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Spinaustausch zwischen optisch gepumptem Cs'3? und N4

Beschreibung einer Apparatur fiir groe N'4-Signale

R. TILGNER, J. FRICKE und J. HAaAs

Physik-Department der Technischen Hochschule Miinchen

(Z. Naturforsch. 24 a, 337—339 [1969] ; eingegangen am 16. November 1968)

An apparatus for alkali-nitrogen spin exchange is described yielding N!* signals with a high
signal to noise ratio. Measurements in the range of intermediate coupling (Back-Goudsmit-range)
are reported and compared with values of first order perturbation theory.

Seit Einfithrung der Spinaustauschtechnik zur Po-
larisation von freien Elektronen durch DEHMELT!
wurde diese Methode u. a. besonders erfolgreich zur
hochfrequenzspektroskopischen Bestimmung von Hy-
perfeinstruktur und g-Faktoren mehrerer Elemente
verwendet, die nicht direkt optisch polarisierbar
sind 276, Uber N'* und N3 liegen als die genauesten
Werte jene von HoLLOWAY, LUSCHER und Novick 2,
sowie die von LAMBERT und PIPKIN? vor. Soviel
uns bekannt ist, wurde bei keinem dieser Experi-
mente das Verhalten des Stickstoffs auch bei mitt-
leren Magnetfeldern, also im Bereich der beginnen-
den Entkopplung von Kern- und Hillenmoment
(Back-Goudsmit-Bereich), gesondert betrachtet.

Wegen der sehr geringen Hyperfeinaufspaltung
des N'* ist es moglich, schon bei sehr niedrigen Ma-
gnetfeldern (<X 5 Oe) ein fiir den Ubergangsbereich
typisches Termschema zu beobachten. Abb. 1 zeigt
den storungstheoretischen Termverlauf erster Ord-
nung bis zu Feldstirken von etwa 18 Oe bei An-
nahme von LS-Kopplung. Bereits bei diesen kleinen
Feldstarken zeichnen sich fiir den Back-Goudsmit-
Bereich charakteristische Verhéltnisse ab. Da mit zu-
nehmender Entkopplung von Kern- und Hiillendreh-
impuls die fiir die | F my)-Darstellung (F = Gesamt-
drehimpuls) giiltigen Auswahlregeln unschirfer wer-
den, ist zur Untersuchung dieses Bereiches eine An-
lage, die starke N'%-Signale ermoglicht, notwendig.

Apparatur .
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Abb. 1. Verhalten des N'¥-Grundzustandes (%Sy, Kernspin
I=1) im Magnetfeld. Stérungstheoretische Werte 1. Ordnung
bei Annahme von LS-Kopplung. Der durch o gekennzeich-
nete Termschnittpunkt wurde auch experimentell bestimmt.
Whts: Termenergie durch Hyperfeinwechselwirkung; WgH,:
Termenergie durch Wechselwirkung mit dem statischen dufle-
ren Magnetfeld H,; A: Hyperfeinkonstante (10,45 MHz) ;
up: Bohrsches Magneton; g;: Landé-Faktor der Hiille.

Novick 2. In der iiblichen Anordnung zum optischen
Pumpen an Cs konnen der Druck und die Durch-
stromgeschwindigkeit des Puffergases kontinuierlich
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variiert und mit Hilfe eines U-Rohr-Olmanometers
sowie eines geeichten Dosierventils gemessen werden.
Der atomare Stickstoff wird durch eine elektroden-
lose HF-Entladung im Zuleitungsrohr, etwa 50 cm
vor der Pumpzelle, erzeugt. Bei Versuchen zur Opti-
mierung der Signale erwies sich eine Anordnung,
bei der die Gas-Zu- und -Riickleitung parallel und
unmittelbar nebeneinander in die Zelle einmiinde-
ten, als besonders vorteilhaft. Da auflerdem die Re-
kombination des atomaren Stickstoffs stark von
der Beschaffenheit der Gefallwéinde abhéngt?, wurde
die Strecke von der Entladung bis zur Zelle mit
(CHjy) ,Cl,Si ausgekleidet. Nach diesen Mafinahmen
lie} sich die Dichte der Stickstoffatome in der Pump-
zelle durch geringe Anderung des HF-Entladungs-
stroms tber einen groflen Bereich variieren. So war
es beispielsweise moglich eine so hohe N-Atomdichte
in der Pumpzelle zu erzeugen, daf} kein Cs-Signal
mehr beobachtbar war. Wegen der geringen Stick-
stoff-Rekombination konnte man dabei die Intensitat
der HF-Entladung so klein halten, dali Storungen
des Lock-in-Verstiarkersystems durch elektrische Fel-
der der Gasentladung vermieden wurden. Als Be-
dingungen fiir optimale N-Signale ergaben sich ein
Puffergasdruck von 8 Torr, ein Gasdurchflull zwi-
schen 1 und 10 cm3/sec bei einer Einstromgeschwin-
digkeit in die Pumpzelle von ungefihr 10 cm/sec.

