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Die plotzliche Kernladungsinderung als Anregungsmechanismus optischer Uberginge

K. LucHNER, H. PARSCHE und H. MickLiTZ *

Physik-Department TU Miinchen

(Z. Naturforsch. 26 a, 423—431 [1971] ; eingegangen am 8. Dezember 1970)

Herrn Prof. H. Maier-Leibnitz zum 60. Geburtstag gewidmet

The sudden change of nuclear charge (f-decay) produces a finite probability for the excitation
of the outer electron shell. The emission spectrum of a gaseous Xe!'33-source exhibits light from the
daughter Cs*, excited by the sudden change of nuclear charge, as shown by a spectral analysis.
The probability for this excitation, p ~ 6:10~2 per [-decay, is found in coincidence with the
p-particles from the upper part of the f-spectrum; this value is lowered if also the low-energy part
of the ﬂ-spectrum is included in observation; this seems to indicate a breakdown of the sudden
approximation around 20 keV. The absolute values of p for Kr®® and Xe!3® are discussed. The
photon yield from the Kr%-decay in solid state for high Eg is not a constant, as it is in the gaseous
state, but decreases with Eg, suggesting nonradiative transitions induced by the f-recoil.

1. Einleitung

In einem Atom kénnen bei einer plotzlichen Ande-
rung seiner Kernladung (4Z) elektronische Uber-
ginge und dazu eine Reihe von Folgeprozessen
auftreten. Durch AZ entsteht fiir Atomelektronen
eine Ubergangswahrscheinlichkeit zu hoheren Anre-
gungszustdnden ' 2: So kann z. B. ein Elektron aus
der K-Schale entfernt werden, was Rontgen-Linien-
emission 3 und Auger-Kaskaden zur Folge hat. Es
konnen aber auch die inneren Schalen voll besetzt
bleiben und ein Elektron der @uflersten Schale in
einen z. B. noch gebundenen Zustand angeregt wer-
den %5 6, Charakteristisch dafiir ist, daB die Anzahl
der Hiillenelektronen nicht verandert wird, wahrend
sich die Kernladung z. B. um 4Z = +1 é&ndert, und
daB fiir die Anregung gewisse Auswahlregeln (Dreh-
impulserhaltung) gelten. Die hierbei als Folgeprozefl
zu erwartenden Spektrallinien sind somit im Term-
schema des einfach geladenen Tochterions zu suchen.

Die plétzliche Kernladungsianderung ist beim
B-Zerfall, bei nicht zu geringer f-Energie, gegeben.
Die Untersuchung seiner Folgeprozesse gerade in
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der duBleren Elektronenschale erméglicht nicht nur
die optische Beobachtung des Effekts am ungestor-
ten Atom, sondern auch das Studium seiner Ver-
anderung durch Festkorpereinflisse 78 9.  Somit
kann der Anregungsmechanismus plotzliche Kern-
ladungsidnderung (,,Shake-Anregung® oder ,4Z-
Anregung®) fiir optische Prozesse als Methode der
nuklearen Festkorperphysik betrachtet werden, wo-
bei besonders hervorzuheben ist, dafl bei Verwen-
dung der Koinzidenzmethode (f-Photon) die Beob-
achtung von optischen Einzelprozessen moglich ist.
Wie beim p-Zerfall, so wird auch durch Photo-
ionisation der K-Schale!® die auf dufBlere Schalen
wirkende effektive Kernladung plétzlich gedndert;
dieser Anregungsmechanismus ist aber wegen der
inneren Umordnungsprozesse fiir optische Beob-
achtungen nicht giinstig.

Ein storender Konkurrenzprozel beim [-Zerfall
sind die Stole des p-Teilchens (,,direct collisions®,
d.c.). Auf dem Weg durch seine eigene Atombhiille
kann das f-Teilchen — bevorzugt in inneren Scha-
len — Coulombsche Stéle mit Elektronen
machen 21112/ ynd so ebenfalls Locher und damit
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Auger-Kaskaden und Rontgenlinien hervorrufen. Die
Wahrscheinlichkeit fiir Anregung und Ionisation
durch solche direkte StoBe ist aber bis auf einen
niederenergetischen Bereich geringer als die fiir
AZ-Anregung; aullerdem gelten nicht die Auswahl-
regeln wie bei der 4Z-Anregung. Die Wirkung der
p-Teilchen und der als deren Folge auftretenden
langsamen Elektronen und Rontgenstrahlung auf die
Umgebung (Anregung und lonisation in Gas, bzw.
Festkorper) ist gesondert zu untersuchen.

Im folgenden wird die 4Z-Anregung der dulleren
Hiille beim f-Zerfall von Xe!33 und Kr® weiter stu-
diert.

2. Grundlagen
Allgemein wird die Wahrscheinlichkeit fiir den

Ubergang vom Zustand n in den Zustand n’ bei
plotzlicher Anderung der Kernladung von Z nach
Z+1 aus dem Uberlappungsintegral der Wellen-
funktionen * berechnet:

pnn'=|<lp*(z+l5n’)|W(an))!2' (1)

Die Auswahlregeln ergeben sich fiir Einelektronen-
naherung als Al=0, 4dm;=0, Am =0, weshalb in
Gl. (1) die Drehimpulszustinde schon nicht mehr
angeschrieben sind. Als ,,plotzlich® gilt die Kern-
ladungsénderung, wenn !?

AZ/Zef§>t/T, (2 a)

wobei t die Zeit ist, innerhalb der sich der Hamil-
ton-Operator @ndert, also etwa die Durchlaufzeit des
p-Teilchens durch das Atom, und 7 die fiir den
Energieiibertrag charakteristische Atomfrequenz:

h

I = B @ —Ewz+y -

Aus Gl. (2a) und (2b) erhidlt man im Wasser-
stoffmodell 14:

(2b)

4 AZ vp 1

a Z:u— c (I;TZ~2<:’{‘ 2';71 ->1. (2 C)
\ Zett ) n’ )
Zesr: effektive  (abgeschirmte) Kernladung und

AZ"~ 1; a = Feinstrukturkonstante.

