungen am Barium betrachtet und mit Ergeb

nissen an benachbarten Elementen verglichen.

~_-2.ie experime!1te~.~~hode

Ziel dieses Experimentes ist es, neben der Messung der Hyperfeinstruktur die
Isotopieverschiebung der neutronenarmen Bariumisotope relativ zu 138Ba mit

einer abgeschlossenen Neutronenschale (N = 82) zu bestimmen. Zu diesem Zweck

wird ein Farbstofflaser auf den Resonanzübergang des neutralen Bariums

BaI 6s2 ISo - 6s6p I P1 eines stabilen geraden Isotopes stabilisiert, während

relativ zu dieser so gewonnenen Referenzfrequenz ein zweiter Laser durchge-

stimmt wird_ Mit diesem Laser wird dabei das Spektrum des Resonanzüberganges der

radioaktiven Bariumisotope aufgenommen. Einen schematischen überblick zu dieser
Methode zeigt Abb.2. Durch überlagerung der beiden Laserstrahlen auf einer schnellen

Photodiode wird ihre Differenzfrequenz bestimmt. Durch den Vergleich dieser

Differenzfrequenz mit einem HF-Generator in einem Spektrumsanalysator kann der

zweite Laser an den Referenzlaser gekoppelt und somit auf eine bestimmte

Differenzfrequenz aktiv geregelt werden. Durch eine entsprechende Änderung der

Frequenz des HF-Generators kann dieser Laser über einen gewünschten Frequenz

bereich durchgestimmt werden und somit das Spektrum des radioaktiven Bariums
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Abb. 2: Schematischer Aufbau der experimentellen Methode

aufgenommen werden. Bei der Erzeugung der Referenzfrequenz ist keine Vor
kehrung getroffen, die den Referenzlaser absolut auf die Frequenz des Resonanz

überganges regelt. Kreuzen sich die beiden Laser nicht unter demselben Winkel
mit dem jeweiligen Atomstrahl, so treten auf Grund des Dopplereffektes Ab
weichungen von der eingestellten Differenzfrequenz auf. Sie dient nur dazu
während der Zeit der Messung einen stabilen Referenzpunkt für die Frequenz
des zweiten Lasers zu erhalten. Der absolute Wert ist insbesondere von dem
Winkel abhängig, unter dem der Laser den Referenzatomstrahl kreuzt. Aus diesem
Grund ist in jeder Probe der instabilen Isotope ein entsprechendes stabiles
Isotop mit beigegeben. Relativ zu diesem meist geraden Isotop werden die Linien
lagen des Resonanzüberganges in den anderen Isotopen bestimmt.

Eines der Probleme bei der optischen Spektroskopie an Atomen weit außerhalb des
Stabilitätstales sind die kleinen Mengen, in denen sie aus Kernreaktionen er

zeugt werden können. Je nach Art der Kernreaktion und Halbwertszeit des Isotopes
können nur einige 104 Atome pro Sekunde im Atomstrahl erwartet werden. Hierbei
können Mehrfachanregungen eines Atoms im Laserstrahl nur bei geraden Isotopen
mit Kernspin I = 0 und bedingt für ungerade mit I = 1/2 ausgenutzt werden. Bei

den Isotopen mit Kernspin I fOtritt für einige Hyperfeinkomponenten optisches
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Pumpen auf. Aus diesem Grund können hier Photokorrelationstechniken IGRE 77 1
nicht ausgenutzt werden. Diese Umstände stellen die Hauptkriterien für eine Atom

strahl apparatur IFEU 761 dar:

1. Eine hohe Nachweiswahrscheinlichkeit des geringen Resonanzlichtes
2. Eine möglichst gute Unterdrückung des Streulichtuntergrundes
3,' Eine gute Bündelung des Atomstrahls in Vorwärtsrichtung, um die kleinen

Mengen der Proben weitestgehend auszunutzen.

Für eine dopplerfreie Beobachtung der Resonanzlinie wird ein nach oben gerich

teter Atomstrahl senkrecht von einem Laserstrahl gekreuzt. Die Beobachtung des
Resonanzlichtes geschieht senkrecht zu Atomstrahl und Laserstrahl. Das Fluores

zenzlicht der instabilen Bariumisotope wird mittels Photonenzählung von einem
Photomultiplier nachgewiesen und über eine Photodiode auf die Intensität des

eingestrahlten Laserlichtes normiert. Ein NOVA 2 Kleinrechner registriert das
aufzunehmende Spektrum, während er die bei den Farbstofflaser steuert und
kontrolliert. Eine detaillierte Darstellung des experimentellen Aufbaues findet
sich in Abb. 3, worauf in den folgenden Abschnitten eingegangen wird.

2.1 Die Laser

Die beiden identischen Farbstofflaser mit nach Kogelnik IKOG 721 gefaltetem
Resonator wurden nach einem Entwurf von Hartwig und Walther IHAR 73a/, IHAR 73bl

gebaut. Um eine größere Stabilität des Laserbetriebes und eine bessere Hand
habung der Farbstoffzelle zu erhalten, wurden an dieser einige Modifikationen
durchgeführt. Diese erlauben auch einen relativ schnellen Wechsel der Zellen
fenster. falls deren optische Qualität nachläßt. Desgleichen wurden für die
beiden benötigten Etalons stabilere und flexiblere Halterungen konstruiert.
Diese ermöglichen es, die Etalons mittels Mikrometerschrauben um beide auf dem

Laserstrahl senkrecht stehenden orthogonalen Achsen zu schwenken. Hiermit wurde
ein besseres Durchstimmvermögen erreicht.

Die beiden Laser wurden mit einer Farbstofflösung aus Rhodamin 504 (35 mg/l)

in 3 Teilen Wasser und 1 Teil Methanol betrieben. Durch die Hinzugabe einiger

Tropfen COT (Cyclooctotetraen) erhält man eine höhere Ausgangsleistung an der
kurzwelligen Flanke des Fluoreszenzspektrums bei gleicher Pumpleistung.

Beide Laser wurden gemeinsam mit der grünen Ar+-Linie A = 514.4 nm eines Argon
Ionen-Lasers (Spectra Physics, Modell 171) gepumpt. Der Wellenlängenbereich für
Laseremission reichte von A = 548 bis A = 610 nm. Bei A = 553.6 nm, der Wellen
länge des Resonanzübergangs in BaI, beträgt die Pumpschwelle 500 mW ohne
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Intracavity~Etalons. Der Einmodenbetrieb wird durch zwei feste Glasetalons er

reicht; einem mit 4 mm Dicke und zu 35 %verspiegelt und einem zweiten unver
spiegelten mit 3 mm Dicke. Die festen Etalons wurden solchen mit Luftspalt und

piezoelektrischem Antrieb vorgezogen, da der relativ geringfügige Nachteil des

leicht durchführbaren manuellen "Nachfahrens" durch höhere Ausgangsleistung
bei gleicher Pumpleistung, bessere Stabilität und leichtere Justierung aufge

wogen wird. Mit einer Pumpleistung von 1.2 Wkann bei A = 553.6 nm eine Single
Mode-Leistung von 10 mW erreicht werden. Der Durchstimmbereich der Farbstoff

laser beträgt ohne Nachführen der Etalons ~ 200 MHz. Durch entsprechendes Ver

kippen der Etalons können die Laser mit einer Durchstimmgeschwindigkeit von

~ 1 MHz/sec ohne Unterbrechung durchgefahren werden. Das Durchstimmen der Laser

erfolgt über einen piezoelektrischen Antrieb des Auskoppelspiegels. Der Piezo

antrieb des kleineren und damit leichteren sphärischen Endspiegels wird dazu

benutzt, die schnellen Regelsignale zu übertragen. Die frei laufende Stabilität

der Laser ist besser als 10 MHz (FHWM) bei einer Mittelung über einige Sekunden.

2.2 [~~g~~~~~~~~~~g_~~9_~~g~l~~g

Genaue Messungen der optischen Frequenz können mit Hilfe der Heterodyne-Technik
durchgeführt werden. In diesem Verfahren, das eine entsprechende Referenz

frequenz benötigt, wird durch die überlagerung zweier kohärenter Lichtwellen
die Schwebungsfrequenz gemessen, welche gleich der Differenzfrequenz der bei den

Lichtstrahlen ist. Für den Nachweis dieses Schwebungssignals werden schnelle

Photodioden verwendet mit einer Anstiegszeit von ~ 100 psec. Diese endliche An

stiegszeit begrenzt jedoch die Bestimmung von Differenzfrequenzen auf einen

Bereich< 5 GHz. Im Falle der Bariumisotope mit einer Isotopieverschiebung
< 100 MHz zwischen zwei benachbarten Isotopen bedeutet dies jedoch keine Be
schränkung.

Ein Farbstofflaser wird auf den Resonanzübergang eines stabilen Bariumisotopes,

das keine Hyperfeinstrukturaufspaltung besitzt, d.h. mit geradem A, stabilisiert.

Dieser Laser liefert die optische Referenzfrequenz. Durch verschiedene Techniken,

wie z.B. der Verwendung verschiedener gerader Bariumisotope oder eines akusto
optischen Modulators kann die Referenzfrequenz definiert gewählt werden. Um

einen Laser auf einen atomaren übergang zu regeln, können verschiedene Methoden

angewandt werden. Man kann die Frequenz des Lasers um die Resonanzfrequenz des

Atoms wobbeln und das frequenzabhängige Signal des Fluoreszenzlichtes über
einen phasenempfindlichen Verstärker (Lock-in Verstärker) als Regelsignal für

den Laser nutzen. Eine andere Möglichkeit besteht darin, den Laser auf die
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Flanke dieses Fluoreszenzsignals zu regeln. Das wesentliche Problem der Wobbel
methode besteht in Intensitätsschwankungen des Lasers, wobei gerade schnelle
Intensitätsspitzen eine Frequenzabweichung des Lasers vorspiegeln. In der

zweiten Methode werden Intensitätsschwankungen durch Normierung des Fluores
zenzlichtes auf die Laserintensität aufgehoben. Der Nachteil hierbei ist der
relativ kleine Regelbereich, der durch die Flankenbreite des Fluoreszenzlichtes
gegeben ist. Dies wirkt sich z.B. beim Durchgang einer kleinen Luftblase durch
das aktive Volumen der Farbstoffzelle aus, wenn dabei durch das kurze Ausgehen
des Lasers dieser nicht mehr ziemlich genau bei der Resonanzfrequenz wieder an
springt. In ähnlichem Maß gilt dies auch bei der Wobbelmethode. Um diese
Schwierigkeiten zu vermeiden, wurde eine andere Methode zur Kopplung eines
Lasers an einen atomaren übergang gewählt. St~ahlt man mit einem schmalbandigen
Einmoden-Laser senkrecht zu einem divergenten Atomstrahl ein, so entsteht auf
Grund der Geschwindigkeitskomponente der Atome in Laserstrahlrichtung ein
Fluoreszenzfleck, dessen Ort entlang des Laserstrahls von der Frequenz des
Lasers abhängt. Erhöht man die Frequenz des Lasers, so wandert der Fluoreszenz

fleck in Richtung des Laserstrahles. Mit einem ortsempfindlichen Nachweis des
Resonanzlichtes (siehe Abb. 4) kann der Laser auf die Frequenz des atomaren über
gangs geregelt werden. Der Fluoreszenzfleck wird mit zwei sphärischen Linsen
auf die Photokathode zweier identischer Photomultiplier abgebildet. Entsprechende

Blenden sorgen dafür, daß der eine Multiplier nur die in Richtung des Laser
strahls liegende Hälfte des Atomstrahls sieht, während der andere Multiplier
die entgegengesetzte Richtung registrieren kann. Das Differenzsignal der beiden
Multiplier ergibt nach entsprechender Verstärkung ein Regelsignal für die

IAr+ -Laser ,..... Dye-Laser ·..0 ~:~~ Beam
Differential

Amplifier

Diaphragm

Abb. 4: Die Frequenzstabilisierung des Referenzlasers
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Frequenz des Lasers, das in der Umgebung der Resonanzfrequenz unabhängig von
der Intensität des Lasers ist. Voraussetzung hierfür ist, daß die beiden Multi
plier denselben Dunkelstrom und dieselbe Verstärkung haben, bevor die Differenz
gebildet wird. Dieses Regelsignal wird auf den piezoelektrischen Antrieb des
sphärischen Endspiegels des Laser gegeben. Der Regelbereich dieser Anordnung

hängt davon ab, welchen Bereich des Atomstr-ahls die beiden Multiplier sehen
können. In unserem Fall beträgt dieser ± 60 MHz. Mit dieser Frequenzregelung
wi~d eine Langzeitstabilität von 5 MHz erreicht.

Die Frequenz des Lasers zur Anregung des Fluoreszenzlichtes der instabilen
Ba-Isotope muß relativ zur optischen Referenzfrequenz des anderen Lasers durch

gestimmt werden. Zu diesem Zweck werden die bei den Laserstrahlen überlagert
und das Schwebu~gssignal mit einer schnellen Photodiode (Spectra Physics
Modell 403) registriert. Die Frequenz dieses Schwebungssignals, welche gleich
der Differenzfrequenz der bei den Laser ist, wird mit einem Hochfrequenzspek
trumsanalysator (Hewlett Packard, 8555A) bestimmt. Die Frequenzanalyse in dem
Spektrumsanalysator erfolgt über das Durchstimmen eines internen Oszillators,
dessen Frequenz mit der des Eingangssignals verglichen wird. Man erhält so eine
Frequenzanalyse des Photodiodensignals in Abhängigkeit von der Frequenz des
inneren Oszillators. Wobbelt man nun diese "innere Frequenz" des Spektrums
analysators um eine Mittenfrequenz und gibt das analysierte Schwebungssignal
auf einen phasenempfindlichen Verstärker, so erhält man hieraus ein Signal, mit
dem der Laser für die aktiven Isotope auf eine bestimmte Differenzfrequenz re
lativ zum Referenzlaser geregelt werden kann. Die Wobbelfrequenz beträgt 2 kHz;
der Wobbelbereich ± 10 MHz symmetrisch um die Mittenfrequenz. Führt'man diese

Mittenfrequenz des Spektrumanalysators langsam mit einer .Geschwindigkeit von
~ 1 MHz/sec, so wird die Laserfrequenz um den gleichen Betrag relativ zur
Referenzfrequenz geändert. Die schnellen Regelsignale zum Ankoppeln an den

Referenzlaser werden auf den kleinen sphärischen Endspiegel des Lasers gegeben,
während das langsame Durchfahren der Laserfrequenz über den ebenen Auskoppel
spiegel gesteuert wird.

Ein Nachteil der Heterodynetechnik besteht darin, daß aus apparativen Gründen
in einem Bereich von ~ 30 MHz um die Referenzfrequenz die Differenzfrequenz

der beiden Laser nicht bestimmt werden kann, so daß in diesem Bereich im Spek
trum immer eine Lücke entsteht. Eine Möglichkeit diese Lücke zu schließen be
steht darin, daß die Spektren des zu untersuchenden Isotopes relativ zum Ober-
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gang in 138Ba und in 132Ba bzw. 130Ba gemessen werden. Dies beinhaltet jedoch

einen zeitraubenden Wechsel des Präparates in der Referenzfrequenz. Um bei den
kurzlebigen Isotopen das vollständige Spektrum ohne eine solche Unterbrechnung
aufnehmen zu können, wurde die Frequenz des zum Mischen dienenden Teilstrahles
des Referenzlasers mittels eines akustooptischen Modulators um 250 MHz ver
schoben. Man erhält somit einen regel baren Durchstimmbereich von - 220 MHz bis
~ 5 GHz, wobei der 1P1-Übergang in 138Ba als Referenz zu Null gesetzt ist. Mit

diesem Bereich können wegen der kleinen Isotopieverschiebungen im Barium die

IPI-Übergänge aller neutronenarmer Ba-Isotope einschließlich ihre Hyperfein
strukturaufspaltung lückenlos erfaßt werden.

In dem Kristall des Modulators wird eine laufende akustische Wellen von 250 MHz
erzeugt, welche für einen einfallenden Lichtstrahl eine laufende Welle des
Brechungsindex ~st. Strahlt man unter dem Braggwinkel einen Laserstrahl ein,
so wird ein Teil dessen an dieser Welle reflektiert, der um die Frequenz der
akustischen Welle dopplerverschoben ist. Die Intensität des reflektierten
Strahls hängt von der Amplitude der akustischen Welle ab. Reflektiert man an
der entgegenkommenden Welle, so ist die Frequenz um + 250 MHz verschoben; an
der weglaufenden Welle ist der Effekt umgekehrt.

Zur Grobeinstellung der Frequenz bei der Laser wird ein Gitterspektrograph mit
0,1 A Auflösung verwendet.