Messungen

1. Sémtliche beobachtbaren Signale der Stickstof!-
atome, und zwar die Zeeman- (Amp= £ 1, AF=0)
sowie die Hyperfein-o-Uberginge (Amp= £1, AF
= *1) wurden im gesamten Bereich von 0 Oe bis
18 Oe mit groflem Signal-Rausch-Verhiltnis erhal-
ten (vgl. Abb. 2 und 3).

2. Zwei Testversuche fiir die auch im Ubergangs-
bereich gleichbleibende Signalqualitdt wurden durch-
gefiihrt:

a) Der Schnittpunkt der beiden Niveaus | 5/2 — 1/2)
und |3/2+1/2) (| F mp)-Nomenklatur) wurde be-
stimmt. Das entsprechende Hyperfein-o-Signal liefl
sich mit steigendem Magnetfeld bis zu einer Uber-
gangsfrequenz von etwa 57 kHz verfolgen. Durch
graphische Extrapolation auf den Niveauschnittpunkt
(level crossing) wurde das zugehorige Magnetfeld
zu (17,93 0,14) Oe ermittelt. Dieser Wert stimmt
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Abb. 2. Zeeman-Uberginge bei ungefihr 1 Oe. Dauer des Re-
sonanzdurchganges etwa 3 Minuten. Mit steigender Frequenz

entsprechen den Resonanzen folgende Uberginge innerhalb
des F=5/2-Terms:
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Abb. 3. Hyperfein-o-Uberginge bei ungefihr 100 mOe. Dauer
des Resonanzdurchganges etwa 5 Minuten. Mit steigender
Frequenz entsprechen die Resonanzen in der | F mp)-Darstel-
lung folgenden Ubergiingen :
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Die Zahl in { } gibt die Nummer an, mit der der Ubergang
in Abb. 3 und 4 bezeichnet ist.

mit demjenigen, der sich aus der Stérungsrechnung
1. Ordnung bei Annahme von LS-Kopplung ergibt,
innerhalb der Fehlergrenzen tiberein (vgl. Abb. 1).

b) Die Hyperfeinstrukturaufspaltung wurde bis
zu Feldern von rund 5 Oe gemessen. Hierbei wur-
den simtliche Hyperfein-o-Ubergiinge mit steigen-
dem Magnetfeld verfolgt und an zwei Stellen mit
storungstheoretischen Werten 1. Ordnung verglichen.
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Innerhalb der MeBgenauigkeit waren dabei keine
Abweichungen festzustellen (vgl. Abb. 4).

Prof. Dr. E. LUSCHER sind wir fiir die Anregung zu

dieser Arbeit und sein stdndiges Interesse zu groflem
Dank verpflichtet.

Abb. 4. Relative Hyperfeinaufspaltung von N4,
vo=4(5/2—3/2) /h, wobei A4(5/2—3/2) die Hyperfeinauf-
spaltung der Terme F=3/2 und 5/2 bedeutet. » ist die im
statischen Magnetfeld H, beobachtete Ubergangsfrequenz.
H, wurde durch Beobachten der Cs-Resonanz von 350 kHz/Oe
gemessen. Die Cs-Resonanz v ist als MaB fiir H, aufgetragen.
Bedeutung der arabischen Ziffern wie unter Abb. 3 angegeben.
Analog bezeichnen die romischen Ziffern mit steigender Fre-
quenz die Uberginge:
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