* Streng genommen sind 2> neben den Elektronenwellen-
funktionen auch die von Kern, § und # einzubeziehen.
Dies darf aber fiir die Uberginge in der duBersten Schale
vernachlidssigt werden.

13 W. Paurr, Handbuch d. Physik 24, 1 (2. Ed.), Springer-
Verlag, Berlin 1933.
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Die Anregungswahrscheinlichkeit p,, wird ge-
messen, indem die Rate Nx der koinzidenten Zahl-
ereignisse (nach Abzug der zufélligen Koinzidenzen
s.w.u.) und die f-Zahlrate N; festgestellt wird:

]]VVI;— = ;S'ﬂ—?:ig;@t Pun’ (1 — po-c)

*(1=pac) (1 —pronv) - (3)
Sy ist die f-Aktivitat der Probe, 24 ist die Nach-
weiswahrscheinlichkeit fiir ein f-Teilchen, und in
Q0o sind alle Faktoren enthalten, welche die opti-
sche Nachweiswahrscheinlichkeit bestimmen (Mul-
tiplier-Empfindlichkeit, Transmission bei der spek-
tralen Zerlegung, Lichtstirke der Optik, Bruchteil
der aus dem Quellenbehalter durch die Spaltfliche
austretenden Photonen %), Die drei Klammeraus-
driicke geben die Wahrscheinlichkeit dafiir, dal das

Atom aufler p,, keine andere Stérung erfdhrt:

Die neben der Anregung p,, noch auftreten-
den anderen Storungen py~ . pac und pgony bewir-
ken hohere Ionisation oder Mehrfachanregung, wo-
durch die auf p,, folgenden optischen Uberginge in
ein anderes Termschema verlagert werden, d. h. die
optischen Zerfallskanile sind bei Einfachanregung
anders als bei Mehrfachanregung; der zur Beobach-
tung von Ny gewéhlte Kanal ist bei Mehrfach-
anregung gesperrt. Im einzelnen bedeutet 1— py
die Wahrscheinlichkeit dafiir, dall keine weitere
Ionisation oder Anregung, also keine Mehrfach-
anregung durch 4Z stattfindet. py. ist die Summe
der Wahrscheinlichkeiten dafiir, daf} ein Elektron
aus dem Atomverband entfernt wird. Sie betrdgt
bei Kr und Xe etwa 20% !. Es ist aber zu beachten,
dafl diese Beschreibung der 4Z-Mehrfachanregung
durch zwei unabhingige AZ-Einzelanregungen nur
eine Naherung ist, die ihren Einfluf} iiberbewertet °.
Po kann somit in Anbetracht der Mefigenauigkeit
tiberhaupt weggelassen werden. 1—pg. ist die
Wabhrscheinlichkeit dafiir, daf} keine Storung durch
direkte Wechselwirkung auftritt. pg. ist am stiarksten
fir die K-Schale und miifite von der f-Energie mit
1/E; abhingen. Eine solche Komponente in der Ab-
hingigkeit der K-Ionisationswahrscheinlichkeit von
E; wurde aber bei schweren Elementen bis ca.

E;=100keV nicht festgestellt 3. Ausfiihrliche Rech-

14 1.. GOLDSTEIN, J. Phys. Rad. 7, 316 [1937].
15 A. HumMEL, K. LucHNER u. H. Mickritz, Z. Phys. 236,
260 [1970].
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nungen 2 ergeben fiir Tc? und Pm!¥? das Verhaltnis
der Ionisationswahrscheinlichkeiten der K-Schale
PK.ac/PK,4z =~ 1 bei Ez ~ 20keV (S-Energie nach
der Wechselwirkung); bei etwa 10keV st
PK.ac =~1073 und steigt weiter mit sinkendem Ej,
wahrend px 47 <1073, Ein Vergleich dieser Zahlen-
werte mit pyo =~ 0,2 zeigt, dal mindestens fiir
E;>10keV die Anregung durch direkte Wechsel-
wirkung fiir die optischen Messungen vernachlassigt
werden darf. Der letzte Faktor 1 — pgony gibt die
Wahrscheinlichkeit dafiir, dafl keine Mehrfachanre-
gung als Folge einer Inneren Umwandlung (Kon-
version) eines auf das f-Teilchen folgenden y-Uber-
ganges auftritt. Die optische Lebensdauer 7, steht
dabei in Konkurrenz zur Lebensdauer 7, des kon-
vertierten Ubergangs. Die Wahrscheinlichkeit zur
Storung des optischen Kanals durch Konversion
(Konversionskoeffizient @) wird

a T,
PKonv = 'f_;d To"(')ty . (4‘)

Wir erhalten somit p,, aus den experimentellen
Daten Nx und Nz, dem Umrechnungsfaktor Q..
und dem allein noch wesentlichen Korrekturfaktor
PKonv ZU

Nk, 1 . 1
Np Qphot  1—pKonv

Pnn’ = (3)
Man kann auch eine nach der f-Emission folgende
y-Strahlung (wie z. B. beim Xe!33) als Koinzidenz-
signal verwenden, wenn man dabei auf die Ver-
schiebung der Koinzidenz wegen 7, Riicksicht nimmt.
Die konvertierten Uberginge machen sich dabei
— im Gegensatz zu oben — nicht stérend bemerk-
bar, da zu ihnen kein Koinzidenzsignal (Rontgen-
K-Strahlung abgeschirmt) vorliegt. In Gl. (5) steht
dann N, statt Vg, und pgony = 0.

Zur Messung von N nach Gl. (5) mii}ten eigent-
lich alle optischen Kanile, in die das Tochterion nach
Einfachanregung vom angeregten Zustand n’ aus
emittieren kann, gleichzeitig offen sein. Praktisch
mifit man aber die einzelnen Spektrallinien, welche
den einzelnen moglichen Ubergéngen n”— Grund-
zustand entsprechen, nacheinander. Speziell beim
f-Zerfall des Kr® bewirkt die AZ-Anregung eine
Besetzung hoherer Niveaus im Tochterion Rb*, als
dessen Folge gewisse Spektrallinien des Rb* in
Koinzidenz mit dem fS-Teilchen emittiert werden * 3.

