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Ein level-crossing-Experiment zur Untersuchung der Hyperfeinstruktur
des angeregten 3?P;,-Zustandes von 23Na
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The hyperfine structure of the 32Pg),-state of 2>Na has been investigated by means of the level-
crossing-technique. Am=2 and Am=1 crossing signals were detected by observing the field-depen-
dence of the polarization of the fluorescence radiation in a magnetic field. From a detailed analysis
of the experimental signal curves one obtains the magnetic hfs splitting constant 4= (18.8 £0.15)
MHz, the electric quadrupole interaction constant B= (2.910.3) MHz and the lifetime of the ex-
cited 32Py,-state 7= (1.59 £0.04) -10—8 sec. The nuclear electric quadrupole moment deduced from
the ratio B/A is Q (33Na) = (0.124£0.015) - 10— 24 cm? (without Sternheimer correction).

Wenn verschiedene Zeeman-Niveaus eines ange-
regten Atomzustandes bei einem bestimmten Wert
des dufleren Magnetfeldes dieselbe Energie anneh-
men, so treten Interferenzeffekte in der Resonanz-
fluoreszenzstrahlung in Erscheinung, die eine An-
derung der Winkelverteilung des gestreuten Lichtes
bewirken. Ein Spezialfall dieses sogenannten level-
crossing-Effektes, namlich die magnetische Depolari-
sation der Fluoreszenzstrahlung in der Umgebung
des Magnetfeldes Null, ist seit langem bekannt?!-2
und wurde vielfach zur Bestimmung der Lebens-
dauer angeregter Zustinde herangezogen. Auch die
quantenmechanische Beschreibung des Effektes ist
bereits in einer Arbeit von BREIT 2 enthalten.

Das Interesse an diesen Erscheinungen wurde
aber neu geweckt, nachdem im Jahre 1959 COLE-
GROVE et al. * den level-crossing-Effekt bei von Null
verschiedenem Feld als neue spektroskopische Me-
thode zur Untersuchung angeregter Zustinde be-
niitzten und die Feinstruktur des 23P-Zustandes von
Helium bestimmten. Ahnlich wie bei der optischen
Doppelresonanzmethode 3 ist dabei die erreichbare
Auflésung im wesentlichen durch die Strahlungs-
breite der untersuchten Terme bestimmt. In den
letzten Jahren wurden level-crossing-Messungen in
weitem Mafle zur Untersuchung von Hyperfeinstruk-
turaufspaltungen durchgefithrt, und zwar vorwie-
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gend an solchen Atomzustinden, bei denen die von
verschiedenen Termiiberkreuzungen herrithrenden
Signale deutlich getrennt liegen. Dies ist der Fall,
wenn die Hyperfeinstrukturaufspaltung grof3 gegen
die Termbreite ist. Dann konnen die Magnetfeld-
werte, bei denen die Termiiberkreuzungen erfolgen,
unmittelbar aus den Messungen mit hoher Genauig-
keit festgelegt und daraus die Hyperfeinstruktur-
(kiinftig abgekiirzt Hfs)-Kopplungskonstanten be-
stimmt werden. Die Auswertung eines level-crossing-
Experimentes wird viel schwieriger, wenn die Hfs-
Aufspaltung des angeregten Zustandes vergleichbar
mit der durch die Lebensdauer der Terme bedingten
Strahlungsbreite wird, weil sich dann die Signale
der verschiedenen Termiiberkreuzungen tberlagern.
Es muf} dann eine genaue Analyse der Magnetfeld-
abhingigkeit des Resonanzlichtes durchgefiithrt wer-
den, die im allgemeinen einen betrichtlichen Rechen-
aufwand erfordert. Derartige Verhaltnisse liegen
z.B. bei der Hfs des angeregten 3?Pg3e-Terms des
Natriumatoms vor. Im folgenden soll iiber ein level-
crossing-Experiment an diesem Zustand berichtet
werden.

Die Hfs des 32P35-Terms von Na wurde mehrfach
mit Hochfrequenzmethoden untersucht 6710, Auf
Grund der ersten Messungen ® 7 ergaben sich zwei
mogliche Werte fiir das Quadrupolmoment des 2*Na-

5 J. BrosseL u. F. BITTER, Phys. Rev. 86, 308 [1952].

6 P. L. SAGALYN, Phys. Rev. 94, 885 [1954].

7 M. L. Pery, L. I. RaBI u. B. SENITZKY, Phys. Rev. 98, 611
[1955].

8 J. N. Dopp u. R. W. N. KINNEAR, Proc. Phys. Soc. London
75, 51 [1960].

9 H. ACKERMANN, Z. Phys. 194, 253 [1966].

10 M. BAuMaNN, W. HARTMANN, H. KRUGER u. A. OED, Z.
Phys. 194, 270 [1966].

This work has been digitalized and published in 2013 by Verlag Zeitschrift
fir Naturforschung in cooperation with the Max Planck Society for the
Advancement of Science under a Creative Commons Attribution-NoDerivs
3.0 Germany License.

Dieses Werk wurde im Jahr 2013 vom Verlag Zeitschrift fir Naturforschung
@ @ @ in Zusammenarbeit mit der Max-Planck-Gesellschaft zur Férderung der
BY ND Wissenschaften e.V. digitalisiert und unter folgender Lizenz veréffentlicht:
Creative Commons Namensnennung-Keine Bearbeitung 3.0 Deutschland
Lizenz.

On 01.01.2015 it is planned to change the License Conditions (the removal
of the Creative Commons License condition “no derivative works”). This is
to allow reuse in the area of future scientific usage.