2.4 Der Atomstrahl

Bei der notwendigen Separation der Isotope durch eine elektromagnetische Massen
trennung müssen die Atome in ein geeignetes Material implantiert werden. Dieses

wird dann in einen entsprechenden Ofen eingebracht, aus dem das implantierte
Barium als Atomstrahl wieder ausgeheizt wird. Von dem Implantationsmaterial muß
gefordert werden, daß das implantierte Material bei nicht zu hohen Temperaturen

wieder ausgeheizt werden kann. Außerdem müssen dieses, sowie das Ofenmaterial
weitgehend frei von Verunreinigungen an natürlichem Barium sein. Bei Vorver

suchen mit verschiedenen Materialien zeigte sich Silizium zu diesem Zweck ge
eignet. da die implantierten Ba-Isotope bei ~ 1550 Kwißder freigesetzt werden.
Außerdem ist Silizium aus der Halbleitertechnik sehr rein zu erhalten. Als
Ofenmaterial wurden Molybdän oder Tantal verwendet.

Eine schematischeDa~~tellung der Apparatur zeigt ein Schnitt in der Atomstrahl

Laser-Ebene in Abb. 5. Die Ofenzelle besteht aus den äußeren beiden Hitze

schilden, einem gleichzeitig als Führungsrohr für den Ofen dienender zylin
drischer Heizkörper, sowie aus dem eigentlichen Ofen, in dem die Ba-Atome aus-.
geheizt werden. Um das Magnetfeld des Heizstromes in dem Wechselwirkungsbereich
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Abb. 5: Schnitt der Atomstrahlapparatur in der Ebene von Laser- und Atom
strahl

des Atomstrahls mit dem Laser möglichst klein zu halten, wurde eine bifilare
Heizwicklung gewählt. In diesem Bereich trägt der Heizstrom weniger als 1/10 des
Erdmagnetfeldes zum gesamten Feld bei. Eine hieraus verursachte Störung durch
Zeemannaufspaltung ist zu vernachlässigen.

Für eine dopplerfreie Beobachtung muß der Atomstrahl nur in Richtung des Laser
strahls gut kollimiert sein. Ein bandförmiger Atomstrahl senkrecht zum Laser
kann den ganzen Durchmesser des Laserstrahls ausnutzen. A~s diesem Grund ist
der Ofen mit drei nebeneinander liegenden 0.7 mm starken und 8 mm langen
Bohrungen versehen, so daß ein 3 mm breiter Atomstrahl aus dem Ofen austreten
kann. Dies ergibt gegenüber einem 0.7 x 3 mm großen Schlitz eine bessere Vor
wärtsbündelung und damit eine höhere Ausnutzung der Atome. Erlaubt man eine
Dopplerverbreiterung von 10 MHz (Halbwertsbreite),. die bei einer natürlichen
Linienbreite von 19 MHz nur eine Verbreiterung auf 21.5 MHz bewirkt, so muß man
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bei 0.7 mm starken Austrittskanälen und bei einer Ausheiztemperatur von 1550 K
den Atomstrahl in 90 mm Entfernung vom Ofen durch eine ebenfalls 0.7 mm breite

Schlitzblende begrenzen. Diese Blende ist mit variabler Breite ausgeführt, um
mit zwar größerer Dopplerverbreiterung, jedoch auch mit größerer Intensität
messen zu können. Zwischen Ofen und dieser den Atomstrahl definierenden Blende
sind weitere Blenden angebracht, die auf den Atomstrahl keine Auswirkung haben,
jedoch die Wärmestrahlung und insbesondere das helle Glühlicht des Ofens mög
lichst aus dem Bereich über der Spaltblende fernhalten, wo es als Streulicht
im Photonennachweis zum Untergrund beiträgt. Der sehr langwellige Anteil kann
mit einem IR-Filter vor dem Photomultiplier absorbiert werden. Nach oben läuft
sich der Atomstrahl sowie der durch die Spaltblende austretende Glühlichtkegel

in einem 60 cm langen Rohr tot.

Weiterer Streulichtuntergrund kann durch Streuung des Laserlichtes an dem Staub
in der Luft außerhalb der Apparatur und besonders an dem Aus- und Eintritts- .
fenster für den Laserstrahl erzeugt werden. Um diese Quellen möglichst weit von
der Zentral kammer entfernt zu halten, sind das Ein- und Austrittsrohr besonders

lang ausgebildet (175 cm). In die weiten Rohre sind Blenden mit scharfen Kanten
eingefügt, welche die Ausbreitung des Streulichtes verhindern. Zur Unterdrückung

des Untergrundlichtes ist die ganze Apparatur bis auf die heißen Stellen in der
Nähe des Ofens mit tiefschwarzem Optiklack versehen.

Je nach Polarisation kann das Austrittsfenster unter dem Brewsterwinkel zu dem
Laserstrahl ausgerichtet werden, so daß der reflektierte Anteil des Laserlichtes
minimal wird, Dies ist besonders für die Normierung des Resonanzlichtes wichtig,
die durch eine hinter dem Austrittsfenster angebrachte Photodiode durchgeführt
wird. Vor und hinter den Fenstern können zum Einjustieren des Laserstrahls

Justierscheiben mit einem Fadenkreuz angebracht werden.

2.5 Der Atomstrahlnachweis-------_._-------------

Um den zeitlich gemittelten Verlauf der Intensität des Strahls radioaktiver
Atome zu messen, ist vor der Spaltblende eine Vorrichtung angebracht, die es
erlaubt, einen Großteil des divergenten, nicht benötigten Teils des Atomstrahls
aufzufangen. Hierzu dient ein 28 x 14 mm2 großes Aluminiumblechstückchen, das

mit einer zentralen Bohrung versehen ist, die den für das Experiment benötigten
Atomstrahl passieren läßt. Nach einer bestimmten Sammelzeit kann das Aluminium

stück in ein Fallrohr geschoben werden und aus einem Magazin durch ein neues
ersetzt werden. Das Rohr führt das Aluminiumblech vor einen gut abgeschirmten

Ge(Li)-Detektor. Nach der Aktivitätsmessung fällt das Meßplättchen in einen
bleiummantelten Sammelbehälter. Die Ergebnisse einer solchen Intensitätsmessung
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zeigen im allgemeinen einen zu flachen Abfall der Atomstrahl intensität. Dies
scheint eine Zunahme des divergenten Anteils relativ zum zentralen Teil des
Atomstrahls im Verlauf des Ausheizens zu bewirken.

2.6 Der Fluoreszenzlichtnachweis----------------------------
Die Quelle des zu beobachteten Resonanzlichtes im Kreuzungsbereich von Laser
und Atomstrah~, einer 0.7 mm dicken Scheibe mit 3 mm 0, stellt sich in Be
obachtungsrichtung als ein 0.7 x 3 mm2 großes Rechteck dar. Zur Registrierung
des aus diesem Bereich kommenden Lichtes wird dieser durch zwei Linsen auf die
Photo kathode des Multipliers abgebildet. Ein Schnitt durch die Atomstrahlappara
tur in der Ebene senkrecht zum Laserstrahl ist in Abb. 6 gezeigt. Durch das
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Abb. 6: Schnitt der Atomstrahlapparatur

senkrecht zum Laserstrahl

Abbilden der Resonanzlichtquelle wird das von den Wänden stammende Streulicht
unterdrückt. Die erste Linse, eine sehr lichtstarke asphärische Kondensorlinse
mit einem öffnungsverhältnis 1:0.80, richtet in erster Näherung das Licht
parallel. Mit der zweiten Linse wird der Quellenbereich im Verhältnis 3:1
auf den Photomultiplier abgebildet. Auf der den Linsen gegenüberliegenden Seite
ist ein Hohlspiegel angebracht. Dieser reflektiert das auf seiner Seite aus
tretende Resonanzlicht wieder in den Quellenbereich zurück und weiter durch das
Linsensystem zum Multiplier. Hierdurch wird eine Verdopplung des erfaßten
Raumwinkels auf 0.22 . 4n erreicht. Die optischen Elemente befinden sich im
Vakuum, das durch ein Fenster zum Multiplier hin abgeschlossen ist. Der Photo
multiplier (EMI 9558 A, ausgesucht auf große Empfindlichkeit) ist in einer mit
einem Peltierelement versehenen Kühlkammer untergebracht und wird im Photonen-
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zählmodus betrieben. Die Ansprechwahrscheinlichkeit bei A = 553.6 nm beträgt 16 %:
Berücksichtigt man die Verluste in den optischen Elementen, in der Hauptsache
durch Reflexion an den Oberflächen, so erhält man insgesamt für das Fluoreszenz
licht eine Nachweiswahrscheinlichkeit von 2 %.

Der vom Photonenzähler registrierte Untergrund setzt sich zusammen aus dem
Streulicht des Lasers, dem gestreuten Glühlicht des Ofens, dem Dunkelstrom des
Multipliers u~d aus der y-Aktivität der Proben. Zur Reduzierung des Streulichtes
muß auf peinliche Sauberkeit der Ein- und Austrittsfenster sowie des optischen
Sammelsystems des Resonanzlichtes geachtet werden, so daß das Streulicht des
Lasers auf 15 Imp/sec pro Milliwatt Laserleistung reduziert werden kann. Durch
das Einsetzen eines Infrarotfilters vor dem Multiplier wurde der Beitrag des
Ofenlichtes je nach Temperatur auf ~ 10 Imp/sec gesenkt. Durch Kühlen des
Photomultipliers auf 250 K beträgt die Dunkelzählrate ~ 40 Imp/sec.

Mit kürzer werdender Halbwertszeit der Bariumisotope bzw. mit steigender
y-Aktivität der untersuchten Proben wird die y-Strahlung als zusätzlicher Unter
grund im Photonenzählsystem registriert. Zur Unterdrückung dieses y-Untergrundes
ist der Abstan~ zwischen Multiplier und Atomstrahlapparatur möglichst groß ge
wählt und ·dazwischen eine entsprechende Bleiabschirmung angebracht. Diese
Abschirmung reduziert hauptsächlich die y-Strahlung.aus dem Ofen, von den Atom
strahl blenden, den Aluminiumplättchen für die Intensitätsmessung des Atomstrahles
und dessen Auffänger. Bei der Messung des Präparates mit 1299Ba , welches am

Anfang der Messung eine Aktivität von ~ 500 ~Ci besaß, wurden im Photomultiplier
ungefähr 60 Imp/sec durch die y-Strahlung verursacht. Die Wirkung der Bleiab
schirmung ist jedoch von der Energie der y-Linien des jeweiligen Isotopes ab
hängig.

Während der Messungen zeigte es sich, daß der gesamte Untergrund kleiner als
100 Imp/sec war. Das bedeutet, bei einem Signal zu Untergrundverhältnis von
2:1 müssen 104 Resonanzfluoreszenzphotonen pro Sekunde emittiert werden. Nimmt
man pro Atom nur eine Anregung an, so ist dies auch die benötigte Zahl der
Atome pro Sekunde im kollimierten Atomstrahl. Im Falle einer Ausnutzung der
Mehrfachanregung bei Isotopen mit Kernspin I = 0 oder 1/2 kann noch mit einer
Atomstrahltntensität von weniger als Tausend Atomen pro Sekunde gemessen werden.

Durch entsprechende Anordnung eines A/4 Plättchens und zweier Polarisatoren
nach Glan-Thompson kann die Intensität und Polarisation des Laserstrahls be
liebig gewählt werden, ohne die Lasereinstellung zu ändern. Diese Anordnung
befindet sich direkt vor der Atomstrahlapparatur, so daß eine Beeinflussung
der Polarisation des Laserstrahls durch Reflexion an Spiegeln ausgeschlossen
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wird. Diese Wahl der Polarisationsrichtung wird zur Identifizierung der einzel

nen Hyperfeinstrukturniveaus benötigt.

2.7 Qi~_Q~!~~~rf~~~~~g

Zur Datenerfassung und Experimentkontrolle wird ein NOVA-2-Kleinrechner benutzt.
Der Rechner wird zusammen mit einem 10 Megabyte-Plattenspe.icher unter dem Be

triebssystem RDOS der Fa. Data General mit einem Basic Interpreter betrieben,
in dem zur schnellen Datenverarbeitung Assembler-Routinen implementiert sind.
Als Ein- und ~usgabe ist ein Silent-300-Thermodrucker angeschlossen, mit dem
Daten auch auf Magnetbandkassetten übertragen werden können. Ein TV-Display-Ge
rät ermöglicht die visuelle Kontrolle über das laufende Experiment. Es werden
das Resonanzfluoreszenzspektrum sowie wichtige laufende Daten angezeigt. Die
Kopplung des Rechners an das Experiment geschieht über ein CAMAC-System. Die da
zu benötigten Komponenten sind aus Abb. 7 ersichtlich, die im Zusammenhang mit

dem gesamten Experiment schon in Abb. 3 gezeigt sind.

CAMAC
CRATE

Abb. 7: Blockschaltbild der

Datenerfassung

Zur Aufnahme der Spektren durch den Rechner muß dieser die Mittenfrequenz des
Spektrumanalysators steuern, über die der zweite Laser, wie schon beschrieben,

auf eine bestimmte Differenzfrequenz gegenüber der Referenz geregelt wird.

Die jeweilige Kanalnummer wird über einen Digital-Analog-Konverter (DAC) in
eine ihr proportionale Spannung umgewandelt, welche dann im Spektrumanalysator

die Mittenfrequenz bestimmt. Die Eichung der Frequenzskala des Spektrums erfolgt
mit einem hochstabilen und genauen Frequenzgenerator (HP 8406A), der wahlweise
einen 1 MHz, 10 MHz oder 100 MHz Frequenzkamm erzeugt, der statt dem Mischungs

signal der beiden' Laser in den Spektrumsanalysator gegeben wird. Der Rechner
schaltet die einzelnen Kanäle der Reihe nach durch, wobei die Mittenfrequenz
des Analysators mit durchgefahren wird, ein Durchstimmen des Lasers simulierend.
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Das Auftreten der 10 oder 100 MHz Frequenzzähne wird registriert, so daß im
Spektrum in diesen Abständen eine Marke gesetzt ist, woraus für jeden Kanal die
Frequenz bestimmt werden kann. Dieses Eichverfahren kann während einer Messung
vor der Aufnahme eines Spektrums beliebig wiederholt werden. Auf Grund der Sta
bilität der Elektronik war dies nur jeweils vor der Untersuchung einer Probe
notwendig.

Bei einer Messung werden im Anschluß daran zu jedem Spektrum allgemeine Daten
über das Spektrum eingegeben. Dies sind Art der Probe bzw. deren Inhalt, der
Stabilisierungspunkt für den Referenzlaser, die Polarisation des Laserlichtes
und dessen ungefähre Leistung. Diese Daten sind Bestandteil eines Protokolls,
das vom Rechner automatisch über den Verlauf der Messung eines jeden Spektrums
erstellt wird. Aus ihm sind alle notwendigen Daten sowie der genaue zeitliche
Ablauf der Aufnahme des Spektrums ersichtlich. Diese Information kann bei der
Bestimmung von Intensitätsverhältnissen einzelner Linien von Bedeutung sein.
Im Anschluß daran erfolgt die Eingabe der IIhormierten Meßzeit ll

• Die Laserinten
sitätsnormierung wird durch eine der Laserintensität entsprechenden Änderung
der Meßzeit während der Registrierung des Fluoreszenzlichtes durchgeführt.
Der Strom der hinter der Atomstrahlapparatur angebrachten Photodiode ist pro
portional zur auftretenden Laserintensität. Im Strom-Frequenz-Wandler eines
Stromintegrators (Ortec 439) wird eine Impulsfolge erzeugt, deren Frequenz pro
portional zum Eingangsstrom ist. Diese gibt man in ein Zeitmodul (Kinetics 3655),
das bei Erreichen einer bestimmten Anzahl, der II normierten Meßzeit ll

, die ent
sprechenden Zähler damit immer nach demselben integralen Laserlicht sperrt.
Diese II normierte Meßzeit ll ist für jedes Spektrum konstant. Somit ermöglicht sie
einen späteren Vergleich verschiedener Spektren in ihren Intensität. Nach der
Meßzeit wird die Differenzfrequenz eingegeben, von der aus das Spektrum begonnen
werden soll. Diese Frequenz wird manuell am Laser relativ zum Referenzlaser
eingestellt und dann in die elektronische Regelung genommen. Nach Freigabe der
Messung startet der Rechner den Zählzyklus. In einen 200 MHz Zähler (EG&E S424F)
werden die von einem schnellen Vorverstärker und Diskr{minator (SSR 1120)
kommenden Impulse des Photomultipliers eingezählt. An einem weiteren Zähler
liegen, von einer Quarzuhr gesteuert, 1000 Hz Impulse. Diese beiden Zähler werden
gemeinsam von dem Zeitmodul für die Intensitätsnormierung geöffnet und geschlos
sen, so daß neben der Zählrate auch die Meßzeit für den jeweiligen Kanal be
stimmt wird. Während des Einzählens wird in zwei weiteren Zählern dauernd das
Vorhandensein des Mischungssignales der bei den Laser geprüft. Besitzen die bei den
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Laser nicht die durch die Mittenfrequenz des Spektrumanalysators vorgegebene
Differenzfrequenz, so werden die Werte dieses Meßpunktes verworfen und erneut
gemessen. Auch Instabilitäten des Lasers durch Springen zwischen zwei Moden
werden auf diese Weise bemerkt. Es kann auch notwendig sein, die Messung manuell
zu unterbrechen. Dies ist der Fall, wenn entweder die Intensität eines Lasers
zu klein wird oder wenn bei der visuellen Kontrolle der Modenstruktur sich ein
zweiter Mode bei einem der beiden Laser bemerkbar macht. Beide Laser werden mit
einem konfokalen Fabry-Perot mit 2 GHz bzw. 300 MHz freiem Spektral bereich auf
Einmodenbetrieb untersucht. Außerdem werden auf einem Oszillographen das Regel
signal sowie die Signale der bei den Photomultiplier am Referenzatomstrahl
kontrolliert.