18 A.E.S. GREEN, Phys. Rev. 107, 1646 [1957].
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Eine ausfiihrliche Analyse® brachte fiir die Anre-
gungswahrscheinlichkeit eines der 4p® Elektronen
nach 5p den Wert pyps5p =5,6-1072; er liegt um
einen Faktor 10 bis 2 hoher als theoretische Ab-
schitzungen 1% 6, Analog zum Kr ist beim f-Zerfall
des Xe'33 eine A4Z-Anregung 5p®— 5p®6p und die
nachfolgende Emission gewisser Spektrallinien des
Cs* zu erwarten, welche zunichst untersucht wird.
Das niederenergetische f-Spektrum von Xe!33 er-
moglicht dabei einen Hinweis auf das Versagen der
plétzlichen Naherung. Bei geniigend groflen $-Ener-
gien dagegen, wie z. B. beim Kr®%-Zerfall, ist die
plotzliche Naherung erfiillt; die Anregungswahr-
scheinlichkeit ist dann als energieunabhéngig zu er-
warten. Da im Festkorper jedoch die Anregungs-
wahrscheinlichkeit und die Emissionswahrscheinlich-
keit von der Umgebung und vom Riicksto beein-
flut sein kann, wird ferner ein Vergleich der Pho-
tonenausbeute nach Kr-Zerfall in Gas und Festkor-
per bei verschiedenen f-Energien durchgefiihrt.

3. Messungen

Elektronische Einzelheiten wurden bereits beschrie-
ben 7. Der f-(bzw. y-)Detektor und der Photonen-De-
tektor liefern ihre Signale an einen Zeit-Amplituden-
konverter, dessen Amplitudenspektrum auf einem
Vielkanalanalysator aufgezeichnet wird (Abb. 1, Block-

- Xe 133-Quelle
RCA || hasealt- Valvo
8575 56 DVP-03)
chromator

Sadl Plastik-Szintillator ¥ %" 7
Impulse Impulse
Zeit- ;
Diskrimi-|Start St Ein-
tskrimi=>rar Amplituden 28 Delay
nator kanal
Konverter
Vielkanal Zahler|

Abb. 1. Blockschema der Apparatur zum Nachweis der Pho-
tonen (mit spektraler Auflosung) in Koinzidenz mit f-
(bzw. y-)Strahlen.

schema). Ein auf diese Weise erhaltenes Amplituden-
spektrum, wie auch schon friither gezeigt ¢, gibt Abb. 2:
Uber einen fast konstanten, durch zufillige Koinziden-
zen (Multiplierrauschen) gegebenen Untergrund iiber-
lagern sich die echten Koinzidenzen. Man gewinnt so
Nk ; Ng wird gesondert registriert. Die spater beschrie-

17 W. ScHAMBECK, H. J. ANDRA u. K. LUCHNER, Nucl. Instr.
Meth. 78, 95 [1970].
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Abb. 2. Zahlrate als Funktion der Zeitdifferenz zwischen opti-

schem Signal und Kernsignal. Die Flache zwischen MeB-

kurve und gestrichelter Gerade gibt die Anzahl der koinzi-
denten Ereignisse NK .

benen Messungen zur Energieabhéngigkeit wurden
gemacht, indem Koinzidenzsignale aus dem [-Kanal
nur dann weiter verarbeitet wurden, wenn diese einer
bestimmten f-Energie entsprachen (Einkanaldiskrimi-
nator).

Der Zerfall des Xe!33 bietet eine interessante Mog-
lichkeit: Der Grundzustand des Tochterkerns wird
durch den f-Zerfall nicht direkt erreicht, sondern iiber
einen angeregten Zustand (E,=81keV, 7,=6nsec,
a=1,8). Man kann als Koinzidenzsignal entweder die
- oder die p-Strahlen verwenden und erhilt damit
einen wichtigen Unterschied:

p-Koinzidenz: Zum Nachweis gelangen nur solche
p-Teilchen, deren Anfangsenergie ziemlich grof3 ist.
Aufgrund der zwischen Gas und Detektor liegenden
Behilterwandstirke (ca. 40 mg/cm?) werden nur /-
Teilchen zur Messung verwendet, deren Anfangsenergie
groller als etwa 220 keV ist. Dies ist nur der hoch-
energetische Ausldufer im Xe'%3-4-Spektrum.

y-Koinzidenz: Das y-Signal zeigt einen vorhergehen-
den f3-Zerfall an, unabhingig von der f(-Energie. Hier
wird also — im Gegensatz zu vorher — auch der
niederenergetische Teil des [-Spektrums in die Beob-
achtung mit einbezogen. Dieser Unterschied ist beson-
ders stark, da das [-Spektrum (Abb.3) von Xe!33
niederenergetisch ist. Man erkennt, dafl mit f-Koinzi-

54
!
J
c
$
S
<
S
W
5
N
N
g
=
|
' - S
0 100 200 300 Epyn

— f1-Energie E [keV] —=

Abb. 3. f-Spektrum von Xe'*® ohne Konversionslinien nach
BERGSTROM 18,
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denz die AZ-Anregung schwerpunktmiafig bei grofen
f-Energien (220 < Eg < 350keV), dagegen mit y-
Koinzidenz schwerpunktméfig bei viel geringeren
fB-Energien beobachtet wird. Die damit gemessenen
AZ-Anregungswahrscheinlichkeiten kennzeichnen wir
mit p® (hohe pS-Energien, [-Koinzidenz) und mit
p®, (geringe S-Energien, y-Koinzidenz). Schon eine
vorlaufige Messung ohne Spektralanalyse zeigte
p®"/p¥) =24+0,2. Im MeBgefi war der Xe-Druck
0,08 Torr; die Anregung des Gases der Umgebung
durch die niederenergetischen Elektronen, also die
Emission von Licht im Xe-Spektrum (und Verunreini-
gung) ist bei diesem Druck noch gering3, so dal} der
GroBteil der emittierten Photonen der AZ-Anregung,
also dem Cs*-Spektrum zugeschrieben werden darf.
Der gefundene Zahlenwert weist darauf hin, daf} die
AZ-Anregung durch niederenergetische S-Teilchen
geringer ist, als durch hochenergetische. Genauere
Aussagen konen jedoch nur nach einer optischen
Spektralanalyse gemacht werden. Wegen der geringen
Photonenrate — die f-Zihlrate ist nach oben be-
grenzt — geschieht die folgende Analyse mit einem
eigens dafiir entwickelten Ringspaltmonochromator
von hohem Lichtleitwert, der schon ausfiihrlich beschrie-
ben wurde 5.