Zum 01.01.2015 ist eine Anpassung der Lizenzbedingungen (Entfall der
Creative Commons Lizenzbedingung ,Keine Bearbeitung*) beabsichtigt,
um eine Nachnutzung auch im Rahmen zukiinftiger wissenschaftlicher
Nutzungsformen zu erméglichen.



1050

Kerns; erst mit Hilfe der neueren Doppelresonanz-
messungen 8710 konnte das elektrische Quadrupol-
moment eindeutig festgelegt werden. Allerdings ist
die Auswertung eines Doppelresonanzexperiments,
bei dem die zu messende Hfs-Aufspaltung vergleich-
bar mit der Termbreite ist, nicht ohne Probleme:
Man erhalt dabei ein Hochfrequenzspektrum, das
aus mehreren uberlagerten Linien besteht. Diese
konnen sich gegenseitig beeinflussen, was zu Linien-
verschiebungen fithren kann!! 12, AuBlerdem exi-
stiert bis jetzt keine Theorie, welche die genaue Li-
nienform der Einzelsignale fiir diesen Fall angibt.
Eine weitere Schwierigkeit liegt darin, da} bei einem
Doppelresonanzexperiment an einem verhaltnismaBig
kurzlebigen Zustand ein starkes Hochfrequenz-Feld
erzeugt werden mufl; es besteht dann die Gefahr,
daf} leichte Gasentladungserscheinungen das Signal
verfélschen 1. Aus all diesen Griinden ist zu erwar-
ten, dal} bei schwach aufgeloster Hfs ein level-cros-
sing-Experiment bei entsprechend aufwendiger Aus-
wertung eine héhere Meflgenauigkeit als die Doppel-
resonanzmethode erméglicht.

Eine level-crossing-Untersuchung am 32Pjy-Term
von Na wurde schon friher von MARKOVA und
CHAIKA 13 ausgefiihrt; jedoch konnten diese Autoren
keine Aussagen tiber die Hfs-Kopplungskonstanten
aus ihren Messungen gewinnen. In einigen theoreti-
schen Arbeiten 415 wurde versucht, die MeBkurve
von Markova und Chaika auszuwerten. Da aber
auch hier keine exakte Analyse der Signalform in
Abhéngigkeit vom Magnetfeld vorgenommen wurde,
konnte lediglich gezeigt werden, dal} die aus den bis
dahin bekannten Hfs-Kopplungskonstanten berech-
nete Lage der Termiiberkreuzungen ungefahr mit
dem Experiment tibereinstimmte. Kurz nach dem Er-
scheinen einer Notiz liber die Ergebnisse der vorlie-
genden Arbeit 16 wurden von verschiedenen Seiten
entsprechende Messungen am 3°Py;-Term des Na-
triums veroffentlicht 17719, bei denen unsere Resul-
tate bestitigt wurden.
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I. Theoretische Ubersicht

Der Verlauf der Hfs-Zeeman-Niveaus eines Fein-
strukturterms in Abhéngigkeit vom duferen Magnet-
feld H wird durch folgenden Hamilton-Operator be-
stimmt:

H=A41J+ - B -
21(21-1)J(2J-1)
-BId)2+3(I-d) -12J?)
+upgrHJ —pupggr H-T.

(1)

Hierin bedeuten I und J die Drehimpulsoperatoren
des Kerns bzw. der Elektronenhiille, 4 den magneti-
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Abb. 1. Hyperfeinstrukturaufspaltung des 32Pj,-Zustandes

von #3Na in Abhéangigkeit vom Magnetfeld: 4=18,8 MHz;

B=2,9 MHz; g;=1,3344. Die Termkreuzungspunkte Am=2

und Am=1 sind durch einfache bzw. doppelte Kreise mar-
kiert.
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schen Hfs-Aufspaltungsfaktor, B die elektrische Qua-
drupolkopplungskonstante. ¢g; und g, sind die g-
Faktoren von Hiille bzw. Kern und uy ist das Bohr-
sche Magneton.

In Abb. 1 ist der Termverlauf fiir den 32P;»-Zu-
stand des ?Na-Atoms (/=3/2) dargestellt, wie er
sich aus der Diagonalisierung von H in Abhingig-
keit von H ergibt. Man erkennt in dem Feldbereich,
in dem I und J zunehmend entkoppelt werden, eine
Reihe von Uberkreuzungen verschiedener Zeeman-
Niveaus. Die Kreuzungspunkte von Niveaus, deren
magnetische Quantenzahlen m und m” sich um 4m = 2
bzw. Am =1 unterscheiden, sind durch Kreise mar-
kiert und mit der Bezeichnung (F,m; F’,m’) einge-
tragen. (Dabei ist F die Gesamtdrehimpulsquanten-
zahl ohne dufleres Magnetfeld.) Es sind dies gerade
die Uberkreuzungen, die bei der Resonanzstreuung
von Licht zu den level-crossing-Signalen fiihren.

Die Abhangigkeit der Resonanzfluoreszenzintensi-
tat vom Magnetfeld wird durch die BREITsche For-
mel 3 20 21 beschrieben. Diese lafit sich besonders
iibersichtlich darstellen, wenn man die Dichtematrix
des angeregten Zustandes verwendet? 23: Die In-
tensitat der Fluoreszenzstrahlung mit einem bestimm-
ten Polarisationszustand e; ist gegeben durch

LFl(el) e z Amm' Om'm - (2)

m, m’

Dabei ist

Amm': Z (m]e;D[,u)(‘u[e;D[m') (3)

u
eine Summe tiber die Produkte von Matrixelementen
fur elektrische Dipolstrahlung zwischen den Eigen-
zustinden | m) und | u) des angeregten bzw. Grund-
zustandes. 0,,,, ist ein Element der Dichtematrix fir
das System der angeregten Atome im stationdren
Zustand:

omm Sim €0 D] 1) (1] €4D |m)

Iz F"'i(Em'_Em)

Hier bedeutet e;, den Polarisationsvektor des an-
regenden Lichtes; I'=%/7 ist die Strahlungsbreite
des angeregten Zustandes, 7 seine mittlere Lebens-
dauer; E,  — E,, gibt die Energiedifferenz der Terme
m’ und m im angeregten Zustand an. In (4) ist an-
genommen, daBl die Dichtematrix des atomaren
Grundzustandes 0, proportional zur Einheitsmatrix
ist; die Zeeman-Niveaus des Grundzustandes sollen
also stets gleichbesetzt sein.