Ist die "normierte Meßzeit" erreicht, werden die Zähler gesperrt und die Daten
für diesen Meßpunkt abgearbeitet. Frequenz, Zähl rate, Meßzeit und Laserleistung
können für diesen Punkt am Bildschirm abgelesen werden, desgleichen wird das,
Spektrum mit dem neuen Meßpunkt gezeigt. Auf dem Bildschirm wird immer nur ein
256 Kanäle großer Ausschnitt des Spektrums wiedergegeben. Gelangt die Messung
an die Grenze dieses Ausschnittes, so wird ein um die halbe Breite verschobener
Spektrumsausschnitt gezeigt, so daß man die Aufnahme des Spektrums weiter ver
folgen kan~. Sodann wird der DAC um einen gegebenen Schritt weitergeschaltet,
d.h. der Laser auf eine neue Frequenz geregelt und der Zählzyklus neu gestartet.
An einem Schalterfeldkann während der Messung beliebig die Schrittweite
(1 Kanal entspricht ungefähr 1 MHz) und Richtung der Frequenzsteuerung vorge
geben werden. Hiermit kann man je nach erforderlicher Statistik einen ,bestimmten
Frequenzbereich mehrmals überfahren.oder einen Bereich schneller durchschrei
ten.

Etwa alle 200 MHz muß ein Etalon manuell weiter verkippt werden. Bei solchen
Unterbrechnungen der Messung kann entschieden werden, ob der seit dem letzten
Halt gemessene Teil des Spektrums auf der Platte abgespeichert oder verworfen
und wiederholt werden soll. Dies hat den Vorteil, wenn einige Meßpunkte aufge
nommen wurden, während ein Laser noch unbemerkt in zwei Moden lief, so muß
nicht das ganze Spektrum oder die entsprechenden Punkte gelöscht werden, sondern
nur die zuletzt eingelaufenen Daten. Auch bei einem System- oder Programmzu
sammenbruch während der Messung sind die Spektren auf der Platte gespeichert
vorhanden. Zur Steuerung des Experimentprogramms ,dient ein manuelles Eingabe
register (Parametermodul).
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Die verschiedenen Spektren werden später numerisch ausgegeben und zur Weiterver
arbeitung auf Band geschrieben. Sie können auch in verschiedenen Ausschnitten
auf dem TV-Bildschirm betrachtet werden. Ober den X-V-Plotter können die Spek
tren mit Korrekturfaktoren bezüglich der Atomstrahlintensität bzw. der normierten
Meßzeit versehen und unter Berücksichtigung eines zeitlich konstanten Unter
grundes graphisch dargestellt werden. Zur Messung eines Spektrums mit 500 Meß
punkten werden ungefähr 9 min benötigt. Dies beinhaltet alle Stops zum Nach
justieren der Etalons.

2.8 Qi~_~r~e~r~!~

Die neutronenarmen Ba-Isotope wurden über Kernreaktionen mit geladenen Teilchen
oder über Neutroneneinfang aus entsprechenden Targetsubstanzen erzeugt /HAN 77/..
Da im allgemeinen auch benachbarte Isotope gebildet werden, ist es wegen der
klei~en Isotopieverschiebung und der langen Ausläufer atomarer Resonanzlinien
notwendig, das interessierende Isotop abzutrennen. Außerdem stören im Gegensatz
zu kernphysikalischen Zerfallsmessungen, auch die natürlich vorkommenden sta
bilen Isotope. Weiterhin müssen die Ba-Atome im Präparat in elementarer Form
vorliegen, was bei der leichten Oxidierbarkeit von Barium nicht selbstverständ
lich ist. Aus diesem Grund wurde zur Herstellung der Atomstrahlpräparate ein
elektromagnetischer Massenseparator /FAB 65/, /FAB 66/ eingesetzt. Die Ba-Atome
werden von dem Massenseparator mit ~ 40 keV in ein entsprechendes Matrixmaterial. .
implantiert. In diesem Material sind sie gegen Oxidation geschützt. Als Implan-
tationsmaterial erwies sich Silizium als günstig. Die implantierten Atome können
bei ~ 1550 K und je nach Menge über einige Stunden einen Atomstrahl bilden. Die
Ausbeute der Massentrennung betrug 12 %bis 50 %bei der Verwendung einer Ober
flächen-Volumen-Ionisationsquelle jBEY 11/, /LAT 75/. Die für den Atomstrahl zur
Verfügung stehenden Mengen an getrennten Ba-Isotopen betrugen von 40 pg bis zu
mehreren ng, das sind 2.10 11 bis 2.1013 Atome. Als Ofenmaterial diente Molybdän,
das unvermeidbar von natürlichem Barium verunreinigt 'ist. Berücksichtigt man
die Masse des Ofens von einigen Gramm, so ist eine Menge von 10 ng eine konzen
tration~mäßig mit normalen Mitteln nicht mehr nachweisbare Verunreinigung.

"-

Erhitzt m~~~~~ Ofen auf 1500-1600 K, so diffundiert dieses Barium langsam aus
dem Ofenmaterial und wird im Atomstrahl nachgewiesen. Aus diesem Grund wurden
die Molybdänöfen bei 2100' K im Hochvakuum für einige Tage ausgeheizt. Damit ge
lang es, die Verunreinigung um eine Größenordnung zu verringern. Es zeigte sich
jedoch im Verlauf der Messungen mit kleineren Präparatmengen, daß der natürliche
Bariumanteil des Ofens auch nach dieser Behandlung noch zu groß war. Man konnte
außerdem Anzeichen dafür finden, daß das Ausheizen, außer dem Wegdiffundieren
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des Bariums auch einen versiegelnden Effekt bewirkte. Dies könnte durch Rekom

bination von Gitterfehlstellen de~ Molybdän bei hohen Temperaturen herrUhren.
Anscheinend jedoch wird dieser Siegeleffekt durch Silizium nach und nach wieder
aufgehoben, da nachweislich Silizium in das Molybdän mit zunehmender Ausheiz
temperatur eindiffundiert.

Der Versuch, direkt in das Molybdän des Ofens zu implantieren, erwies sich trotz

des niedrigen Bariumuntergrundes als ungUnstig, da hiermit eine beträchtlich

schlechtere Ausbeute beim Ausheizen erkauft wird. Unter diesen Umständen konnte

nur ein Zehntel des mit Silizium möglichen Teils in den Atomstrahl umgewandelt

werden, wobei auch der Abfall der Intensität entsprechend schneller verlief.

Die Verwendung eines Tantalofens, der auch als Ionenquelle im Massentrenner

eingesetzt werden kann, ergab eine beträchtliche Verringerung des natUrlichen
Bariumanteils. Als Ionenquelle konnte der Ofen bei 2500 Kausgeheizt und gleich

zeitig der dabei entstehende Bariumstrom im Massentrenner beobachtet werden.
Somit konnten die Bariumverunreinigungen um eine Größenordnung gegenUber dem
Molybdän (ohne Silizium) verringert werden. Ein weiterer Vorteil in Verbindung
damit war das deutlich bessere Ausheizvermögen der direkt in das Tantal implan

tierten Bariumatome. Erst mit diesem Ofen war es möglich, Proben mit einigen
10 11 in den Ofen implantierten Atomen mit hochauflösender Laserspektroskopie zu

untersuchen, auch wenn der Kernspin ungleich Null war.

Den am Karlsruher Isochronzyklotron bestehenden Möglichkeiten entsprechend wurde

zur Produktion der Ba-Isotope von drei Targetelementen ausgegangen. Die ver
schiedenen Produktionsmöglichkeiten sind in Abb. 8 gezeigt.

Abb. 8: Ausschnitt aus der Nuklidkarie zur Isotopenproduktion
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I. Aus angereichertem natürlichen Barium können auf zwei unterschiedlichen
Wegen instabile Bariumisotope erzeugt werden. Der eine Weg über Neutronen
einfang (am Karlsruher Forschungsreaktor FR 2) wurde zur Erzeugung von 131 Ba
aus angereichertem 130Ba beschritten. Der zweite Weg führt über die Produk
tion eines Lanthan-Compoundkerns durch Bestrahlung mit Deuteronen am
Zyklotron. Abhängig von der Projektilenergie dampft dieser eine gewisse
Anzahl von Neutronen ab. Diese kurzlebigen ß+-instabilen Lanthanisotope zer
fallen sodann in das betreffende Bariumisotop. Bei dieser Produktionsmethode
muß eine möglichst kleine Menge des natürlichen Bariums mit einer möglichst
hohen Strahlstromdichte bestrahlt werden, da das massengetrennte Präparat
proportional der eingesetzten Targetmenge mit natürlichem Barium verunreinigt
ist. Da der ß-Zerfall meist in Kernniveaus mit kleinem Spin führt, können
mit dieser Methode überwiegend nur die Grundzustände der Bariumisotope be
völkert werden. Die Ausbeute des Massentrenners beträgt beim Einsatz großer
Mengen (~ 2 mg BaO) nur ungefähr 12 %. Die Ausbeute steigt jedoch mit
kleinerer zu trennender Menge. Dies hat seine Ursache in der Konstruktion
der Ionenquelle, welche ihre hohe Ausbeute bei kleinen Mengen aus einem
Raumladungseffekt zieht, der jedoch mit wachsender Zahl der Ionen kompensiert
wird.

11. Zur Erzeugung der Hochspinisomere kann man von Cäsium in Form eines Cäsium
sulfattargets ausgehen, das auch mit Deuteronen bestrahlt wird. Die vom
Barium-tompoundkern abdampfenden Neutronen nehmen nur wenig Drehimpuls mit,
so daß der-Barium-Endkern in einem Hochspinzustand gebildet wird. Dieser
zerfällt rasch unter y-Emission überwiegend in den isomeren Zustand mit
hohem Spin. Das entstandene Barium muß sodann mit einer trägerfreien Ionen
austauschreaktion ISHA 771 auf chemischem Wege von dem Cäsiumsulfat getrennt
werden, da dieses den Betrieb der Massentrennerionenquelle stört. Nach dem
Trocknen wird das erzeugte Barium der Massentrennung unterzogen. Zuvor werden
zur Kontrolle des Trennvorganges 10 bis 20 ~g stabilen Bariums (132 Ba ) zuge
geben. Wegen der relativ langen Dauer der chemischen Trennung können mit
dieser Methode nur Isotope mit einer Halbwertszeit> 2 h getrennt werden.

Diesen bei den Methoden sind Grenzen zur Erzeugung neutronenarmer Ba-Isotope
durch die vorhandene maximale Deuteronenenergie von 52 MeV gesetzt. Mit maximal
6 abgedampften Neutronen können 126Ba bzw. 129mBa erreicht werden. Sowohl Cäsium

als auch das Bariumtargetmaterial wurde in Aluminiumfolie gefüllt und mit einem
wassergekUhlten Klemmtarget am internen Strahl des Karlsruher Zyklotrons mit
Deuteronen bestrahlt.
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111. Barium Isotope mit A < 126 und nicht über 133Cs erreichbare Hochspinisomere
können mit einer (a,xn)-Reaktion aus verschiedenen stabilen Xenonisotopen
gebildet werden. Zu diesem Zweck wurde ein Hochdruck-Xenongastarget (Abb.9)
am externen a-Strahl des Zyklotrons eingesetzt /FEU 78/. Es besteht aus
'einem 30 mm langen Tantalröhrchen mit einem inneren Durchmesser von 5.5 mm 0,
das in einen gekühlten Kupferblock gepreßt ist.

10 pump

l---l
3cm

cx. beam

A) DIAFHRAGM

a) BE-j\.BSORBER

cl HAVAR-FOILWINDOW$

0) TA-TUBE

E) XE-STOCK

F) (OOLlNGWATER

G) (OOLlNGAIR

Abb. 9: Schnitt des Xenongastargets
entlang des a-Strahls

Durch dieses Röhrchen, in dem ein Xenongasdruck von 4-6.6 bar herrscht, läuft
der a-Strahl. wobei das gebildete Barium an der kühlen Wand adsorbiert
wird, Der a-Strahl tritt durch zwei je 10 ~m starke Havar-Folien ein bzw.
aus. welche von der durch den Zwischenraum geleiteten Luft gekühlt werden.
Nach der Bestrahlung wird das Xenon in einer mit flüssigem Stickstoff ge
kühlten Kühlfalle ausgefroren, das Tantalröhrchen ausgeschleust und mit
zwei Kappen versehen, so daß es als Ionenquelle im Massentrenner dienen kann.
Wie beim Cs-Target werden auch hier vor der Massentrennung 0.3 ~g 138Ba in
Form eines Tropfens Bariumnitratlösung zugegeben. Der bei der Oberführung
des Tantalröhrchens zum Massentrenner auftretende Luftkontakt ist zur
Oxidation des erzeugten Bariums wichtig, da dies sonst schon während der
Aufheizzeit der Ionenquelle als atomares Barium abdampfen würde. Die maxi
mal verfügbare a-Energie erlaubt die Produktion von neutronenarmen Barium
isotopen bis hinab zu 120Ba . Allerdings werden die Wirkungsquerschnitte

schnell kleiner, da mit zunehmender Entfernung vom Stabilitätstal die
Wahrscheinlichkeit für das Abdampfen von Protonen zunimmt.
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Nach der Beschreibung der prinzipiellen Möglichkeiten zur Erzeugung neutronen
armer Bariumkerne folgen nun im einzelnen die jeweiligen Isotope.

135mBa

Der isomere Zustand von 135Ba (T1/ 2 = 28.7 h) wurde über die Reaktion
136Xe(a,~n)135mBa erzeugt. Das Targetmaterial bestand aus zu 91.5 %angereicher
tem 136Xe . Der Druck betrug 4.2 bar, die Bestrahlungsdauer 21 h. Nach der Massen
trennung standen 5 ng 135mBa im Atomstrahlofen zur Verfügung.

133Ba
--

133Ba (T 1/ 2 = 10.5 a) wurde über die Reaktion 133Cs (d,2n)133 Ba durch die Be

strahlung von 40 mg CsS04 mit 17 MeV Deuteronen erzeugt. Da bei diesem Prozess
auch das 11/2--Isomer (T1/ 2 = 39 h) erzeugt wird, wurde das Präparat für über
eine Woche gelagert, so daß der Großteil des Isomers in dieser Zeit zerfallen
konnte. Nach der chemischen Trennung und der elektromagnetischen Massensepara
tion erhielt man ein Präparat mit 7 ng 133Ba .

Eine Erhöhung der Deuteronenenergie bewirkt einen höheren Drehimpulsübertrag,
wodurch das 11/2--Hochspinisomer bevorzugt erzeugt wird, wenn auch damit ein
kleinerer Wirkungsquerschnitt in Kauf genommen werden muß. Das Cäsiumsulfat
wurde mit einem Deuteronenstrom von 4.7 ~A mit 26-30 MeV Energie bestrahlt.
Nach derselben Aufarbeitung wie beim Grundzustand befanden sich 2-5 ng 133mBa ,
etwa die gleiche Menge 1339Ba und weni~er als 0.5 ng 138Ba im Atomstrahlofen.

131 Ba

Auf Grund des hohen Einfangquerschnittes (on ~ 12.5 b) für thermische Neutronen
und der im Reaktor möglichen längeren Bestrahlungszeit war es günstiger,
131 Ba (T1/ 2 = 11.5 d) über den Neutroneneinfang aus 130Ba zu erzeugen. Das mit
130Ba angereicherte Bariumoxyd wurde sieben Tage im Karlsruher Forschungsreak
tor FR 2 bei einem Neutronenfluß von 8_1013 cm-2 s-l bestrahlt. Nach der Massen
trennung konnten 29 ng implantiertes 131 Ba nachgewiesen werden.
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trug 18 ~A für eine Dauer von 4 Stunden. Da dieses Isotop nur eine Differenz
von einer Masseneinheit zum Targetisotop hat~ mußte eine zweimalige Massen
trennung durchgeführt werden~ um eine ausreichende Abreicherung an 130Ba zu
erhalten. Wegen der zu erwartenden geringen Menge von 129Ba wurde der weniger

durch natürliches Barium verunreinigte Tantalofen eingesetzt. In der ersten
Massentrennung konnte eine Ausbeute von 12 %erreicht werden~ wie sie bei großen
zu trennenden Mengen üblich ist. Die zweite Trennung erreichte auch nur eine
Ausbeute von 12 %~ obwohl in Vorversuchen bis zu 70 %möglich waren. Aus diesem
Grund stand für die gesamte Messung nur eine Menge von ~ 40 pg 129Ba im Atom

strahlofen zur Verfügung.