Beispiel einer Spektralanalyse. Der Aufbau des
Ringspaltmonochromators (vereinfacht mit nur einem
Spalt) ist in Abb. 4 gegeben: Die Lichtquelle (2 cm®
Xe-Gas 0,2 Torr, spez. Anfangsaktivitit 2 C/cm? stp.)
befindet sich in einem torusformigen Behilter I, des-

Abb. 4. Aufbau des Ringspaltmonochromators. I: Torusfor-

mige Gasquelle mit Ringspalt; II: Kollimator variabler

Brennweite f; III: Plattenpaar; IV: Kondensor; V: Photo-

multiplier; VI und VII: Szintillator fiir f-(bzw. y-) Nach-

weis mit Multiplier. Zwischen III und IV: Vorsatzfilter F.

M und K sind mechanische Vorrichtungen zur Verdnderung
des Plattenabstandes 5.

sen Innenwinde mit MgO bedampft sind. Das Licht
kann durch einen Ringspalt vom Radius r, (oder
mehrere konzentrische Ringspalte) austreten und be-
leuchtet iiber einen Kollimator II (Brennweite f) ein
Fabry-Perot-Plattenpaar. Dieses ist beim Platten-
abstand & durchldssig fiir die Wellenldngen

2k s 2R f
m

m ]/roz—}#j £

18 1. BERGSTROM, Ark. Phys. 5, 14, 191 [1952].

(6)

A=
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m mul} eine ganze Zahl sein, @ ist durch r, und f
gegeben. Das durchgelassene Licht wird vom Konden-
sor IV auf die Photokathode V abgebildet. Der
y-Detektor (B-Teilchen durch Al-Absorber abgeschirmt)
liegt auf der Innenseite des Torus. Zu einer vorldufi-
gen Ubersicht iiber die spektrale Intensitéitsverteilung
wird zunichst ein Fourier-Interferogramm der Licht-
quelle aufgenommen. Dies geschieht bei der Vielstrahl-
interferenz 1 genauso wie bei der Zweistrahlinterferenz
(Michelson-Interferometer), indem der Gangunterschied
hcos @ der interferierenden Wellenziige veridndert,
und die das Interferometer verlassende Intensitit I als
Funktion des Gangunterschiedes gemessen wird. Wir
halten zunichst @ konstant und variieren allein A. Die
Fouriertransformierte von I(h) gibt — bei Zwei-
Strahlinterferenz in erster Ordnung, bei Vielstrahl-
interferenz in erster und hoheren Ordnungen — die
spektrale Intensitdtsverteilung I(4) der Lichtquelle.
Abb. 5 zeigt Ausschnitte aus zwei solchen Interferogram-

e A dnrtAds

Pt Nt PN PPN Pl

Abb. 5. Kurzer Ausschnitt aus zwei iibereinander gelegten

Interferogrammen I (h) (eines davon mit iiberlagerten Stor-

impulsen, um die Unabhingigkeit beider Messungen zu zei-

gen) zum Vergleich der Reproduzierbarkeit. Die Nullinie

ist in beiden Fillen unterdriickt; sie liegt jeweils ca. 2 cm
unterhalb der Diagrammlinie.

men I (h) der Xe'¥3-Quelle: Die Ordinate ist die An-
zahl der Photonen, die Abszisse gibt den langsam ver-
anderten Gangunterschied h. Das riicktransformierte
Spektrum (1) zeigt Abb. 6. Das dabei erzielte Auf-
l6sungsvermogen ist zwar gering, da A nur wenig

1 z

S
i 5

. W

~Lichtintensitdt/A X [relat Einheiten]«

1
|t
15—
A
\

4000

— Wellenlinge A [A] —

Abb. 6. Emissionsspektrum /(4) im sichtbaren Spektralbe-
reich, gewonnen aus dem Fourier-Interferogramm I(h) ; da-
zugezeichnet sind die stidrksten Linien des Cs*, Xe und N,.
Horizontale Fehlerbalken: Auflésungsvermogen aufgrund
der Variation von h iiber ca. 65 Ordnungen. Gestrichelt:
Filterkurve zur folgenden Analyse mit hoherer Auflésung.

19 A. ROSELER, Optik 24, 606 [1966].
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variiert werden konnte, aber es reicht fiir einen Uber-
blick: In ihm konnen einige Linien des Cs™ enthalten
sein, wie sie aus dem Termschema des Cs* (Fig. 7)
hervorgehen. Dieses Termschema wurde nach Term-
werten 20 konstruiert; die beiden vertikalen Pfeile

187

172 1/2 0

174 ,
T 32 32 0
o~
£
Ky
2 172 172 1 172 3/2 1
S 154
3
<
I~
@
s 4
X 3/2 521
L 32 21

3/2 3/2 1
13
r d 4 4 AZ-Anregung
Is, 5s25p6

Abb. 7. Auszug aus Termschema des Cs*; die beiden verti-

kalen Pfeile gehen aus vom Grundzustand des Xe und fiih-

ren in die ohne Drehimpulsinderung erreichbaren néchsten

Niveaus des Cs*. Die Kennzeichnung der Niveaus bedeutet

jRumpf 5 JElektron » Jgesamt . Die Linien 4503, 4617, 4788 A

sind in der Ubersicht Fig. 6 enthalten; genauer gemessen
wird die Umgebung der Linie 4788.