(4)

20 P. A. FRANKEN, Phys. Rev. 121, 508 [1961].
21 M. E. Rose u. R. L. CArROVILLANO, Phys. Rev. 122, 1185
[1961].
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Eine Anderung der Fluoreszenzlichtintensitit
Lri(e;) in Abhéngigkeit vom Magnetfeld ergibt
sich zunéchst dadurch, dafl sich die Matrixelemente
(m|e;D!|u) bzw. (m|e; D|u) durch die zuneh-
mende Entkopplung von Kernspin I und Hiillen-
drehimpuls J beim Ubergang vom Zeeman- zum
Paschen-Back-Effekt veridndern, weil die Nullfeld-
Eigenzustinde | F, m) mit gleicher Magnetquanten-
zahl m immer mehr vermischt werden. Aullerdem
kann eine Anderung von Ly (e;) dadurch zustande
kommen, dal die Energiedifferenz E, —E,, zwi-
schen 2 Zustinden m’+m vergleichbar mit der
Strahlungsbreite I' und schlieBlich bei einer Uber-
kreuzung der beiden Terme gleich Null wird, wobei
der Nenner von Gl. (4) ein Minimum durchlauft.
Dann ist das Nichtdiagonalelement 6,,,, (m"+m) in
der Dichtematrix des angeregten Zustandes von der
gleichen Groflenordnung wie die Diagonalelemente:
Die angeregten Atome befinden sich in einem Zu-
stand, der einer kohirenten Uberlagerung der Zee-
man-Zustinde |m) und |m’) entspricht. Entspre-
chend enthilt das beobachtete Fluoreszenzlicht einen
kohédrenten Anteil, der wegen des Resonanznenners
in Gl. (4) eine starke Feldabhingigkeit zeigt. Dies
filhrt zu den sogenannten level-crossing-Signalen.

Voraussetzung zur Beobachtung eines solchen Si-
gnals ist, daf} sowohl bei der Anregung wie bei der
Beobachtung der Fluoreszenzstrahlung die Polarisa-
tionsvektoren @; bzw. e; so gewihlt sind, da8 die
Matrixelemente im Zahler von (4) wie auch von
A, von Null verschieden sind. Die Auswahlregeln
fiir elektrische Dipolstrahlung (m = u, u = 1) bedin-
gen, daB nur level-crossing-Signale mit |m —m’| < 2
auftreten konnen. Weiterhin mufl bei der Anregung
und beim Nachweis der Fluoreszenzstrahlung mit
einer kohirenten Uberlagerung von o*, ¢~ oder -
Licht gearbeitet werden, um ein level-crossing-Signal
feststellen zu konnen, und zwar erfordert ein 4m = 2-
crossing eine kohirente Uberlagerung von o*- und
o~-Strahlung, wihrend ein 4m = 1-crossing nur be-
obachtet werden kann, wenn 7- und o-Licht kohédrent
tiberlagert ist. Die Form der level-crossing-Signale
hdangt von Richtung und Polarisation des anregen-
den und des gestreuten Lichtes ab. Man kann zei-
gen 2%, daB} sich ein isoliert liegendes crossing-Signal
immer als Uberlagerung einer Lorentz-Kurve und
einer Dispersionskurve darstellen 1at, solange die

22 J. P. BARRAT u. C. CoHEN-TANNOUD]JI, J. Phys. Radium
22, 329, 443 [1961].
23 C. CoHEN-TANNOUDJI, Ann. Phys. Paris 7, 423 [1962].
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Energiedifferenz E,  —E,, linear vom Magnetfeld
abhéngt und die Matrixelemente sich tiber den Si-
gnalbereich nicht merklich dndern. Durch Wahl einer
geeigneten Geometrie kann man die Lorentz-Kurve
bzw. die Dispersionskurve rein erhalten. Im Fall des
3%Pyo-Zustandes von Na, wo die Hfs-Aufspaltung
vergleichbar mit der Termbreite ist, sind Abweichun-
gen von den genannten Kurvenformen zu erwarten,
da sich innerhalb der Linienbreite des crossing-Si-
gnals die Matrixelemente verdndern und auflerdem
die Energiedifferenz £, — E,, in der Umgebung des
Uberkreuzungspunktes im allgemeinen keine lineare
Funktion des Magnetfeldes ist.

