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Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit berichtet von optischen und magnetooptischen Untersuchungen
an Metallatomen, die in eine Matrix aus superfluidem oder festem Helium eingebettet
sind. :

Die Motivation zu diesen Experimenten entspringt der Idee, daf3 Helium sich als Falle
fiir Neutralatome eignen konne. Obwohl bekannt ist, dafl die Wechselwirkung zwi-
schen der Fallenmatrix und den gefangenen Atomen die Realisierung hochaufldsender
optischer Spektroskopie verhindert, sollte hochauflésende Magnetometrie am Grundzu-
stand paramagnetischer Atome in dieser nur schwach diamagnetischen, sphérisch sym-
metrischen Umgebung moglich sein.

Die hier vorgestellte Studie demonstriert die Realisierung dieser Falle. Dabei wird disku-
tiert, wie man die Hellummatrix mit Fremdatomen laden kann, wie lange diese gespei-
chert werden und welche Mechanismen die Einfangzeiten begrenzen. In einem zweiten
Schritt wird der Einflul des Heliums sowohl auf die optischen Spektren der gefangenen
Atome als auch auf deren Spinrelaxation theoretisch und experimentell untersucht.

Dazu wurde ein Experiment aufgebaut, dessen Herzstiick ein Helium-Doppelbad-
Kryostat mit grofflichigen optischen Zugingen ist, in dem sowohl die Experimente
in flissigem als auch - nach Einbau einer Kupferdruckzelle in das Innenbad - in festem
Helium durchgefiihrt werden. Fiir die Spektroskopie an Barium und Cisium wurden
ein Rhodamin-110-Farbstofflaser, ein Ti:AlyO3-Laser sowie ein Diodenlaser bei 851.3
nm aufgebaut.

Fiir die Einbringung neutraler Atome in das fliissige Helium wurde die in Heidel-
berg entwickelte Rekombinationsmethode mit der in Kyoto und in Garching entwickel-
ten Direktimplantation verglichen. Bei erstgenannter Methode werden positive lonen
durch Laserablation iiber der Heliumoberfliche erzeugt, von elektrischen Feldern in die
Fliissigkeit gezogen und dort durch feldemittierte Elektronen neutralisiert. Bei der Di-
rektimplantation hingegen erfolgt die Ablation des Fremdmaterials direkt im Helium.
Die Methoden sind komplementir, insofern als man einerseits aus der Rekombinations-
strahlung schon wihrend des Ladens der Heliumfalle wichtige Hinweise auf die Wech-
selwirkung von Implantat und Heliumumgebung erhilt und andererseits mit Hilfe der
Direktimplantation mit geringerem technischen Aufwand eine héhere Konzentration
- 108...10%m™3 anstelle von 107...108%m™2 - an Neutralatomen in die Matrix brin-
gen kann. Die Speicherzeiten in dieser Matrix sind in beiden Fillen typischerweise
auf wenige 100 ms beschrinkt, da Konvektionsstrome die Atome schnell im Volumen
verteilen. ‘

Die optischen Untersuchungen in fliissigemn Helium konzentrieren sich auf drei Punkte:
Zum einen werden die Rekombinationsspektren von Barium und Kupfer ausgewertet.
Das Fehlen einiger Spektrallinien gibt - in Ubereinstimmung mit den Ergebnissen an-
derer Gruppen - sowohl ein Indiz dafiir, daf8 wihrend der Rekombination nur solche -



atomare Niveaus bevolkert werden, die mindestens 2 eV vom Kontinuum entfernt sind,
als auch dafiir, dal manche - im freien Atom optisch beobachtbare - Ubergange in der
Heliummatrix strahlungslos erfolgen.

Zum anderen vermegsen wir das Rekombmatlonsspektrum von Gold und ﬁnden daB der
bislang nicht eindeutig identifizierte D;-Ubergang tatséchlich strahlend erfolgt. Gold
ist aber dennoch fiir weiterfiihrende magnetooptische Experimente wenig geeignet, da
es nur in geringen Konzentrationen implantiert werden kann und seine Resona.nzhme
im spektroskopisch ungiinstigen UV-Bereich (um 267 nm) liegt. _

Schlieflich werden die Anregungs- und Emissionsspektren von Barium in Abhéngigkeit
vom Heliumdruck untersucht. Man findet eine dem Druck annihernd proportionale
Blauverschiebung von 0.14(3) nm/bar fiir die Anregungslinien und 0.049(3) nm/bar
fir die Emission. Die Breite auf halber Hohe der Anregungslinie betrigt ca 7 nm und
zeigt keine systematische Druckabhéngigkeit. Die Beobachtungen lassen sich mit dem
hier vorgestellten Blasenmodell fiir Atome in fliissigem Helium auch quantitativ gut
erkldren.

Bei einer festen Temperatur von ca. 1.6 K wird Helium durch Erh&hung des Drucks
iiber 26 bar verfestigt. Es wurde kein Wert auf die Herstellung eines Einkristalls gelegt,
da er wihrend der folgenden Laserablation ohnehin partiell zerstort wird. Die Prozesse
bei der Heliumverfestigung und der Atomimplantation werden anhand von Bildern
einer Hi 8-Kamera dokumentiert.

Zur Implantation der Metallatome in das feste Helium wird ein energiereicher Laser-
puls auf ein Metalltarget auf dem Boden des Heliumkristalls gelenkt. Die Aufheizung
bewirkt sowohl die Ablation des Metalls als auch das lokale Schmelzen der Matrix.
Konvektion transportiert die Fremdatome in die Mitte der Zelle, wo sie wiahrend der
Wiederverfestigung des Heliums gefangen werden.

Bei dieser Anordnung kann man tatséchlich von einer Falle sprechen, da die Atome fiir
mehr als 16 Stunden gespeichert bleiben. Wir konnten dies sowohl mit Barium als auch
mit Casium demonstrieren. Dabei mufl aber berficksichtigt werden, da8 eine Intensitédt
des Spektroskopielasers von ca. 10 mW auf 0.1 ecm? den Heliumkristall lokal schmilzt,
was zur Folge hat, daf} die urspriinglich im Festkérper stirker lokalisierten Atome in
der sich nun bildenden Flissigkeitsblase schneller Partner finden, mit denen sie grofiere
Aggregate bilden, so dafl ihr Beitrag zum atomaren Fluoreszenzsignal verloren geht.
Die Atome kdnnen jedoch stets durch Laserdissoziation der Cluster wiedergewonnen
werden.

Fir Barium werden die Anregungs- und Emissionslinie in fliissigem Helium unter-Druck
mit denjenigen in festem Helium verglichen. Dabei findet sich kein qualitativer Unter-
schied und damit bislang kein Indiz fiir einen EinfluB8 der Kristallstruktur des Heliums
auf die Energieniveaus der gefangenen Atome. Als Ursachen fiir die scheinbar hohe
Symmetrie der Defektumgebung werden sowohl die lokale Verflissigung des Kristalls
in der Defektumgebung als auch seine hohe KompreSSIblhta.t und Verformbarkeit disku-
tiert.



- Fiir Césium betrigt die Verschiebung der D;-Linie in festem Helium (R~ 30 bar) 46
nm fiir den Schwerpunkt der Anregung und 14 nm fiir die Emission. Die Verbreiterung
betrigt 10 nm fiir die Anregung und 5.5 nm fiir die Emission. Aufgrund dieser starken
Verschiebung und Verbreiterung der Linie kann fiir die Magnetresonanzexperimente an
Césium ein freilaufender Diodenlaser bei 851.3 nm verwendet werden, der das Experi-
ment vereinfacht und stabile Signale erzeugt.