kennzeichnen die 4Z-Anregung 5p®— 5p®6p. Auf-
grund der beim f-Zerfall auftretenden langsamen Elek-
tronen wird aber auch das Gas zum Leuchten angeregt,
deshalb sind in Abb. 6 auch die stirkeren Linien des
Xe und wegen der hier kaum vermeidbaren Stickstoff-
beimischung die Linien des N, enthalten. Zur weiteren
Aufl6sung beschranken wir uns nun auf die Umgebung
der Linie Cs* 4788 A, und wollen diese abgetrennt vom
Untergrund der benachbarten Linien des Xe und N,
in Koinzidenz mit ¥ nachweisen. Zunédchst wird durch
Vorschalten eines breiten Interferenzfilters der Bereich
4690 < 1 < 4860 A ausgewidhlt (Filterkurve ist in
Abb. 6 gestrichelt gezeichnet). Die Einstellung der
durchgelassenen Wellenldnge 2 [Gl. (6)] wird jetzt nicht
mehr wie oben durch Verdndern von h, sondern allein
durch Verdndern von @ gemacht: Da aber der Ring-
spaltradius r, fest ist, wird dies durch eine Verdnde-
rung der Brennweite f (Variooptik) und entsprechende
Verschiebung der Spaltebene erreicht. Zunichst stellen
wir eine mittlere Brennweite f; ein (entspricht O,)
und suchen dann & so, daf} eine bestimmte Wellenlidnge
4y (Eichlinie Cd 4799,9A) durchgelassen wird. Damit
erhalten wir

2h 2h
-~ cos O, =

_h
Iy A7 (74)

V’og‘*‘ﬂZ ’

Bei unverindertem A wird eine nahe benachbarte
zweite Eichlinie 1, (Zn 4810,5 A) in der gleichen Ord-

m= -

20 CH. MOORE, Atomic Energy Levels, Vol. III. Nat. Bur.
Stand.
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nung m durchgelassen, wenn f; nach f, verdndert wird,
und zwar so, daf}
2h
m= —— 7:52 =
by Vrd+f?

Aus Gl. (7a) und (7b) erhdlt man den Zusammen-
hang zwischen Brennweitenskala und Wellenldngen-
skala. Bei einer Einstellung wird aber nicht nur eine
Wellenldnge durchgelassen, sondern auch noch andere,
denn in Gl. (6) kann m irgend eine ganze Zahl sein.
Setzt man m=mytn (n=0,1,2,...), so erhdlt man
aus Gl. (6) alle bei einer Einstellung durchgelassenen
Wellenldangen.

(7b)

2h ]
my  Vr+f

Damit die durchgelassenen 1, nicht zu nahe benach-
bart sind, wiinscht man ein moglichst kleines m,, da-
gegen zum Erreichen eines hohen Auflosungsverma-
gens ein moglichst grofes m,. Die genaue Kenntnis
von m, hat man durch Messung von h; praktischer
dagegen ist es, das Interferometer umgekehrt zu durch-
strahlen (Fldachenquelle bei V) und fiir 2; bei f; den
Radius R, desjenigen hellen Ringes zu messen, der als
néchster neben dem Ringspalt ry auftritt. Man findet
2fi

(B =1y ®)
Aufgrund Gl. (8) ist bei einer Einstellung f die durch-
gelassene Wellenlinge nicht eindeutig. Bei den vielen,
innerhalb des Vorsatzfilters noch auftretenden Linien
muf} deshalb eine Analyse der Vieldeutigkeit voran-
gehen. Dies geschieht im Diagramm Abb. 8. Ganz unten
sind die gesuchte Linie des Cs™ und die stiarkeren von
Xe und N, aufgetragen. Die f-Skala (Abszisse) ist durch
Anschlufl an die zwei nicht gezeichneten Eichlinien ge-
wonnen. In Richtung der Ordinate ist aufgetragen der
Apparatparameter 0 =1;/my == 1;/m, (alle vorkom-

Atn=ATF At ;:0 (8)

, wobei A=

my ~=

/
§=334 /
Y I > o (SR £ A
3
0 +
] < 0
10 +3 U +]
-2 +2

0 S —

0 5 10 15 20 25

—Brennweite f [Skt]—

1N2 lXe ICs‘l Xe Xe N,

4725 4750 4775 4600 4825 4850

— Wellenlinge A [A] —

Abb. 8. Bestimmung der bei einer Brennweiteneinstellung
nachgewiesenen Wellenlangen. Ganz unten: Zu erwartende
Spektrallinien in A-Skala; der AnschluB der A-Skala an die
f-Skala ist durch zwei nicht gezeichnete Eichlinien gewonnen.
Die zu einer Spektrallinie A gehérigen Diagrammlinien
(n=0, £1, £2,...) schneiden die Abzisse bei A. Die
Schnittpunkte der Diagrammlinien mit d=const geben die
Brennweiteneinstellungen f, bei denen A nachgewiesen wird.
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menden /; weichen um weniger als 1/2% von 4, ab). Die
GroBe 6 kommt in Gl. (8) vor; sie gibt den Abstand
der aufeinanderfolgenden Durchlafstellen. Wir wollen
nun fragen, welche Wellenldngen bei einer bestimm-
ten f-Stellung durchgelassen und somit nachgewiesen
werden. Hierzu ist moglich zundachst n=0 (s. Abb. 8;
z.B. zu f=1 Skt gehort 2 =4788 A. /-Skala — f-Skala).
Aber auch andere Wellenldngen 4; kommen dafiir in
Betracht: Sie miissen von 4788 A gerade so weit ent-
fernt sein, daB der Ausdruck 0 diese Entfernung kom-
pensiert. Z.B. die Spektrallinie 4807 A liegt 19 A
entfernt. Sie wird also auch bei f=1 Skt zusammen mit
4788 A nachgewiesen, wenn 0=19 A ist (s. Pfeil,
Abb. 8). Die stark ausgezogene Diagrammlinie gehort
zur Spektrallinie 4807 (sie schneidet dort die Abszisse)
und n= —1, und sie gibt an, bei welchem [ diese
Spektrallinie bei gegebenem & nachgewiesen wird. Fiir
diese Spektrallinie sind drei Diagrammlinien einge-
zeichnet: n= —1, n=0, n= + 1. Ein weiteres Beispiel:
Bei f=1 und 6 =18 wird auch die Linie 4734 nachge-
wiesen. Sie ist 54 A von der zu f=1 und n=0 gehori-
gen Linie 4788 entfernt. Dieser Abstand wird kom-
pensiert durch nd, mit n=3: Die Diagrammlinie,
welche zu 4734 gehort (d. h. dort die Abszisse schnei-
det), mit n=3 zeigt f=1 bei 0=18. Allgemein findet
man die bei einem f nachgewiesenen 4, indem man
eine horizontale Gerade durch 0 legt. Ein Schnittpunkt
dieser Horizontalen mit einer Diagrammlinie gibt den-
jenigen f-Wert, bei dem die zur Diagrammlinie ge-
horige Wellenlinge nachgewiesen wird. Man erkennt
das Zustandekommen des Diagramms auch aus Gl. (8).