Eine wichtige Voraussetzung fiir die Gultigkeit
von Gl. (4) ist die Konstanz der spektralen Intensi-
tat des anregenden Lichtes iiber den ganzen Fre-
quenzbereich der Hfs-Komponenten der Resonanz-
linie. Diese Voraussetzung ist bei Verwendung einer
Na-Spektrallampe als Lichtquelle nicht erfiillt, weil
die Hfs-Aufspaltung des 3°S;5s-Grundzustandes von
1772 MHz schon vergleichbar mit der Doppler-Breite
(ca. 2,1 GHz bei 500 °C) in der Lichtquelle ist. Das
Linienprofil des eingestrahlten Lichtes muf} daher
berticksichtigt werden: Die mittlere Intensitat Ly,
der Resonanzfluoreszenzstrahlung bei einer spektra-
len Intensitétsverteilung /() des anregenden Lich-
tes und Einstrahlung in y-Richtung ist durch folgen-
den Ausdruck gegeben :

Lo Ufl'(w) Ly (w) dw . (5)
Dabei ist

I'(w) = } n(vy) -1 ((u - vc‘"— » > dv,

die tatsdchliche Intensitatsverteilung, mit der die be-
wegten Atome angeregt werden. n(v,) ist die Ver-
teilungsfunktion fir die Geschwindigkeitskomponen-
ten v, der streuenden Atome. Ly (@) ist der Beitrag
zur Fluoreszenzlichtintensitat, der von einem Atom
herkommt, das durch monochromatische Strahlung
mit der Kreisfrequenz o angeregt wurde. Ly (w)
kann im Anschlufl an FRANKEN 2 berechnet werden.
Die Berechnung der Intensitiit Ly nach Gl. (5) wiirde
allerdings fiir ein beliebig vorgegebenes Lampen-
profil /(w) einen groBen Rechenaufwand erforder-
lich machen. Ein Spezialfall wurde von GALLAGHER
und LURIO ?* behandelt: Wenn die verschiedenen
Hfs-Komponenten in der anregenden Strahlung je-
weils eine Gaul3sche Intensitétsverteilung aufweisen,

24 A. GALLAGHER u. A. Lurio, Phys. Rev. 136 A, 87 [1964].
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so kann man fir jede ,Lampenlinie” einzeln nach
Gl. (5) den Beitrag zum gesamten Fluoreszenzlicht
berechnen. Dies ist in geschlossener Form moglich
und fiihrt zu dem Ergebnis, dal} eine Lampenlinie
mit Gaull-Profil dieselben level-crossing-Signale er-
gibt, wie die Anregung mit weillem Licht, sofern die
Linjenbreite des GauB-Profils grof3 gegeniiber den
Energiedifferenzen E,  —E,, ist. Man muf} dann le-
diglich die Beitrége der einzelnen Lampenlinien mit
der relativen Intensitdt der Linien bewichten und
uber alle Linien summieren, um die gesamte Fluo-
reszenzlichtintensitiatL ) zu erhalten.

In unserem Fall enthélt das anregende Licht zwei
iberlagerte Komponentengruppen, deren Mitten um
den Hfs-Abstand des Na-Grundzustandes gegenein-
ander verschoben sind. Dieses Profil wird noch we-
sentlich durch Selbstabsorption beeinflufit. Deshalb
wird die obige Betrachtung, die fiir Gaul3-Profile
gilt, sicher nur naherungsweise richtig sein. Der Ein-
flull des Lampenprofils auf die Messungen konnte
aber von vornherein dadurch betrichtlich herabge-
setzt werden, dal} durch ein geeignetes Modulations-
verfahren nur die kohérent gestreuten Anteile des
Fluoreszenzlichtes [Glieder mit m=m” in Gl. (2)]
nachgewiesen wurden (s.u.). Deshalb gentigte es,
die Intensitatsverteilung der anregenden Strahlung
gendhert zu beriicksichtigen, indem das Verfahren
von ?* auf den vorliegenden Fall iibertragen wurde:
Ein Element 6,/, der Dichtematrix des angeregten
Zustandes ist dann nach folgender Beziehung zu be-

rechnen [statt nach Gl. (4)]:

. (m’|exD |, u)1,(p,u|e€uD|m)
¢L,71 F+i(Ezzz' - Enz)

Om'm~

(6)

Hierin kennzeichnet /, die relative Intensitdt der
Strahlung, die vom Hfs-Term ¢ des Grundzustandes
absorbiert werden kann. Unter Verwendung der Be-
ziehung (6) konnen nach (2) die theoretischen Si-
gnalkurven berechnet werden.

Die Rechnungen wurden auf dem Elektronenrech-
ner CDC 3200 des Tiibinger Rechenzentrums ausge-
fithrt. Das Rechenprogramm war so angelegt, daf}
bei jedem Wert des Magnetfeldes zunichst der
Hamilton-Operator (1) diagonalisiert wurde, um
die Energieeigenwerte und die zugehorigen Eigen-
funktionen ' m) des angeregten Zustandes zu erhal-
ten. Dabei waren die Nullfeldeigenfunktionen | F,my)
als Basis gewahlt. Fir die so erhaltenen Eigenzu-
stande wurden die Matrixelemente in der BREITschen
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Formel (2) ermittelt. (In dem betrachteten Magnet-
feldbereich von 0— 70 Oe ist die Vermischung der
Zeeman-Zustinde | ©) des Grundzustandes noch zu
vernachldssigen.) Nach (2) wurden sodann fiir die
jeweils vorgegebenen Geometrie- und Polarisations-
verhiltnisse die 4m =2- und 4m = 1-level-crossing-
Signale in Abhéngigkeit vom Magnetfeld berechnet.
Die Ermittlung einer Signalkurve benotigte ca. 20
Minuten Rechenzeit. Als Parameter gehen in das
Rechenprogramm folgende Groflen ein: Die Hfs-
Kopplungskonstanten 4 und B, die Strahlungsbreite
I' =#h/7, die g-Faktoren g; und g, sowie das Ver-
hiltnis der Anregungsintensititen r=1I,/I, fiir die
beiden Hfs-Terme ¢ =1 und ¢ = 2 des Grundzustan-
des. Durch Variation der Parameter A, B, 7 und r
konnten die theoretischen Kurven an die Messungen

angepalit werden (s. Abschn. III). Bei der Rechnung
wurden die Werte

97(3%Py5) =1,3344(4) ® und g,/ =0,00080 25

beniitzt. Die direkte Wechselwirkung des magneti-
schen Kernmomentes mit dem &ufleren Feld ist al-
lerdings im betrachteten Feldbereich vernachlassig-
bar klein.