Die Magnetresonanzexperimente studieren erstmals den Casiumgrundzustand in festem
Helium mittels des longitudinalen und transversalen Hanle-Effekts, der Doppelresonanz
(optisch detektierte Radiofrequenzresonanz) und der Methode der Dunkelrelaxation.
Wir finden Resonanzbreiten von 4. . .6 mG; die etwa um den Faktor einhundert schmaler
sind als die bislang nur in fliissigem Helium beobachteten Resonanzen der Gruppe in
Kyoto [KIN94]. Es werden Abschétzungen vorgestellt, die plausibel machen, dafl unsere
Linienbreiten derzeit durch Magnetfeldinhomogenititen begrenzt sind.

Dariiber hinaus wird mittels der Dunkelrelaxation eine longitudinale Relaxationszeit
T, fiir den Elektronenspin im Cisiumgrundzustand von mehr als einer Sekunde be-
stimmt. Dieser Wert ist {iber zwei Gréflenordnungen - ndmlich im untersuchten Bere-
ich von 10...1000 mG - weitgehend unabhingig vom #ufieren Haltefeld. Damit ist 73
fir Césium in festem Helium mit den lingsten elektronischen Spinrelaxationszeiten
vergleichbar, die bislang an Atomen in beschichteten Dampfzellen gemessen wurden
[BOU64,ALZ94).

Es erscheint nicht ausgeschlossen, dafl - nach Eliminierung der Feldinhomogenititen
- auch fiir die transversale Relaxationszeit T, ein dhnlich hoher Wert erreicht werden
kann. Damit wire das hier vorgestellte System als hochst empfindliches Magnetome-
ter geeignet und evtl. auch fiir die Suche nach permanenten elektrischen Dipolmo-
menten in Atomen verwendbar. Im Ausblick dieser Arbeit wird die Empfindlichkeit
des vorgeschlagenen Experiments abgeschétzt.
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Kapitel 1
Einleitung

Seit seiner erstmaligen Verfliissigung 1908 [KAMO8] ist Helium! Gegenstand unzihliger
Experimente gewesen. Dabei standen zu Beginn vor allem die Anomalien im Vorder-
grund, die auftreten, wenn flissiges Helium unter eine bestimmte Temperatur - den
Lambdapunkt (s.u.) - abgekithlt wird und dabei partiell in seinen Bosegrundzustand
kondensiert. Dazu gehéren u.a. eine ungewdhnliche Temperaturabhingigkeit der spezi-
fischen Wérme, eine extrem hohe Wirmeleitfihigkeit, Fliissigkeitsanteile mit ver-
schwindender Viskositdt und Entropie, ein anomales Anregungsspektrum oder die Aus-
bildug von Wirbeln mit quantisierter Zirkulation (Vortices). Helium ist das einzige
Element des Periodensystems, dafi sich nicht allein durch Abkiihlung verfestigt. Festes
Helium wurde daher erst relativ spit untersucht. Eine hep-Kristallstruktur wurde erst-
mals 1938 mittels Réntgenstreuung nachgewiesen [KEE38].

Wihrend die ersten Experimente u.a. die Kalorimetrie, Viskosimetrie, Réntgen-,
Neutronen-, Phonon- und Lichtstreuung einsetzten, ist in den letzten drei Jahrzehn-
ten auch das Interesse an Defekten im Helium - wie z.B. Fehlstellen oder Io-
nen, Atomen und Molekiilen anderer Elemente - gewachsen?. Dabei sind vor allen drei
Gesichtspunkte von Bedeutung:

e Jonen kénnen als diagnostisches Mittel zur Untersuchung der physikalischen
Eigenschaften von fliissigem und festem Helium herangezogen werden:
So lassen sich z.B. aus der Feldabhingigkeit der Ionenmobilitit im superfluiden
Helium Riickschliisse iber Anregungsmechanismen - wie z.B. die Roton- oder
Rotonpaaremission ziehen [MCC94]. Ionen wurden aber auch z.B. zur Abbildung
der rdumlichen Anordnung von Vortexliniengittern in rotierendem superfluiden
Helium verwendet [YARS2].

¢ Von grofiem Interesse ist auch die Untersuchung der Struktur der Komplexe,
die von den Fremdkorpern in der Heliumumgebung gebildet werden.
So erzeugt ein in flissiges Helium implantiertes Elekiron dort eine Blase
von ca. 17 A Radius, aus der es die Wirtsatome verdringt. Grund dafiir ist
das Pauliprinzip, welches verlangt, dafl die Projektion der Wellenfunktion des
.zus#tzlichen Elektrons auf die S- Wellenfunktmnen der Heliumelektronen ver-
schwindet [JOR65].

'In dieser Arbeit ist ausschlieSlich von dem bosonischen Isotop *He die Rede, da das fermionische
3He ohne Anreicherung nur mit einem Anteil von 1075, ..10~%% im natiirlichen z.B. aus Erdgasquellen
extrahierten Helium vertreten ist, das auch bei uns verwendet wird.

2Dies wurde u.a. auf dem Symposium zum Thema Jonen und Atome in superfluidem Helium deut-
lich, das im Rahmen des 128. WE-Heraeus-Seminars in Heidelberg stattfand. Einen guten Uberblick
iiber aktuelle Forschungsschwerpunkte im Zusammenhang mit Defekten in kondensiertem Helium
(flitssig, fest oder als Cluster) kann man den Proceedings dieses Symposiums [GUES4a] entnehmen.
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9 : KAPITEL 1. EINLEITUNG

Fiir positive lonen erwartet man dagegen, dafl die Monopol-Dipol- Wechsel-
wirkung zwischen dem geladenen Teilchen und den Heliumatomen groff genug
sein sollte, um letztere im direkten Umfeld des Ions iiber die Verfestigungsgrenze
fiir Helium hinaus zu verdichten [ATK59]. Fir Alkali- und Edelmetallionen findet
diese Hypothese - die in der Literatur auch als Schneeballmodell bezeichnet wird
- Unterstiitzung in Mobilitdtsmessungen, wihrend bei Erdalkaliionen die Ab-
stoBung des Heliums durch das zweite Valenzelektron die Ausbildung einer Blase
begiinstigt [COL77].
Wihrend Aussagen Uber die Defektstruktur lange Zeit nur mittels Mobilit&tsmes-
sungen gewonnen wurden, gelang es Grimes und Adams [GRI90, GRI92] erstmals,
optische Uberginge des Elektron-Helium-Systems anzuregen. Die ben&tigten An-
regungsenergien befanden sich dabei in Ubereinstimmung mit den Vorhersagen
des Blasenmodells fiir Elektronen [DUV68, FOW68).
Von Golov und Mezhov-Deglin wurden sowohl die Mobilit&tsuntersuchungen auf
den Bereich festen Heliums ausgedehnt [MEZ94a] als auch Absorptionsexperi-
mente an Elektronen in festem Helium durchgefiihrt [GLV92, GLV94]. Fiir uns
ist dabei von Bedeutung, dafi diese Infrarotspektren keinen Hinweis auf Unter-
schiede der Defektumgebung in fliissigem und festem Helium ergaben.
Wihrend erste optische Experimente an Metallionen in fllissigem Helium schon
1985 sowohl in Paris [HIM85] als auch in Heidelberg [BAUS85] durchgefiihrt wur-
den, gelang die Implantation neutraler Fremdatome erstmals Bauer et al. [BAU89]
in Heidelberg. Dazu wurden im Helium Metallionen und Elektronen zur Rekom-
bination gebracht, um sowohl in situ Neutralatome zu erzeugen als auch aus der
Rekombinationsstrahlung Informationen iiber die Defektstruktur zu gewinnen.
Durch diese Experimente, die auch heute noch an Elementen der dritten und
vierten Hauptgruppe fortgefiihrt werden [GUE94], konnte reiches Datenmaterial
gewonnen werden.
Inzwischen sind weltweit vier Gruppen an optischen Untersuchungen neutraler
Atome im fliissigen Helium beteiligt {(Heidelberg, Kyoto, Tokio und Garching)
~ und weiterreichende Informationen werden auch aus den laserangeregten Emis-
sionsspektren gewonnen. Zur theoretischen Beschreibung dieser Ergebnisse wurde
in Paris und Heidelberg ein fiir Atome erweitertes Blasenmodell entwickelt
[LEZ81, BAU90, BEA90], welches zwar eine qualitativ gute Erklédrung der
. beobachteten Fakten erlaubte, die Verschiebung der Anregungslinien jedoch weit
{iberschitzte. Erweiterungen und Anderungen zu diesem Modell wurden in un- ‘
serer Gruppe von S. Kanorsky berechnet und beschreiben die Experimente quan-
titativ besser [KAN94b]. -

s Motivation fiir unsere hier vorgestellten Experimente war die Vorstellung, daf
Helium eine isotrope Falle fiir Neutralatome darstellt, die einerseits lange
Speicherzeiten und andererseits - aufgrund ihres nur schwach diamagnetischen
Charakters® - lange Spinrelaxationszeiten fiir die gefangenen Atome erlauben