Mit diesem Diagramm kann man nun einen solchen
Wert & wihlen, dall die gesuchte Cs*-Linie eindeutig
und zeitsparend identifiziert werden kann: Alle Stor-
linien (Xe, N,) miissen mindestens in einem solchen
Abstand auf der f-Skala von der Cs*-Linie entfernt
liegen, wie es dem Auflosungsvermogen entspricht; die
Cs*-Linie sollte im gesamten f-Bereich moglichst zwei-
mal vorkommen. Man iiberzeugt sich leicht, daf} die
giinstigste Stelle bei 0 =33 liegt (gestrichelte Hori-
zontale). Die Cs*-4788-Linie wird bei etwa f=1 nach-
gewiesen, und zwar allein; die unerwiinschten Linien
(N, 4728, Xe 4829, N, 4837, Xe 4734, Xe 4807) liegen

_s .
= 5
< -
<
RS
LU —_——
& s
£y
&
Z‘Q ] + =
—_ .,
} I-Cs Ny Xe Xe Ny Xe l Cs
i N I O
0 {1 10 15 20 25

— Brennweite f [Skt] —=

Abb. 9. Gemessene Koinzidenzrate Ng/N, bei verschiedenen

f-Werten. Die bei den einzelnen f-Werten eingetragenen

Spektrallinien sind aus Fig. 8 entnommen. Horizontale Bal-

ken: Halbwertsbreite wegen Spaltbreite und Auflosungsver-
mogen des Plattenpaares.



KERNLADUNGSANDERUNG ALS ANREGUNGSMECHANISMUS OPTISCHER UBERGANGE

bei f=5 bis f=15. Im Bereich um f=18 ist keine
Linie zu erwarten und bei f=24 wieder die Cs™-Linie.
Entsprechend dieser Analyse wurden die Messungen
durchgefiihrt mit 6=33 (my=145) und — wegen der
kurzen Halbwertszeit — mit der fiir die notige Auf-
l6sung gerade noch vertrdglichen Spaltbreite (0,5 mm,
Auflsungsvermogen ca. 5 A, entspricht einer f-Varia-
tion von ca. 3,6 Skt). Die erhaltenen Melwerte sind in
Abb. 8 dargestellt; die eingetragenen Linien sind, wie
oben beschrieben, aus dem Diagramm Abb. 8 fiir
0=33 entnommen. Das Resultat entspricht der Er-
wartung: Bei f=2, wo allein die Cs*-Linie sein kann,
wurde Emission nachgewiesen. An der Stelle, wo keine
Intensitdt auftreten kann (f=18), ist auch tatsdchlich
der MeBwert Null zu verzeichnen *. Dazwischen liegen
die Xe- und N,-Linien. Der Anstieg bei f=22 ist nicht
durch Xe oder N, zu erkldren, sondern er fithrt wieder
zu Cs* bei f=24 (f=24 konnte aber nicht mehr ge-
messen werden, weil dies jenseits der Variations-
moglichkeit von f lag). Die nach Anbringung aller
Korrekturen aus Gl. (5) gefundene Emissionswahr-
scheinlichkeit der einen gemessenen Cs*-Linie betragt
0,6-10~2 Photonen pro f[-Zerfall; eine Umrechnung
dieses Werts auf die gesamte Anregungswahrscheinlich-
keit mit Hilfe der beim isoelektronischen Rb* gemesse-
nen relativen Linienintensititen® liefert p{),, =
3,6:1072+20% pro [-Zerfall.

Messungen zur Energieabhdingigkeit. Die gleiche
Cs*-Linie wie oben wurde auch in Koinzidenz mit
[-Teilchen der Energie 200 bis 350 keV gemessen
(kein y-Nachweis, diinner Szintillator). Nachdem nun
die spektrale Verteilung des Storlichtes bekannt war,
konnte die Intensitit der Cs*-Linie direkt gemessen
werden. Hieraus ergab sich nach Umrechnung wie oben
die gesamte Anregungswahrscheinlichkeit zu p{’, =
6,2:1072£20% pro f-Zerfall. Man sieht p® /p®) aus
der eingangs erwdhnten Messung ohne Spektralanalyse
hiermit bestétigt. Es bedeutet, dal die Anregungs-
wahrscheinlichkeit im bevorzugt niederenergetischen
[-Spektrum geringer ist als im bevorzugt hochenergeti-
schen. Dies ist auch zu erwarten, wenn man bedenkt,
dal psz fiir hohe Ep unabhéngig von Ej sein, bei ab-
nehmendem Ez wegen des Versagens der plotzlichen
Niherung aber stark abnehmen muB. p® /p® hat
zwar weite Fehlergrenzen und mufl deshalb noch be-
stiatigt werden, scheint aber im Bereich 0,40 bis
0,85 zu liegen. Fiir mindestens 15% der [-Zerfille
(oder mehr) an der niederenergetischen Seite des f-
Spektrums gilt also die plotzliche Naherung nicht mehr.
Betrachtet man das in Abb. 3 dargestellte [-Spek-
trum, so siecht man — unter Einbeziehung einer Un-
sicherheit in der steilen niederenegetischen Flanke —
daBl dies der Fall ist, wenn man das f-Spektrum bei
ca. 15 bis 20 keV (oder dariiber) abschneidet, wodurch

