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Methoden zur Bestimmung von Wirkungsquerschnitten fiir Spinaustausch
und Depolarisation indirekt optisch gepumpter Atome

A. ASSFALG, J. FRICKE, J. HAAS und E. LUsCHER

Physik-Department der Technischen Universitat Miinchen

(Z. Naturforsch. 26 a, 1571—1577 [1971] ; eingegangen am 2. Juni 1971)

Two methods are described to derive cross sections for spin exchange and spin depolarization
of an indirectly pumped alkali vapor with zero nuclear spin. Either pulsed or sinusoidally modu-
lated radiofrequency can be used to destroy the polarization of the indirectly pumped (secondary)
system, while the intensity of the transmitted pumping light is observed. Cross sections follow from
the indirectly produced depolarization of the primary system i. e. from the change in pumping light
transmission or from the phase angle between the rf modulation and the intensity oscillations of the
transmitted light. The quality of the two methods is tested by deriving cross sections for spin
exchange between Cs and Rb and for depolarization of Rb in Argon buffer gas.

I. Einleitung

Zur Bestimmung der Wirkungsquerschnitte der
verschiedenen Relaxationsprozesse beim optischen
Pumpen (Spinaustausch zwischen zwei Alkaliatomen,
Depolarisation durch Stofe mit der Wand des Ab-
sorptionsgefafles und durch StoBprozesse zwischen
einem Alkaliatom und einem Puffergasatom) muf}
der zeitliche Verlauf der Depolarisation, d. h. die
Relaxationskurve, gemessen werden. Dazu wurden die
von FRANZEN! und BoucHIAT und GROSSETETE 2
angegebenen Verfahren verwendet.

Nach Franzen wird der Dampf bis zur Séttigung
optisch gepumpt; dann schaltet man das Pumplicht
kurzzeitig ab und ldBt den Dampf im Dunkeln re-
laxieren. Die Intensitdt des transmittierten Pump-
lichts zum Zeitpunkt des Wiedereinschaltens ist ein
Mal fiir den momentanen Polarisationsgrad des Sy-
stems. Wird nun die ,,Dunkelzeit® variiert, so kann
man die Relaxationskurve punktweise aufnehmen.
Bouchiat und Grossetéte verfolgen die Depolarisation
des Dampfes wihrend der Dunkelzeit direkt mit
Hilfe eines Detektionslichts, das so intensitatsschwach
ist, daBl es den Relaxationsverlauf nicht verandert.
Im Prinzip geniigt dann ein einmaliges Abschalten
des Pumplichtes, um die Relaxationskurve vollstdn-
dig aufzuzeichnen. Will man den Wirkungsquer-
schnitt fiir Depolarisation eines orientierten Atoms
beim Stol mit einem diamagnetischen Puffergasatom
oder der Wand des Gefafles bestimmen, so mul} bei
beiden Verfahren der Dampf , direkt*, d. h. durch

Einstrahlung von zirkularpolarisiertem Resonanz-
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licht, optisch gepumpt werden. Dies bereitet im Fall
der Alkaliatome keine Schwierigkeiten, da hierfiir
leistungsfahige Lichtquellen zur Verfiigung stehen.
Zum Nachweis der Polarisation des Dampfes durch
Beobachtung des transmittierten Lichtes ist es not-
wendig, daB} das eingestrahlte Resonanzlicht nicht
alle Feinstrukturkomponenten im natiirlichen Inten-
sitdtsverhdltnis enthélt. Diese Bedingung 1dft sich
bei den Alkalimetallen Cs und Rb bei Verwendung
von Interferenzlinienfiltern leicht erfiillen. Oft 1aBt
sich jedoch ohne Verwendung eines Monochromators
oder sehr schmalbandiger Filter das natiirliche In-
tensitdtsverhaltnis der Komponenten nicht geniigend
stark dndern. Vielfach sind auch die verfiigharen
Pumplichtquellen so intensititsschwach, dafl es da-
mit nicht gelingt, den Dampf merklich zu pumpen.
In diesem Fall versucht man den Dampf ,,indirekt*,
d. h. durch Spinaustausch mit einem zweiten Metall-
dampf (meist einem Alkalimetall), zu polarisieren,
dessen Polarisation seinerseits direkt mit Resonanz-
licht erzeugt und detektiert wird.

