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The polarization of the He® nuclear spin generated by optical pumping is propagated from the polarization cell to attached
spaces largely free of loss, if the polarization cell and the attached spaces are kept under the influence of a uniform magnetic
field of sufficient homogeneity. The degree of polarization will be reduced the more strongly the larger the relative inhomogeneities
of the magnetic field in the space area covered by He?. Employing the field of the earth for generating and carrying the polarization
results in only relatively low degrees of polarization. This may be due to the fact that the weak inhomogeneities of the magnetic
field present in the laboratory in this case present relatively high relative inhomogeneities.

Die durch optisches Pumpen erzeugte Polarisation des He®-Kernspins breitet sich von der Polarisationszelle auf ange-
schlossene Raume weitgehend verlustios aus, falls die Polarisationszelle und die angeschlossenen Réume unter der Wirkung eines
einheitlichen geniigend homogenen Magnetfeldes stehen. Der Polarisationsgrad wird umso stirker herabgesetzt, je grofer die
relativen Magnetfeldinhomogenititen in dem vom He? iiberstrichenen Raumbereich sind. Bei Verwendung des Erdfeldes zum
Erzeugen und Fithren der Polarisation erreicht man nur verhiltnismafig kleine Polarisationsgrade. Dies diirfte darauf beruhen,
dafB die im Labor vorhandenen schwachen Magnetfeldinhomogenitéaten in diesem Fall verhaltnisméBig grofe relative Inhomogeni-

téten darstellen.

Einleitung

Von ScEHEARER, WALTERS und CoLEGROVE [1]
wurde ein optisches Verfahren zur Ausrichtung des
He®-Kernspins beschrieben, mit dem sich Polarisa-
tionsgrade in der GroéBenordnung von 409, erreichen
lassen. Es beruht auf der Tatsache, dafl He?-Atome
im metastabilen Triplett-Grundzustand, deren Spin-
system durch optisches Pumpen teilweise polarisiert
wurde, ihren Polarisationszustand auf den Kernspin
von He3-Atomen im Singulett-Grundzustand iiber-
tragen. Fir gaskinetische Untersuchungen am polari-
sierten He? interessierte die Frage, in welchem MaBe
sich der Polarisationszustand des He®-Kernspins von
der Polarisationszelle in angeschlossene Riume iiber-
fithren 148t. In der vorliegenden Arbeit werden ent-
sprechende Untersuchungen sowohl mit ruhendem
als auch mit stromendem He3-Gas durchgefiihrt.

Versuche mit rubendem Gas

Die Versuche mit ruhendem Gas wurden mit der in
Abb. 1a dargestellten Anordnung durchgefithrt: In
einem mit Helmholtzspulen erzeugten Magnetfeld ist ein
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Abb. 1. Schematische Darstellung der Polarisations- und Nachweisanord-
nung bei den Versuchen mit ruhendem Gas

mit He? gefiilites Hantel-formiges Pyrexglas-Gefifd
untergebracht. Das Verbindungsrohr zwischen den Teil-
zellen 4 und B kann mit einer Glaskugel abgesperrt
werden., Das mit einer He-Lampe erzeugte zirkular

polarisierte Pumplicht! durchsetzt nur die Zelle 4, in
der zur Erzeugung der metastabilen Zustinde eine
schwache Hoehfirequenzentladung mit einer Frequenz
von 40,6 MHz brennt. Das Licht wird anschlieflend
auf eine Photodiode (Valvo OAP 12) fokussiert, die mit
dem y-Eingang eines Oszillographen verbunden ist.