129mBa

Zur Erzeugung des Hochspinisomers mit Kernspin I = 7/2 /GIZ 77/ und T1/ 2 = 2.13 h

wurde wieder von dem Xe-Target ausgegangen~ um die bevorzugte Besetzung des
isomeren Zustandes aus der Compoundkernreaktion ohne ß+-Zerfall zu erhalten.

Als Target diente Xenon in natürlicher Zusammensetzung bei einem Druck von
6.5 bar. Da im natürlichen Xenon 131Xe und 132Xe in ähnlicher Häufigkeit vor
kommen~ konnten die beiden Reaktionen 132Xe(a~7n)129mBa und 131Xe(a~6n)129mBa

zur Erzeugung des Isotopes beitragen. Dies ist möglich~ da zum einen die beiden

Reaktionen sehr breite Anregungsfunktionen haben und zum anderen durch einen
hohen Xenongasdruck erreicht wurde~ daß im Xenon abgebremste a-Teilchen zur
6n-Reaktion beitrugen. Die Bestrahlung wurde mit einer a-Energie von 89 MeV
bei einem Strom von 5 wA durchgeführt. Nach erfolgter Massentrennung lagen zu
Beginn der Messung 500 pg 129mBa im Präparat vor.

126 Ba
--

126Ba (T1/ 2 = 97 min) wurde über die Reaktion 129Xe(a~7n)126Ba gewonnen. Das

Target~ zu 36 %angereichertes 129Xe~ wurde mit 6-8 ~A a-Teilchen mit einer

Energie von 95 MeV bestrahlt. Nach einer Bestrahlungsdauer von 3.5 Stunden
konnten zu Meßbeginn ~ 50 pg 126Ba im Ofen nachgewiesen werden. Diese schwächer
als erwartete Ausbeute aus der Bestrahlung erklärt sich möglicherweise durch

eine zu hohe Temperatur des Tantalröhrchens. die trotz Kühlung durch den hohen
a-Strahlstrom erzeugt wurde. In diesem Fall ist ein effektives Kondensieren der
erzeugten Bariumatome nicht mehr gegeben.
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3. Identifizierung der Hyperfeinstrukturkomponenten des 6s2(1 50 ) - 6S6P(1Pl)~
übergangs in BaI

In Abb. 10 ist das Termschema des neutralen Bariumatoms mit dem ResonanzUber
gang A = 553.6 nm gezeigt. Es sind hierin nur die Feinstrukturterme eingezeich
net. Auf Grund der Kopplungsmöglichkeiten des Drehimpulses J der Elektronen mit
dem des Kernes I zum Gesamtdrehimpuls F~ besitzt der Grundzustand des Barium
atoms (ISo) wegen J = 0 immer F = I~ während fUr einen Zustand mit J f 0 der
Kernspin I zu F = I + J~ (I+J)- 1~ ... ~ (I-J)~ den Hyperfeinstrukturniveaus~

koppeln kann. FUr I < J ist F = J - I der kleinstmögliche F-Wert. Dies bedeutet~

der ResonanzUbergang in BaI spaltet mit dem IPI-Zustand fUr I = 1/2 in zwei
Komponenten auf mit F = 3/2~ 1/2 und fUr I > 3/2 in drei Komponenten mit
F = I + 1~ I~ 1-1. Jedes dieser Hyperfeinniveaus besteht aus (2F+l) magnetischen
Unterniveaus~ die im magnetfeldfreien Raum energetisch entartet sind.

65 8s

65 75

's 'p0 657p ,
6s 7p 3p

'S0

Abb. 10: Das Termschema des
neutralen Ba-Atoms

3.1 Qp!i~~h~~_~~~p~~

Die Möglichkeit der Bestimmung des Gesamtdrehimpulses F der einzelnen Hyperfein
strukturkomponenten durch optisches Pumpen soll an dem Beispiel eines Kernes
mit I = 3/2 fUr den hier betrachteten übergang qualitativ erläutert werden. In
den Abb. 11a und b sind als sogenannte Kastler Diagramme die Iso- und
IP1 (F = 1/2~ 3/2~ 5/2)~Niveaus mit ihren magnetischen Unterniveaus
(mF = + F, F - 1, .... ~ - F) schematisch eingetragen. FUr elektrische DipolUber
gänge lauten die Auswahlregeln
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+6F = O~ 1; 0 --- 0 verboten
+= 0, 1

Linear polarisiertes Licht bewirkt einen übergang mit 6mF = O. Dies entspricht
beim Zeemanneffekt dem TI-Licht. Zirkular polarisiertes Licht (a-Licht) ergibt
einen übergang mit 6mF = ± 1. Das Vorzeichen hängt vom Drehsinn des zirkular
polarisierten Lichtes ab. In Abb. lla sind die Möglichkeiten einer Anregung
des IPI-Niveaus mit starken übergangspfeilen mit linear polarisiertem Licht
sowie dessen Zerfall mit schwächeren Pfeilen eingezeichnet. Während die An
regung nur mit 6mF = 0 erfolgt~ kann der Zerfall unabhängig vom eingestrahlten
Licht mit linear oder zirkular polarisiertem Licht erfolgen~ d.h. mit 6mF = O~±1

soweit ein entsprechender mF-Grundzustand vorhanden ist. Man erkennt~ daß für
den übergang zum Niveau mit F = 1/2 dieser in die bei den Niveaus mit mF = ± 3/2
des Grundzustandes zerfallen kann. Aus diesen beiden magnetischen Unterniveaus
ist mit linear polarisiertem Licht keine erneute'Anregung mehr möglich. Für die
übergänge in die Niveaus mit F = 3/2 und F = 5/2 ist~ wie aus dem Diagramm er
sichtlich, aus jedem Zustand des ISo-GrUndzustandes eine Anregung mit TI-Licht
möglich. Erhöht man nun die Intensität des anregenden Laserlichtes so weit~ daß
beim Durchgang eines Atoms durch den Laserstrahl mehrere Anregungen möglich
werden~ so wächst die Intensität des Fluoreszenzlichtes aus den beiden Hyper
feinkomponenten mit F = 3/2 und 5/2 proportional zur Intensität des einge
strahlten Lichtes. Dies gilt~ solange die Zeit zwischen zwei Anregungen groß
gegenüber der Lebensdauer des IPI-zustandes ist~ wie es in diesem Experiment der
Fall ist. Hingegen strebt die Intensität der F = 1/2-Komponente einem Sättigungs
wert zu~ denn mit der Zahl der möglichen Anregungen wächst die Wahrscheinlich
keit, das Atom in einem Grundzustand mit mF = ± 3/2 vorzufinden~ aus dem keine
Anregung mehr möglich ist. Oder anders gesagt~ nach einer bestimmten mittleren
Anzahl von Anregungen pro Atom sind die Atome alle in die Zustände mF = ± 1/2
gepumpt. In Abb. I1b ist das Verhalten für eingestrahltes a-Licht in diesem Fall
mit 6mF = + 1 oder - 1 gezeigt. Man sieht~ daß in diesem Fall nicht nur die
F = 1/2-Komponente durch optisches Pumpen gesättigt werden kann~ sondern auch die
F = 3/2-Komponente. Auf Grund der Symmetrie ist dieser Pumpeffekt unabhängig
von der Drehrichtung des zirkular polarisierten Lichtes.

Mit Hilfe solcher Kastler-Diagramme lassen sich leicht auch die Möglichkeiten
des optischen Pumpens für Kerne mit beliebigem I qualitativ erklären~ die zu
sammenfassend ergeben: Für Kerne mit I > 1/2 können mit linear polarisiertem
Laserlicht die Hyperfeinkomponente mit F = I - 1 und mit zirkular polarisiertem
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Licht die Komponenten F = I - 1 und F = I durch optisches Pumpen gesättigt

werden. Für den Kernspin I = 1/2 existiert das Niveau mit F = I - 1 nicht, so
daß nur der übergang zu F = 1/2 mit zirkular polarisiertem Licht einen optischen
Pumpeffekt zeigt. Für Kerne mit hohem Kernspin kann man aus diesen überlegungen

erkennen, daß das Erreichen des Sättigungswertes beim optischen Pumpen erst

für eine höhere Intensität des anregenden Lichtes eintritt, da wegen der
größeren Zahl der magnetischen Unterniveaus mehr übergänge notwendig sind, um
einen Zustand zu erreichen, der nicht mehr anregbar ist. Voraussetzung ist die
in einem Atomstrahl gegebene Gleichbesetzung der magnetischen Unterzustände

im Grundzustand vor dem Eintritt in das Laserfeld. Durch Beobachtung der Hyper
feinkomponenten bei einer Leistung des eingestrahlten Laserlichtes, welche im

Mittel nur eine Anregung beim Durchgang des Atoms durch den Laserstrahl ermög

licht, sowie bei ausreichend hoher Leistung mit linearer und zirkularer Polari

sation ist eine eindeutige Zuordnung der Gesamtdrehimpulse F möglich. Aus

diesen überlegungen ergibt sich, daß zur Bestimmung der Linienlagen des Resonanz
überganges die Ausnutzung der Mehrfachanregung nur für Kerne mit I = 0 (gerade
Ba-Kerne) sowie mit linear polarisiertem Laserlicht für I = 1/2 (133,131,129 Ba )

möglich ist.

3.2 Qi~_~1~~~!y~r!~i!~~g_~~~_8~~Q~~~~!i~b!~~

Bei Anregung der Resonanzfluoreszenz durch polarisiertes Licht besitzt das

Fluoreszenzlicht im allgemeinen keine isotrope Winkelverteilung. Besonders ein

fach zu verstehen ist bei BaI die Winkelverteilung bei Kernen mit I = 0, welche
keine Hyperfeinstrukturaufspaltung haben. In diesem Fall besitzt der Grundzu
stand nur ein magnetisches Unterniveau mit J = F = mF = 0, während der 1P1 - zu 
stand (F = 1) drei magnetische Unterniveaus besitzt mit mF = 0, ~ 1. Das

emittierte Licht ist aus diesem Grund immer gleich polarisiert wie das anregen
de. Im Falle der Anregung mit linear polarisiertem Licht besitzt das Fluoreszenz

licht die Winkelverteilung eines oszillierenden Dipols, also eine sin2 8-Ver
teilung. Bei festgehaltener Atomstrahlrichtung und Beobachtungsrichtung blickt
der Photomultiplier bei senkrecht zur Beobachtungsrichtung stehender linearer

Polarisation des Laserlichtes in die Hauptemissionsrichtung des Dipols, während

bei linearer Polarisation parallel zur Beobachtungsrichtung'dieser in das Mini

mum schaut. In letzterem Fall würde bei unendlich kleinem Raumwinkel kein
Fluoreszenzlicht beobachtbar sein. Für einen endlichen Raumwinkel von 8 = 38.70

ergibt sich für diese beiden Beobachtungsrichtungen ein Verhältnis der Inten

sitäten einer solchen Linie zu 1+/1 = 4.2. Die Bestimmung dieses Verhältnisses
ermöglicht es, besonders für 138Ba , welches in der natürlichen Verunreinigung

der Proben die größte Störlinie verursacht, eine Beimischung einer Hyperfein-
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komponente eines ungeraden Barium-Isotopes festzustellen. Für Kerne mit I f 0
ergeben entsprechende Rechnungen /SCH 78/ immer sehr viel kleinere Unterschiede

dieser beiden Intensitäten.

Im Zusammenhang mit der Winkel verteilung des emittierten Fluoreszenzlichtes muß
beim optischen Pumpen mit zirkular polarisiertem Licht beachtet werden, daß wie
aus dem Kastler-Diagramm ersichtlich, auch bei der F = 5/2, allgemein bei der

F = (I + l)-Komponente eine Polarisation des Atoms eintritt. Befindet sich das
Atom durch Umpumpen in dem mF = 3/2-Grundzustand, so kann der mF = 5/2-Zustand
nur unter Aussendung von zirkular polarisiertem Licht zerfallen. Dies hat je
doch zur Folge, daß sich im Verlauf des Umpumpens die Winkel verteilung ändert,
da am Anfang noch zirkular und linear polarisiertes Licht abgestrahlt wird. Aus
diesem Grund erhält man für hohe und niedrige Laserleistung verschiedene Inten
sitäten der F = (I + l)-Komponente.

Für die Zuordnung im Fluoreszenzspektrum auftretender Linien zu einem radio
aktiven Ba-Isotop wurde auch das Abnehmen dieser Linien mit dem radioaktiven
Zerfall des betreffenden Isotops beobachtet, indem einige Halbwertszeiten

später das Spektrum der jeweiligen Probe erneut aufgenommen wurde.

4. Die Meßergeb~isse

In Abb. 12 wird als Beispiel aus den Messungen der stabilen Bariumisotope das
Spektrum von 137Ba gezeigt. Um eine Referenzlinie zu erhalten, wurde in die

Probe zusätzlich 132Ba implantiert. Alle stabilen Präparate wurden aus natür

lichem Barium durch Implantation der gewünschten Isotope bei der elektromagne
tischen Massentrennung gewonnen. Zur Bestimmung der Hyperfeinstruktur und Iso
topieverschiebung von 135 Ba wurde auch 132 Ba als Referenz gewählt, so daß aus

diesen Spektren die entsprechenden Werte bezüglich 132Ba gewonnen wurden. Der
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Weg über 132 Ba war notwendig, da für diese Messungen der akustooptische Modu

lator noch nicht zur Verfügung stand, womit durch Beigabe von 138Ba eine

direkte Bestimmung bezüglich 138Ba möglich gewesen wäre. Zur Messung der Isoto-
, h' b 132B d ' P" t 't 138,136,132B d tpleversc le ung von a wur e eln rapara ml a verwen e .

Durch Stabilisation des Referenz~asers auf 130Ba konnten die Werte für 136Ba
und 132 Ba relativ zu 138Ba bestimmt werden, womit eine Umrechnung der Daten von

137 Ba und 135Ba relativ zu 138Ba möglich war. Zur Messung der restlichen gera-

d t b 'l I t ßt nur noch el'n P .. t't 134,132,130B 't 138Ben s a 1 en so ope mu e rapara ml a ml a

als Referenzatomstrahl untersucht werden. Hiermit konnten die damals bekannten,

noch mit großen Fehlern behafteten Werte /JAC 64/, /HEI 77/ verbessert werden,

die noch mit klassischen spektroskopischen Methoden ermittelt waren. Eine Dis
krepanz außerhalb der Meßfehler wurde jedoch zu dem von /JAC 65/ für 132 Ba

angegebenen Wert der Isotopieverschiebung gefunden. Sowohl die zur gleichen

Zeit durchgeführten laserspektroskopischen Untersuchungen der stabilen Barium

isotope der Oxfordgruppe /BAI 78/ als auch llLevel crossing ll Experimente /KLU 74/

ergaben eine sehr gute übereinstimmung mit unseren Ergebnissen. Die Abweichung
der Lage der F = 1/2 Komponente von 135Ba zu der von /BAI 78/ liegt möglicher

weise darin begründet, daß von ,der Oxford-Gruppe die Messungen nicht an massen

getrennten Proben, sondern mit einem Präparat durchgeführt wurden, das die

Bariumisotope in ihrer natürlichen Zusammensetzung enthielt. In diesem Fall
sind die F = 1/2 Komponenten von 137 Ba und 135Ba nicht aufgelöst. Die Lagebe

stimmung dieser beiden Linien ist somit erheblich erschwert und nur mit der
Kenntnis der A- und B-Faktoren möglich.

Die erreichte experimentelle Linienbreite von 21.5 MHz setzt sich zusammen aus

der natürlichen Linienbreite des 1S0-1P1-ResonanZüberganges von 19.2 MHz /KLU 74/,

einer Dopplerverbreiterung von ~ 10 MHz und einer Halbwertsbreite des Lasers

von ~ 5 MHz. Diese Verbreiterung der natürlichen Linienbreite um etwa 10 %
rechtfertigt sehr gut die Verwendung eines reinen Lorentzprofils bei der Aus

wertung der Spektren. Dies bezieht sich nur auf Spektren, die mit niedriger

Laserintensität, also ohne Pumpfeffekt gemessen wurden. Die gemessenen Spektren

wurden auf der IBM-Rechenanlage des Kernforschungszentrums Karlsruhe einem Fit

nach dem Verfahren des kleinsten Fehlerquadrates /SCH 73/ unterzogen. Mitberück

sichtigt werden mußten die Linien des natürlichen Bariums, da dieses immer als

Verunrei~igung in den Proben mit nachgewiesen wurde. Hierfür mußten ihre ge-

nauen Lagen bekannt sein. Freie Fitparameter waren gemeinsame Linienbreite,

ein konstanter Untergrund sowie für jede Linie die Lage und Höhe. Für bekannte

Linien (z.B. von natürlichen Bariumisotopen) konnte wahlweise die Lage und/oder

die Höhe festgehalten werden, um eine bessere Konvergenz des Verfahrens zu er-
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halten. In elnlgen komplexen Spektren sind als durchgezogene Linie das Ergebnis

des Computerfits sowie die Beiträge der einzelnen übergänge eingezeichnet.