In der vorliegenden Arbeit werden zwei Methoden
angegeben, um die Relaxationsrate eines indirekt
gepumpten Dampfes infolge von Stoen mit Puffer-
gasatomen und der Wand sowie den Spinaustausch-
wirkungsquerschnitt zu bestimmen.

II. Ratengleichungen

Die Meflverfahren basieren auf einem Modell fiir
Alkaliatome (S=£%), bei dem die Kernspins beider
Atomsorten A und B Null sind, d. h. es wird an-

1 W. FrRANZEN, Phys. Rev. 115, 850 [1959].
2 M. A. BoucHIAT u. F. GROSSETETE, J. Physique 27, 353
[1966].
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genommen, daB} die Optischen-Pump-Signale nur
von der Polarisation der Elektronenhiille der Atome
abhéngen.

GiBBs ® hat den Spinaustausch zwischen zwei realen
Alkaliatomen (S=%, I>0) untersucht und die Er-
gebnisse mit denen verglichen, die man erhalt, wenn
man den Kernspin vernachlassigt [ (I =0)-Modell].
Sie stimmen nur dann iiberein, wenn der Grundzu-
stand bevorzugt nach dem von FRANZ * angegebenen
electron-randomization-Modell relaxiert.

Die Atomsorte A wird durch rechtszirkular polari-
siertes D;-A-Licht optisch gepumpt. Durch Spinaus-
tausch werden dann auch die B-Atome polarisiert.
Der absorbierende A-Dampf soll optisch diinn sein;
dann ist die Intensitdt /, des Pumplichts innerhalb
der gesamten Absorptionszelle konstant. Die Zelle
enthalte aulerdem einige Torr eines diamagnetischen
Puffergases und befinde sich in einem schwachen
Magnetfeld H,, das parallel zur Einstrahlungsrich-
tung des Pumplichtes verlaufe. Senkrecht zu H,
werde ein magnetisches Wechselfeld H;(w) einge-
strahlt, das mit der Zeeman-Resonanzfrequenz w der
B-Atome schwingt.

Die Differentialgleichungen fiir die zeitlichen An-
derungen der Polarisation a(¢) bzw. b(¢) des A-
bzw. B-Ensembles ergeben sich dann folgender-
maflen:

Es sei a, bzw. b, die Zahl der A- bzw. B-Atome
pro cm® mit mg = + %; entsprechend seien a_ und b _
definiert. Ny bzw. Vg sei die Gesamtzahl der A- bzw.
B-Atome pro cm® (Ny=a, +a_, Ng=b,+b_).
Fiir die durch

B b,—b_
= und b= Vo

definierten Polarisationen erhdlt man die beiden ge-
koppelten Differentialgleichungen (vgl. %)

ia=kly(1—a) —2rya—v, Q Ng(a—0), (1)
b= —2rgb+v,QNa(a—b) —2Rb. (2)

Dabei ist k eine Konstante, welche die Absorptions-
wahrscheinlichkeit fiir das Pumplicht enthalt und
den Grad des Mixing im angeregten Zustand von A
beschreibt (vgl. ¢). rj und rg sind die Relaxations-
raten der A- bzw. B-Atome infolge von St6Ben mit
Puffergasatomen und der Wand der Absorptions-
zelle. Stofle zwischen gleichartigen Atomen brauchen