Zum Nachweis der Polarisation wird ein kriftiges
Hochfrequenzfeld, das tiber eine Spule in die Absorp-
tionszelle eingestrahlt wird, mit Hilfe eines in der

Abb.2a und b. Zeitverlauf der Lichtabsorptionsinderung 44. a) Bei

geschlossenem Kugelverschluff und kurzzeitiger Einwirkung eines starken

Kernresonanzfeldes. b) Bei offenem KugelverschiuB und Binwirken eines

starken Kernresonanzieldes fiir die Dauer von 2,3 sec. Magnetfeld 65 G,
1 Torr He®. Lichtintensitit 5,6 V. Lichtabsorption 4 = 880 mV

1 Fiir den Pumpproze8 am He? benutzt man gewdhnlich
eine Het-Lampe. Denn durch die Linienverschiebung auf
Grund des Isotopiceffektes ergibt sich zufallig, daB das He?
nur auf der Linie, die dem Ubergang 238; — 22 P, entspricht,
Licht aus der He*-Lampe absorbiert.
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Frequenz variablen Oszillators durch die Kernreso-
nanzstelle gefahren. Abb. 2a zeigt den zeitlichen Ver-
lauf der an der Photodiode gemessenen Lichtabsorp-
tion in der Absorptionskugel bei geschlossenem Kugel-
verschluf3. Die Absorption steigt in der Resonanzstelle
sprunghaft an und kehrt anschlieBend verhaltnismaBig
langsam auf den Ausgangswert zurfick. Die maximale
Lichtabsorptionsinderung erwies sich bei den ver-
wendeten Hochfrequenzfeldstirken als weitgehend
unabhingig von der (Geschwindigkeit, mit der die
Resonanzstelle durchfahren wurde. Daraus folgt, daBl
die Polarisation beim Resonanzdurchgang praktisch
vollstindig zerstort wurde. Die maximale relative
Lichtabsorptionsinderung AA4/A4 ist daher ein Mal
fir den Polarisationsgrad P. Zur Umrechnung wird
die in [1] angegebene Beziehung

"AA _,P(11—2P_—Pp?
D Rt A -y ) (1)

benutzt?. Der Faktor f wurde eingefiihrt, um die
Tatsache zu beriicksichtigen, dal das Pumplicht nicht
vollstdndig zirkularpolarisiert ist. In unserem Falle
war f = 0,85. Die verhdltnismiBig langsame Wieder-
abnahme der Lichtabsorption zeigt den Wiederaufbau
der Polarisation an. Die Zeit, nach der die Licht-
absorptionsdnderung bis auf den Bruchteil 1/e riick-
gingig gemacht worden ist, wird als Pumpzeit T,
bezeichnet. Der aus Abb. 2a ablesbaren maximalen
Lichtabsorptionsiénderung A4 von 38 mV entspricht
bei einer Lichtabsorption 4 von 380 mV nach GI. (1)
ein Polarisationsgrad von 6,49%. Die Pumpzeit T,
betrigt 2,2 sec3.

Bei offenem Kugelverschlufl ergab sich innerhalb
der Fehlergrenze derselbe Polarisationsgrad.

Um bei offener Verbindung eindeutige Verhéltnisse
fir die Bestimmung der Pumpzeit zu erhalten, mufite
man die Resonanzfrequenz so lange einwirken lassen,
bis der Polarisationsgrad in beiden Zellen vollstdndig
zerstort war. Dann ergab sich eine Pumpzeit von
5 sec, also etwa das Doppelte des bei geschlossener
Verbindung gemessenen Wertes (Abb. 2b). Aus den
Versuchen folgt, daB sich der Polarisationszustand des
He?-Kernspins bei offenem Kugelverschlull nahezu
unvermindert von der Polarisationszelle 4 in die
Zelle B ausbreitet.

DaBl die Homogenitdt des Magnetfeldes eine
wesentliche Voraussetzung fur eine ungestorte Aus-
breitung des Polarisationszustandes ist, geht aus der
Tatsache hervor, daB der Polarisationsgrad in der
Absorptionskugel auf ein Drittel herunterging, wenn
an der Auflenwand der zweiten Kugel, bei geéffnetem
Kugelverschlufl, eine Eisenprobe angebracht wurde
(Pos. 1 in Abb. 1a). Die gleiche Eisenprobe beein-
fluBte die Polarisation nicht, wenn sie sich in gleicher

