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Absorptionsspektroskopie an resonanzverbreiterten Atomlinien
zur Dichtemessung in Diisenstrahlen

W. BRUNNER

Max-Planck-Institut fiir Physik und Astrophysik, Institut fiir extraterrestische Physik,
Garching bei Miinchen

(Z. Naturforsch. 24 a, 1063—1065 [1969] ; eingegangen am 2. April 1969)

Die Absorptionsspektroskopie an resonanzverbreiterten Atomlinien wird als einfaches und ge-
naues MeBverfahren beschrieben, das vor allem fiir Untersuchungen an Zweiphasengemischen ge-
eignet ist, bei denen ein Anteil aus Metalldampf besteht. Die zum Verstidndnis notwendige Theorie
wird kurz skizziert und ein Anwendungsbeispiel beschrieben. Dabei handelt es sich um eine Zwei-
phasenexpansion ins Vakuum, die mit einer Metallverdampfung verbunden ist.

Zur Erzeugung kiinstlicher Metalldampfwolken *
in der Ionosphdre wird das jeweilige Metall aus
Zweiphasenstromungen verdampft.

Bei der genauen Untersuchung von Zweiphasen-
stromungen ist es notwendig, gasformige und fein-
disperse kondensierte Anteile, deren Stréomungs-
geschwindigkeiten bei niederen Drucken sehr un-
terschiedlich sein konnen, selektiv zu erfassen, ohne
dal} bei der Messung an einer Komponente die an-
dere gestort wird. Haufig ist der Partikelanteil mas-
senmalBig so grof}, dal — zumal wenn noch Konden-
sation bzw. Verdampfung ** in der Stréomung statt-
findet — eine Impulsmessung des Gases bzw. Damp-
fes auf Grund des Staudruckes (Pitot-Rohre) un-
moglich wird. Interferometrie- und Schlierenverfah-
ren werden ebenfalls durch den absorbierenden
Staub problematisch. Die absorptionsspektroskopi-
sche Bestimmung der Dichte von Metallddmpfen ist
ohne Storung durch Kondensatteilchen moéglich, da
sich das Spektrum des Dampfes grundsitzlich von
dem des kondensierten Materials unterscheidet. Be-
steht die Gasphase nur aus gleichartigen Metall-
atomen im Dichtebereich zwischen 10'* und 107
ecm ™3, so beherrscht die Resonanzwechselwirkung
den Mechanismus der Linienverbreiterung. In die-
sem Fall ergeben sich breite, leicht zu vermessende
Absorptionslinien, die zudem in einfachem Zusam-
menhang mit der Dampfdichte stehen. Damit kann
man bei einer Zweiphasenexpansion Aussagen uiber
die Ausbreitung der Strémung nach der Diise oder
der Stromungsquelle erhalten und z. B. entscheiden,
ob bei der Expansion eine Kondensation des Damp-
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fes oder eine Nachverdampfung fliissiger Partikel
eintritt, die wiederum das gesamte Stromungsverhal-
ten entscheidend beeinflufit - 2.

I. Der Mechanismus der wirksamen Linien-
verbreiterung

Fir typische Resonanzlinien von Metallen (z. B.
Ba, 5535 A, f=1,4) wird man im genannten Dichte-
bereich zwischen 10'* —10'7 cm™3 (bei jedem ins
Vakuum expandierenden axialsymmetrischen Diisen-
strahl findet sich ein fiir Messungen hinreichend
langes Entfernungsintervall von der Diise mit der-
artigen Dampfdichten) optisch dichte Linien erhal-
ten.

Durchstrahlt man quer zur Stromungsachse, so
gilt fiir die Intensitét einer Absorptionslinie bei der
Frequenz w:

Ia):Iw,O'e—fkdl’ (1)

1, o = Kontinuumsintensitdt des optischen Hinter-
grundes,

! = durchstrahlte Lange (das Integral iiber den

gesamten Lichtweg genommen).

Dann gilt nach obigen Voraussetzungen fiir den Ab-
sorptionskoeffizienten k: 3

2 7% e? y 1

b= M iz wmwprross @
vy = Dampfungskonstante,
my = Frequenz in der Linienmitte,

= Oszillatorenstarke,

/
N = Atomdichte des Dampfes.
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Mit gentigender Genauigkeit kann man setzen:
Y=Vs+7%c,

7s = Strahlungsdampfungskonstante,
vo = StoBddampfungskonstante.