3 H. Gisss, Phys. Rev. 139, A 1374 [1965].
4 F. A. Franz, Phys. Rev. 141, 105 [1966].
5 S. M. JARRETT, Phys. Rev. 133, A 111 [1964].
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nicht beriicksichtigt zu werden, da sie in der (/ =0)-
Niherung keine Anderung der resultierenden Polari-
sation eines Ensembles bewirken. Q ist der iiber alle
Relativgeschwindigkeiten gemittelte Wirkungsquer-
schnitt fiir Spinaustausch bei A —B-Stoflen und v,
eine gemittelte Relativgeschwindigkeit zwischen A-
und B-Atomen. R ist die Relaxationsrate der B-
Atome infolge Einstrahlung der Resonanzfrequenz.
R ist proportional zu H,? f(w — w,), wobei f(w — w,)
eine ,,Formfunktion® ist, die von der Differenz der
eingestrahlten Frequenz w und der exakten Reso-
nanzfrequenz w, abhingt. Die Gestalt dieses Aus-
drucks ist jedoch fiir alle Betrachtungen unwichtig.
Pumplicht _@s;zinuustuusch @
B

A
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Abb. 1. (a) Blockbild des Pumpvorgangs, (b) Blockbild des
Detektionsvorgangs.

Abbildung 1 zeigt zur Veranschaulichung der Ver-
héltnisse Blockbilder des Pump- und Detektionsvor-
ganges.

III. Die Pulsmethode

Bei diesem Mefverfahren wird der B-Dampf durch
rechteckformige Resonanzfrequenzpulse (typische
Dauer: 0,5 sec) depolarisiert. Abbildung 2 zeigt
den zeitlichen Verlauf von R(t) und den Polarisa-
tionen b(t) und a(t). Vor dem Einschalten der Re-
sonanzfrequenz liegen die Polarisationen a, und b,
vor. Nach dem Einschalten fallen 5(¢) und a(z) ab.
a(t) kann durch Beobachtung des transmittierten
Pumplichts direkt verfolgt werden (Abb. 2).

Im folgenden interessiert nur das Zeitintervall
7, X t<7,,in dem R(t) =r=const ist. 7; wird als
Zeitnullpunkt angenommen (7; =0).

Aus den Gln. (1) und (2) ergibt sich als Losung:

a(t) =k e Gt 4 ke Ot Lay,. (3)
Dabei ist -
) J
O1,9= ﬁ:zt + (‘i}) Q2 6,>0, (4)

6 J. FrICKE, J. Haas, E. LUscHER u. F. A. FrRaNzZ, Phys. Rev.
163, 45 [1967].
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Apin = @ 6/2,2
mit

a=kl,,
ﬂ=k10+2r‘,\+v,QNB,
J’=UrQNA’
0=2rg+v,QNy+2r,
e=v,QNg, (5)

Qo2=ﬂ5—}’8,
n=p+0.

ky und k, hingen von den Anfangsbedingungen des
Systems ab und konnen im Vorzeichen wechseln;
dieses Problem wird im Anhang betrachtet. Bei den
Testmessungen an dem Cs—Rb — Ar-System waren
ky und &, immer positiv.
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Abb. 2. Zeitlicher Verlauf von R(t) und der Polarisationen
b (t) und a(t) bei der Pulsmethode.

Die Kurve a(¢) [Gl. (3)] kann bis auf einen Ver-
starkungsfaktor V direkt mittels Photomultiplier und
Oszillograph oder Vielkanal-Analysator aufgenom-
men werden. Die Information iiber die interessie-
renden GroBlen steckt in den beiden Zeitkonstanten
O, und O, , den Konstanten k, und k, und in apy;, .
Nun ist es nicht einfach, Absolutwerte einer Polari-
sation zu bestimmen; ay;, entfillt also als Informa-
tionsquelle. %£; und %, sind ebenfalls unbrauchbar,
da die Anfangsbedingungen des Systems sehr schwer
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zu erfassen sind. Alle Daten miissen daher den bei-
den Zeitkonstanten entnommen werden.

Ist die Pulslinge so grofl, daB das System die
Gleichgewichtspolarisation ap;, annimmt, so kann
man diesen Wert als neue Null-Linie wahlen und
dann die GroBlen @, und O, zeichnerisch bestim-
men.