II. Experimentelle Durchfiihrung

Als Lichtquelle zur Erzeugung der Na-Resonanzlinien
wurde eine elektrodenlose HF-Entladung verwendet:
Ein abgezogenes, kugelformiges Gefil () 25 mm) aus
Na-festem Uberfangglas (Osram Type 612 V 6/905 C),
das einen Tropfen metallisches Natrium sowie 3 Torr
Neon als Trdgergas enthielt, befand sich in einem Re-
sonator (Topfkreis), der mit einem VALVO-Magneto-
tron 7090 bei einer Frequenz von 2,5 GHz erregt wurde.
Bei einer im Resonator verbrauchten HF-Leistung von
etwa 30 W brannte in dem Gefdll eine sehr intensive
und stabile Gasentladung. Eine zusétzliche Heizung des
EntladungsgefdBes war unnotig; es wurde lediglich
mit Hilfe einiger quergespannter Heizdréhte eine Warm-
luftschicht vor der Lichtaustrittsoffnung des Resonators
erzeugt, um ein Beschlagen des Gefifles zu verhindern.

Das ResonanzgefiB hatte die Gestalt eines Wood-
schen Horns und war aus Geriteglas N 20 hergestellt.
Es wurde lingere Zeit ausgeheizt und nach dem Ein-
destillieren des Na-Metalls vom Pumpstand abgezogen.
Das fertige Resonanzgefidl wurde in einem Messingofen
untergebracht und mit einem Umlaufthermostaten auf
die jeweilige Arbeitstemperatur aufgeheizt. Die Mes-
sungen erfolgten bei einer Temperatur von 130 °C, ent-
sprechend einem Na-Dampfdruck von ca. 1-1076 Torr 26,

%5 0. LuTtz, Z. Naturforsch. 23 a, 1202 [1968].
26 D’Ans-Lax, Taschenbuch fiir Chemiker und Physiker, Bd.
I, S. 903 ; Springer-Verlag, Berlin 1967.
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Bei diesem Druck hat die Strahlungsdiffusion noch kei-
nen merklichen EinfluB auf die Signale % 27. Der Ofen
mit dem Resonanzgefdll befand sich im Magnetfeld,
das durch ein Helmholtz-Spulenpaar mit einem mittle-
ren Durchmesser von 30 cm erzeugt wurde. Die Feld-
eichung geschah mit Hilfe der Elektronenresonanz von
DPPH. Durch 3 weitere Helmholtz-Spulenpaare (ca.
50 cm @) konnte das Erdfeld am Ort des Resonanz-
gefiBes in allen Richtungen auf << 10 mOe kompensiert
werden. Wechselstreufelder (z. B. vom Thermostatmotor)
waren stets << 20 mQOe. Diese geringen Restfelder stor-
ten die Messungen nicht.

Das anregende Licht wurde senkrecht zur Magnet-
feldrichtung eingestrahlt; das Fluoreszenzlicht wurde
bei der Vermessung der Am=2-crossing-Signale in
Richtung des Magnetfeldes, beim Nachweis der 4m =1-
Signale senkrecht zum Feld und zur Einstrahlrichtung
mittels zweier Multiplier (RCA 1P 21 bzw. EMI 6094)
beobachtet. Im Anregungs- und Beobachtungsstrahlen-
gang befanden sich ein geeigneter Polarisator bzw. ein
Analysator, die beide aus Polaroidfolien hergestellt
waren. Um eine direkte Beeinflussung der Multiplier
durch das Magnetfeld zu vermeiden, waren diese mit
u-Metall abgeschirmt und in ca. 100 cm Abstand vom
Feld angebracht. Das Fluoreszenzlicht wurde ihnen
durch Plexiglas-Lichtleiter zugefiihrt. Es war nicht no-
tig, die Dy- und Dy-Linie zu trennen, da die D,-Linie
(32S4/s—3%Py5) keinen Beitrag zum Signal liefert: Bei
Anregung mit linear polarisiertem Licht ist das vom
2Pyjs-Zustand ausgehende Fluoreszenzlicht stets un-
polarisiert, unabhiingig vom dufleren Magnetfeld 28, so-
lange keine LS-Entkopplung eintritt. Diese Aussage
liel sich iiberpriifen, indem bei einem Vorversuch die
beiden D-Linien mit einem Lyot-Filter getrennt wur-
den; mit der D;-Linie war kein feldabhidngiges Signal
zu finden, wihrend die D,-Linie allein die sonstigen
level-crossing-Signale lieferte. Bei den Messungen
wurde jeweils ein Modulationsverfahren angewandt,
um nur die , kohdrenten” Anteile des Fluoreszenzlichtes
zu erfassen.