2 R, C. Greexaow [2] gibt eine Formel an, die einen um
den Faktor 0,75 kleineren Polarisationsgrad liefert.

3 Die Versuche wurden mit einer verhaltnismaBig groBen
Lichtabsorption durchgefithrt, um ein moglichst grofes
Signal/Rausch-Verhaltnis zu erhalten. Da der Polarisations-
grad mit abnehmender Entladungsstarke, d. h. abnehmender
Abgorption zunimmt, war der Polarisationsgrad in den Ver-
suchen nicht maximal. In einer Zelle mit 2,3 Torr He? wurde
bei 1,79, Absorption beispielsweise ein Polarisationsgrad von
199, gefunden. Polarisationsversuche mit einer Anregungs-
frequenz der HF-Entladung von 25 kHz ergaben eine Druck-
abhingigkeit des Polarisationsgrades mit einem Maximum
von 179, bei 5 Torr. Bei 20 Torr wurden 7,79, und bei 60 Torr
noch 39, gefunden.
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Entfernung auf der entgegengesetzten Seite der
Doppelzelle befand (Pos. 2 in Abb. 1a).

Bei einer Doppelzelle mit grofierem Kugelabstand
(Abb. 1b) lag die Kugel B auBerhalb des Helmholtz-
feldes. In diesem Fall wurde in der Absorptionskugel
bei 7% Absorption nur ein Polarisationsgrad von 2,49,
erreicht, der durch eine in der Nihe der zweiten Kugel
angebrachte Hisenprobe nicht zu beeinflussen war.
Man kann daraus folgern, dafl die Polarisation beim
Ubergang zwischen den beiden Kugeln durch den
magnetischen Feldgradienten am Rande des Helm-
holtzfeldes praktisch vollig zerstort wurde.

Fiir die Planung von Versuchen, bei denen polari-
siertes He3 iiber groBere Strecken transportiert werden
soll, ist es wichtig zu wissen, ob fiir die Depolarisation
die absolute oder die relative Magnetfeldinhomogenitat
maBgeblich ist%. Es wurde daher der EinfluB einer
konstanten Magnetfeldinhomogenitét auf den Polari-
sationsgrad in Abhingigkeit vom absoluten Magnet-
feld untersucht.

Die Inhomogenitéit erzeugte eine kleine Spule, die
an der Oberfliche der mit der Kugel abgesperrten
Absorptionszelle angebracht war. Durch den Spulen-
strom wurde die Stérke der Inhomogenitit so ein-
gestellt, daB bei einem Helmholtzfeld von 45 G eine
deutliche Verminderung der relativen Lichtabsorp-
tionsinderung durch die Inhomogenitét zu beobachten
war. Dann wurde die Stéirke des Helmholtzfeldes
systematisch vermindert. Nach Abb.3, Kurve a,
nimmt die relative Lichtabsorptionsénderung monoton
mit abnehmender Feldstirke ab. Im Bereich von
45 — 9 G sinkt sie von 3,3% auf 0,369%,. Daraus folgt,
daB die Depolarisation des He?® in erster Naherung von
der relativen Feldinhomogenitdt abhéngt.
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Abb. 8a und b. Der EinfluB von Magnetfeldinhomogenititen auf die relative

Lichtabsorptionsinderung 4.4/4 in Abhingigkeit vom Magnetfeld. Die

Lichtintensitit betrug 10 V. Die Lichtabsorption 4 = 500 mV. a) Mit

kimnstlicher Magnetfeldinhomogenitit. b) Ohne kiinstliche Magnetfeld-
inhomogenitit

Abb. 3, Kurve b, zeigt die relative Lichtabsorp-
tionséinderung in Abhingigkeit von der Stirke des
Helmholtzfeldes okne kiinstliche Feldinhomogenitéts.
Mit abnehmender Feldstirke nimmt auch in diesem

4 COLEGROVE, SCHEARER und WALTERS [1] versuchten
zundchst die von ihnen beobachiete Verkiirzung der Relaxa-
tionszeit des Kernspinsystems im inhomogenen Magnetfeld
durch eine Theorie zu erkldren, die eine Abhéingigkeit der
Depolarisation von der absoluten Magnetieldinhomogenitit
erwarten lieB. In den erst kiirzlich erschienenen Arbeiten von
R. L. GaMBLIN u. F. R. CarvER [3] und L. D. ScEEARER und
G: K. Warrers [4] wurde auf Grund einer modifizierten
Theorie ein Zusammenhang der Relaxationszeit mit dem
relativen Magnetfeldgradienten hergeleitet, der experimentell
bestatigt werden konnte.