Wie die Definitionen (4) und (5) zeigen, ergibt
sich durch Addition von @, und 0, die Grofle

n=F+38=0,+06, (6)
und durch Multiplikation
Q2=B6—-ye=06,0,. (7)

Verdndert man die Hohe des Rechteckpulses, dann
geht r iiber in einen anderen Wert r* =r+ 4r und
0—0*=6+24r. Mit diesem verdnderten Puls
wird nun eine neue a(t)-Kurve aufgenommen und
aus ihr die Groflen

=B +0"=n+24r (8)

9)

und

Q=0 —ye=022+284r
bestimmt.
Aus diesen beiden Gleichungen folgt
B= (20"~ [(n* —n) =kly+2rs+v: QN
(10)
und damit
S=n—f=n-(2"-2"/(q"—n). (11)
Unter Verwendung dieser beiden Ergebnisse ergibt
sich dann aus Gl. (7) :
ye= Qo+:_goz( _ -Qo+i_'903
n-n ="

)—Q02=v,2Q2NANB
(12)
und daraus Q= V}'—s/v, VNiNg.

Variiert man die Amplitude des Resonanz-Recht-
eckpulses — und damit r —, so ergibt sich J als
Funktion der Rf-Amplitude. Eine Extrapolation die-
ser Kurve nach r— 0 gibt 2rg5+ v, Q Ny, woraus
mit (12) die Relaxationsrate rg folgt. Den Messun-
gen kann man aulerdem auch die Abhangigkeit der
Relaxationsrate r von der Rf-Amplitude entnehmen
[aus Ar=3%(6*—0) und dem Wert von d,_g=2rp
+v; QNa]. Um den Wirkungsquerschnitt fiir Spin-
austausch Q zu bestimmen, ist also im Prinzip nur
die Kurve a(t) fiir zwei verschiedene Pulshohen auf-
zunehmen. Dies kann, z. B. mit Hilfe eines Signal-
analysators, in wenigen Minuten geschehen. Wahrend
dieser kurzen Zeit konnen die Bedingungen (Inten-
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sitdit der Pumplichtquelle, Dampfdriicke,...) sehr
gut konstant gehalten werden. Zur Bestimmung von
rg sind Messungen bei verschiedenen Pulshohen er-
forderlich (Extrapolation).

Fiir kleine Rf-Amplituden 1at sich diese Methode
nicht mehr anwenden, da das Signal-Rausch-Verhilt-
nis zu klein wird. Mit der im néchsten Abschnitt ge-
schilderten ,,Phasenmethode® lassen sich jedoch auch
Messungen fiir kleine Rf-Amplituden durchfiihren.

IV. Die Phasenmethode

Bei diesem Verfahren wird die Resonanzfrequenz
und damit die Relaxationsrate R des B-Grundzustan-
des sinusformig mit der Frequenz 2 moduliert.

Amplitude der

Modulation Y
! ! i 1 ‘Q
1 | 1 |
1 1 1 |
1 |
0 1 ! I 1
! I |
1 I I
1 ]
1

Rf-Amplitude
1

0

Abb. 3. Zeitlicher Verlauf der Rf-Amplitude, der Relaxations-
rate R(t) und der Polarisation b (t) und a(¢) bei der Phasen-
methode.

Abbildung 3 zeigt die Rf-Amplitude, die Relaxa-
tionsrate R und die Polarisationen b und a als Funk-
tion der Zeit ¢. In komplexer Darstellung wird der
Term 2 R aus Gl. (2) jetzt ersetzt durch

2R=r(1+ p e,

r ist gegeben durch die Amplitude der unmodulier-
ten Rf, w ist der Modulationsgrad (0 < < 1),
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Q2 die Modulationsfrequenz. Um moglichst groBe
Signale zu erhalten, wird man u=1 wahlen (vgl.
Abb. 3); fir die MeBBmethode selbst ist es jedoch
vollig unerheblich, wie groll der Modulationsgrad
ist.