Das Isotop *He besitzt im Grundzustand keinerlei Drehunpuls (L=5S= I 0) und mithin auch
kein magnetisches Moment.



sollte. Der Gruppe um Prof. Yabuzaki in Kyoto gelang es inzwischen, die schwe-
ren Alkaliatome Rubidium und Césium in fliissigem Helium zu spektroskopieren,
optisch zu pumpen und in Magnetresonanzexperimenten zu studieren [KIN94].
Erheblich schmalere Linienbreiten werden fiir die Magnetresonanz erwartet,
wenn man die Fremdatome in festem Helium fangen und dadurch linger spek-
troskopieren kann. Wir haben dieses Ziel verfolgt und seine Verwirklichung sowie
die dazu bendtigten experimentellen Methoden bilden den wichtigsten Teil der
hier vorgestellten Arbeit.

Ay

Die Arbeit ist wie folgt aufgebaut: 5

e Kapitel 2 gibt einen Uberblick iiber die fiir das Experiment relevanten Eigen-
schaften des fliissigen bzw. festen Heliums und der Defekte darin. Vor allem das
Blasenmodell fiir Atome wird ausfiihrlich behandelt.

o Kapitel & fithrt in die Konzepte der magnetooptischen Experimente ein. Dabei
werden das longitudinale und transversale optische Pumpen, die Doppelreso-
nanz und die Dunkelrelaxation am' Spin-1/2-System vorgestellt und in einer nu-
merischen Simulation auf das reale System mit Hyperfeinstruktur ausgeweitet.
Die hier angestellten Uberlegungen werden zur Interpretation der Messungen
bendtigt. -

e Kapitel 4 beschreibt die technischen Aspekte des Experiments und die bendtigten
technischen Entwicklungen. Dazu gehéren sowohl die Kilte- und Drucksysteme
zur Erzeugung des flissigen und festen Heliums als auch die im Rahmen dieser
Arbeit aufgebauten Laser und Mefisysteme fir die optische und magnetooptische
Spektroskopie.

e Kapitel 5.1 eréffnet die Darstellung der Messungen und erzielten Resultate mit
der Frage, wie man eine hinreichende Anzahl von neutralen Metallatomen in
fliissiges Helium implantieren kann und vergleicht dazu die Rekombinationsim-
plantation mit der direkten Ablation im Helium.

Anhand der Rekombination wird auch der Einfluf der Heliumumgebung auf
atomare Spektren beleuchtet. Insbesondere wird dabei das Rekombinationsspek-
trum von Gold betrachtet, da dieses ein potentieller Kandidat fiir Experimente
auf der Suche nach permanenten elektrischen Dipolmomenten in Atomen ist (s.
Ausblick).

Die Direktimplantation hingegen wird zur Untersuchung der Druckverschiebung
und -verbreiterung der Anregungs- und Emissionslinie von Barium in fliissigem
Helium verwendet. Anhand dieser Studien konnen einerseits Daten fiir den
Vergleich mit dem erweiterten Blasenmodell (s.0.) gewonnen und andererseits
Vorkenntnisse fiir die Experimente mit Atomen im festen Helium gesammelt wer-
den.

e Kapitel 5.2 gibt anhand von Videoaufnahmen einen Einblick in die Herstellung
festen Heliums und die Einbringung von Atomen in diese Matrix. Hier werden
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auch die Spektren der im Kristall gefangenen Atome denen aus der fliissigen Phase
gegeniibergestellt und eine Antwort auf die Frage versucht, warum es keinen
signifikanten Einflufl der Kristallstruktur auf die Spektren gibt.

Kapitel 5.8 leitet von der optischen zur magnetooptischen Spektroskopie tiber und
stellt Messungen vor, in denen wir erstmals demonstrieren konnten, daf] effizientes
optisches Pumpen von Atomen in festem Helium moglich ist. Es werden sowohl
Hanle-Experimente als auch optisch detektierte RF-Resonanzen am Grundzu-
stand von Cisium in der Heliumfalle gezeigt und schliefllich wird der experi-
mentelle Nachweis einer sehr langen longitudinalen Relaxationszeit von 77 > 1s
fiir den Elektronenspin der Casiumatome im festen Helium erbracht.

Kapitel 6 zieht die Konsequenzen aus den Messungen in Kapitel 5 und resiimiert
ausfiihrlicher die Perspektiven der Heliumexperimente fiir die Suche nach per-
manenten elektrischen Dipolmomenten. Weitere zukiinftige Untersuchungen an
Atomen in Helium werden angedeutet.



Kapitel 2 __
Punktdefekte in fliissigem und festem
Helium

2.1 Eigenschaften der Matrix
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festes Helium
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Abb. 2.1: Phasendiagramm fiir *He

Dem in Abb. 2.1 wiedergegeben Phasendiagramm fiir *He entnimmt man zwei fiir das
Experiment relevante Informationen:

Zum einen wird deutlich, da8 man Helium nicht alleine durch Abkiihlen verfestigen
kann, sondern unterhalb von etwa 1.5 Kelvin einen Druck oberhalb von 25 bar aufbrin-
gen muB. Zum anderen unterteilt die sogenannte A-Kurve (s.S. 7), welche vom Lamb-
dapunkt bei (T,P) = ( 2.17 K, 50.15 mbar) bis zum Schnittpunkt mit der Schmelzkurve
verlduft, den Bereich fliissigen Heliums in zwei Teile, die in der Literatur als He.I und
He IT ! bezeichnet werden. Die thermodynamischen und optischen Eigenschaften der
drei Teilbereiche sollen im folgenden umrissen werden.

1Oft wird He II auch als superfluides Helium bezeichnet. Da He IT jedoch im Zweifliissigkeitsmodell
{s.u.) als Gemisch aus einer normal- und einer superfliissigen Komponente beschrieben wird, ist der
Oberbegrif He II fiir die Phase unterhalb von 2.17 K weniger mifiverstindlich.

5
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Hel

Die Tendenz zur Wechselwirkung zwischen den Atomen ist in diesem Bereich des
Phasendiagramms aus zwei Griinden gering: Zum einen besitzt Helium eine kleine
abgeschlossene Elektronenhiille und damit eine kleine® Polarisierbarkeit von o =
0.22 - 10~ ¢m®. Zum anderen besitzt jedes Heliumatom in der Fliissigkeit aufgrund
seiner kleinen Masse eine relativ hohe Nullpunktsenergie, die fiir das simple Modell
eines Teilchens in einer unendlich hohen Box der Kantenlinge I = n~Y/3 immerhin
0.36 meV betrigt und eine starke Lokalisierung verhindert.?

Die geringen attraktiven Kréfte auf der einen und die hohe Nullpunkisenergie auf der

anderen Seite filhren dazu, daB He I fiir die meisten Uberlegungen - z.B. die Berech-
nung der Viskositét - als ideales Gas betrachtet werden kann. Sie bewirken aber auch,

da man die im Experiment benétigten Heliumkristalle nicht allein durch Abkiihlen,

sondern nur unter Druck bei tiefen Temperaturen erzeugen kann.