* Eine starke Linie des Xe II-Spektrums miiflite, wenn an-
geregt, an dieser Stelle auftreten. Der Mellwert Null be-
sagt also, dafl das Spektrum des Xe® praktisch nicht an-
geregt wird, also nicht in die Analyse miteinbezogen
werden brauchte. Aus diesem Grunde wurde auch N*
weggelassen; N und N," treten im diskutierten Bereich
nicht auf.
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eine Grenze fiir das Versagen der plotzlichen Nihe-
rung in der duleren Atomhiille angezeigt ist. Die
Abnahme der beobachteten Anregungswahrscheinlich-
keit p4z mit abnehmendem Ejz konnte auch durch eine
zunehmende Storung durch direkte StoBle bewirkt sein,
aber wohl nur teilweise, da pk,dc um 10 keV erst
den Wert 1072 erreicht 2. Zur vollen Deutung der Ab-
nahme mit d.c. allein miilte aber pgc noch bei 20 keV
die Groflenordnung 0,1 bis 1 haben.

Durch die nun folgende Messung wird das Versagen
der plotzlichen Néherung in der K-Schale gezeigt: Gibt
man zum radioaktiven Gas (hier Kr%) eine grofere
Menge Stickstoff (30 Torr), so besteht die Fluorenszenz
des Gasgemisches fast nur aus Stickstofflinien, welche be-
vorzugt durch langsame Elektronen angeregt wird. Diese
langsamen Elektronen entstehen hauptséachlich durch pri-
mire lonisationsakte in der K-Schale und deren Folge-
prozesse. Thr gesamtes Energiespektrum diirfte nur we-
nig von der -Energie abhdngen. Die Fluoreszenz-Inten-
sitdt kann also als Mal} fiir die Haufigkeit der langsamen
Elektronen angesehen werden (abgesehen von einem
schwachen Anteil ~1/Ez, der von den pJ-Teilchen
selbst angeregt wird). Mi3t man also die koinzidente
N,-Fluoreszenzintensitat I z. B. als Funktion von Ep,
so hat man auch eine Aussage iiber die Haufigkeit H
der den f-Zerfall begleitenden langsamen Elektronen,
insbesondere H(Eg). Abb. 10 zeigt das Ergebnis der
Messung I(Eg): Man sieht den schwachen Anteil mit

00 ' " 500

—— B-Energie [keV] —
Abb. 10. Fluoreszenz von Stickstoff (30 Torr N, ,4-10—2 Torr
K1%%) in Koinzidenz mit f-Teilchen aus dem Kr%-Zerfall, in
Abhidngigkeit von Eg. (Die gestrichelten Linien zeigen die
1/Eg-Komponente.)

¥ 1
Epmax

1/E; (gestrichelt), und unterhalb ca. 200keV ein
Absinken. Dies bedeutet, dafi die primaren Ionisations-
akte in der K-Schale unterhalb etwa 200 keV seltener
werden, wie auch die oben genannte direkte Messung 3
der K-Ionisationswahrscheinlichkeit zeigt: Die plotz-
liche Naherung fiir die K-Schale scheint bereits zu ver-
sagen. Weiterhin erkennt man, dal die Wahrscheinlich-
keit pgc viel kleiner als p4z ist, andernfalls miifite eine
Zu- statt Abnahme in I(Ej) eintreten.

AbschlieBend wird noch die Energieabhéngigkeit
der AZ-Anregung im Giiltigkeitsbereich der plotzlichen
Niherung beim Kr®-Zerfall untersucht, und zwar ver-
gleichsweise im Gas und im Festkorper. Zunéchst
wurde an einer der nach 4Z-Anregung emittierten
Rb*-Linie die Photonenausbeute in Abhingigkeit von
der f(-Energie gemessen. Es ergab sich, wie erwartet,
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im Bereich 100 < Ez < 600keV ein energieunabhingi-
ges pip,5p (keine Abb.). Da der Gasdruck nur 0,1 Torr
im Mefigefd3 der mittleren Dimension 1 cm betrug, ist
nur ein sehr schwaches Auftreten fremder Linien (Kr,
N;) mit der in Fig. 10 gezeigten Abhidngigkeit zu er-
warten ®, und so ergab sich die Anregungswahrschein-
lichkeit auch ohne spektrale Analyse ebenfalls als
energieunabhingig (Fig. 11 Kurve a). Dagegen ist die
Photonenausbeute aus Kr® in festem Kr (aufge-
dampfte Schichten) stark energieabhingig (Abb. 11,
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Abb. 11. Energieabhingigkeit der 4Z-Anregung (oder Photo-

nenausbeute) im Zerfall Kr® — Rb*, in Gas (Kurve a)

und Kr-Festkorper (Kurve b, Schichtdicke: [] < 1000 A,
Xa104).

Kurve b). Da die Anregungswahrscheinlichkeit im be-
trachteten Energiebereich energieunabhédngig ist, muf}
im Festkorper die Photonenemissionswahrscheinlichkeit
mit steigender fS-Energie abnehmen, d.h. die Wahr-
scheinlichkeit einer strahlungslosen Loschung nimmt
mit Ez zu. Dieser Festkorpereffekt ist an Schichten
sehr verschiedener Dicke gemessen (Schichtdicken ca.
10 A und ca. 1000 A) um sicher zu zeigen, daB das ge-
messene Licht nicht eine Fluoreszenz des Festkorpers
ist, denn dann miite sie bei diinnen Schichten etwa
proportional zur Schichtdicke sein. Dies ist nicht der
Fall, die Lichtemission kommt also sicher nur vom
einzelnen Atom oder dessen nédchster Umgebung; des-
halb war vorerst zur Sicherstellung des Effektes auch
keine spektrale Auflésung notig.