Beobachtung der Am =2-Signale: Abb.2 zeigt
das Schema der Versuchsanordnung: Das anregende
Licht war linear polarisiert mit dem E-Vektor senk-
recht zum Magnetfeld H (kohirente Uberlagerung
von ¢*- und o -Strahlung); das Fluoreszenzlicht
wurde in Feldrichtung durch einen rotierenden Ana-
lysator (16 Umdr./sec) beobachtet. Auf diese Weise
wurde die Intensitat des linear polarisierten kohéaren-
ten Anteils am Fluoreszenzlicht mit der doppelten
Drehfrequenz des Analysators moduliert, wéihrend
die inkohérent gestreute 6*- und o”-Strahlung keinen
Beitrag zum Modulationssignal lieferte. Man kann
den Anteil am Fluoreszenzlicht, der durch die ko-

27 A. Oep, Diplomarbeit, Tiibingen 1963.
28 A.ELLETT u. N. P. HEYDENBURG, Phys. Rev. 46,583 [1934].
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gnetfeld, PM Photomultiplier.

hirente Streuung an zwei beliebigen Niveaus m und
m’ mit m —m’ =2 zustande kommt, nach (2) be-
rechnen. Es ist

LAm=2

mm” N Aﬂllll’ GIII’I)I + Am'm omm' ®

Mit den Matrixelementen fiir elektrische Dipolstrah-

lung?® und den Polarisationsvektoren €; =i und
e;,=icos Q¢+jsin Q¢ ergibt sich:
I
Lons? m cos201¢
" I? 4 (Ep—En)?
I'(E,—Ey
( m - m ) sin 2 Q t_

\ F2+ (Em"‘E;n')g

Ein Am =1-Signal tritt bei dieser Geometrie nicht
auf, so dal} sich der Modulationsanteil der Fluores-
zenzstrahlung allein aus der Summe der verschie-
denen Am = 2-crossing-Signale zusammensetzt. Das
Wechselspannungssignal am Ausgang des Multipliers
wurde mit einem Lock-in-Detektor (PAR HR 8) nach-
gewiesen und auf einem Schreiber registriert. Die
Phase war so gewiahlt, dall der mit cos2 Q¢ zeit-
verdnderliche Anteil gemessen wurde. In Abb. 3 ist

Abb. 3. Registrierung der Am=2-level-crossing-Signale bei einer Nachweiszeitkon-

stante von 1 sec.

eine so erhaltene Registrierkurve dargestellt, die
Nachweiszeitkonstante betrug eine Sekunde.
Beobachtung der Am =1-Signale: In Abb. 4 ist
die Versuchsanordnung schematisch dargestellt: Das
anregende Licht wurde durch einen rotierenden Po-
larisator eingestrahlt und das Fluoreszenzlicht senk-
recht zum Feld durch einen Analysator beobachtet,
der um den Winkel © gegen die Feldrichtung (k-
Achse) geneigt war. Die mit einem Lock-in-Detektor
nachweisbaren Modulationsanteile im Fluoreszenz-
licht enthalten im allgemeinen sowohl kohérente
Am =1- und 4m =2-Beitrdge als auch inkohirent
gestreutes Licht, allerdings jeweils mit verschiedener
Phasenlage. Mit den Polarisationsvektoren

e, =icosQt—ksinQ¢
e;=kcos®—jsinO

und

erhalt man fir den Anteil, der durch kohéarente
Streuung an zwei beliebigen Niveaus m und m’ mit
m—m' =1 entsteht:

= I En _Em') 3 :
Lt~ e :i_(*('é’;;'Em,) ,sin2 6 sin2 Q1.

Abb. 4. Schematische Darstellung der Versuchs-

anordnung zur Beobachtung der Am=1-level-cros-

sing-Signale. P rotierender Polarisator, A Analy-

sator, R Resonanzgefdll, H Magnetfeld, PM Photo-
multiplier.

Abb. 5. Registrierung der .Im=1-level-crossing-Signale bei einer Nach-

weiszeitkonstante von 1 sec.

2 E. U. ConpON u. G. H. SHORTLEY, The Theory of Atomic Spectra, Cambridge, University Press, 1963.
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Fir einen kohdrenten Fluoreszenzlichtanteil mit
Am =2 findet man bei dieser Geometrie:

LAm=2 I*

mm’ ~T2+(E —E ,)’2Sin2@'{1+00529l}
m m

und fiir die modulierten Anteile des inkohirent ge-
streuten Lichtes ergibt sich ebenfalls eine Zeitverén-
derlichkeit mit cos 2 2¢. Durch geeigneten Phasen-
abgleich am Lock-in-Detektor kann man erreichen,
daBl nur das zu sin 2 2 ¢ proportionale 4m = 1-cros-
sing-Signal nachgewiesen wird, ohne Beeinflussung
durch die 4m = 2-crossings oder das inkohérent ge-
streute Licht. (Man mifit dann praktisch die Signal-
differenz zwischen den beiden Polarisationsrichtun-
gen i+ k und i — k des anregenden Lichtes.) Abb. 5
zeigt eine Schreiberkurve der 4m =1-Signale bei
einer Nachweiszeitkonstante von 1 sec. Bei den Mes-
sungen war O =45° um die maximalen 4m=1-
Signale zu erhalten.

III. Auswertung und Ergebnisse

Bei der Anpassung der theoretisch berechneten
Signalkurven an die experimentellen Ergebnisse
wurden die Hfs-Kopplungskonstanten 4 und B, so-
wie die Lebensdauer 7 und das Verhélinis der An-
regungsintensititen r sytematisch variiert. In Abb. 6
ist die angepalite berechnete Am = 2-Signalkurve
zusammen mit experimentellen Signalwerten darge-

Am=2 Signal
(willkiirl. Einh.)