" He I hat eine sehr geringe Warmeleitfahigkeit* von A = 2-107*W /(cm - K) [WIL67]
und kocht - wie jede andere klassische Fliissigkeit - unter Blasenbildung, wenn der
Druck iiber der Oberfliche geringer ist, als es dem Séttigungsdampfdruck bei gegebener
Temperatur entspricht. Wihrend der Experimente will man die Blasen vermeiden, da
alle Laser durch Heliumbider gehen und an den Dichteschwankungen stark gestreut
wiirden. Dazu kann durch Abpumpen des Heliumbades seine Temperatur reduziert
werden bis man - der Dampfdruckkurve im Phasendiagramm folgend - den A-Ubergang
trifft, unterhalb dessen Helium superfliissig wird.

He II

Ein charakteristisches Merkmal des Phaseniibergangs von He I nach He II ist die
Anomalie der spezifischen Warme bei 2.17 K, die der Grenze aufgrund ihrer Form
im Cy -T-Diagramm (Abb. 2.2 ) die Bezeichnung A-Ubergang eingetragen hat.

Fiir die Experimente interessanter ist jedoch die extrem hohe Wirmeleitfihigkeit des
He IL, deren Wert ca. 107 mal grofer ist als der im He I. Sie spielt bei der Abschir-
mung thermischer Gradienten im Innenbad des Kryostaten und bei der Bewegung von
Fremdatomen im Helium eine Rolle. Dariiber hinaus unterbindet sie die oben erwdhnte
Blasenbildung, die in He I durch Temperaturinhomogenititen bedingt ist.

Bedeutsam ist auch die Viskositdt, die in verschiedenen Experimenten stark un-
terschiedliche Werte annimmt: So findet man auf der einen Seite in Dauerstrom-°

2Zum Vergleich: Die Polarisierbarkeit von Césium betrigt a = 65.2 - 10724 ¢cm® [ATO73]

3Dabei wurde in By = h?n?/3 /(8my.) die Dichte von 0.144g/cm?® - entsprechend einer Anzahldichte
von n = 2.1-10%2 em~? - in der Nihe des Lambdapunktes eingesetzt.

*Zum Vergleich: Die Wirmeleitfihigkeit von Kupfer bei einer Temperatur von 2 K betrigt je nach
Reinheit des Metalls: A=1...2 W /{cm - K) [FRE8I] .

5Von Reppy und Depatie wurden Experimente durchgefiihrt [REP64] in denen He II in einem
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Abb. 2.2: Die spezifische Wirme von *He in der Umgebung des Lambda-
punktes

oder Kapillarexperimenten® unterhalb einer kritischen Flufgeschwindigkeit eine ver-
schwindende Viskositit. Das superfliissige Helium kann durch kleinste Locher aus
Behiltern entweichen. Auf der anderen Seite hat Andronikashvili iber die Dampfung
von rotierenden Scheiben in Helium eine endliche und temperaturabhanglge Viskositat
bestimmt {ANDA46)].

Dieser scheinbare Widerspruch wurde zunéchst durch ein Zwei-Flissigkeits-Modell (im
folgenden mit ZF-Modell abgekiirzt) aufgelost [TIS38, TIL90], welches das fliissige He-
lium bei Temperaturen unterhalb des Lambdapunktes als aus einer normal- und einer
superfliissigen Komponente bestehend betrachtet. Wahrend der normalfliissige Anteil
fiir die endliche Viskositidt, Entropie und spezifische Wirme verantwortlich ist, stellt
man sich vor, dafl diese GroBen in der superfliissigen Komponente verschwinden.

Aus den oben erwihnten Viskositdtsexperimenten kann dann der temperaturabhéngige
Anteil der superfluiden (p;) Komponente an der Gesamtdichte (p) des Heliums be-
stimmt werden. Er betrégt bei der in unserem Kryostaten erzielbaren Temperatur von
1.5 K ungefihr 70%. '

Die 'hohe Wiarmeleitung erklirt sich im ZF-Modell durch eine Gegenbewegung von
- Normal- und Superfliissigkeit: Am Ort hoherer Temperatur entsteht vermehrt nor-
malflissiges Helium. Der damit verbundene Gradient im chemischen Potential zwi-
schen der warmen und kalten Region setzt die normal- und superfluide Komponente
gerade so in Bewegung, daf die Dichte iiberall stets konstant bleibt, jedoch Energie und
Entropie transportiert werden. Bei periodischen Wirmeeintrigen konnen auf diese Art
Temperaturwellen im Helium entstehen, die in Abgrenzung zu Dichteschwankungen als

pordsen Schaumstofftorus iiber mehr als 12 Stunden floB ohne mgmﬁkant an Geschwindigkeit zu
verlieren.

Versuche von Allen und Misener [ALL39] weisen nach dafl Helium auch ohne einen Druckgra-
dienten durch eine diinne Kapillare flieflen kann.
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zweiter Schall bezeichnet werden. Dieser weitgehend reibungsfreie’, konvektive Energie-
transport ist der Grund dafiir, daf} die Wéarmeleitung in He IT um Groflenordnungen
effizienter ist als in klassischen Fliissigkeiten oder Festkérpern.

Da in der ganzen Fliissigkeit das gleiche Helium vorliegt und nicht verschiedene Helium-
arten fiir die beschriebenen Effekte verantwortlich gemacht werden konnen, mufl man
ein quantenmechanisches Bild fiir ihre Erklarung heranziehen. Darin wird der super-
fluide Anteil des Heliums als dessen Bose-Kondensat mit Wechselwirkung betrachtet,
in welches mit abnehmender Temperatur unterhalb des Lambdapunktes ein immer
groBerer Teil des Heliums kondensiert.®

Das in manchen Experimenten manifeste Verschwinden der Entropie erklirt sich so aus
der Tatsache, daf8 nur genau ein Bose-Grundzustand existiert und S = —k-Ind =0
(Mit © = 1 als Zahl der zugénglichen Zustéinde des Systems ) ist, wahrend die ver-
schwindende Viskositdt und die Existenz einer kritischen Geschwindigkeit auf eine
Energieliicke zuriickgefiihrt werden kann, die iiberwunden werden muf}, um quantisierte
Elementanregungen zu bewirken. Die Elementaranregungen ihrerseits stellen die nor-
malfluide Komponente des He IT dar. Thr Dispersionsspektrum kann z.B. aus Neutro-
nenstreuexperimenten gewonnen werden und ist in Bild 2.3 dargestellt.

Energie Eflg; (K)

_ o . 1lo 1 1 L 1 2[0 L 1 l 1 L 30
' Tmpuls p/h (mm

Abb. 2.3: Dispersionsrelation der guantisierten Elementaranregungen in
fliissigem Helium

Aufgrund der niedrigen Temperatur sind nur die Anregungen bei kleiner Energie
{um p = 0) bzw. bei hoher Zustandsdichte (um p=p; =20 nm~! - &) relevant.

"Es gibt noch eine Reibungskraft, die durch StéBe zwischen den Rotonen/Phononen und superflui-
den Wirbelringen entsteht. N I B

8Der Anteil des eigentlichen Bosekondensats, das durch eine einzige makroskopische
Grundzustands-Wellenfunktion fiir alle Teilchen beschrieben wird, betriigt jedoch selbst nahe beim
absoluten Nullpunkt nur ca. 15%, obwohl hier p;/p =~ 1 ist. Der Grund dafiir ist in der zwar kleinen
aber doch noch bestehenden Wechselwirkung zwischen den Atomen zu suchen. Der superfluide Anteil
enthilt also auch Zustinde hoherer Energie, die aber nicht thermisch besetzt oder entvilkert werden.
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Bei kleinen Impulsiibertrigen sieht man einen linearen Anstieg der Kurve, der
mit den in Festkérpern typischen akustischen Phononen verbunden ist. Thre Grup-
pengeschwindigkeit entspricht der des mit Mikrofonen gemessenen Schalls und betrigt
ca. 240 m/s . Zur Abgrenzung von anderen kollektiven Bewegungen des Heliums wer-
den die Phononen auch als erster Schall bezeichnet.