4. Diskussion

Absolutwert der AZ-Anregungswahrscheinlich-
keit: Die gemessenen Werte fiir Kr® py, 5 =
(5,6x1)-1072 und Xe pspep= (6,211,2)-1072
sind etwa halb so grof} wie die berechneten Ionisie-
rungswahrscheinlichkeiten ! eines 4p-Elektrons aus
Kr (psp,«=13,8-1072) bzw. eines 5p-Elektrons
aus Xe (psp,co=12,4-1072) und liegen somit in
der richtigen Groflenordnung. Der beste berechnete
Wert der Anregungswahrscheinlichkeit des Kr scheint
Pip.sp=2,3-1072 zu sein®. Dieser wurde erhalten
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aus einer analytischen, an Hartree-Funktionen des
Grundzustandes angepafiten Wellenfunktion 16; fiir
den angeregten Zustand wurde eine dazu angepallte
Funktion® verwendet. Eine bessere Ubereinstim-
mung zischen Experiment und Rechnung ist unter
Verwendung der zur Berechnung der Ionisierungs-
wahrscheinlichkeiten ! bereits verwendeten self-Con-
sistent-Field-Funktionen zu erwarten. Bei Anwen-
dung der Einelektronennidherung mit wasserstoff-
dhnlichen Funktionen 2! ist zwar die noch innerhalb
der experimentellen Fehlergrenzen liegende leichte Zu-
nahme der Anregungswahrscheinlichkeit beim Uber-
gang von Kr nach Xe zu erkliren (pxe/px:=1.2),
die gemessenen Absolutwerte sind jedoch nur mit
sehr hohen Werten von Z.; (20,5=% 1,5 fiir Kr und
25,5+2,4 fiir Xe) zu erhalten. Dies liegt wohl
hauptsdchlich an der schlechten Naherung, es ist
aber auch zu beachten, daf} zumindest bei geringer
[-Energie die plotzliche Kernladungsidnderung auf
die Leuchtelektronen bevorzugt nur auf deren in-
neren Bahnanteilen stattfindet, und so ein veridnder-
tes Zoyp wirksam wird. Es miifite deshalb fiir geringe
p-Energien mit zeitabhéngiger Storungstheorie un-
tersucht werden, wie Gl. (1) modifiziert wird, so-
bald fiir kernferne Bahnelemente die Kernladungs-
anderung nicht mehr plotzlich ist. Zgy der gleichen
Grofle wie oben (19 fiir Kr; 26 fiir Xe) erhilt man
auch aus den Feinstrukturaufspaltungen von Kr*
und Xe* sowie aus dem Abstand der Réntgen-
Niveaus NIINIII bzw. OIIOIII .

Versagen der plotzlichen Niherung: Der aus
p® /p® gewonnene Hinweis iiber das Versagen der
plotzlichen Naherung fiir Energien unterhalb ca.
20keV (oder etwas grofer) kann mit Gl. (2c) ver-
glichen werden. Verwendet man Z.=26, 4Z=1,
n=5, n'=6, so wird der linksstehende Ausdruck
nur 2,4 fir E4=15keV, und 3,3 fir E;=30keV.
Die Bedingung 2 c ist also deutlich nicht erfiillt und
das Versagen der plotzlichen Naherung verstandlich.
Zunachst iiberrascht es, dal dies fiir die dulerste
Schale schon um 20keV eintritt; es ist jedoch zu
beachten, da} in der Voraussetzung Gl. (2a) auf
der linken Seite nicht 1, sondern AZ/Z.; steht.
Gl. (2c¢) ist aus Gl. (2a) gewonnen unter Verwen-
dung Bohr’scher Bahnen. Eine Beriicksichtigung des
sehr langsam nach auflen abfallenden Radialanteils
der Wellenfunktionen wiirde Gleichung (2c) weiter
verschirfen, also das Versagen der plotzlichen
Naherung noch leichter verstandlich machen.

21 H. M. ScuwaRrTZ, J. Chem. Physics 11, 1, 45 [1953].
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Energieabhingigkeit im Festkérper: Die Riick-
stolenergie des Tochterions Rb* betragt 7eV fiir
f-Energien nahe der Maximalenergie und 2,8 eV
am unteren Ende des f-Spektrums; beim etwa hiu-
figsten Wert E;~200 keV liegt die Riickstoenergie
zwischen 5,9 eV (f und ¥ parallel) und nahezu Null
(antiparallel). Die Verlagerungsenergie des Tochter-
ions betragt etwa 2 eV in (100)-Richtung und 10 eV
in (111)-Richtung ?. Eine spektrale Analyse$ 9 des auf
die AZ-Anregung im Festkorper emittierten Lichtes
zeigte, dal ein Teil der Rb*-Ionen von einem Zwi-
schengitterplatz aus emittiert (Blauverschiebung),
wihrend ein anderer Teil von einem reguldren
Gitterplatz aus emittiert (gegeniiber Gas praktisch
unverschobenes Spektrum). Da aber vor dem Zer-
fall fast jedes Kr-Atom auf einem reguldren Gitter-
platz sitzt, bedeutet der spektrale Befund eine Ver-
lagerung eines Teils der Tochterionen durch Riick-
stof. Die gesamte Anregungswahrscheinlichkeit im
Festkorper gemittelt tiber alle E; war geringer als
der theoretisch zu erwartende Wert. Dies legte die
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Vermutung strahlungsloser Ubergiinge im Festkor-
per nahe. Die hier mitgeteilte E;-Abhingigkeit der
Photonenausbeute bedeutet eine Zunahme dieser
strahlungslosen Ubergiinge mit zunehmender Riick-
stoflenergie.

Weitere Messungen, mit Diskriminierung der
pB-Energie, insbesondere bei kleinem FE; scheinen
zum weiteren Studium der plétzlichen Naherung
notig zu sein. Die Messungen der Photonenausbeute
am f-Zerfall im Festkorper konnten weitere Ergeb-
nisse bringen; dies wird aber eine gleichzeitige
Auflésung des optischen Spektrums, der S-Energie
und S-Richtung im Einkristall erforderlich machen.
Von der Methode her ist die Beobachtbarkeit sol-
cher Einzelprozesse wegen des Koinzidenzverfahrens
moglich, es werden aber noch Intensitéitsprobleme zu
iiberwinden sein.

Herrn Professor H. MAIER-LEIBNITZ mochten wir
sehr herzlich fiir die Anregung auf diesem Gebiet zu
arbeiten und fiir seine Forderung danken.



