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Experiments on spin polarization of the heavier Nitrogen  
group elements b y  spin exchange with optically pumped  
alkali atoms: Spin polarization of 121Sb by  spin exchange 

with optically pumped  m Cs

The molecules of a Sb-vapour were dissociated by ir­
radiating them with an UV-lamp. The three outer electrons 
of the atoms were spinpolarized in a He buffer atmosphere 
by spin exchange with optically pumped Cs. For the 121Sb- 
isotope the polarization was monitored by inducing rf- 
transitions between the Zeeman sublevels of the F =  4 hyper- 
fine niveau.

Einleitung

Die Elemente der fünften Gruppe besitzen neben 
den Elektronen der abgeschlossenen inneren Schalen 
im Grundzustand drei äußere p-Elektronen, die sich 
zusammen bei Annahme von LS-Kopplung zu einem 
4Sa/2-Zustand formieren. Die bei diesen Elementen 
vorhandenen Hyperfeinaufspaltungen, die bei einer 
reinen S-Grundzustandskonfiguration nicht vorhan­
den wären, lassen Schlüsse auf das Ausmaß des 
„configuration mixing“ im Grundzustand zu. Hyper- 
feinstruktur-Messungen ausreichender Genauigkeit 
liegen dazu bis jetzt, soweit uns bekannt ist, nur für 
Stickstoff lf 2, Phosphor 3 und W ism ut4 vor. Die be­
kannten EPR-Messungen 5 reichen in ihrer Genauig­
keit nicht aus. Die Methode der Messungen an Stick­
stoff und Phosphor bestand im Optischen Pumpen 
der Grundzustände durch Spinaustausch mit optisch 
gepumpten Alkalien und Beobachtung magnetischer 
Resonanz; das magnetische Resonanzexperiment an 
Wismut führten Hull und Br ink4 an einem Atom­
strahl durch.

Es stellt sich die Frage, ob Spinaustauschexperi- 
mente wie die oben erwähnten auch an den rest­
lichen Elementen der Stickstoff-Gruppe durchführ­
bar sind. Technisch ist das Experiment an Stickstoff 
am einfachsten. Bei der Arbeit mit Phosphor ist ein 
Spinaustauschexperiment mit Alkalien bereits mit

Schwierigkeiten verbunden, die in der Neigung des 
Phosphors, chemisch mit Alkalien zu reagieren, be­
stehen. Im folgenden 9 0 II von Versuchen berichtet 
werden, Antimon durch Spinaustausch mit Cäsium 
zu polarisieren.

Experimente
Natürliches Antimon kommt in zwei stabilen Iso­

topen 121Sb und 123Sb mit den relativen Häufigkei­
ten von rund 57% bzw. 43% vor. Die jeweiligen 
Kernspins betragen 5/2 bzw. 7/2, wodurch der 
Grundzustand in die Hyperfeinniveaus F =  4 . . .  1 
bzw. 5 . . .  2 aufspaltet. Der Elektronen-g-Faktor be­
trägt 1,97 5. Die Dampfdruckkurve6 läßt bei rund 
660 K eine Dampfdichte von 10~5T orr erwarten. 
Dieser Dampf ist molekular, wobei die Bindungs­
energie zweier Antimon-Atome etwa 3,1 eV be­
trägt 1. Man kann daher hoffen, durch Aufheizen 
von Antimon in kleinen Öfen, wie sie bei ähnlichen 
Experim enten8? 9 schon verwendet wurden, und 
durch Einstrahlen von Licht durch ein Quarzfenster, 
um auch den UV-Anteil des Lampenspektrums aus­
zunützen, eine ausreichende Dichte freier Antimon- 
Atome zu erzeugen.