Ungewdhnlich ist der parabolische Teil® um po. Er wird durch

_ (P —po)2
e=A+ o (2.1)

parametrisiert, mit pg/A = 1.92 A=l , A/k = (8.68 - 0.0084 - T))K und o = 0.16
my.. Die dieser Region entsprechenden Anregungsquanten werden als Rotonen bezeich-
net. Obwohl sich eine allgemein akzeptierte Interpretation dieses Teils des Dispersions-
spektrums noch nicht durchgesetzt hat, werden héufig die zwei folgenden Bilder zur
Beschreibung verwendet: Auf Feynman und Cohen [FEY56] geht ein Modell zuriick, in
dem ein Roton aus einer kleinen Heliumregion besteht, die mit de/3p driftet und dabei
sowohl Fliissigkeit vor sich verdringt als auch hinter sich wieder vereinigt (backflow
model). Alternativ wird das Roton als Vortexring minimalen Durchmessers hetrachtet
[WIL67].

DaB die Elementaranregungen tatsichlich die nichtverschwindenden Anteile an spezi-
fischer Wirme tragen und daher als der normalfluide Anteil des He II identifiziert wer-
den konnen, wird u.a durch die Temperaturabhingigkeit von Cy gestiitzt, die durch
diejenige der Phonon- und Rotondichten gegeben ist [DONG7].

Die Existenz und Besetzung einer makroskopischen Wellenfunktion in der superflu-
iden Komponente manifestiert sich u.a. in der Existenz quantisierter Wirbel. Dies
wird verstdndlich, wenn man die Zirkulation betrachtet, welche als Integral der
Geschwindigkeit der Superfliissigkeit entlang eines geschlossenen Weges definiert ist
(z.B. [DON67, DON91]):

r:f%@f (2.2)

Der quantenmechanische Ausdruck fiir die Geschwindigkeit errechnet sich aus der
Wellenifunktion der superfluiden Komponente

T(r) = /pse) (2.3)
iiber die Wahrscheinlichkeits-Stromdichte j‘ ZU : |
U = s/ (2.4)
- EE%EF@VQK~WVW) (2.5)
= vy = mze V(r). (2.6)

SEr reprisentiert die Tatsache, daB negative Gruppengeschwindigkeiten mpglich sind, die auch in
Quantenevaporationsexperimenten [WYB87] gemessen wurden.
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Da die Geschwindigkeit als Gradient der Phase der Wellenfunktion geschrieben werden
kann, liegt im einfach zusammenhingenden Gebiet eine reine - rotationsfreie - Poten-
tialstromung vor. Es sind jedoch auch mehrfach zusammenhéngende Gebiete mdglich,
bei denen schlauchformiger SuprafluB eine Singularitéit'® der superfluiden Komponente
umstrémt. In diesem Fall gilt fiir die Zirkulation aufgrund der Eindeutigkeit der Wellen-
funktion (bis auf Vielfache von 27 in der Phase):

r=4 m’l -V(r)ds = mﬁ' (b3em — G0) = b/ Mste. (2.7)

He

‘Sie ist also in ganzzahligen Vielfachen von h/my. quantisiert.

Die Stromungsgeschwindigkeit nimmt in den Wirbeln von auflen nach innen zu,
wihrend der Druck dementsprechend sinkt. Dies bewirkt, dafl Atome oder Ionen iiber
die Bernoullikraft hydrodynamisch gefangen werden kénnen.

Die Wirbelfiden konnen nur an den Oberflichen der Fliissigkeit enden oder sich in
sich selbst zu Wirbelringen schliefen. Wihrend sich Féden z.B. bilden, wenn man ein
Heliumgefa in Rotation versetzt, konnen Ringe auch durch ein sich schnell durch die
Fliissigkeit bewegendes Teilchen induziert werden [DON91]. Die Mobilitdt von Ionen
wird entscheidend von der Wahrscheinlichkeit bestimmt in diesen Wirbeln(Vortizes)
gefangen zu werden und wieder aus ihnen zu entkommen. Der Nachweis des Einfangs
von Atomen wurde bislang noch nicht erbracht!!. Es erscheint jedoch sehr plausibel,
daB schnell bewegte Fremdatome - wie sie etwa bei der Implantation in das fliissige-
Helium entstehen - auch Wirbelringe erzeugen und in ihrer Bewegung wiederum von.
diesen beeinflult werden.

Festes Helium

Festes Helium 138t sich, wie schon eingangs erwihnt, nur durch gleichzeitige Bereitstel-
lung tiefer Temperaturen und hoher Driicke erzeugen und existiert in drei Modifika-
tionen. Dabei dominiert die hexagonal dichteste Kugelpackung (hcp) im Temperatur-
bereich zwischen 0 und 15 K, wihrend die flichenzentriert kubische Form (fcc) erst
bei Driicken oberhalb 1000 bar und Temperaturen jenseits von 15 K realisiert wird.
Dies unterscheidet. Helium von den schwereren Edelgasmatrizen, die in der fcc-Form
verfestigen. Dariiber hinaus gibt es noch einen kleinen Streifen im Phasendiagramm,
der direkt an der Schmelzkurve in der Nihe von 1.5...1.8 K verlduft, und die Region
des kubisch raumzentrierten (bce) Heliumkristalls umschreibt (Abb.2.4).

Aufgrund der schwachen Polarisierbarkeit und der daraus resultierenden kleinen Van-
der-Waals-Kraft zwischen den Heliumatomen ist der Kristall nur schwach gebunden.
Dazu kommt, dafl die Nullpunktsenergie der Heliumatome sehr grof ist. Der inter-
atomare Abstand ist deshalb um 40 % grofler als aufgrund der Minimierung der po-

0Der Inhalt dieses engen Wirbelzentrums ist bislang nicht nher identifiziert.
1Tn Heidelberg wird aber ein Experiment aufgebaut, das auf Wirbeln gefangene Atome oder grofle
Molekiile optisch nachweisen kann [TAB94].



2.1. EIGENSCHAFTEN DER MATRIX 11

Druck (har)

2o L : L L 1 L L
1.2 13 14 15 1.6 1.7 1.3 L9

Temperatur (K)

Abb. 2.4: Phasendiagrarmnm im Bereich des festen Heliums

tentiellen Energie zu erwarten wire. Die grofie Amplitude der Nullpunktsschwingun-
gen und die Tatsache, daB die De Broglie-Wellenldnge. der Atome grofer ist als ihr
Gitterabstand, hat dem festen Helium auch die Bezeichnung Quantenkristall eingetra-
gen [WIL67]. Die geringe Dichte des Festkorpers fiihrt auch dazu, daff die Kompressi-
bilitsit des Kristalls (x ~ 1073/bar) mit derjenigen des fliissigen Heliums unter Druck
(k o2 4-107%/bar bei 25 bar ) vergleichbar ist.

Mittels kohérenter Neutronenstreuung wurde von Minkiewicz et al. [MIN68] das
Phononspektrum im hep-Kristall aufgenommen. Man findet - wie fir einen hep-Kristall
zu erwarten'? - je zwei transversal akustische und optische Zweige sowie je einen akusti-
schen bzw. longitudinalen optischen Zweig.