Die Differentialgleichungen (1) und (2) gehen
unter Verwendung der Abkiirzung (5) iiber in

(13)
(14)

a+fa+yb,
b= — 8 frea—ure®b

a=

mit

= 2rg+v,QNy+r.

Zur Losung dieses Dgl.-Systems werden fiir a(¢) und
b(t) Fourier-Reihen angesetzt:

a(t) =Ag+ A, @) L 4, C%+ed L = (15)
b(t) =Bo+Bl'ei(Qt+WI) +Bg'ei(2‘(2t+"") F+ e (16)

Die Winkel ¢;, ¢5,... und v, ¥s,... geben die
Phasenverschiebungen der Polarisationen gegeniiber
der Phase der Modulation an (vgl. Abb. 3). Durch
Beobachtung des transmittierten Pumplichts sind
@15 Pss... und Relativwerte fiir 4,, 4;, 4,,...
mef3bar.

Mit diesen Ansétzen erhalt man aus den Gln. (13)
und (14) die Beziehungen

otg ¢y = (22— Q') [ Q (17)
Ay[cos @y = ury Byl (22— 2y%). (18)

Dabei wurde 7" =+ 0" und 2,2=f 6" — y ¢ geselzt.
@, nimmt Werte zwischen 0 und — 2 7 an.

Fir Q=0, ist ctgp;=0, d.h. ¢, = —90°.
Miit man daher fir einige Modulationsfrequenzen
— bei fester Rf-Amplitude — die Phasenverschie-
bung @, , so kann aus dem ( —90°)-Durchgang von
@, die GroBe 2,2 bestimmt werden. Bei bekannten
0,2 1dBt sich dann mit einem (£, ¢,)-Paar aus
Gl. (17) %'=p+0" berechnen. Die Situation ist
nun dieselbe wie beim Pulsverfahren. Man veréndert
r— r*=r+4r und erhilt die Groflen

Q*2=f0"—ye

Nt =p+0".
Aus diesen 4 Groflen lassen sich dann mit den Gln.
(10), (11) und (12) wieder f, 6 und y ¢ bestim-
men.

Die Messung der (—90°)-Durchginge ist un-
notig, wenn man neben ¢, auch Relativwerte (!)

von A; miBt. Der Modulationsfrequenz 2, seien 4y,
und @y, , der Frequenz 2, seien 4, und ¢y, zuge-

und

und
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ordnet. Gleichung (18) zeigt dann:
Apfeos gy _ Q=002
Aysfcos @y B Q2-0y "

Hieraus wird ©Q,2 berechnet; Gl. (17) liefert dann
das zugehorige 7.

(19)

V. Experimente

Mit den beschriecbenen Methoden wurden Testmes-
sungen an einem Cs—Rb—Ar-System durchgefiihrt.
Der Cs-Dampf wurde direkt mit Cs—D; —o*-Licht ge-
pumpt, die Rb-Atome wurden durch Spinaustausch po-
larisiert (d.h. Cs=A-Atom, Rb=B-Atom). Bei allen
Messungen wurde natiirliches Rb verwendet; dieses be-
steht zu 72,15% aus Rb® (I=%, |gr|=3% im Grund-
zustand) und zu 27,85% aus Rb87 (I= %, |gr|=% im
Grundzustand). Der Versuchsaufbau entsprach einer
iiblichen Apparatur fiir optisches Pumpen (vgl. z.B. 7).
Der Argondruck betrug etwa 8,4 Torr; die Zelle wurde
auf einer Temperatur von 40 °C gehalten.

a) Pulsmethode

Die Messungen wurden mit der in Abb. 4 schematisch
dargestellten Anordnung durchgefiihrt. Die Rf-Pulse

H
. .
Dy, 0°
(g
RCAT7102 Pumplicht-
= quelle
Signal- A
Analysator NF- Rf-
Generator Generator
| Trigger i Modulation| 1 Frequenz-
A e zahler

X-Y-
Abb. 4. Schematischer Aufbau der Apparatur bei der Puls-
methode.

61,02 [sec 3!