Kennt man diese beiden Groflen, so hat man einen
einfachen Zusammenhang zwischen Dichte und Li-
nienbreite. Fir Resonanzlinien ergibt sich fiir die
Strahlungsddampfungskonstante

ys= 5 Ap,u=0,6670 X I Inn (3)

n n Jm ~mo

Dabei sind ¢,, und g, die statistischen Gewichte von
oberem und unterem Zustand.

Bei Atomdichten zwischen 10'* und 10'7 cm™3
wird die Verbreiterung von Spektrallinien erlaubter
Dipoliiberginge zum Grundzustand hauptsichlich
von der Resonanzverbreiterung beherrscht. Fiir die
Stolddmpfungskonstante wird hier der folgende
Ausdruck angegeben 4:

o= 1992'2 n(gm/gn)% (62 f/m 0)0) N=4 fN (4‘)

Bemerkenswert ist, dafl dieses Ergebnis unabhingig
von der Geschwindigkeitsverteilung der stoflenden
Teilchen ist und damit die Temperatur als schwer
zu erhaltende Kenngrofle wegfallt.

In hinreichend groflem Abstand von der Linien-
mitte wird auf jeden Fall in Formel (2) gelten

(dw)2 > [(ys+7c) /213 (5)
so dal}
k~(ze*/mc) Nf(ys+AfN)/(Aw)2 (9)

Die Aquivalentbreite IV, ist dann fiir N = const auf
der Strecke [

W{/)Z bf [(IUJ-O_ILL))/I(IJ,O] d(’)
=Vaa2emec VNif(ys+AfN). (7)

Zum Beispiel im Fall der Bariumresonanzlinie
(5535 A; f=1,4; [=1cm) hat diese Wachstums-
kurve den in Abb. 1 gezeigten Verlauf. Man ersieht
daraus direkt, dal bei kleineren Dichten W;~ VN
ist, wiahrend bei hoheren Dichten beide Grolen ein-
ander direkt proportional sind, wodurch sich eine
hohe Meflgenauigkeit erreichen laft.
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Abb. 1. Wachstumskurve der Bariumresonanzlinie.
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Abb. 3. Schwirzungs- und Intensitdtskurve im Schnitt a—a
von Abb. 2.

Wenn man aus den erhaltenen Absorptionslinien
die Dampfdichte praktisch bestimmen will, so hat
man beziiglich der Auswertung zwei Moglichkeiten:

a) man bestimmt die Aquivalentbreite,

b) man bestimmt die Halbwertsbreite.

Schneller und einfacher ist die Bestimmung der
Halbwertsbreite.

Ist die Dichte iiber dem Sehstrahl nicht konstant,
so gilt allgemein

2 !
=1, exp{— -zt [INW y5+N2() 7c] dz} :
(8)

Ist die Form des Dichteprofils bekannt, so werden
zweckmiligerweise Mitelwerte eingefiihrt:

l
(N)=@1/y {N(l) di, (9)

l
(N?) = (1)1) ({x\'?(z) dL. (10)

Abb. 2. Registrieraufnahme
einer Absorptionslinie.
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II. Experimentelle Anordnung

In einem Reaktionsgefdl befanden sich ca. 100 g
einer exothermen Mischung aus CuO +nBa (1 <n <5),
die nach einer schnellen Durchreaktion (ca. 10 ms) eine
Temperatur von 2500 °K erreichte und durch eine kon-
vergente Diise in eine Vakuumkammer von 20 m® In-
halt (anfinglich 107% Torr) ausstromte. Als Treibgas
wurde etwas N, in Form von NaNj; beigegeben. Wih-
rend der Entspannung verfiel die Fliissigkeit in kleine
Tropfchen (0,2 4 < r < 20 i), aus denen wihrend des
Fluges das Barium weiterverdampfte. Dieser Ausstrom-
vorgang war gut reproduzierbar und konnte in Diisen-
abstdnden von weniger als 1 m als quasistationdr be-
handelt werden. Die Resonanzlinie des Ba (5535 A),
die bei der Durchstrahlung des Diisenstrahls mit dem
Licht einer Xe-Lampe in Absorption entstand, wurde
zeitaufgelost registriert. Als Meflgerdte wurden verwen-
det: ein Prismenspektrograph (Zeiss-Jena, f=130
cm, Auflésungsvermogen 0,1 A bei 5535 A) und eine
kontinuierlich laufende Registrierkamera (Zeiss-
Oberkochen, Vorschubgeschwindigkeit ca. 80 cm/sec).
Eine so erhaltene Absorptionslinie zeigt Abb. 2. Die
Schwérzungs- und Intensititskurve (gegldttet) im
Schnitt a—a ist in Abb. 3 dargestellt.