Da die Spektren auf die Laserlichtintensität normiert sind~ ergibt sich keine

konstante Meßzeit für jeden Meßpunkt. Ein zeitlich konstanter Untergrund im

Photomultiplier~ wie er vom Dunkelstrom~ jedoch noch mehr vom radioaktiven Zer

fall der Präparate herrührt~ erzeugt bei Intensitätsschwankungen des Meßlasers
einen unterschiedlichen zur Meßzeit proportionalen Beitrag zu jedem Punkt des

Spektrums. Dieser Beitrag wird~ wenn notwendig~ auf dem Experimentrechner be
rücksichtigt. Dies kann 1I 0n -line ll während der Messung oder 1I 0ff-line ll vor der
übertragung der Daten auf Band geschehen.

Spektren aus der Messung des Isomers 135mBa sind in Abb. 1~ und 14 gezeigt.

An diesem Beipsiel soll ausführlich das Vorgehen bei der Identifikation der in
diesem Fall 135mBa zugehörigen Linien dargestellt werden. In der Abb. 13a sieht

man das Spektrum~ das bei linear polarisiertem Laserlicht mit einer Intensität
von 0.1 mW aufgenommen wurde. In diesem Fall tritt noch kein optischer Pump

effekt auf~ so daß aus solchen Spektren die Linienlagen bestimmt werden können.

Erhöht man bei gleicher Polarisation die Intensität des Laserlichtes auf 1.5 mW~

so werden für 135mBa mit einem Kernspin I = 11/2 die Hyperfeinkomponente mit

F = 9/2 und für 1359 Ba mit I = 3/2 die F = 1/2 Komponente durch optisches Pumpen

gesättigt. Diesen Pumpeffekt sieht man sehr deutlich in Abb. 13b. Durch Verwen

dung von zirkular polarisiertem Laserlicht gleich hoher Intensität werden zu

sätzlich noch die F = 11/2-Kompmente des Isomers und die F = 3/2-Komponente

des Grundzustandes gepumpt. Dies zeigt Abb. 13c. Die beim Vergleich der Spektren
mit verschiedener Polarisation auftretenden Unterschiede der relativen Intensi

täten der einzelnen Linien kommen aus den verschiedenen Winkelverteilungen je

nach Polarisation des anregenden Laserlichtes. Abb. 14b zeigt das Spektrum der
gleichen Probe~ das 6 Tage später aufgenommen wurde. Darin ist nur noch ein

kleiner Rest des fast vollständig zerfallenen Isomers an seiner stärksten Linie~

der F = 13/2 Komponente~ zu erkennen. Zum Vergleich ist noch einmal das Spektrum
der frischen Probe bei der gleichen Polarisation und Intensität darübergestellt.
Der niedrige Anteil des natürlichen Bariums ist an der Linie von 138Ba im Ver

gleich zu 130Ba zu sehen~ das der Probe als Monitor mit beigegeben war. Das An

steigen von 135Ba wird von dem Zerfall des Isomers in den Grundzustand verur
sacht.
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Abb. 14a: Spektrum von 135mBa bei linear polarisiertem Laserlicht mit

~ 0.1 mW Intensität,

14b: Spektrum derselben Probe 6 Tage später unter gleichen Bedingungen
aufgenommen

Abb. 15 zeigt das Spektrum von 133g+mBa . Da in diesem Fall der Referenzlaser

auf 130Ba stabilisiert war und mit unserem Meßverfahren in diesem Bereich nicht

gemessen werden konnte (siehe Kap. 2.3), ergibt sich in der ~1itte des Spektrums

eine Lücke der experimentellen Daten. Für die Linienlagen der beiden Komponenten
F = 3/2 von 1339Ba und F = 13/2 des I = 11/2 Isomers erhält man einen größeren

Fehler, da in diesem Bereich keine Referenzlinie mehr enthalten ist und das
Aneinanderfügen der beideh Spektren mit einem Fehler von 0.8 MHz behaftet ist.
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Abb. 15: Spektrum einer Probe mit 133g+mBa

Neben einer Messung an 140Ba jFIS 74/ wurde von den radioaktiven Isotopen nur

noch 1339 Ba von Höhle et al. /HöH 76/ mit optischen Methoden untersu~ht, wobei

die von Höhle erzielten Ergebnisse sehr gut mit den vorliegenden Daten überein
stimmen.

Wie 133Ba besitzt auch 131 Ba im Grundzustand den Kernspin I = 1/2. Das Spek

trum ger bei den Hyperfeinkomponenten von 131 Ba ist in Abb. 16 wiedergegeben.

Als Referenzisotop diente 130Ba . Die F = 1/2-Komponente konnte auf Grund der

Winkelverteilung sowie durch optisches Pumpen identifiziert werden, da die Ver

unreinigung durch 138Ba wegen der großen erzeugten Menge an 131 Ba relativ klein
war.

Abb. 17a und b zeigen das Spektrum von 1299Ba und 129mBa . 1299Ba besitzt einen

Kernspin I = 1/2, während der isomere Zustand, der nicht in den Grundzustand

zerfällt, ei~en Kernspin I = 7/2 hat /GIZ 77/. Da beide Zustände auch noch
ungefähr die gleiche Halbwertszeit haben (Tl/2(129gBa) = 2,2 h, T

l
/
2

(129mBa )= 2,13h)

kann die Zügehörigk~it der Linien zum Isomer oder Grundzustand nicht über den
radioaktiven Zerfall bestimmt werden. Dies konnte nur durch Messungen an Proben
entschieden werden, in denen das Isotop auf verschiedenen Wegen erzeugt wu~de.
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Abb. 17b: Spektrum von 129m(+g)Ba aus der Reaktion 132Xe (a,7n)128m(+g)Ba

In Abb. 17a erkennt man die ausschließliche Produktion des Grundzustandes über
den ß+-Zerfall von 129La , während bei der Reaktion aus 131Xe in überwiegendem

Maß das Hochspinisomer erzeugt wird (Abb. 17b). Für die Aufnahme des Spektrums
von 1299Ba standen nur ungefähr 3.1011 Atome (37 pg) zur Verfügung.

In Abb. 18 ist das Spektrum einer Probe mit 128Ba (T1/ 2 = 2.43 d) gezeigt. Das
untere Spektrum wurde an derselben Probe 16 Tage später aufgenommen.

13080
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Abb. 18: Zwei Fluoreszenzspektren einer Probe
mit 128Ba (T1/ 2 = 2A43 d). Das untere
Spektrum wurde an derselben Probe
16 Tage später aufgenommen
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Das Spektrum von 126Ba mit 90 Minuten Halbwertszeit~ der kürzesten der hier
untersuchten Isotope~ ist in Abb. 19 zu sehen. Die Zeit für die Aufnahme dieses
Spektrums betrug 6 Minuten~ die maximale Zählrate für die 126Ba Linie unge
fähr 1 kHz. 24 Stunden später konnte der Zerfall von 126 Ba durch erneute
Messung nachgewiesen werden.

CD
N
'T
S
I

, :. __ x7

200 MHz
Abb. 19: Spektrum von 126Ba

Die Zähl raten in den Resonanzlinien der radioaktiven Isotope betrugen 1-10 kHz~

die Meßzeit pro Kanal war ungefähr 0.5 bis 5 Sekunden. Bei den Messungen an den
stabilen Isotopen wurden leicht Zähl raten von einigen hundert kHz erreicht.

In Tabelle 1 sind die Differenzfrequenzen des BaI Iso - 1P1-Übergangs der in
dieser Arbeit untersuchten leichten Bariumisotope relativ zum übergang in
138Ba aUfgelistet.
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Tabelle 1: Frequenzen des BaI 150 - IPI-Übergangs relativ zum übergang
in 138Ba

A F f:j\) MHz Andere Autoren

140 1 Marburg a: - 880.0

137 5/2 62.8( 6) Oxford b : 63.6( 6)

3/2 275.1( 6) 274.5( 9)

1/2 551.5( 6) 550. 2( 11)

136 1 128.9( 5) 127.5(13)

135g 5/2 121.6( 6) 120.1( 7)

3/2 326.0 ( 6) 324.2( 8)
1/2 547.2 ( 6) 543.5(10)

135m 13/2 390.2 ( 7)

1.1/2 - 4.0(1.5)

9/2 40.7 ( 7)

134 1 143.0( 5) 142.8(12)

133g 3/2 386.5( 9)
1/2 -23.3( 5)

133m 13/2 411.3( 9)

11/2 48.2 ( 5)

9/2 93.8( 5)
132 1 167.9( 5)

131 3/2 373.8(10)

0.0(2.0)
130 1 207.3( 7)

129g 3/2 382.3(12)

1/2 172.4(20)

129m 9/2 287.0(10)

7/2 158.5(14)

5/2 761.0( 7)
128 1 271.1( 8)
126 1 355.3( 6)

a) aus /FIS 74/

b) aus /BAI 78/
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5. Die Isotopieverschiebung
AAl

Die beobachtbare Energieverschiebung Ov. atomarer übergänge für verschiedene

Isotope hat zwei Ursachen. Die erste is~ der sogenannte Masseneffekt ov~A~asss
denn der Kern und die Elektronenhülle bewegen sich um einen gemeinsamen Schwer
punkts der wegen der endlichen Kernmasse nicht mit dem Kernschwerpunkt identisch
ist. Eine weitere Ursache für die energetische Verschiebung der beteiligten

Atomniveaus ist der sogenannte Feldeffekt ov~A~eld' Die Isotopieverschiebung
kann somit geschrieben werden als

mit

AA I AA I AA I

oV i = oV i Mass + oVi Feld

AAl A AI
oV i = vi - vi

(1 )

AI ist die Massenzahl des Isotops auf das sich die Isotopieverschiebung bezieht.
Bei Betrachtung des Masseneffektes ergibt sich die Energieänderung der Niveaus
durch die kinetische Energie des Kerns

(2 )

= 2M1 I p~ + MI I P. P.
K · 1 K" 1 J1 J >1

da im Schwerpunktsystem der Impuls des Kerns PK gleich der Summe der Elektronen

impulse Pi ist (P K = - ~ Pi)' Hierbei stellt der erste Term den normalen Massen
effekt (NMS) dar s währe~d der zweites in den Impulsen gemischte Term den Ein
fluß der Korrelation der Elektronen untereinander berücksichtigt. Dieser Term
wird spezifischer Masseneffekt (SMS) oder auch Hughes-Eckart-Effekt genannt.

Vernachlässigt man den spezifischen Masseneffekts so erhält man für die jewei
ligen Elektronenniveaus einen Korrekturfaktors der gleich der reduzierten Masse
ist. Der normale Masseneffekt der Frequenz vi eines atomaren über9angs i lautet
dann:

OVi NMS
MK - MKI

MK > MKI (3)= me MK MKI V·1

me A - AI
~ A AI v·1

me und mN sind die Elektronenmasse und die Nukleonenmasse.
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Eine Bestimmung des spezifischen Masseneffektes ist sehr schwierig. In erster
Näherung Störungstheorie erhält man für die Energieverschiebung eines Niveaus
/KUH 69/

(4)

Die Güte einer Berechnung des spezifischen Masseneffektes hängt demnach wesent
lich von der Genauigkeit der Viel-Elektronenwellenfunktion ~ ab, so daß nur für
einfache Konfigurationen eine realistische Näherung möglich ist. Bei der Be
rechnung des spezifischen Masseneffektes mit Hartree-Fock Verfahren müssen je
doch noch Fehler in der Größenordnung des jeweiligen normalen Masseneffektes
angenommen werden /FIS 74/.

Da für beide Masseneffekte 6E ~ l/MK ist, können wir den Hasseneffekt eines
atomaren übergangs schreiben als

AAl
oV i Mass

A - AI
= Mi A AI

A - AI
A AI vi (5 )

Mit der wachsenden Massenzahl A nimmt die Korrektur durch den Masseneffekt
proportional zu 1/A2 ab, so daß für schwere Kerne der Beitrag zur Isotopiever
schiebung klein ist und nur bei Präzisionsmessungen mit berücksichtigt werden
muß.

Der Feldeffekt kann nach Kuhn /KUH 69/ und Bauche /BAU 76/ in sehr guter
Näherung faktorisiert werden.

(6 )

C
AAI

ist die Isotopieverschiebungskonstante, die zuerst von Brix und Kopfermann
1949 /BRI 49/ eingeführt wurde. Diese Konstante enthält nur Kerneigenschaften,
während Ei ein rein elektronischer Faktor ist. Da nur Elektronen mit einer
großen Aufenthaltswahrscheinlichkeit am Kernort eine Wechselwirkung mit der.
Kernladungsverteilung haben, können nur übergänge einen Feldeffekt aufweisen,

bei denen s-Elektronen beteiligt sind. Auch P1/2-Elektronen erfahren einen klei
nen Feldeffekt. Zustände mit höherem Drehimpuls sehen den Kern nur als Punkt
ladung. Verantwortlich für das Auftreten eines Feldeffektes ist in dem elek- 4,

tronischen Faktor Ei die Änderung der gesamten Elektronendichte am Kernort durch
den übergang i.
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Ei = TI a~ 61~ (O)I~/Z (7)

ao ist der Bohrische Radius.

Verschiedene Autoren /ROS 32/, /RAC 32/, /BOD 53/, /HEI 74/, /BAU 76/ zeigten,
daß hinsichtlich der Unsicherheiten in der Bestimmung der anderen Faktoren der
Kernfaktor CAA' in guter Näherung proportional zur Änderung des mittleren
quadratischen Ladungsradius ist.

AA I 2 AAl
C ~ 0 <r > (8)

Der Proportionalitätsfaktor ist eine bekannte Funktion der Kernladungszahl, so
daß C

AAI
faktorisiert wird zu

(9 )

f(Z) ist eine mit Z steigende Funktion, welche die endliche Ausdehnung des
Kerns sowie relativistische Korrekturen für Ei berücksichtigt /HEI 74/. Die
Werte für f(Z) können aus Berechnungen von Babushkin /BAB 63/ entnommen werden.

Die Isotopieverschiebung lautet nun

(10)

= M A - AI F ~<r2>AA'
i A AI + i U

Eine realistische Bestimmung der Elektronendichte 1~(0)12 am Kernort ist nur für
alkaliähnliche s-Elektronen-Konfigurationen mögl'ich. Experimentell kann man
I~ (0)1 2 aus der magnetischen Hyperfeinstrukturaufspaltung oder über die
Goudsmit-Fermi-Segre-Formel aus der Feinstruktur erhalten. Die Berücksichtigung

'des P1/2-Elektrons in einem ns-np-übergang erfolgt durch die Einführung eines
Abschirmfaktors ß, der aus 'Hartree-Fock-Rechnungen mit einem Fehler von einigen
Prozent berechnet werden kann /HEI 74/. Dieser Faktor berücksichtigt auch die
Änderung der Abschirmung der Rumpfelektronen durch den übergang eines s-Elektrons
in einen p-Zustand. Berechnungen der Elektronendichte I~(O) 1

2 für einen
ns2-nsnp-übergang sind sehr viel unsicherer~ so daß, wenn möglich ein empirischer
Weg einzuschlagen ist, der auch andere Methoden zur Bestimmung von o<r2

> mit
einbezieht, wie dies z.B. über den King-Plot mit Ball für den elektronischen
Faktor Fi in BaI mögl ich ist.

Schreibt man die Isotopieverschiebung nach (10) für zwei verschiedene optische
üb " . 1 2 d l' . . t d ~ 2 AA I h"l tergange 1 = , un e lmlnler araus u<r > ,so er a man
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A AI AAl F1 A AI
A - AI 8v1 = F

2
A - AI (11 )

Trägt man nun in einem Diagramm die modifizierten Isotopieverschiebungen

A
AAA: . 8v~AI der beiden Linien in einem sogenannten King-Plot gegeneinander auf,
- 1 . F

so ergibt sich eine Gerade, in der die bei den King-Parameter --F1 die Steigung
F . 2

und (MI - F~ M2) den Achsenabschnitt dieser Geraden bedeuten. Durch dieses
Vorgehen erhält man aus dem bekannten elektronischen Faktor und Masseneffekt
des übergangs 1 die e~tsprechenden Werte des übergangs 2. Setzt man voraus, daß
bei der Isotopieverschiebung von K-Röntgenstrahlen und myonischen Röntgenstrah
len das gleich 8<r2> gemessen wird, so kann der King-Plot auch mit diesem Ver
fahren kombiniert werden. Ist ein solcher Vergleich möglich, so kann wegen des
verschwindenden spezifischen Masseneffektes bei myonischen bzw. K-Röntgenüber
gängen der des optischen übergangs entsprechend genau bestimmt werden. Auf
diese Art und Weise kann die Konsistenz der verschiedenen Daten geprüft werden.