5 Die Richtung des Helmholtzfeldes stimmte bei diesen
Versuchen mit der Richtung des Erdfeldes iiberein, wodurch
die Feldstarke von 0,4 G bis 45 G ohne Richtungsinderung des
Magnetfeldes variiert werden konnte.
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Fall die relative Lichtabsorptionsinderung ab. Sie
sinkt im Bereich von 45 — 3 G aber nur von 4,79, bis
auf 3,99,. Im Bereich zwischen 3 und 0,4 G erfolgt
dann ein verhiltnisméaBig steiler Abfall auf 1,7%. Da
im Labor schwache Magnetfeldinhomogenitéten vor-
handen sind, kann angenommen werden, daBl die
Abnahme der relativen Lichtabsorptionsénderungen
und damit des Polarisationsgrades mit abnehmender
Feldstirke auch in diesem Fall im wesentlichen auf
einer Zunahme der relativen Feldinhomogenitét beruht.

Versuche tm stromenden Gas

Abb. 4 zeigt die schematische Darstellung des
Kreislaufsystems. Eine Quecksilberdiffusionspumpe U
saugt das Gas iiber die Kiihlfalle ¥, an und pumpt es
iber die Kiihlfalle F; in die mit ungefdhr 50 cm?
Aktivkohle gefiillte Falle K F,. F; und F, verhindern
ein Eindringen des Quecksilberdampfes der Diffusions-
pumpe in das iibrige Kreislaufsystem. Samtliche Fallen
werden mit fliisssigem Stickstoff gekithlt. Von der
Kohlefalle K F, gelangt das Gas iiber die Falle F, in
den aus zwei hintereinandergeschalteten Kugeln be-
stehenden Arbeitsbereich. Eine der beiden Kugeln
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Abb. 4. Schematische Darstellung des Kreislaufsystems mit den Einfill-
vorrichtungen fiir He® und He*

wird zum Polarisieren benutzt. Die Polarisation wird
entweder unmittelbar in dieser Kugel oder in der
zweiten Kugel nachgewiesen. Die Polarisationskugel
wird als Primirzelle, die zweite als Sekundirzelle
bezeichnet. Bevor das Gas nach Passieren der Falle Fy
iiber die Falle F, wieder die Umlaufpumpe U erreicht,
stromt es durch die Kapillare K (Durchmesser 2 mm,
Lange 20 c¢m), die iiber die Leitung L kurzgeschlossen
werden kann. Am Differentialmanometer DM kann
der Druckabfall Ap lings der Kapillare gemessen
werden. Aus den geometrischen Daten der Kapillare
und dem Druckabfall Ap 14Bt sich der Durchsatz
errechnen. Die in fliissigen Stickstoff eintauchenden
Fallen F, und F; sollen insbesondere Quecksilber-
diémpfe aus dem Differentialmanometer DM und
mogliche Dimpfe aus dem Hahnfett von der Gasent-
ladung fernhalten.

Bekanntlich fiihren Verunreinigungen im Helium-
Gas zu einer Verkiirzung der Lebensdauer der meta-
stabilen Zustédnde, diesich in negativer Weise auf den Po-
larisationsgrad auswirkt. Es wurde daber zunichst
untersucht, ob man im Kreislaufsystem eine Gasent-
ladung mit geniigender Reinheit brennen lassen kann.
Bei diesen Versuchen wurde He* benutzt, um einen
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eventuellen Einflul von Feldinhomogenititen aus-
zuscheiden, die sich im wesentlichen iiber das Kern-
spinsystem auswirken. Da im He? die Einstellzeit der
Elektronenspinpolarisation in der Gré8enordnung von
10~% sec liegh, weil das puffernde Kernspinsystem
fehlt, kann man periodisch, z. B. mit Netzfrequenz,
durch die Resonanzstelle fahren. Dadurch ergibt sich
der Vorteil, daB der EinfluB von Verunreinigungen auf
den Polarisationseffekt kontinuierlich beobachtet wer-
den kann. Wegen der kurzen Relaxationszeit des H*-
Spin-Systems mubiten die Polarisation und der Nach-
weis bei diesen Versuchen in derselben Zelle durch-
gefiithrt werden.