Fiir die Abhingigkeit der Dampfdichte vom (halben)
Stromungswinkel ergab sich wie bei homogenen Diisen-
strahlen ® mit geniigender Genauigkeit ein cos>-Profil
mit einem maximalen Stromungswinkel ® von ca. 60°.
Damit lie} sich ohne weiteres der Zusammenhang zwi-
schen den mittleren Dichten (N) und den meBbaren
Halbwertsbreiten der Linien berechnen.

Diskussion

Die entscheidende Grofle bei dem beschriebenen
Absorptionsverfahren ist die Stofddmpfungskon-
stante y¢. Die bei ALT und GRIEM* angegebenen
Giiltigkeitskriterien sind fiir die gemessenen Absorp-
tionslinien nicht alle erfiillt. Eine Anderung in yq
sollte sich aber in der Linienform bemerkbar ma-
chen; was nicht beobachtet wurde; ebenso wurden
keine Asymmetrien festgestellt. Fiir die Richtigkeit
der angegebenen Stoflddmpfungskonstante auch fiir
Abstinde bis zu 10 A von der Linienmitte spricht
auch, daf} die Messungen iiber den gesamten Quer-
schnitt des Diisenstrahls (1,20 m) und die, bei de-
nen durch die Offnungen (7 cm) im Blendenrohr
nur kleine Ausschnitte mit nahezu homogener Dampf-
dichte erfaflit werden, gut iibereinstimmende Ergeb-
nisse lieferten. Hier war die Giiltigkeit der angege-
+ A, W. ALt u. H. R. GRiEm, Phys. Rev. 140, A 1044 [1965] ;

144, 366 [1966].
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benen Kriterien auf jeden Fall erfiillt. Messungen
zur Priifung der von ALI und GRIEM * angegebenen
Beziehung an stationdren Dampfen mit besserer Ge-
nauigkeit sind in Vorbereitung. Bei der Untersu-
chung von Diisenstrahlen allgemeiner Art werden
immer Bereiche auftreten, in denen die Atomdichten
zwischen 10! und 10'7 Teilchen/cm? liegen, da auch
bei anfanglich hoherer Konzentration diese auf Grund
der Expansion kontinuierlich abnimmt und man dann
in den temperaturunabhéingigen Bereich der Damp-
fungs- bzw. der Resonanzverbreiterung kommt.

In unserem Falle konnten mit der angegebenen
einfachen MeBanordnung in Kombination mit iib-
lichen Zweiphasenstromungsmef3verfahren schon
grundlegende neue Erkenntnisse iiber Verdamp-
fungsphianomene im freien Diisenstrahl gewonnen
werden, die das gesamte Stromungsverhalten der
Zweiphasenexpansion entscheidend beeinflufiten 2,

Zwei weitere Beispiele mogen illustrieren, daf} die
vorgeschlagene Absorptionsspektroskopie im Bereich
der Resonanzverbreiterung eine ideale Untersu-
chungsmethode darstellt. Bei Entspannung stof3kom-
primierter Festkorper ins Vakuum kann teilweise
Verdampfung auftreten, die sich absorptionsspektro-
skopisch relativ leicht zeitaufgelost untersuchen las-
sen. Dadurch kann man Messungen iiber die Hu-
goniot-Parameter des Festkorpers erhalten 7.

Eine Anwendung solcher Festkorpersto3wellen ist
die Erzeugung sehr schneller Metalldampfstrahlen
(v>10 km/sec) mit Hohlladungen (z.B. fiir kiinst-
liche Ionenjets in der Magnetosphire). Hier erwies
sich die beschriebene zeitaufgeloste Absorptionsspek-
troskopie (mit schmalbandigem Filter und Bildwand-
lerkamera) als geeignete MeBmethode, um die Effek-
tivitat solcher Metallverdampfungen zu untersuchen 8.

Auch bei Stoflwellenmessungen der Verdampfungs-
geschwindigkeit von in Argon suspendierten Metall-
rauch und zur Konzentrationsbestimmung der Metall-
atome hatsich die Absorptionsspektroskopie mit Mono-
chromator und photoelektrischer Registrierung als

ein genaues und einfaches Meflverfahren bewihrt °.
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