Bei dem Vergleich optischer und myonischer Daten muß beachtet werden, daß durch
das tiefere Eintauchen des Myons in den Kern dieses empfindlicher auf die Form
der Ladungsverteilung im Innern ist. Deshalb werden mit der myonischen Isoto
pieverschiebung keine 8<r2> bestimmt, sondern sogenannte Barrett-Momente
8<rK e-ar> /BAR 77/, /ENG 74/. In diesen Barrett-Momenten ist K eine vom über

gang des Myons abhängige Zahl zwischen 1.4 und 4. Für einen 2Pl/2 Isl/2-über
gang ist K = 2.208 und a = 0.03661 + 1.4194.10-3·Z. Dies bedeutet, daß ein sinn

voller Vergleich optischer und myonischer Daten nur über eine Modellannahme
für die Ladungsverteilung des Kerns möglich ist. Aus diesem Grund scheint es
besser zu sein für die Bestimmung des elektronischen Faktors und des Massen

effektes Werte aus elektronischen Röntgenstrahlen heranzuziehen, soweit aus
reichend genaue Daten greifbar sind.

6. Hyperfei ns_!.ru_~tur und Ker~momente

Die Aufspaltung der Feinstrukturterme in Hyperfeinstrukturkomponenten erklärt
sich aus der zusätzlichen Wechselwirkung der Elektronenhülle mit höheren elek

tromagnetischen Multipolmomenten der Kerne mit I ~ O. Im wesentlichen tragen
hierzu das magnetische Dipolmoment ~I und das elektrostatische Quadrupolmoment Q
bei. Höhere Multipolmomente wurden schon nachgewiesen, jedoch sind diese Bei

träge normalerweise so klein, daß sie nur bei sehr hoher Meßgenauigkeit nach
gewiesen werden können.
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Das magnetische Dipolmoment ~I' das in Richtung des Kerndrehimpulses I liegt,
wechselwirkt mit dem von den Elektronen am Kernort erzeugten Magnetfeld HTITJ,
welches für ein Elektron antiparallel zu seinem Drehimpuls J steht. Die Dreh
impulse J und I koppeln zum Gesamtdrehimpuls F mit mF = F, F-1, ... , -F. Es ent
stehen hierbei für J > I (21 + 1) und für J < I (2J + 1) Hyperfeinniveaus.
Es ergibt sich je nach Gesamtdrehimpuls F die bekannte zusätzliche Energie zum
ungestörten Feinstrukturniveau.

H(O) ~I
W = [F(F+1) - 1(1+1) - J(J+1)]F 2· I·J

H(O) ~I
Die Größe I.J wird A-Faktor genannt, so daß

WF =?[F(F+1) - 1(1+1) - J(J+1)]

geschrieben werden kann.

Betrachtet man den Kern als ausgedehnte Ladungsverteilung, so ergibt sich
durch die Wechselwirkung des Kernquadrupolmomentes mit dem elektrischen Feld
gradienten am Kernort eine Energieverschiebung der Hyperfeinstrukturniveaus

(0)e Q Vzz
WQ = --4--

~ K(K+1) - 2J(J+1) 1(1+1)

J (2J -1.) I (2 I-1 )

mit K = F(F+1) - 1(1+1) - J(J+1).

Es bedeuten Vzz(O) der elektrische Feldgradient der Elektronen und Q das elek
trische Quadrupolmoment des Kerns. Der Ausdruck e Q Vzz(O) wird als B-Faktor
bezeichnet, so daß

B i K(K+1) - 2J(J+1) 1(1+1)
WQ = 4"

J(2J-1) 1(21-1)

1autet.

Für Kerne mit I = 1/2 oder atomare Niveaus mit J = 1/2 verschwindet die Quadru
polwechselwirkung.

Zur Bestimmung der beiden Momente ~I und Q aus dem A- bzw. B-Faktor muß das
Magnetfeld H(O) bzw. der Feldgradient Vzz(O) der Elektronen bekannt sein. Diese
Werte für Mehrelektronensysteme zu berechnen, ist sehr schwierig und deshalb
mit entsprechenden Fehlern behaftet. Eine genauere Methode als durch Rechnung
aus der Hyperfeinstrukturaufspaltung ~I zu bestimmen, ist die Verwendung von
experimentellen Ergebnissen. Mit einem genauen Wert für wI eines Isotops kann aus
dem A-Faktor desselben das mittlere magnetische Feld der Elektronen am Kernort
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bestimmt werden, womit man das magnetische Dipolmoment des Kerns für andere
Isotope aus dem selben übergang bestimmen kann. Um Quadrupolmomente aus den

B-Faktoren zu erhalten, kann man in der gleichen Weise wie beim magnetischen

Moment vorgehen.

6.1 ~9rr~~!~r~~_~~_WI ~~9_Q

Bei der Berechnung von wI aus dem A-Faktor wurde davon ausgegangen, daß das
magnetische Dipolmoment punktförmig im Ursprung des Kerns vorliege, da nur das
Magnetfeld der Elektronen an diesem Punkt berücksichtigt wurde. Wird jedoch
eine räumliche Verteilung von wI angenommen, die von Isotop zu Isotop verschie
den sein kann, so muß ein entsprechend anderer Mittelwert für das Magnetfeld
eingesetzt werden. Der Effekt ist proportional zum mittleren quadratischen

Radius der Verteilung des magnetischen Moments /KU 69/. Da das magnetische
Moment des Kernes in der Hauptsache von einem ungepaarten Neutron oder Proton
herrührt, kann dieser Korrekturfaktor je nach dem Zustand bzw. der Kopplung des
ungepaarten Nukleons im Kern von einem Isotop zum anderen sehr unterschiedlich
sein. Dieser Effekt ist nur für schwere Elemente von Bedeutung und beträgt
dort maximal 3 %. Höhle et al. /HöH 76/ bestimmten für den übergang Ball

. 135 133.Ball (6s Sl/2 - 6p P1/2(3) zWlschen Ba und Ba dle
differentielle Hyperfeinanomalie 1336135(BaII, 6s 2S1 /2) ~ 4.10- 3. Hierbei ist

zu bedenken, daß für diese bei den Isotope ein Wechsel von I = 3/2 nach I = 1/2
stattfindet, sich das ungepaarte Neutron also jeweils in einer anderen Unter
schale befindet. So sollte z.B. zwischen 133Ba und 131 Ba bzw. 135Ba und 137Ba

die differentielle Hyperfeinanomalie kleiner sein,wie es auch in flUT 78/ mit
1356137(BaI, 6p 3P1 ) = -2.5(0.3) 10-4 und 1356137(BaII, 6s 2s1 /

2
) = -2.83(0.06)10-4

bestätigt wird.

Bei der Herleitung der Energieverschiebung der Hyperfeinstrukturniveaus durch
den B-Faktor, also durch die Wechselwirkung des Quadrupolmomentes mit dem Feld
gradienten der Elektronen, wurde davon ausgegangen, daß die abgeschlossenen
Schalen keinen Beitrag zum Feldgradienten leisten. Tatsächlich polarisieren je

doch die Valenzelektronen die abgeschlossenen Schalen, so daß diese alle zum
Feldgradienten beitragen. Um diesen Effekt anschaulich erklären zu können,
kann man aber auch sagen, das Quadrupolmoment des Kerns polarisiert die
Schalen, so daß diese die Quadrupolwechselwirkung des Kerns mit den Valenz
elektronen abschirmen oder verstärken /FIS 70/. Verdeutlichen läßt sich dieser

Effekt an einer geladenen Kugelschale in deren Mittelpunkt sich der nicht
kugel symmetrische Kern befindet. Nimmt man eine starre Schale mit beweglicher

ladung an, so sammelt sich die Elektronenladung an den Stellen, die der Kern-
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ladung am nächsten sind, Dies bedeutet aber, daß das Valenzelektron ein ver

größertes Quadrupolmoment sieht. Nimmt man die Elektronen fest auf der Ober
fläche der Kugelschale an, diese aber deformierbar, so ändert die Schale ihre
Form derart, daß das Quadrupolmoment sich für die Valenzelektronen verringert.
Der Effekt dieser Korrektur hängt von der jeweiligen Elektronenkonfiguration
ab.

Eine quantenmechanische Berechnung dieser Rumpfpolarisation der Elektronen wurde

zuerst von Sternheimer durchgeführt /STE 71/. Dies ergibt die sogenannte Stern
heimerkorrektur. In der Berechnung Sternheimers ergeben sich auf Grund der
Quadrupolwechselwirkung eines Rumpfelektrons mit dem elektrostatischen Feld des
Kerns in erster Ordnung Störungstheorie Beimischungen zu den ungestörten Wellen
funktionen derart, daß einem s-Elektron d-Wellen, einem p-Elektron p- und
f-Wellen und einem d-Elektron d-, s- und g-Wellen beigemischt werden. Jede

dieser Beimischungen induziert ein Quadrupolmoment Qi' welches für das außen
liegende Valenzelektron eine zusätzliche Energieverschiebung 6WQi auf Grund

der Quadrupolwechselwirkung ergibt. Für die Hyperfeinstrukturaufspaltung ergibt
sich also

In dieser Näherung ist der Quotient

- 6W
Qi = R.

16WQ

eine Konstante /STE 71/, so daß

woraus für das Quadrupolmoment folgt

Qexp = QKor (1-R), R = ~ Ri
1

( 1)

(2 )

(3)

(4)

Diese Sternheimer Korrektur ist jedoch bis heute in der Hauptsache für Alkali
atome berechnet und für den in dieser Arbeit untersuchten übergang in Barium
nicht durchgeführt.
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Zusammenfassend läßt sich sagen, daß eine in erster Ordnung Störungstheorie
berechnete Sternheimerkorrektur nur von der Elektronenkonfiguration abhängt.

Dies bedeutet weiter, daß die aus den B-Faktoren der Hyperfeinstruktur abge

leiteten Verhältnisse von Quadrupolmomenten für verschiedene Isotope und Isomere
eines Elementes nicht von der Sternheimerkorrektur betroffen sind. Somit

können über die Verhältnisse der Quadrupolmomente genauere Aussagen als über
ihre Absolutwerte gemacht werden.

7. Bestimmung der mittleren~uadratischen Radien und der Kernmomente

Aus den in Tab. 1 gelisteten Differenzfrequenzen ergeben sich für die geraden

Isotope direkt die Isotopieverschiebung 6~is' während für die ungeraden Isotope
der Schwerpunkt der Hyperfeinstrukturaufspaltung nach

~ K(K+1) - 2J(J+1) 1(1+1)

J(2J-1) 1(21-1)
( 1)

errechnet wird.

mit K = F(F+1) - J(J+1) - 1(1+1)

Kerne mit I = 1/2 haben kein spektroskopisches Quadrupolmoment, so daß der

Summand mit dem B-Faktor entfällt. Die Werte für die Isotopieverschiebung 6~is

sind in Tab. 2, die A- und B-Faktorenin Tab. 3 zu finden.

Zur Ableitung des mittleren quadratischen Radius 8<r2> müssen wir für den

übergang 1S0 - 1P1 in BaI nach Gl. (11) den Masseneffekt, der die Summe aus

spezifischem und normalem Masseneffekt ist, sowie den Faktor Fi bestimmen. Zu

diesem Zweck werden die Werte von Fischer et al. /FIS 74/ für das einfach ioni

sierte Bariumatom herangezogen, um über das in Kap. 5 beschriebene Verfahren
eines King-Plots auf den Resonanzübergang umgerechnet zu werden. Gleichung (11)
in Kap. 5 lautet für Barium mit AI = 138 als Referenzisotop und i = 1 für den

übergang mit A = 553.6 nm in BaI und i = 2 für A = 493.4 nm in Ball.

AAl
8~.

1
A-A I

= (Ni + Si)
2

(2)
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Der normale Masseneffekt Ni läßt sich leicht nach Gl .(3) Kap. 5 bestimmen zu
NI = 31.45 MHz und N2 = 35.26 MHz. Trägt man die Werte der modifizierten
I . h' b AA I A.AI 2 . . K. D'. f 1.sotopleversc le ung <Sv i . 138.136 (A-A') ln elnem lng- lagramm au ,so legen
diese, wie aus Abb. 20 ersichtlich, sehr genau auf einer Geraden. Dies zeigt die

ausgezeichnete Konsistenz der bei den Messungen. Aus der Steigung der Geraden
erhält man das Verhältnis der beiden Faktoren Fl und F2 zu

Aus dem von Fischer et al. aus Hartree-Fock-Rechnungen ermittelten Wert von
-2F2 = -4980 MHz fm ergibt sich

-2Fl = -3929 MHz fm

Für die totalen Masseneffekte der beiden übergänge ergibt sich aus dem King-Plot
die Relation

MI = 13.84 + 0.789 M2

Fischer et al. errechnete mit Hartree-Fock einen spezifischen Masseneffekt
I

S2 = -44.4 MHz, wobei über den Fehler keine Aussage möglich war. Mit diesem Wert
ist nach dem King-Plot SI = -24.83 MHz. Für die Berechnung der 8<r2> aus dem
Ball A = 493.4 nm übergang wurde der'spezifische Masseneffekt als Null mit

einem Fehler von ± 30 MHz angenommen. Für SI = 0 MHz wird S2 = 10.21 MHz.

AA'
t:N BarA_A [MHz]

600

400

200 (135,138) ..

(136~ ..7
1134,138 ..

037'381/

Ba n, A =4934Ä
Ba I, A =5536Ä

200 400 600 AA
tWBaII' A-A [MHz]

Abb. 20: King-Plot der Isotopieverschiebung von Ball und BaI
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Aus diesen Abschätzungen heraus scheint es durchaus sinnvoll zu sein, in BaI

den spezifischen Masseneffekt auch Null zu setzen:

Dies stimmt auch mit den bei Heilig und Streudel /HEI 74/ beschriebenen Ab
schätzungen des spezifischen Masseneffektes eine ns 2-nsnp-übergangs überein,
worin dieser höchstens wenig größer als der normale Masseneffekt erwartet wird.
Um übereinstimmung mit den leider nur zwischen zwei Isotopenpaaren vorhandenen
myonischen Daten /ENG 74/ zu erhalten, wird in /BAI 78/ ein sehr großer spezi
fischer Masseneffekt angenommen. Die gute übereinstimmung mit kernspektrosko
pischen Daten unter Berücksichtigung einer Isotopieverschiebungsdiskrepanz
n = 0.6, wie sie auch für Xenon /FIS 74/ gefunden wurde, spricht jedoch auch

für einen kleinen spezifischen Masseneffekt. Auf diese Abweichung der mittleren
quadratischen Radien, welche durch den Faktor n eingeht, vom A1/ 3 Gesetz wird
im späteren Verlauf noch eingegangen.

Ein Vergleich mit

isotopen /SUM 69/
haftet sind.

Die erhaltenen Werte für o<r2
>, deren Fehler sich aus der Unsicherheit des

spezifischen Masseneffektes ergeben, sind in Abb. 21 dargestellt. In der Tab. 2

sind außerdem die Verhältnisse der Isotopieverschiebungskonstanten Cexp/Cunif
gegeben. Cunif ergibt sich für eine homogen geladene Kugel mit dem Radius
R = 1.2 Al/3 fm. Von dem großen Fehler des spezifischen Masseneffektes nicht
beeinflußt sind die Werte für die Isomerieverschiebung. Hierfür ergibt sich:

6V(135mBa 1359Ba ) = 99.2(10) MHz o<r2> = 2.53(3).10-2 fm2

6V(133mBa _ 1339Ba ) = 47.8(12) MHz o<r2> = 1.22(3)'10-2 fm2

6V(129mBa _ 1299Ba ) =-50.4(20) MHz o<r2> -2 fm2=-1.28(5)'10

Die Ergebnisse der Isomere 135mBa und 133mBa stehen mit der Tatsache im Ein

klang, daß beim übergang eines Nukleons in einen Zustand mit höherem Drehimpuls

der Kern größer wird, da in diesem Fall das Neutronloch von der d3/ 2- bzw. sl/2
Schale in die h11/ 2-Schale springt. Dieser Vorstellung widerspricht das Ver
halten des Isomers von 129 Ba .