+ Werte fiir Rb85
--— o Werte fiir Rb87

) i ------------ f—20

40+
30+ [
______ J——=0
i
joLis ) ) Rf-:Amplitude
0 03 O 02 03 Volt

Abb. 5. Die Zeitkonstanten @, und @, als Funktionen der
Rf-Amplitude fiir Cs-Rb8 und Cs-Rb®7.
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haben eine Pulsdauer von 0,5 sec und eine Wiederhol-
frequenz von 1 Hz. Die moduliernde Rechteckspannung
wird auch zum Triggern des Signalanalysators verwen-
det. Gleichspannungsanteile des Multipliersignals wer-
den mit einer variablen Spannungsquelle wegkompen-
siert. Fiir jede Rf-Amplitude wurden 64 Durchldufe
aufgenommen, und die vom Signalanalysator gemittel-
ten Kurven dann mit dem X-Y-Schreiber gezeichnet.
Aus der Asymptote fiir £ =~ 0,5 sec wurde die ,,Null-
Linie“ (@min=0) bestimmt.

Abbildung 5 zeigt den Verlauf von ©; und O, als
Funktion der Pulshohe fiir Rb® und Rb®.

b) Phasenmethode

Die verwendete Schaltung ist in Abb. 6 dargestellt.
Zur Modulation der Resonanzfrequenz wird der interne
Sinusgenerator des Lock-in-Verstarkers (Typ PAR Mo-
dell HR-8) verwendet. Wenn der Rf-Generator gleich-
stromgekoppelt ist, entsteht keine Phasendifferenz zwi-
schen der modulierten Rf, d. h. der Rf-induzierten Re-
laxationsrate R(t), und dem Modulationssignal. Das
Modulationssignal kann daher als Referenzsignal ver-
wendet werden, von welchem aus der gesuchte Phasen-
winkel ¢, gerechnet wird.

S o e et - e

RCAT7102

Lock-in- Frgquenp
Verstarker zahler
[Mode: Signal
J L~a [ ]
g < -
~~ Modulation
Ly
§ 1<l
B ; A ~ Referenz
Signal -
Analysator X-y-
Schreiber

S

Abb. 6. Schematischer Aufbau der Apparatur zur Messung
nach der Phasenmethode.

Der Lock-in-Verstirker wird nur als Schmalband-
verstirker — also nicht phasenempfindlich — betrie-
ben. Bei dieser Einstellung erscheint an seinem Aus-
gang ein Sinussignal der Frequenz Q (2=Modula-
tionsfrequenz), dessen Amplitude proportional ist zur
Amplitude der ©-Fourier-Komponente des Multiplier-
signals. Der Signalanalysator wird mit einer Rechteck-
spannung (synchron zur modulierenden Spannung, die
dem Calibration-output des Lock-in-Verstdrkers entnom-
men wird), getriggert.

@, wird durch Abmessen der Verschiebung der Null-
durchginge bestimmt. Bei der Auswertung muf8 noch
beriicksichtigt werden, da8 der Lock-in-Verstiarker selbst
eine Phasenverschiebung erzeugt, die in einem Vor-
versuch ermittelt wird.

Die Messungen wurden nur an dem hiufigeren Rb®
durchgefiihrt. Abbildung 7 zeigt die Phasenverschie-

7 W. W. HoLLowAy, E. LuscHER u. R. Novick, Phys. Rev.
126, 2109 [1962].
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bung ¢;, Abb. 8 die Fourier-Amplitude A; als Funk-
tion der Modulationsfrequenz.
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Abb. 7. @, als Funktion der Modulationsfrequenz fiir Cs-Rb83.
Parameter ist die Rf-Amplitude.
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Abb. 8. Relativwerte von A; als Funktion der Modulations-
frequenz. Parameter ist die Rf-Amplitude.

VI. Ergebnisse und Diskussion

Mit der Pulsmethode ergaben sich fiir die Wir-
kungsquerschnitte fiir Spinaustausch die Werte

Q(Cs, Rb®) = (1,45+0,30) -10714 cm?
und

Q(Cs,Rb%) = (1,6 £0,3) - 10" 4 cm?.