Optische Eigenschaften von fliissigem und festem Helium

Helium ist fiir spektroskopische Experimente insofern geeignet, als es im Grundzustand
nur durch VUV-Licht angeregt werden kann, also im interessierenden optischen und
nahinfraroten Spektralbereich vollig transparent ist. '

Mit den zu Beginn des Kapitels angegebenen Werten fiir die Polarisierbarkeit und
Dichte des fliissigen Heliums 148t sich sein Brechungsindex aus der Clausius-Mosotti-
Gleichung ableiten:

3+ 8mn,c
3 — dmn,o

n=+/g= =1.028. (2.8)

12Es muf} sechs Aste geben, weil die hep-Elementarzelle zwel Atome enthilt.
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Der Unterschied zum Brechungsindex des Gases iiber der Heliumoberflache!® ist deut-
lich genug, um die Phasengrenze zu erkennen. Auch der Dichteunterschied von ca. 10%
zwischen der Fliissigkeit und dem Festkorper bei gleichem Druck erlaubt die Beobach-
tung des Kristallwachstums.

Beim hcp-Kristalls ist schlieflich noch der Einflufl seiner Anisotropie hervorzuheben.
Crepeau et al. [CRET1] haben die optische Doppelbrechung vermessen und finden
bei einem molaren Volumen von V,,=21 cm?® - das in etwa dem in unseren Experi-
menten entspricht - fiir die maximale Differenz von ordentlichem und auflerordentlichem
Brechungsindex An = |n, — n,| = 2.6 - 107%. Zwei orthogonale lineare Polarisations-
richtungen eines Lichstrahl kénnen somit beim Durchlaufen einer Strecke d im Helium-
kristall maximal eine Phasendifferenz von

Ag = E;—:—An d (2.9)
akkumulieren. Dadurch kénnte ein hcp-Einkristall im Extremfall wihrend des Experi-

ments (A=850 nm, d=2cm) als A/8-Platte die Polarisation des Lichts stark storen.

13Der Brechungsindex des kalten Heliumgases betrigt (n — 1) < 1074
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2.2 Atome in der Heliummatrix

Wie schon bei den Elektronen und positiven Erdalkaliionen (5.S.2), so ist auch bei den
neutralen Atomen aufgrund der erwdhnten Pauliabstofung im fliissigen Helium eine
Blase als Defektform zu erwarten.

Aufbauend auf Blasen-Modellen fiir Elektronen und Atome [HIR65, JOR65, LEZ81,
BAU90] und der von Anderson skizzierten Theorie zur Linienverbreiterung [AND52]
hat Kanorsky [KAN94b] die fiir unsere Experimente relevanten Berechnungen zur Be-
stimmung von Linienlagen und -formen des Barium-Helium-Systems durchgefiihrt. Sie
sollen im folgenden dargestellt und in Kap. 5.1.3 zum Vergleich mit den MeBergebnis-
sen herangezogen werden.

Die totale Energie des Atoms wird als Summe dreier Terme berechnet, nimlich der
Energie des ungestdrten Atoms (E,), der Blasenenergie (E5) und der Wechselwirkung
(Bwa) mit dem Helium:

Byt = Ep + Ep 4+ Ewy. - (2.10)

Obwohl die atomare Energie E, den grofiten Beitrag zur Gesamtenergie des Kom-
plexes stellt, ist sie fiir die folgenden Uberlegungen weniger bedeutsam, da vor allem
die Modifikationen der Niveaus - und die daraus resultierenden Verschiebungen und
Verbreiterungen optischer Uberginge - bei Einbettung in die Heliummatrix untersucht
werden sollen. -

Blasenterme

Die Energie der Blase Ep setzt sich aus der Oberflichen- und Volumenenergie (Fo, Ev),
wie sie aus der klassischen Physik bekannt sind'4, sowie einem quantenmechanisch
motivierten Term zusammen, welcher in der Tatsache begriindet ist, dafi die Kriimmung
der Wellenfunktion stets mit kinetischer Energie verkniipft ist und die Heliumdichte,
welche dem Quadrat der Wellenfunktion proportional ist, am Blasenrand einen Gra-
dienten besitzt.'® Fir sphérische Blasen lauten die Ausdriicke [HIR65] :

Ep = Eo+ By + Eg (2.11)

mit : Eg = 4nRlo (2:12)

By = gngp (2.13)
B (Ve(R)? =

Bk = g ] iR (2.14)

4Die Verwendung solch klassischer Terme ist nicht a priori gerechtfertigt, da die betreffende
Oberfliche in der Umgebung von Metallatomen von nur ca. 20 Heliumatomen gebildet wird. Das
Problem wird beim Vergleich von Theorie und Experiment in Kap. 5.1.3 ausfithrlicher diskutiert.

3Um Eg auf den Erwartungswert von p° /2m zuriickzufiihren, kann man ¥ = /P schreiben und
auf das Integral in Gl. 2.14 den 1. Greenschen Satz anwenden. ‘
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Darin stehen o fiir die Oberflichenspannung, P fiir den Druck im Helium und mg,
fiir die Masse eines Heliumatoms. Die ebenfalls auftretende Heliumdichte p(R) in der
Umgebung des Defektzentrums wird durch die in GL 2.15 formulierte und in Abb.
2.5 dargestelite Modellfunktion parametrisiert, in die der Abstand R des Heliums vom
Blasenmittelpunkt sowie die Steilheit des Anstiegs o am Blasenrand eingeht [JORG5]:

: _ 0 ; B < Ry
,O(R,RD,O!)—{ po(l_[1+a_(R_RO)]e—cx-(R—Ro)) : R > Ry . (2‘15)

Diese Darstellung trigt der Anschauun§ Rechnung, daf innerhalb der Kugel mit
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Abb. 2.5: Dichteverteilung des flissigen Heliums im Abstand R vom Gast-
atom. Ry bezeichnet den Schwerpunkt der Ubergangsregion, o ist ein Mafs
fiir die Steilheit des Ubergangs.

Radius R, die Heliumdichte verschwindet, wahrend sie fiir grofie Radien in die Dichte
po des defekifreien fliissigen Heliums tibergeht. Die Breite des Ubergangs zwischen
diesen beiden Regionen ist dem Parameter o umgekehrt proportional:

Fiir @ > 1 gilt : ARp.10090 = 1.84/c (2.16)

Das fliissige Helium wird dabei als kontinuierliches Medium betrachtet, was aufgrund
der hohen Nullpunktsbewegung der Atome und im Mittel {iber viele Blasen gerecht-
fertigt ist. Zu einem festen Zeitpunkt an einer einzigen Blase ist dieses Modell jedoch

nicht sinnvoll.
Der in den Blasentermen (Gl. 2.13) auftretende Radius Ry bezeichnet die Lage des

Schwerpunkts dieser Ubergangsregion und errechnet sich aus:
Rb ' i oo
]0 o(R)R? dr = jR (0o — p(R))R? dR. O (217)
b :
Die Blasenform wird im Gleichgewicht durch die Wellenfunktion des gefangenen Afoms

bestimmt. So erwartet man fiir eine atomare s-Wellenfunktionen eine sphirische Blase,
dagegen fiir z.B. den 1P-Zustand des Bariumatoms eine Heliumumgebung, fiir deren
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Formbeschreibung noch ein Quadrupolanteil berticksichtigt werden muf}. Diesem Um-
stand wird durch die Einfiithrung eines Asymmetrieparameters § in die Blasenenergien
und den Blasenradius Rechnung getragen [RAY45]:

4 .

E, = 4nRlo (1+5ﬁ2) (2.18)
4

B, = 57rR§P(1+§,82) (2.19)

29 _
3cos?d 1)' (2.20)

Ry = Ro(l-*-ﬁ' 5

Wechselwirkungsterme

Die exakte Berechnung der Wechselwirkungsterme mit ab initio Methoden stellt auf-
grund der vielen an der Blasenbildung beteiligten Teilchen ein komplexes Problem
dar. Eine wichtige Vereinfachung besteht zunichst darin, den Einfluf der umgeben-
den Heliumatome auf die Wechselwirkung zwischen dem Metall- und einem gegebenen
Heliumatom zu vernachlissigen. Dann kann man die Paarpotentiale des zweiatomigen
M-He-Systems!® berechnen und schlieBlich die effektive Wechselwirkungsenergie durch
Integration der Paarenergien tber alle Richtungen und Absténde der Heliumatome in
der Blase bestimmen, wobei die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Heliumatome durch
die oben erwihnte kontinuierliche Dichteverteilung bestimms ist.