Zur Berechnung des magnetischen Dipolmomentes aus dem A-Faktor wurden Präzi
sionsmessungen von Olschewski /OLS 72/ herangezogen. Aus dem Vergleich des
Verhältnisses der A-Faktoren von 137Ba und 135Ba mit anderen Messungen und dem
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Tabelle 2: Isotopieverschiebungen und mittlere quadratische Radien

Nukleonen- 6V 6VF 8<r2> Cexp/Cunif
Zahl MHz MHz 10-2 fm2

140 -880. a -911. a 23.2 a

138 O.

137 215.0( 7) 231( 16) - 5.9( 4) 0.520

136 128.9( 5) 160( 32) - 4.1( 8) 0.180
135g 260.9( 7) 308( 48) - 7.9(12) 0.230
135m 161. 7( 7) 209( 48) - 5.3(12) 0.154
134 143.0( 5) 207( 64) - 5.3(16) 0.115
133g 249.9( 9) 330( 81) - 8.4(20) 0.145
133m 202. 1( 6) 282( 81) - 7.2(20) 0.124

132 167.9( 5) 265 ( 97) - 6.8(24) 0.097
131 249.2(13) 363(114) - 9.3(29) 0.113
130 207.3 ( 7) 339(132) - 8.6(33) 0.091

129g 312.3(15) 461(150) -11. 8(38) 0.110
129m 362.7(10) 512(150) -13.0(38) 0.122
128 271.1( 8) 438(167) -11.1 (42) 0.093
126 355.8( 6) 559(204) -14.2(51) 0.098

a) aus /FIS 74/

Verhältnis der gemessenen magnetischen Momente läßt sich die Konsistenz der

Werte belegen. Für unser Experiment ergibt sich

A137/A135 = 1.117(8) nach Tab. 3

Aus Levelcrossing Experimenten am 1P1-Zustand fanden Kluge und Sauter /KLU 74/

Das Verhältnis der magnetischen Momente bestimmte Olschewski /OLS 72/

~137/~135 = 1.11865(3)

das auch mit Ergebnissen aus Kerninduktionsmessungen (1.11868(6)t /WAL 56/)
übereinstimmt.
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Tabelle 3: A- und B-Faktoren sowie magnetische Momente ~I und spektrosko
pische Quadrupolmomente Q relativ zu 137,135 Ba

Nukleonen
Zahl

A

MHz
B

MHz
Q
eb

137 -109.8( 5) 49.7( 5)

135g - 98.3( 5) 32.5( 4)

135m 32.0( 1) 210.1(~f~)
133g 273.3( 8)
133m 29.1(13) 196.0( 12)

131 249.2(20)
129g 139.9(21)
129m - 46.7( 3) 351.2( 20)

a) b)
aus /OLS 72/ aus /MAP 76/

15

~ 10
N

.§
~

E
~

i 5

I
A«

"L
v

0.93582(2)a)
0.83656(2)a)

-0.999 (2)
-0.776 (2)

-0.910 (40)
-0.707 (6)
-0.397 (6)
+0.928 (5)

0.28( 3)b)
0.18( 2)b)

1.16(~~)

1.08( 3)

1. 94 ( 3)

O-H'f-+--+-+-+-+--+-+-+-1--+-I-+-+-~f----+---+--

-5

-10

-15

-20

126 128 130 132 134 136 140 142 A
Abb. 21: Verlauf der mittleren qua

dratischen Radien der Kern
ladungsverteilung relativ zu
138Ba . Die gerade Linie zeigt

die für eine homogene gelad~

ne Kugel mit Ro = ro A1/ 3

erwarteten Werte

I,



- 50 -

Die Absolutwerte lauten /OLS 72/

~127 = 0.93582(2) ~K

~135 = 0.83656(2) ~K

Die hieraus abgeleiteten Werte für die ungeraden Isotope sind in Tab. 3 aufge
führt. Die Hyperfeinanomalie wurde dabei nicht berücksichtigt. Zur Berechnung der
elektrischen Quadrupolmomente wurden bekannte Werte von Ma und zu Putlitz /MAP 76/
herangezogen. Diese sind

Q137 = 0.28(3) eb

Q135 = 0.18(2) eb

Bei diesen Werten sowie bei den daraus abgeleiteten Werten in Tab. 3 ist keine
Sternheimerkorrektur berücksichtigt, da diese für die hier vorliegende Elek
tronenkonfiguration noch nicht berechnet wurde. Da, wie in Kap. 6.1 gezeigt
wurde, die Verhältnisse der Quadrupolmomente nicht von der Sternheimerkorrektur
berührt werden, können hierüber genauere Aussagen gemacht werden.

Ma und zu Putlitz bestimmten für BaI, 6s6p I P1

B137/B135 = 1.4(5)

Für BaI 6s6p 3P1 ist nach /ZPU 63/

Aus der Hyperfeinstrukturaufspaltung des BaI 6s6p 1PI-Niveaus wurde in dieser
Arbeit

B137/B135 = 1.53(3)

gefunden.
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8. Diskussion

8.1 !~2!2Pi~~~~~~bi~~~~g

Die Werte o<r2> aus der Isotopieverschiebung ergeben einen deutlich flacheren
Verlauf mit abnehmender Neutronenzahl als dies für eine homogen geladene Kugel

(Ro ~ 1.2 A1/ 3) nach dem A1/ 3-Gesetz erwartet wird (siehe Abb. 21). Diese Ab

weichung kann man versuchsweise zunächst einer zunehmenden Deformation des
Kerns zuschreiben. Für einen axialsymmetrischen Kern mit ß als Deformations
parameter ergibt sich für den mittleren quadratischen Radius des deformierten

Kerns die Beziehung

( 1)

wobei

der mittlere quadratische Radius einer sphärischen ladungsverteilung ist.

Geht man davon aus, daß <r2
>0 dem A1/ 3-Gesetz mit einem konstanten ro folgt,

so läßt sich dieser Parameter aus den für ein Isotop bekannten Werten von <r2>

und ß bestimmen.

Für 138Ba mit einer abgeschlossenen Neutronenzahl (N = 82) ist der mittlere

quadratische Radius sehr genau aus der Elektronenstreuung /DEJ 74/ bekannt:

Bei einem gg-Kern besteht zwischen der Deformation ß und den reduzierten E2-über

qangswahrscheinlichkeiten die Relation /REE 71/, /elI 72/

. 3 Ze R; 2 +)
~ B(E2,0+1) = (LfIT--) ß2
1

(2 )

Nimmt man die ganze E2-Stärke im 2t-zustand konzentriert an, so reduziert sich

die Summe auf den B(E2,0+ +2t)-Wert, aus dem die in Tab. 4 aUfgeführten ßtrans
für die geraden Bariumisotope berechnet wurden.

+)Genau genommen ergibt sich in einem triaxialen Kern für ß eine Abhängigkeit

von dem Asymmetrieparameter y /DAV 58/ (siehe auch Gl. (6)), so daß eigent

lich in Gl. (2) e·in ßeff bestimmt wird. Da jedoch dieser Effekt für y=15-24°

nur 5-7 %ausmacht /DAV 58/, wurde um Verwirrung zu vermeiden, keine andere

Bezeichnung eingeführt.
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2 1/2Mit dem aus ß138 = 0.090 und <r >138 ermittelten r wurden die in Tab. 4 aufge-
listeten Werte von <ß2>1/2 und 0<ß2> = <ß2> - <ß2>:38 nach Gleichung (1) er
rechnet. Bei dem Verlgeich dieser Werte mit den aus den B(E2)-Werten erhaltenen
Deformationen erkennt man, daß zur Erklärung der 0<r2> in der Isotopieverschie
bung viel zu große Deformationen notwendig sind, die mit kernspektroskopisch
abgeleiteten Werten in keiner Weise verträglich sind. Bei diesem Vergleich
zeigt sich die sogenannte Isotopieverschiebungsdiskrepanz /BOD 58/ die in allen
Massenbereichen anzutreffen ist. Auch bei den myonischenDaten zeichnet sich
dieser Effekt ab, daß für einen sphärischen Kern mit abnehmender Neutronenzahl
der Radius des Kerns nicht dem A1/ 3-Gesetzt folgt /ENG 74/. Der Isotopiever
schiebungsdiskrepanz kann durch die Einführung eines zusätzlichen Terms 0<r2>
Rechnung getragen werden.

(3)

(4)

In Tab. 4 wurden die 0<;2> unter Verwendung der sich aus den B(E2)-Werten er

gebenden Deformationsparameter ßtrans errechnet. Dieser zusätzliche Term ist
ein ungefähr konstanter Bruchteil des sich nach dem A1/ 3-Gesetz ergebenden <r2>0'
Deshalb kann man pie Isotopieverschiebungsdiskrepanz auch durch einen Faktor
n ~ 0.6 - 0.7 /BOD 58/ in

.1.'- 2 .I.' 2 2 5 .I.' ß2u<r > = nu<r > + <r > -- u< >o 0 4n

berücksichtigen. In Tab. 4 sind die <ß2>1/2-Werte für n = 0.6 im Vergleich zu

ßtrans aus den B(E2)-Daten eingetragen. Es zeigt sich hier eine sehr gute über
einstimmung, wie sich auch für denselben Wert von n in den Messungen an Xenon
isotopen erhalten /FIS 74a/ wurde. Dieses Ergebnis unterstützt auch die Annahme
des verschwindenden spezifischen Masseneffektes in der hier untersuchten Barium
linie, da sich sonst ein anderer Wert für n einstellen würde.

Für eine Erklärung dieser Abweichung, die eine Beeinflußung der Protonen durch
eine Änderung der Neutronenzahl sichtbar macht, kann das folgende Wechselspiel
betrachtet werden. Befindet sich das Neutron im Innern des Kerns, so wefden
die Protonen nach innen gezogen, befindet es sich außen. so werden sie nach
außen gezogen. Erst durch die Einführung einer dichteabhängigen effektiven
Neutron-Proton-Wechselwirkung wird dieses empfindliche Gleichgewicht dahingehend
beeinflußt, daß du~ch die Hinzunahme von Neutronen der mittlere quadratische
Kernladungsradius entsprechend vergrößert wird /BAR 66/, /BRO 70/.
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Tabelle 4: Staggering Parameter Ystag~ Deformationen und 6<r2>

A

138

137

136
135g
135m

134
133g

133m
132

131

130

129g
129m

128
126

Ystag

-0.88

-4.33
-0.17

-2.13

-0.53

-0.78

-0.56

-1. 52

0.59( 5)

2.02( 9)

2.86 (13)

3.13(13)

4.41(18)

5.35(22)

5.48(22)
6.83 (27)

7.87(33)

9.28(37)

10.26(42)

10.13(42)

11. 71 (48)
14,14(59).

0.090
0.118

0.168

0.192

0.199

0.229

0.248

0.251
0.276

0.295

0.318

0.333

0.331

0.354
0.387

a)
ßtrans

0.090(2)

0.125(2)

0.160(2)

0.169

0.23 (1)

0.26 (3)
0.29 (3)

0.076
0.123

0.136
0.146

0.170

0.182

0.186

0.207
0.219

0.238

0.247

0.245

0.265
0.288

o

11. 5

23.9

42.9

41. 3

50.8

57.1

a) Die nach GL 2 benötigten B(E2~0+ -+ 2+)-Werte für ßtrans wurden entnommen
aus: für 132 Ba /KIS 63/, für den leider keine neuere Messung existiert~

da sich dieser Wert in allen Vergleich als zu klein erweist;
für 126,128Ba /KUT 72/; sonst /CHR 72/

Phänomenologisch gibt die Isotopieverschiebungsdiskrepanz Auskunft.über die
,

endliche Kompressibilität des Kerns. Versucht man aus dem Faktor n das Kompres-
sionsmodul KA zu bestimmen~ so erhält man für n = 0.7 ein KA von ca. 50 MeV~

wobei nur der Coulombeffekt berücksichtigt wurde /BOD 58/. Dieser Wert ist

beträchtlich kleiner als theoretische Ergebnisse die jedoch meist für eine un

endlich ausgedehnte Kernmaterie gelten. Für einen endlichen Kern kann wegen
Oberflächen-~ Symmetrie- und Coulombeffekten KA größer als 50 MeV werden. Studien

der Anregung der isoskalaren Monopolriesenresonanz /BLA 76/, welche eine direkte

Fa1ge der endl i chen Kompress i bil ität des Kerns ist, ergeben Koo ~ 210 ~1eV.
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Es muß jedoch bedacht werden, daß es ein Unterschied ist, ob die Kompressibili
tät der Kernmaterie bei konstanter Neutronen- und Protonenzahl, wie in der
Monopolriesenresonanz, getestet wird, oder ob dies durch Hinzufügen bzw. Weg
nahme von Neutronen dann aus der Änderung des Kernradius gefolgert wird. Im
letzteren Fall beeinflußt man die Protonen-Neutronenwechselwirkung.

Einen interessanten Beitrag leistet das Droplet-Modell /MYE 69/. welches eine
systematische Verfeinerung des Flüssigkeitstropfenmodells darstellt. Hierin
wird die bekannte Weizsäcker'sche Massenformel um einige Terme erweitert, wobei
die Parameter an über das ganze Periodensystem bekannte Kernrnassen angepaßt
wurden. Für eine genaue Diskussion des Droplet-Modells soll auf /MYE 77/ ver
wiesen werden. Dieses Modell gibt Werte für mittlere quadratische Radien <r2>0
der Kernladungsverteilung an. Die Ergebnisse einer solchen Rechnung sind in
Tab. 5 für gerade Bariumisotope wiedergegeben. Die hierfür benötigten Parameter
wurden in Anlehnung an /MYE 77/ und /MYE 74/ gewählt. Für den Kompressibilitäts
koeffizienten wurde auf neueste Untersuchungen der Monopolriesenresonanz /BLA 76/

zurückgefriffen, die 210 MeV ergeben. Die mittleren quadratischen Radien sind
für eine sphärische Fermiverteilung der Protonen und Neutronen mit der Kernradius
konstante ro = 1.18 fm errechnet. Da in diesem Modell keine Deformation berück
sichtigt ist, wurde die Differenz zwischen o<r2>0 des Droplet-Modells und den
gemessenen o<r2> einer Deformation nach Gl. (1) zugeschrieben. Die sichexp
hieraus ergebenden Werte für <ß2>1/2 sind in Spalte 5 der Tab. 5 eingetragen.

Diesen Deformationen kann man die nach Gl. (2) aus den B(E2)-Werten ermittelten

ßtrans gegenüberst~llen.+) Die relativ geringen Abweichungen (siehe Abb. 22)
deuten den Einfluß verschiedener Effekte wie z.B. Oberflächen-, Volumen- und
Symmetrieeffekte auf den Verlauf der mittleren quadratischen Radien an, die
eine Abweichung vom A1/ 3-Gesetz bewirken 'können. Eine durch die Deformation auf
tretende Beeinflussung der Parameter des Droplet-Modells /MYE 74/ ist außerdem
nicht berücksichtigt.

+)Zu beachten ist jedoch, daß dem Droplet-Modell eine leptoderme Verteilung,

nämlich eine Fermiverteilung zu Grunde liegt, während Gl. (2) für ein homogen
geladenes Sphäroid mit einem scharfen Rand gilt, so daß die beiden Deformations
parameter <ß2>1/2 und ßtrans verschieden definiert sind. Für schwere Kerne
wie Barium besteht jedoch nur ein Unterschied von ei~igen Promille /BER 69/,
so daß innerhalb der Meßfehler diese Werte gut miteinander vergleichbar sind.
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Tabelle 5: Das Droplet Modell im Vergleich mit experimentellen Ergebnissen

A <r2> 8<r2> 2 <ß2>1/2
ßtrans0

8<r >exp
fm2 10-2 fm2 10,,"2 fm2

140 23.4262 11. 79 23.2 0.143
138 23.3083 0 0 0.090 0.090(2)
136 23.1907 -11. 76 - 4.1 0.128 0.125(2)
134 23.0734 -23.50 - 5.3 0.167 0.160(2)
132 22.9563 -35.20 - 6.8 0.198 0.169
130 22'.13397 -46.86 - 8.6 0.224 0.23 (1)
128 22. 7234 -58.49 -11.1 0.246 0.26 (3)
126 22.6078 -70.05 -14.2 0.265 0.29 (3)

ß

0.3

o from Draplet Model and 5 < r2> ew
)( tram exp. B(E2.0+- 2+)

0.2

0.1

....
140 A1:38

i

130

Abb. 22: Die Deformation der geraden Ba-Isotope aus dem Droplet-Modell

verglichen mit Ergebnissen aus B(E2)-Werten
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Anschaulich zeigt Abb. 22 das Minimum der Deformation der Kerne bei der abge
schlossenen Neutronenschale N = 82. So kann auch bei Barium für N > 82 auf
ein Ansteigen der Deformation geschlossen werden, wie es schon in Ce, Nd und
Sm /FIS 74a/ beobachtet wird. In der Umgebung von N = 79 der Nd-Isotope lassen
neuere Untersuchungen der Niveauschemata einen übergang von prol~ter zu oblater
Qeformation vermuten /GIZ 78c/.