Bei einem Spinaustauschexperiment kann es 
schwierig sein, chemische Reaktionen zwischen den 
Stoßparitnern zu vermeiden, die den ganzen Pump­
prozeß unwirksam werden lassen. So ist es bei­
spielsweise bei einem System Europium-Cäsium nur 
unter ganz bestimmten räumlichen Temperatur­
bedingungen in der Pumpzelle möglich, Signale zu 
beobachten 9. Auch das System Phosphor-Rubidium 
bereitet nach Lambert und Pipkin3 Schwierigkei-
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Abb. 1. Zelle für Spinaustausch Cs—Sb. Um ein Bedampfen 
des Cs mit Sb weitgehend zu verhindern, ist das Cs in einem 
Seitenarm gelagert, woraus es nur durch eine kleine Öff­
nung in die Hauptzelle gelangen kann. Das durch ein Quarz­
fenster einfallende Licht dissoziiert einen gewissen Teil des 
molekularen Sb-Dampfes. Das Cs —Dl-Pumplicht tritt senk­
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ten, da der Phosphor-Dampf das metallische Rubi­
dium leicht mit einer rötlichen Schicht überzieht, wo­
durch das Rubidium „inaktiviert“  wird und die 
Rubidium-Dampfdichte in der Zelle gegen Null geht.

Um eine derartige „Inaktivierung“ der Ober­
fläche des Alkalimetalls — in unserem Falle Cä­
sium — zu vermeiden, wurde folgende Anordnung 
in der Spinaustauschzelle gewählt (Abb. 1) : Der 
Antimon-Dampf wird durch Erhitzen in einem klei­
nen Ofen erzeugt und durch Einstrahlen von Licht 
(Hg-Höchstdrucklampe Osram HBO 200/2, Spek­
trum mit erheblichem UV-Anteil) teilweise dis­
soziiert. Das Cäsium ist in einem Seitenarm depo­
niert, der nur durch ein enges Loch (Durchmesser
1 mm) mit der Zelle verbunden ist. Eine eigene 
Heizung ermöglicht die Einstellung der Cäsium- 
Dichte in Reservoir und Pumpzelle. Als Puffergase 
konnten bereits bei dem Phosphor-Experiment 3 nur 
Helium und Neon verwendet werden. Aus diesem 
Grund wurde angesichts der größeren Polarisier­
barkeit des Antimon-Atoms nur Helium als Puffer­
gas verwendet.

Im übrigen entsprach der Aufbau des Experi­
ments den herkömmlichen Anordnungen zum Opti­
schen Pumpen bzw. zur Spinpolarisation durch Spin­
austausch: Es wurde die Absorption des Cs-Dl- 
Pumplichts bei gleichzeitigem Induzieren magneti­
scher Dipolübergänge zwischen den Zeeman-Niveaus 
der Antimon-Isotope mit Lock-in-Technik beobach­
tet.

Ergebnis

Bisher war der eindeutige Nachweis einer erfo lg­
ten Spinpolarisation nur für 121Sb möglich, wobei 
die Zeeman-Resonanz des Hyperfein-Niveaus F =  4 
in einer Zelle mit 27 Torr Helium als Puffergas be­
obachtet wurde. Nach Abschalten des dissoziieren­
den Lichts verschwand das Signal. D ie Qualität des 
beobachteten Signals ist mäßig (Abb. 2) und läßt 
noch keine Aussage darüber zu, ob mit der Spin- 
austauschtechnik eine Verbesserung der bekannten 
EPR-Daten möglich sein wird.
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Abb. 2. Zeeman-Resonanz im Hyperfeinniveau F =  4 von 
121Sb bei einem //0-Feld von Vs Gauß. Abschalten des dis­
soziierenden UV-Lichts bringt die Resonanz zum Verschwin­

den.

Die Schwierigkeiten dürften zum Teil aus den 
sich auch unter den geschilderten Vorkehrungen er­
eignenden chemischen Reaktionen zwischen Cäsium 
und Antimon resultieren. Nach längerer Betriebs­
dauer überzieht sich die Zellwand im Bereich der 
Cäsium-Quelle mit einem rötlichen Niederschlag.

In welchem Ausmaß die Relaxation der polari­
sierten Antimon-Atome in der Puffergasatmosphäre 
für die schlechte Signalqualität verantwortlich ist, 
kann eventuell durch Experimente mit Variation des 
Stickstoffgruppen-Partners erhellt werden. Ein Ver­
such, Wismut unter ähnlichen Versuchsbedingungen 
zu polarisieren, brachte kein Ergebnis, woraus man 
möglicherweise auf den Einfluß der Relaxation 
schließen und für Arsen bessere Ergebnisse erwar­
ten kann.
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