Die Relaxationsrate rg;, wurde abgeschétzt zu
rry~16 sec™ 1,
woraus sich wegen 1/T; = 2 ry), eine Depolarisations-
zeit von etwa 31 msec ergibt. Die Relaxationsrate
setzt sich zusammen aus einem Beitrag der Rb — Ar-
Stofle rrp, Ar und einem Anteil rgy,, w aus Rb — Wand-
Stoflen:
TRb =TRb, Ar +TRb, W «

8 R. A. BERNHEIM, J. Chem. Phys. 36, 135 [1962].
9 M. ArpITI u. T. R. CARVER, Phys. Rev. 136, A 643 [1964].
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Bei einer runden Zelle vom Radius o gilt nach
BERNHEIM ® naherungsweise:
7 760
er,w=52" 0,
Dabei ist D, die Diffusionskonstante bei einem Puf-
fergasdruck von 760 Torr und p der tatsachliche
Puffergasdruck in Torr.
Die Diffusionskonstante D, hat nach ? ungefihr
den Wert Dy=0,2 cm?/sec; damit 1aBt sich rgp, w
und rgy, Ar berechnen (0 =3,9 cm). Aus

TRb, Ar = Vr1 @ (Rb, Ar) Ny,
ergibt sich dann:
Q(Rb, Ar) =~ 2-107%2 cm?.
Die Phasenmethode liefert
Q(Cs, RbS5) = (1,3+0,3) -10~14 cm2.

Bei zusitzlicher Verwendung von A;-Werten erhalt
man als Wirkungsquerschnitt fiir Spinaustausch den
Wert

Q(Cs, Rb%) = (1,1£0,2) -10~14 cm?.

Fiir den Depolarisationsquerschnitt erhélt man
Q(Rb,Ar) =~ 6-107%2 cm?.

Als Wirkungsquerschnitt fiir Spinaustausch zwischen
Cs- und Rb-Atomen haben BoucHIAT und GROSSE-
TETE 2 die Werte

Q(CS, Rb85) = Q(CS, Rb87) = 2’4« 10_14 cm2
gemessen. GiBBs und HULL !0 geben
Q(CS, Rb8) = (2,3 ¥+ 0,2) 10~ 14 cm?

an. Nach 9 ist Q (Rb% — Ar) =~ 910722 cm?, nach !
hat Q(Rb—Ar) den Wert 3,7-107%2 cm? und
nach ! ist Q(Rb—Ar) =~ 1,1:10722 cm?. Die fiir
die Wirkungsquerschnitte fir Spinaustausch zwi-
schen Cs- und Rb%., bzw. Rb%-Atomen gemessenen
Werte sind nur um etwa 35% kleiner als die von
BoucHIAT und GROSSETETE? bzw. GiBBs und
Hurr ! angegeben. Damit zeigt sich, daBl die
zur GroBenordnungsbestimmung gedachte Methode
brauchbare Resultate liefert. Eine Ursache fiir die
Abweichung diirfte in den vereinfachenden Annah-
men des verwendeten Modells liegen. Gibbs zeigte,
daB die mit Hilfe eines (/=0)-Modells erhaltenen
Ergebnisse fiir die Wirkungsquerschnitte fiir Spin-

10 H. M. GiBss u. R. J. HuLr, Phys. Rev. 153, 132 [1967].
11 F. A. FrANZ, Phys. Rev. 139, A 603 [1965].
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austausch bis um den Faktor 6,8 von den richtigen
Werten abweichen konnen. Weitere Abweichungen
konnen aus Ungenauigkeiten der Dampfdichten ent-
stehen.