(2-2;1,0)

20
Magnetfeld

Abb. 6. Anpassung einer berechneten Am=2-level-crossing-

Signalkurve an die experimentellen Werte. Bei der Rechnung

war A=18,8 MHz, B=2,9 MHz, 7=1,59-10—% sec und

r=1,44. Aufler dem berechneten Gesamtsignal sind noch ein-
zelne Signalbeitrage (F, m; F’, m’) eingezeichnet.
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stellt, die aus den Registrierkurven entnommen wur-
den. Die MeBpunkte sind Mittelwerte aus mehreren
Messungen; die Streuung der Einzelmessungen ist
geringer als der Durchmesser der eingezeichneten
Punkte. Das Signal stellt eine Uberlagerung mehre-
rer Nullfeld-crossings, sowie der vier in Abb. 1 ein-
getragenen Am = 2-crossings dar. In Abb. 6 ist ne-
ben einem Nullfeldsignal der Beitrag der vier ande-
ren crossings bei von Null verschiedenen Magnet-
feldwerten eingezeichnet. Der Uberkreuzungspunkt
(3, —=1; 2, +1) bei etwa 44,5 Oe fithrt nur zu
einem sehr kleinen und zugleich sehr breiten Signal,
was auf die schon weitgehende Entkopplung von
Hiille und Kern zuriickzufithren ist. Hier weicht auch
die Signalform stark von einer Lorentz-Kurve ab;
das Maximum liegt bei =33 Oe. Die Tabelle zeigt
die relativen Signalamplituden aller 4m = 2-crossing-
Signale. Die Amplituden sind so normiert, dal das
Gesamtsignal beim Magnetfeld Null die Amplitude
1,000 hat.

Lage des Relative
(F, m; F,m) Uberkreuzungs-  Signal-
punktes amplitude
3, +3; 3, +1) 0,0 Oe 0,075
@3, +2; 3, 0 0,0 Oe 0,150
3, +1; 3, —1) 0,0 Oe 0,180
3, 0; 3, —2) 0,0 Oe 0,150
18 =1y 3, =3 0,0 Oe 0,075
2, +2; 2, 0 0,0 Oe 0,000
2, +1; 2, —1) 0,0 Oe 0,000
2 0; 2, —2) 0,0 Oe 0,000
1, +1; 1, —1) 0,0 Oe 0,262
@2 —2; 1, 0 ~ 12,5 Oe 0,319
3, —2; 2, 0 ~ 22,5 Oe 0,135
3, —3; 2, —1) ~ 26,0 Oe 0,137
@ =1y 2 41 ~ 44,5 Oe 0,0096

Tab. 1. Relative Signalamplituden der Am=2 level-crossing-
Signale.

In Abb. 7 ist das berechnete 4m =1-Signal zu-
sammen mit den experimentellen Werten dargestellt.
Die Parameter sind dieselben wie in Abb. 6, lediglich
das Verhiltnis der Anregungsintensitdten r muflte
anders gewahlt werden, um optimale Anpassung zu
erzielen. Dies durfte darauf zuriickzufiihren sein,
dafl beim Umbau der Apparatur zur Beobachtung
der Am = 1-crossing-Signale die Ankopplung des
Lampenresonators geringfiigig verandert wurde; da-
durch wird die Entladungsintensitdt und auch die
Selbstumkehr in der Lampe beeinfluflt. Die in Abb. 7
eingetragenen experimentellen Punkte sind Mittel-
werte aus 5 MeBkurven; die Fehlerschranken geben



4m=1 Signal
(willkirl. Einh.)
15¢
101
SH 77 a2
L (303:302)
S 20
L A s
k<. \ 10 20 30 40— 60 Oe
Nag // Magnetfeld
a5 3
(1+1,1,0) NS 0371:20) 4
e\
=5L

Abb. 7. Anpassung einer berechneten /4m=1-level-crossing-

Signalkurve an die experimentellen Werte. Bei der Rechnung

war A=18,8 MHz, B=2,9 MHz, 7=1,59-10—8 sec und

r=1,28. Die gerechnete Kurve ist beim Feldwert 24 Oe an

die experimentellen Punkte angepafit. Auler dem berechne-

ten Gesamtsignal sind noch einzelne Signalbeitrage (F, m;
F’,m’) eingezeichnet.

den dreifachen mittleren quadratischen Fehler an.
Neben dem Gesamtsignal sind in Abb. 7 zwei Null-
feld-crossings eingezeichnet, sowie der Verlauf der
crossing-Signale (1, +1; 1,0) und (3, —1; 2,0).
Bei letzteren erkennt man deutlich die starken Ab-
weichungen von der Form einer Dispersionskurve,
die durch die Verdnderung der Matrixelemente im
Feld verursacht werden. Auflerdem ist noch als Bei-
spiel ein Signalanteil aufgetragen, der aus der ko-
harenten Anregung der Terme (3, +1) und (2,0)
resultiert. Diese ,, Kohédrenz“ zeigt eine betréchtliche
Feldabhangigkeit, die durch den Verlauf der Ener-
gieterme und die Veranderung der Matrixelemente
durch die zunehmende Mischung der Nullfeldeigen-
funktionen bedingt ist. Man erkennt daraus, da} die
Struktur auf der Flanke des Gesamtsignals keines-
falls nur auf die 4m = 1-Uberkreuzung bei 52 Oe
zuriickzufiihren ist, sondern auch die Feldabhingig-
keit der Matrixelemente in der BREITschen Formel
widerspiegelt. Insgesamt war das 4m = 1-Signal we-
niger empfindlich auf die Wahl der Hfs-Kopplungs-
konstanten 4 und B, so dal zur genauen Auswer-
tung vor allem die Am = 2-Signale herangezogen
wurden.

Die Abbildungen 8 und 9 zeigen Ausschnitte aus
Anpassungskurven fiir verschieden gewihlte Hfs-
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’5f' Am=2 Signal

(willkarl. Einh.)
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Abb. 8. Vergleich von experimentellen und theoretischen
Werten (Ausschnitt). Die theoretischen Kurven wurden fiir
A=18,8 MHz, 7=1,59-10—8 sec, r=1,44 und drei verschie-
dene Werte von B berechnet. Die Streuung der Mef3werte ist
kleiner als der Durchmesser der eingezeichneten Punkte.
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(willkirl. Einh.)
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Abb. 9. Vergleich von experimentellen und theoretischen
Werten (Ausschnitt). Die theoretischen Kurven wurden fiir
B=29 MHz, 7=1,59-10"8sec, r=1,44 und drei verschie-
dene Werte von 4 berechnet. Die Streuung der Mefwerte ist
kleiner als der Durchmesser der eingezeichneten Punkte.
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Am=2 Signal
willkdarl. Einh.)