Die Paarpotentiale fiir Ba-He wurden am MPQ von Czuchaj [CZU93| mittels Pseu-
dopotentialrechnungen bestimmt.!” Sie geben die Energie des Systems in Abhingigkeit
vom Abstand (R) der Komponenten und der Projektion ihrer Drehimpulse auf die in-
ternukleare Achse wieder und sind fiir das Beispiel Ba-He in Bild 2.6 dargestellt. X'Z
bezeichnet darin den Grundzustand des Systems. Der erste angeregte elektronische Zu-
stand des Systems spaltet sich bei Anndherung der Komponenten aneinander wegen
der beiden moglichen Projektionen des Bahndrehimpulses (A = 0,1) auf die internuk-
leare Ba-He-Achse in die beiden Niveaus AI{A = 1) und B'L{A = 0) auf. Fiir grofie
" Abstinde gehen die Molektilpotentiale in die Energieniveaus des freien Bariumatoms
{iber.

Die gesamte Wechselwirkungsenergie des Grundzustands bestimmt sich dann durch die
mit der Heliumdichte gewichtete Integration tiber alle moglichen Abstinde zwischen
dem Gast- und Heliumatom:

Ewe(1S0) = 4r [ o(R; Ro, @) Viin(R) B2 dR. (2.21)

16 steht hier allgemein fiir Metallatom, da aufer Barium auch noch Cisium betrachtet wird.
1"Diese Rechnungen beinhalten auch das Ba-He-Van-der-Waals-Potential und die Orthogona-
" lisierung der Wellenfunktion des Gastatoms beziiglich der Heliumwellenfunktion, welche notwendig
ist, um dem Pauliprinzip geniige zu tun. Sie fithrt zu einem repulsiven Potential, das wegen seiner
Nicht-Lokalitit auch als Pseudopotential bezeichnet wird. Fiir das Cs-He-System verwenden wir die
Werte von Pascale [PAS83].
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Abb. 2.6: Paarpotentiale fir das Ba-He-System, die fiir grofe Abstinde
in die atomaren Zustinde 6s6p* P, bzw. 6518, des Bariumatoms tbergehen

[CZU93].

Fiir den angeregten P-Zustand mufl die Hiufigkeit der moglichen Drehimpulsprojek-
tionen beriicksichtigt werden [LEZ81, BEA9Q):

Eww('P) = 27 [ j p(R; Ro, @) (Verz(R) - cos? 8 + Vi (R) - sin®8) B sin ¢ dR.do.
(222

Linienlagen optischer Ubergiinge

Sowohl den Blasenradius (R3), den Anstiegs- (o) und den Asymmetrieparameter (8) als
auch die Gesamtenergie Fy,; des Systems kann man fiir das stationdre Gleichgewicht
durch numerische Minimierung der Gesamtenergie bei Variation der ersten drei Pa-
rameter bestimmen.’® Damit sind dann alle relevanten Werte fiir die Berechnung von
optischen Ubergingen bekannt. Wie diese von statten gehen, soll nun im folgenden
beschrieben werden:

Wihrend der Anregung und Emission durchlaufen sowohl die Blase als auch die Wellen-
funktion des in ihr gefangenen Atoms einen Zyklus, der in Bild 2.7 dargestellt ist.

18 Tatschlich wurde fiir den Vergleich mit dem Experiment ein etwas modifiziertes Verfahren ange-
wandt, bei dem der Anstiegsparameter durch Anpassung an eine Serie von Spektren bestimmt wurde.
Dies wird in Kap. 5.1.3 zusammen mit den Experimenten erliutert.
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Blasenformen und Amplituden der Wellenfun
nen Stadien des Zykius aus Anregung und Emission am Beispiel des Barium-
atoms. Schattiert sind die Rinder der berechneten Blasenform (bei R = Ry )
[KAN94b] und ausgezogen die Kurven konstanter Wahrscheinlichkeit fir
die 2¢~-Wellenfunktion des freien Bariumatoms [CZU93] auf den Niveaus
[ T2 =102 (innen) ...|[¥|? =5-1075 (auflen) eingezeichnet.

Im Grundzustand haben Blase und Wellenfunktion sphirische Gestalt (Abb. 2.7a).
Gemif des Franck-Condon-Prinzips dndert sich die Blasenstruktur wihrend der An-
regung nicht (Abb. 2.7b)."® Das bedeutet, dal man zur Berechnung der Frequenz-
verschiebung Aw zwischen der Anregungslinie des M-He-Komplexes und der des freien
Atoms von der totalen Energie Fy,; weder den atomaren Anteil (Ej), noch die
Blasenterme (Eg) bendtigt, sondern ausschlieflich die Wechselwirkungsenergie Ew.,

19W3shrend die optischen Ubergangsfrequenzen im Bereich w ~ 1015 /5 liegen, indert sich die Blasen-
struktur maximal mit der Debyefrequenz im Bereich w =~ 10'%/s. Eine anschauliche Abschitzung dafiir
gewinnt man durch Division von zu varilerender Blasenlinge und Schallgeschwindigkeit im Helium:
Tretaz = 1A 11 ~ 1 ps.
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im Grund- und Anregungszustand beim Radius R, 2

FAw(Ry, @) = Ewe(*P1) — Ewa (*S0)- (2.23)

Nach dem Ubergang ins obere Niveau kann die Blase in das Minimum des Anregungszu-
stands relaxieren (Abb. 2.7c). Die typische Zeit dafiir liegt im Pikosekundenbereich und
ist damit um vier Groflenordnungen kleiner als die typische Lebensdauer des oberen
Niveaus.?! SchlieBlich zerfallt die Anregung - wieder in einer festen Blasenform - in
den Grundzustand (Abb. 2.7d), der nach kurzer Zeit in sein Minimum relaxiert (Abb.
2.7a). Die Lage der Emissionslinie kann wie bei der Anregung aus der Differenz der
Wechselwirkungsenergien von oberem und unterem Niveau berechnet werden, wenn
man nun die Werte fiir den Gleichgewichtsradius des oberen Zustands einsetzt.

Energie (bel. E.)

g 10 12 14
Blasenradius (at.E.)

Abb. 2.8: Gesamtenergie des Grund- und des angeregten Zustandes als Funk-
tion des Blasenradius (Konfigurationskoordinatendiagramm). Die Kurven
sind nicht mafstiblich gezeichnet ! Anregung und Emission finden in ver-
schiedenen Blasenformen statt (s.Abb. 2.7). Die qualitative Form ist in bei-
den Fillen jedoch wie hier gezeichnet.

Zur qualitativen Erklarung der Vorginge ist in Abb. 2.8 die Gesamtenergie des Metall-
atoms im Helium als Funktion des Blasenradius skizziert. Als wichtigstes Merkmal ist
dabei die Versetzung der Minima von Grund- und Anregungszustand hervorzuheben.

2 Dieser aber hingt sehr wohl auch von den Blasentermen ab !

2l Messungen der Lebensdauern angeregter atomarer Niveaus in der fliissigen Matrix wurden von
Takahashi et al. [TAK92] durchgefiihrt und zeigen, dafl sie nicht signifikant von den Werten freier
Atome abweichen. ‘
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Da die Blasenrelaxationszeit wesentlich kiirzer ist als die Lebensdauer des angeregten -
Zustands, erfolgen alle Uberginge zwischen den elektronischen Zustinden je vom
Potentialminimum aus. Unter Berlicksichtigung der Tatsache, daB Uberginge stets
senkrecht im Konfigurationskoordinatendiagramm erfolgen, kann man dann aus Abb.
2.8 ablesen, dafl zur Anregung mehr Energie aufgewendet -werden muf}, als wihrend
der Emission frei wird. Die Anregungslinien werden also gegeniiber den Emissionsli-
nien blauverschoben und zwar je nach untersuchtem Atom und je nach Heliumdichte
bis zu einigen zehn Nanometern.