Ziel der vorliegenden Arbeit war es, MeBmetho-
den zu entwickeln, die ein Studium der Relaxation
und des Spinaustausches von indirekt gepumpten
Atomen beispielsweise mit inneren unaufgefiillten
Schalen (Europium !%:13, Mangan 14) erlauben; denn
selbst die GroBenordnung der Wirkungsquerschnitte
fiir Spinaustausch und Depolarisation durch Puffer-
gasstofe ist bei solchen Atomen noch nicht bekannt.
An einer Verfeinerung der MeBmethodik durch
Nachweis von Polarisation und Ausrichtung eines
durch Spinaustausch gepumpten Eu- oder Mn-Damp-
fes wird gearbeitet (vgl. 13, 14),

VII. Anhang

Im folgenden sollen die Vorzeichen der Konstan-
ten &, und %, aus Gl. (3) diskutiert werden.

Vor dem Einschalten des Pulses hat b den Wert
bo=ae/22|,_0 und @ den Wert ay=a 8/2y2|,_o.
Nun werde die Rf zur Zeit t=0 eingeschaltet. Die
Amplitude — und damit die Relaxationsrate R —
erreicht jedoch nicht sofort ihren vollen Wert r,
sondern erst nach einer gewissen Anstiegszeit 7, .
Zu dieser Zeit hat die Polarisation der B-Atome den
Wert b(75) = (1 —f) by, mit 0<f<2, da das resul-
tierende magnetische Moment sich unter dem Einfluf}
des ansteigenden H,-Feldes aus der Hj-Richtung
herausgedreht hat. Die Polarisation der A-Atome ist
in guter Naherung unverdndert geblieben [a(7j)
=a,], da in der Zeit 1o ~~1075 sec noch kein merk-
licher Spinaustausch stattgefunden hat. Da alle Rech-
nungen sich auf die volle Pulshéhe und damit maxi-
male Relaxationsrate r beziehen, die jedoch erst zur
Zeit t =7, vorliegt, miissen als Anfangsbedingungen

12 R, TILGNER, J. FRICKE u. J. HaAs, Helv. Phys. Acta 42, 740
[1969].
13 R. TILGNER, J. FRICKE u. J. HAAs, wird veroffentlicht.
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die Werte a(7y) =a, und b(ty) = (1—f) by ver-
wendet werden. Geht man damit in die Gln. (1),
(2) und (3) ein, so ergeben sich fir k; und %, die
Beziehungen

b
b= 666y U027
h=odey 2r—16).

6,(0,—6,)

Ist f=0, d. h. steigt der Puls sehr schnell auf seinen
vollen Wert an, so ist k; <0. k; wird jedoch positiv,
wenn bei gegebener maximaler Pulshdhe, d. h. bei
gegebenem r, die Ungleichung f>27r/0, gilt [Gln.
(4) und (5) zeigen, daBl 2 r < O ist].

Hat sich wéhrend des Anstiegs des H,-Feldes auf
seinen vollen Wert das magnetische Moment aus der
Hy-Richtung herausgedreht, so wird f grofler als
Null.

Der Drehwinkel ergibt sich aus der Beziehung

H
gusHiett

ho=gugHyen 5 s

zu a=

wobei Hj o ein gemitteltes Feld bedeutet, das auf
das magnetische Moment dieselbe Wirkung hat wie
das wahrend der Anstiegszeit vy anwachsende H,-
Feld (Hjett=Himax/V3); fiir die Relaxationszeit
7r des Systems gelte g > 75 . Im allgemeinen kann
f den maximalen Wert 2 annehmen. Gilt 2>f>1,
so wird k, bei positivem %, negativ. Bei einer An-
stiegszeit von 74 = 1077 sec liegt der Drehwinkel fiir
g=1 in der GroBenordnung von 10 bis 20°, fiir
Kernspins ist er um den Faktor 1000 kleiner. Fiir
Hiillenspins ist daher in der Regel k; positiv, fir
Kernspins negativ, was in der Tat beobachtet
wurde 15. Negative k, wurden nicht beobachtet.
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14 A. AssFALG, J. FrRICKE, J. HAAs, R. TILGNER u. E. LUSCHER,
wird veroffentlicht.

15 B.-H. MEYER, Diplomarbeit, Technische Universitait Miin-
chen 1970.