Um die Wirksamkeit der Aktivkohlefalle KF; zu
untersuchen, wurde der Het-Gasfiillung des Kreislaufes
die gleiche Molmenge Stickstoff zugegeben und dann
bei stromendem Gas die Kohlefalle KF, eingekiihlt.
Das Ergebnis zeigt die Abb. 5. Aus dem
Feblen der Lichtabsorptionsinderung zur Zeit { =0
geht hervor, daf der Stickstoffzusatz die Polarisation
praktisch vollstdndig zerstort. Nach einer Anlaufzeit
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Abb. 5. Zeitlicher Verlauf der Lichtabsorptionsinderung 44 im He! des
Kreislaufsystems bei einer Gasfiillung aus 50% He* und 509% Stickstoff
nach Einkiihlen der Xohlefalle KF, zur Zeit ¢ = 0. He*-Druck 0,8 Torr.
Lichtintensitidt 5,9 V, max, Lichtabsorption 2,8 V

% min 27

von etwa 10 min wird eine Lichtabsorptionsinderung
A4 von 12 mV beobachtet, die mit dem bei reinem
He* unter gleichen Versuchsbedingungen erzielten
‘Wert innerhalb der Fehlergrenze iibereinstimmt. Lie3
man die Fallen F, und F, auftauen, so verminderte sich
das Absorptionssignal nach etwa 1,5min auf die
Halfte; innerhalb von 20 min war aber die urspriing-
liche GroBe des Signals wieder erreicht. Die in den
Fallen F, und F, aufgetauten Verunreinigungen waren
demnach von den Fallen F,, F, und KF; wieder
absorbiert worden. Die im Kreislaufsystem mit ein-
gekiihlten Fallen am He* gemessene relative Licht-
absorptionsidnderung stimmte mit dem in abgeschmol-
zenen Zellen erzielten Wert innerhalb der Fehlergrenze
iiberein.

Bei den Uberfithrungsversuchen mit He® stromte
das Gas von der Primérzelle, in der es polarisiert wurde,
in die etwa 30 cm entfernte Sekundéirzelle ein, in der
die Hed-Polarisation nach demselben Verfahren wie
in der Primirzelle nachgewiesen wurde®. Eine Polari-
sationswirkung der Nachweisanordnung konnte durch
Herabsetzen der Lichtintensitit der Helium-Lampe
weitgehend vermieden werden. Der Polarisationsgrad

8 Polarisationsmessungen mit einer Kernresonanzbriicke
hatten bei der Verwendung iiblicher elektronischer Hilfsmittel
ein Nachweisfeld von mindestens 100 G erfordert. Beim Uber-
gang von dem schwachen Polarisations- bzw. Fithrungsfeld
(Erdfeld) auf 100 G wiirde die Polarisation mit Sicherheit
zerstort werden.
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des in der Nachweiszelle durch die elektrische Ent-
ladung erzeugten metastabilen Elektronenzustandes
war damit dem Polarisationsgrad des Kernspins der
eingestrémten He3-Atome proportional. In der Sekun-
dérzelle war beim Einstrahlen der Kern- bzw. der
Elektronenresonanzirequenz jedoch nur eine sehr
kleine Lichtabsorptionséinderung zu erwarten, da der
Polarisationsgrad in der Primdirzelle im Erdfeld nur
1,69 betrug und die Intensitét des Pumplichtes in der
Sekundérzelle herabgesetzt werden mufBite (s. oben).