In der mikroskopischen Behandlung der Kerne erhält man durch einen isospinab
hängigen Anteil des Kernpotentials /BOH 69/ eine Abhängigkeit des Protonenpo
tentials von dem Neutronendefizit. So kann durch die Hinzunahme zweier Neutronen
die Bindungsenergie der Protonen in der Weise verändert werden, daß die experi
mentelle Isotopieverschiebung wiedergegeben wird /PER 66/. Detailliertere
Eigenschaften der Kerne, wie Schaleneff.ekte in der Isotopieverschiebung /BOD 59/,
die sich z.B. in einem Minimum der Deformation zeigen können, oder auch das
"odd-even-staggering" scheinen nur durch mikroskopische überlegungen erklär
bar zu sein.

(5)A gerade

In Abb. 21 sieht man das im Barium besonders ausgeprägte "odd-even-staggering"
Offensichtlich sind die ungeraden Isotope alle kleiner als das leichtere be
nachbarte gerade Isotop. Dies äußert sich in zum Teil stark negativen Werten

des Staggering-Parameters in Tab. 3. Der Staggering-Parameter Ystag ist de
finiert als

zwar gibt der Blocking-Effekt, in dem die Grundzustandskorrelationen wegen des
ungepaarten Teilchens verhindert werden, eine qualitative Erklärung für das Auf
treten des "odd-even-staggerings". Jedoch ergeben theoreti sche Berechnungen an
137 Ba und 135 Ba /REE 71/ mit dem Paarungs-plus-Quadrupol-Modell einschließlich

des Blockingeffektes selbst im Vorzeichen keine'übereinstimmung mit den experi
mentellen Werten. In dem Verlauf der o<r2> mit abnehmender Neutronenzahl ist
auch die sprunghafte Abnahme des odd-even-staggerings ab 131 Ba zu erkennen,
welches auf das Absinken der Fermikante unter die h 11/2-Schale zurückzuführen
ist. Diese Eigenschaften der o<r2> werden in ähnlicher Art auch bei den neu
tronenarmen Kernen von Cs /HUB 78/ und Xe /HüH 78/, /FIS 74a/ beobachtet, wie.
eine vergleichende Darstellung der mittleren quadratischen Radien von Ba, Cs
und Xe in Abb. 23 zeigt.
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Abb. 23: Die rms-Radien von Barium im Vergleich zu Xe und es in Abhängigkeit
von der Neutronenzahl

8.2 g~~9r~PQ!~Q~~D~~

Ein Vergleich der an 137,135g,135m,133m,129mBa gemessenen spektroskopischen

Quadrupolmomente mit aus dem Feldeffekt der Isotopieverschiebung abgeleiteten
Deformationsparameter und mit kernspektroskopischen Daten über die Deformation
des Kerns wird stark von der Wahl des jeweiligen Kernmodells beeinflußt. Die
übergangskerne mit 50 < (Z,N) < 82 ~nd insbesondere die neutronenarmen Barium
kerne wurden mit verschiedenen kollektiven Modellen /DAV 58/, /HAB 74/, /MEY 75/,
/TOK 75/ behandelt, in denen die geraden Kerne bzw. der Rumpf der ungeraden
Kerne als mehr oder weniger steife nicht axial symmetrische Rotoren angenommen
werden. In der Behandlung der Bariumkerne mit A < 136 erweist sich mit Ausnahme
von 135Ba das Modell eines starren triaxialen Rotationskernes, dem Davydow-
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Modell für gerade Kerne /DAV 58/ und in /MEY 75/ für ungerade Kerne erweitert,
zur Erklärung der Niveauschemata als erforderlich (siehe z.B. /GIZ 78a/,
/GIZ 78b/). Auf Grund dieses t~odells wurden für 130,132,134Ba die Werte des

Deformationsparameters ß und des Asymmetrieparameters y /MEY 75/ in Tab. 6 ge
wonnen. Für 136,138Ba sind die ß-Werte aus einer Summenregeltechnik abgeleitet

/elI 72/, die es gestattet, modellunabhängig aus kernspektroskopischen Daten
auf bestimmte kollektive Eigenschaften des Kerns zu schließen. Ein Beispiel hier
für ist der in Gl. (2) dargestellte Zusammenhang zwischen der reduzierten E2
übergangswahrscheinlichkeit und der Deformation des Kernes. Für die ungeraden
Isotope wird ein loch in einer entsprechenden Neutronenschale an den schweren
benachbarten geraden Kern gekoppelt /MEY 75/. Aus der Analyse der Niveaus

schemata des h11/ 2-loch-Systems stammen die ß- und y-Werte der ungeraden Isotope
von 125mBa bis 135mBa /GIZ 75/, /GIZ 77 /, /GIZ 78b/, /GIZ 77a/. Für 129Ba

wurde auch das g7/2-loch-Niveauschema entsprechend untersucht, welches den iso
meren 7/2+-Zustand /GIZ 77 / mit T1/ 2 = 2.3 h bildet. Aus dem ,Deformationspara

meter ß bestimmt sich das intrinsische Quadrupolmoment Qo nach

3 Z R2

Q 0 ß R = r A1/ 3
o = r-;:--' , 0 0

y' 5n

Das für 128,126Ba keine Niveauanalyse vorliegt. wurden für diese dieselben Qo
. . . h 1 R f 127m, 125mB bAd d ßangenommen, Wle Sle SlC a s ump von a erge en. us en y- un -

bzw. Qo-Werten in Tab. 6 sieht man das stetige Anwachsen der Deformation mit
abnehmender Neutronenzahl, sowie ein dazu parallel einhergehender übergang
eines starktriaxialen Kerns (y ~ 300

) zu einer mehr prolaten Deformation.
Der 7/2+-Zustand in 129m2Ba nimmt in dieser Reihe eine Sonderstellung ein, auf

die im Zusammenhang mit den ungeraden Isotopen näher eingegangen wird.
Die B(E2)-Werte bestimmen sich für einen triaxialen geraden Kern aus dem
intrinsischen Quadrupolmoment Q nach der Beziehung /DAV 58/

o

B(E2 0+-+2+) = _5_ Q2 11 1 + 3-2 sjn
2

(3y) I
• 16n 0 Z /9-8 sin2(3y)'

Diese aus· den Niveauschemata bestimmten B(E2)-Werte sind in Spalte 6 der Tab. 6
zu finden. Die gemessenen B(E2)-Werte in Spalte 8 zeigen noch einmal modellun
abhängig die mit dem Neutronendefizit zunehmende Deformation der leichten Barium
kerne.
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Tabelle 6: Analyse der Niveauschemata mit dem Modell eines starren triaxialen
Rotors und Vergleich mit dem Experiment

A

138

136
135g

135m
134
133m

132

131m

130

129ml
129m2
128
127m

126

125m

ß

0.09

0.13

0.18
0.18

0.20
0.2

0.23

0.24
0.30

0.26

0.28

280 1. 52

270 2.14

2.14
250 2.91

25 0 2.89

240 3.20

250 3.18

22 0 3.64

21 0 3.78

210 4.72
4.05

190 4.05
4.32

170 4.32

Q
eb

-0.13 ( 2+)

-0.26 ( 2+)
0.184( 3/2+)b

1.1 (11/2-)
-0.52 ( 2+)

1.5 (11/2-)
-0.64 ( 2+)

1.7 (11/2-)
-0.83 ( 2+)

2.0 (11/2-)
2.0 (7/2+)

0.23
0.45

0.80

0.97

1. 23

1. 52

1. 76

Qexp
eb

-0.07(15)a
-0.19(I7)a

0.18( 2)c

1.16(~~)
-0.34(16)f

1.08( 3)

-1.10(34)a

1. 94 ( 3)

0.217( 3)g
0.418(11)a

0.70 (15)f

0.73 d

1.36 a

1.63 (35)e

2.02 (33)e

'~--'---'-------------

a) aus /eHR 72/

b) Wert aus der Analyse der Niederspinniveaus durch "intermediate coupling"

Modell mit Q2+(Rumpf) = -0.6 eb /PAL 76/

c) aus /MAP 76/; d) aus /KIS 63/; e) aus /KUT 72/; f) aus /KLE 77/; g)aus /KIN 78/

Eine weitere Möglichkeit bei geraden Kernen einen Vergleich mit experimentellen

Daten zu erhalten, bietet das Quadrupolmoment Q0+ des ersten angeregten Rotations
L1

zustandes 2t. Dies bestimmt sich nach /DAV 58/ aus

Q + = _ Q 6 cos (3y)
21 0 7/ 9-8 si n2l3YJ

(8)

Diese Werte sind in Spalte 5 der Tab. 6 aufgelistet, wobei der Zustand auf den

sich die Daten beziehen in Klammern angegeben ist. Im Davydow-Modell ist wie in

Gl. (8) leicht erkennbar zu beachten, daß für y = 300 Q21 = 0 ist. Außerdem ist
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in dieser Umgebung des Asymmetrieparameters das Quadrupolmoment des 2t-Zustandes
sehr empfindlich auf eine Änderung von y. Ein Vergleich mit experimentellen Q;
Werten aus Messungen des Reorientierungseffektes /NEI 74/, /eHR 72/, /KLE 77/
zeigt eine recht gute übereinstimmung mit den aus Kernniveaulagen abgeleiteten
Werten im Modell eines triaxialen starren Rotators. Insbesondere bestätigen diese
Messungen durch das negative Vorzeichen des Quadrupolmomentes die durchweg pro1ate
Deformation der untersuchten Bariumkerne.

Im folgenden soll nun auf die ungeraden Isotope eingegangen werden. Geht man zur

Abschätzung der spektroskopischen Quadrupolmomente Qsp von einer starken Kopplung
des ungeraden Teilchens (Lochs) an den Rumpf /STE 75/ aus, so bestimmt sich dieses
für einen axial symmetrischen Kern übet den Projektionsfaktor zu

P = Qsp = 3K
2

- I ( I+1)

Qo (1+1) (21+3)
(9)

wobei K die Projektion des Gesamtkernspins I auf die Symmetrieachse ist, mit
K = I für die starke Kopplung. Für einen triaxialen Rumpfkern muß der Projektions
faktor P numerisch berechnet werden. Dieser hängt dann von der Asymmetrie des
Rumpfes und von der Kopplungsstärke des ungeraden Teilchens an den Kern ab. Für
ein I = 11/2-Tei1chen (Loch) ist mit einem Kopplungsfaktor ß A2/ 3 = 5 P in Ab
hängigkeit von y in einem Diagramm in /MEY 75/ dargestellt. Für ein Loch in der
h11 / 2-Scha1e ändert sich P von ~ 0.55 auf ~ 0.5, wenn vom pro1aten axia1symmet
trjschen Kern mit y = 00 zu y = 300 übergegangen wird. Dies zeigt den relativ
schwachen Einfluß der triaxialen Deformation auf das spektroskopische Quadrupol
moment. Man sieht allerdings auch den Einfluß der Kopplungsstärke, denn bei y = 00

,

dem axialsymmetrischen pro1aten Kern, ergibt sich bei starker Kopplung (G1. (9))
P ~ 0.6. Das spektroskopische Quadrupolmoment wird gleichermaßen von der Kopplungs
stärke als auch von der Asymmetrie des Kerns beeinf1ußt. Im Gegensatz zum geraden
Kern verschwindet für y = 300 Qsp nicht, da das ungerade Teilchen sich so ein
richtet, daß der Rumpf zum Eintei1chen-Quadrupo1moment mit demselben Vorzeichen
beiträgt /MEY 75/, da dies zu einem Minimum in der potentiellen Energie des Kerns
führt. In diesem Experiment konnten mit 133mBa und 135mBa zwei I = 11/2-lsomere
untersucht werden. Für 133mBa ergibt sich unter Berücksichtigung des triaxialen

Kerns mit y = 270 nach /MEY 75/ Qsp = 1.5 eb. Das gemessene spektroskopische
Quadrupolmoment ist Qsp = 1.085(14) eb. Nimmt man bei 135Ba die aus dem B(E2)-Wert
abgeleiteten Deformation des Kerns 136Ba an~ so erhält man nach /MEY 75/ Qsp=1.0 eb.
Dies stimmt mit dem Experiment, welches Qsp = 1.164(17) eb ergibt, gut überein.
Wendet man jedoch G1. (9) auf den d3/ 2-Grundzustand von 135Ba an, so ergibt sich

Qsp = 0.4 eb. Aus der Hyperfeinstrukturaufspaltung ist das Quadrupolmoment nur
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halb so groß Qsp = 0.18(2) eb /MAP 76/. Aus der Analyse der Niederspinniveaus
mit dem "intermediate coupling model 11 ergibt sich für den 3/2+-Grundzustand von

135 Ba ein spektroskopisches Quadrupolmoment von 0.184 b /PAL 76/. Hierbei er

gibt sich eine Deformation des Kernes, wie sie zur Erklärung des gemessenen

Quadrupolmomentes im 11/2-Zustand notwendig ist.

Für den isomeren Zustand in 129Ba erwartet man nach dem stetigen Ansteigen der

Deformation mit abnehmender Neutronenzahl ein Qo ~ 3.8 eb. Da der isomere Zu

stand ein Loch in der g7/2-Schale mit I = 7/2 ist, würde sich hieraus

Qsp ~ 1.77 eb ergeben. Experimentell ist jedoch Qsp = 1.945(24) eb nachgewiesen.
Dieser Wert ist deutlich größer, In den hier untersuchten Vorstellungen vom

Quadrupolmoment ist das für ein gegebenes intrinsisches Quadrupolmoment Qo größt
mögliche spektroskopische Quadrupolmoment nur für einen axial symmetrischen Kern

und starker Kopplung zu erhalten. Triaxiale Kernrümpfe, eine schwächere

Kopplung oder eine andere Projektion des Drehimpulses I auf die Symmetrieachse

führen zu kleineren Werten, Dies bedeutet jedoch, daß für das g7/2-Loch ein
größeres Qo vorliegen muß. Oies wird auch aus kernspektroskopischen Untersuchungen
der g7/2-Bande und der 11/2-Bande in 129 Ba /GIZ 77/ bestätigt, Für das h11 / 2-
Loch wird mit ß = 0.24 die erwartete Deformation gefunden, die zwischen denen
von 128Ba und 130Ba liegt. Das g7/2~Loch übt jedoch eine Polarisation auf den

Kernrumpf aus. Zur Erklärung der g7/2-Bande muß eine Deformation von ß = 0.34
angenommen werden. Somit ergibt sich ein zu erwartendes spektroskopisches

Quadrupolmoment von 2.5 eb. N~mmt man, wie bei I = 11/2, auch für den Projekti

onsoperator für I = 7/2 eine Abnahme um etwa 10 % durch den triaxialen Kern an,

so müßte Qsp = 2.2 eb für den g7/2-Loch-Zustand in 129Ba sein. Der gemessene

Wert von Qsp = 1.945(24) eb bestätigt diese Polarisation des Rumpfes.

Bei dem Vergleich der experimentell bestimmten Quadrupolmoment~ mit den aus den

Modellen erwarteten zeigt sich, daß die gemessenen Werte meist kleiner sind.
Dies gilt auch bei der Berücksichtigung eines triaxialen Kerns, wenn auch die
Stärke der Kopplung nicht berücksichtigt werden konnte, da nur für einen Wert

die Projektion des intrinsischen Quadrupolmomentes bekannt ist. Behält man je

doch das Bild eines starren Rotationskernes mit starker Kopplung nach Stephens

/STE 75/ bei, so kann durch die Corioliskraft die Projektionsquantenzahl K des
Gesamtdrehimpulses I ihre Eigenschaft einer guten Quantenzahl verlieren. In

diesem Fall mischt die Corioliskraft Zustände der Projektionsquantenzahl K mit

öK = 1, Dies bedeutet, daß Zustände mit K = I und K = I-I zu dem spektrosko
pischen Quadrupolmoment beitragen und zu einem kleineren Quadrupolmoment führen.

Dies ist mehr oder weniger eine phänomenologische Erklärung der gemessenen
Quadrupolmomente, die in einer detaillierten Behandlung besser zu verifizieren

wäre. Dies könnte durch Rechnungen im Meyer-ter-Vehn'schen Modell eines starren
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triaxialen Rumpfes geschehen~ oder in verfeinerten Modellen~ die z.B. einen
weichen Kern berücksichtigen /DOB 77/~ /TOK 75/. Man kann zwar bei y~weichen

Kernen~ wie sie aus verschiedenen Berechnungen von Potentialenergieflächen
/HAB 74/~ /RAG 74/ folgen~ solche kollektiven y-Vibrationen durch deren Mittel
wert im starren Kern ersetzen /GIZ 78a/~ jedoch ergibt eine Berücksichtigung
"we icher" Kerne durch ein variables Trägheitsmoment /TOK 75/ bei der Berechnung
der Kernniveauschemata eine be$sere übereinstimmung mit den experimentellen Er
gebnissen. Rechnungen dieser Art~ wobei sich auch Werte für spektroskopische
Quadrupolmomente und magnetische Momente ergeben~ wurden für die leichten Ba
Kerne noch nicht durchgeführt.
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