L
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Abb. 10. Einflul des Lampenparameters r auf die Signalkur-
ven. Die Kurven wurden fiir A=18,8 MHz, B=2,9 MHz, 1=
1,59:10—8 sec und vier verschiedene Werte fiir r berechnet.

Kopplungskonstanten. In Abb. 10 ist der Einfluf}
des ,,Lampenparameters® r auf die Signalform dar-
gestellt. Man erkennt, dafl die Variation von r die
Lage der Maxima und Minima nur geringfiigig ver-
schiebt und im wesentlichen die Hohe des Maximums
bei =12 Oe veréndert. Die erforderliche Wahl von r
wird entscheidend von der Lampe bestimmt: Bei
sehr schwach brennender HF-Entladung erhielt man
Signale, die sich mit r=1 anpassen liefen. Bei in-
tensiv brennender Lampenentladung ist dagegen
r>1 d.h. die Anregungsintensitdt fiir den Hfs-
Term @ =1 ist groBer als die fiir den Term ¢ =2;
dies weist auf eine betrdchtliche Selbstumkehr in der
Lampe hin.

Als Ergebnis der Anpassung ergeben sich folgende
Werte fiir die Hfs-Kopplungskonstanten 4 und B,
sowie fiir die Lebensdauer 7 des 3*Pg2-Zustandes:

A=(18,801+0,15) MHz,
B=(29 +0,3 ) MHz,
7(32Pg2) = ( 1,591 0,04) - 1078 sec.
Die A- und B-Werte stimmen innerhalb der Fehler-
grenzen mit den Ergebnissen der Doppelresonanz-
messungen iberein, wodurch das dort angewandte
Auswerteverfahren trotz der eingangs erwihnten
Schwierigkeiten gerechtfertigt erscheint. Auch der

30 E. HuLPKE, E. PAuL u. W. PauL, Z. Phys. 177, 257 [1964].

31 B, P. KiBBLE, G. CoPLEY u. L. KRAUSE, Phys. Rev. 153,
9 [1967].

32 H. KoPFERMANN, Kernmomente, 2. Aufl., Akademische Ver-
lagsges., Frankfurt (Main) 1956.
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Zahlenwert fiir 7 ist in guter Ubereinstimmung mit
Lebensdauermessungen, die nach verschiedenen an-
deren Verfahren ausgefiihrt wurden 3% 31, Aus dem
Verhiltnis B/A4 kann man das elektrische Quadrupol-

moment des 23Na-Kerns zu
Q(*Na) = (0,124+0,015) -10™2* cm?

berechnen 32 (ohne STERNHEIMER-Korrektur 33).

Zur weiteren Steigerung der MeBgenauigkeit bei
einem level-crossing-Experiment mit unvollstédndi-
ger Auflosung der einzelnen Signale wurden zwei
Verfahren vorgeschlagen: Bei der ersten Methode 18
wird die Breite der einzelnen crossing-Signale redu-
ziert, indem mittels einer geeigneten Impulstechnik
nur das Fluoreszenzlicht von solchen Atomen beob-
achtet wird, die nach der Anregung eine wesentlich
lingere Zeit als die mittlere Lebensdauer 7 im an-
geregten Zustand verbracht haben. Ein Nachteil bei
diesem Mefverfahren ist allerdings die geringe
Fluoreszenzlichtausbeute und die kompliziertere Li-
nienform der einzelnen crossing-Signale, so daf} die
Anwendung dieser Technik auf den 3°Pgj-Zustand
von Na bisher keine hohere Mefigenauigkeit als ein
konventionelles level-crossing-Experiment brachte 8.

Eine zweite Moglichkeit, die level-crossing-Signale
voneinander zu trennen, besteht darin, dal} zusatz-
lich durch optisches Pumpen Besetzungsdifferenzen
zwischen den Zeeman-Niveaus des Grundzustandes
erzeugt werden 3% 35, Dies fiihrt zu einer Verande-
rung der Anregungsraten fiir die verschiedenen ma-
gnetischen Unterniveaus des angeregten Zustandes
und damit im allgemeinen zu einer Anderung der
relativen Signalamplituden der crossing-Signale. Im
Fall des 32Ps-Zustandes von Na sollte es mit die-
sem Verfahren moglich sein, einzelne crossing-Si-
gnale fast vollstandig zu isolieren 3. Jedoch liegen
dartiiber bis jetzt noch keine experimentellen Ergeb-
nisse vor.

Herrn Prof. Dr. H. KRUGER danke ich fiir die Forde-
rung dieser Arbeit und fiir sein stetes Interesse. Fiir
die Programmierung der numerischen Rechnungen bin
ich Herrn Dipl.-Math. W. SAUTTER vom Rechenzentrum
der Universitdt Tiibingen zu Dank verpflichtet. Das
Bundesministerium fiir Wissenschaftliche Forschung un-
terstiitzte die Untersuchung durch eine Sachbeihilfe.

33 R. M. STERNHEIMER, Phys. Rev. 95, 736 [1954] ; 105, 158
[1957].

34 M. KrAINskA-Miszczak, Bull. Acad. Polon. Sci. 15, 595
[1967].

35 W. E. BAYLIs, Phys. Letters 26 A, 414 [1968].