Da auBlerdem der Rauschpegel bei den Messungen
im Kreislauf verhiltnismafBig groB war?, konnte die
Lichtabsorptionsinderung nicht wie bei den bisher
beschriebenen Versuchen durch eine Gleichspannungs-
messung an der Photodiode bestimmt werden.

Um das Signal/Rausch-Verhiltnis zu verbessern,
wurde das bekannte Lock-in-Verfahren angewendet.
Ein Unterbrecher schaltete 400mal pro Sekunde das
Elektronenresonanzfeld an und abs. Das an der
Photodiode auf Grund der periodischen Zerstérung
der Polarisation auftretende 400 Hz-Signal wurde
schmalbandig verstdrkt und anschlieBend von dem
Liock=in-Gleichrichter phasenempfindlich gleichgerich-
tet. Der 400 Hz-Generator, der den Unterbrecher
steuerte, lieferte gleichzeitig das Referenzsignal fiir den
Lock-in-Gleichrichter. Mit einem Phasenschieber konn-
ten Phasenverschiebungen zwischen Signal und Re-
ferenzsignal korrigiert werden, um das Maximum des
Signals zu erhalten. Das schmalbandig gemessene
Signal zeigt die relativ kleine Zunahme des Polari-
sationsgrades im metastabilen System an, die sich
wihrend der Offnungszeit des Unterbrechers (etwa
1/800 sec) durch Polarisationsaustausch mit dem
Kernspinsystem ergibt. Das Signal ist damit ein
qualitatives MaB fiir den Polarisationsgrad des Kern-
spins.

" Die Vergroferung der Rauschamplitude beruhte offenbar
auf mechanischen Schwingungen, die Abbildungs- und damit
Lichtintensitatsschwankungen auf der Photodiode zur Folge
hatten.

¢ Die Moglichkeijt, die Kernresonanzfrequenz zur Zersto-
rung der Polarisation zu benutzen, schied in diesem Fall aus,
da die Unterbrecherfrequenz zu dicht bei der Kernresonanz-
frequenz im Erdfeld (etwa 1,2 kHz) lag.

503

Wenn in der Primérzelle polarisiert wurde, konnte
bereits bei ruhendem Gas in der Sekundérzelle ein
Polarisationssignal gemessen werden. Das Signal in der
Sekundérzelle verschwand, wenn das optische Pumpen
in der Primaérzelle unterblieb.

Tabelle. Polarisationssignal in der Sekundiirzelle bei ruhendem
und bei der von der Sekunddr- zur Primdrzelle stromendem GQas

Durchsatz D Polarisationssignal in willk,
Versuch Druck em? nem? Einheiten
Nr. Torr sec sec bei ruh. Gas bei str. Gas
1 0,4 4,6 24 -10-3 12—13 12—13
2 0,9 10,0 12 - 10-3 10 4
3 1.4 16,0 29 -10-3 4 —_
Das Polarisationssignal in der Sekundirzelle

anderte sich beim Einschalten der Gasstrémung nicht,
wenn die linke Kugel (Abb. 4) als Primérzelle benutzt
wurde, d. h. wenn das Gas von der Primir- in die
Sekundérzelle stromte. Wurde die Funktion der Ku-
geln vertauscht, so ergaben sich die in der Tabelle
zusammengestellten Ergebnisse. Demnach ist bei
einem Druck von 0,4 Torr (Durchsatz D = 4,6 cm3/sec
entsprechend 2,4 X 10— n em?/sec) noch kein Einfluf
der Stromung auf die Ausbreitung der Polarisation
festzustellen, Bei 1,4 Torr (D = 16 cm3/sec entspricht
29 X 1078 n em3/sec) hingegen findet man im ruhenden
Gas Polarisation in der Sekundirzelle, wihrend im
stromenden Gas auBerhalb der Nullpunktsschwankun-
gen kein Polarisationssignal mehr zu messen ist.

Wir danken Herrn Prof. Dr. E. W. Brcker fiir die stete
Forderung dieser Arbeit. Die Arbeit wurde durch eine Sach-
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