Linienformen

Zur detaillierteren Beschreibung der Ubergénge sollen nun zwei Modelle herangezogen
werden: Im Blasenoszillationsmodell erkldren sich die Linienformen und -breiten in An-
regung und Emission iiber die Anderung der Ubergangsenergie und -wahrscheinlichkeit
wihrend der Blasenschwingung. Im quasistatischen Modell hingegen wird die Stérung
der Dipoloszillation des Metallatoms statistisch betrachtet.

Blasenoszillationen: Das System kann um das jeweilige Minimum bei R,;, mit
einer Amplitude AR oszillieren, wobel aus Symmetriegriinden nur geradzahlige Mul-
tipole (Monopol, Quadrupol) relevant sind. Fiir die Abschitzung des Einflusses der
Monopolschwingung (Atmungsschwingung) kann man die Potentialkurve in der Umge-
bung des Minimums durch die eines Morse-Oszillators approximieren und dessen
Energieniveaus berechnen. Die dabei eingehende effektive schwingende Masse bestimmt
sich 2u mes; = 4w Ripy > 35mpy,. [RAY45). Da die thermische Energie bei einer fiir un-
sere Experimente typischen Temperatur von 1.5 K etwa viermal kleiner ist als die
berechnete Energie eines Schwingungsquants, ist nur fiir den Vibrationsgrundzustand
mit signifikanter Besetzung zu rechnen.

Um eine qualitative Vorstellung von den zu erwartenden Linienbreiten und -formen zu
erhalten, kann man wiederum die senkrechten Ubergénge im Diagramm betrachten,
diesmal aber ausgehend von den Rindern des wihrend der Blasenoszillation ﬁber—
strichenen Potentialbereichs (s.Abb. 2.8).

Die Linienbreite des Ubergangs wichst mit der Steigung der Potentialkurve im Zielzu-
stand, da mit ihr der in senkrechten Ubergingen zugingliche Energiebereich wichst.
Die Ubergangswahrscheinlichkeit zwischen den Niveaus ist gemiB der goldenen Regel
der Dichte der Endzustinde proportional. Da diese ihrerseits durch die Kriimmung der
Potentialkurven bestimmt ist, bestimmt letztere auch die Asymmelrie der Spektren.
Dies erklédrt die am linken Rand der Abb. 2.8 eingetragene Anregungskurve, die stark
verbreitert ist und eine grofle Asymmeirie aufweist. Im Gegensatz dazu erwartet man
fir die Emission schmalere symmetrische Linien, da die Potentialkurven bei grofien
Blasenradien linear und annihernd parallel verlaufen.

Quasistatische Linienverbreiterung: Das Wiener-Khinchine-Theorem [LOUS8S]
besagt, da das Spektrum I{w) einer zeitlich fluktuierenden Funktion durch die Fourier-
transformierte threr Autokorrelationsfunktion C(7) gegeben ist. Man kann dieses Theo-
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rem auf die Dipoloszillation d(t) eines Fremdatoms im Helium anwenden, die durch die
Wechselwirkung mit der Heliumumgebung gestért wird:

I(w) o< R [ °; G (1) dr. . (2.24)

mit:

C(7) = (d*@)d(t + 7)) o (et (2.25)
Die Autokorrelationszeit 7 wird durch die Storung verkiirzt und damit die beobachtete
Linie im Frequenzraum verbreitert.
Anhand von Abb. 2.7 wurde schon erldutert, daf sich die Blasenform im Augenblick
des elektronischen Ubergangs nicht wesentlich &ndert. Wihrend der Anregung befindet
sich das Atom demnach in einer kleineren Blase als wihrend der Emission. Die Wellen-
funktion des angeregten Zustands reicht wihrend der Absorption sogar in die Heli-
umumgebung hinein. Bei der Emission, die bei Barium von einer elongierten Blase
ausgeht, befindet sich die Wellenfunktion der Bariumelektronen stets innerhalb der
Blasengrenzen und erfihrt - relativ zur Anregung - nur eine kleine Storung. Fiir die
Anregungslinie der Fremdatome im flissigen Helium ist demnach eine groﬁere Breite
zu erwarten als fiir die Emission. .
Fiir eine quantitative Analyse wird angenommen, dafl jedes Heliumatom zur Zeit ¢
im Abstand R;(t) eine Verschiebung der Ubergangsfrequenz im Fremdatom der Grofe
Aw(R;(t)) bewirkt. Die Stérungen summieren sich auf zu

N
= §Aw(Rj(t)). | (2.26)

Die durch die statistische Verteilung der Heliumatome bedingte Autokorrelationsfunk-
tion C(7) ist nach [AND52, KAN94c] dann bestimmt durch:

T/2 \‘.+r et
lim = / =i [T Aw(#)dt .
= Jim — le dt. (2.27)

Dem Ergodentheorem folgend kann die Zeitmittelung nach Einsetzen von (2.26) durch
ein Ensemblemittel ersetzt werden:

- L —iEj.v___I Aw(ﬁj)T ]
o) = 3 / p(R)e dR | (2.28)
1 i —iAw(R; )T 1D
= v [ p(R)He SRy f (2.29)
N |
_ —iAw(R; ) 2.
I Vp [ p(R)e dR (2.30)
—_ - —iAw(R)T 18 N
= ‘[Vp f p(R)ei dR] (2.31)
- | | |
. |
= [1- < [ B {1 st )| (2.32)

12

exp {— / (1 — e_i"'\‘“(m*) p(R) dﬁ} . (2.33)
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Hierbei konnte das Produkt vorgezogen werden, da die Stérungen des Defektatoms
durch die verschiedenen Heliumatome weitgehend voneinander unabhingig sind. Bei
der Ensemblemittelung wird die Dichteverteilung o(R) aus Gl 2.15 verwendet, und die
Gesamtzahl der Teilchen N = p; - V' eingesetzt. :
Die Storung Aw berechnet sich in unserem Fall aus der Differenz der Paarpoten-
tiale an gegebenem Ort, so daff wir als Endformel fir die Autokorrelationsfunktion
im Fremdatom-Helium-System finden:

C(r) = exp {— f (1 —. e tAV(R/ ﬂ) p(R) dﬁ} . (2.34)

Setzt man diesen Ausdruck in Gl. 2.24 ein, so kann man die Linienform bei bekannten
Potentialen und Dichten bestimmen. Aus den typischen Linienbreiten im fliissigen He-
lium kann man umgekehrt auf typische Korrelationszeiten schlieflen, die fiir die Emis-
sion 7 o~ 80 fs, fiir die breiteren Anregungslinien hingegen nur 7 ~ 20 fs betragen. In
dieser Zeit bewegen sich die Atome des betrachteten Komplexes nur um ca. 1/7 A, was
eine quasistatische Behandlung des Problems nachtréglich rechtfertigt.

Diskussion der Modelle

Das Blasenmodell wird derzeit von allen Gruppen, die sich mit der Spektroskopie an
Ionen oder Atomen in fliissigem Helium befassen, verwendet. Es gibt jedoch noch in
manchen Punkten Diskrepanzen zwischen den Voraussagen verschiedener Varianten
des Modells.

So iiberschitzten Bauer et al. [BAU90] die Verschiebung der Bariumlinie in fliissigem
Helium um 30 nm, konnten aber die Form und Breite der Bariumlinie im Oszillations-
modell schon gut beschreiben, wenn sie ausschliefilich die Atmungsschwingungen der
Blase berticksichtigten.

Ausgehend von neuen Pseudopotentialrechnungen von Czuchaj [CZU93] konnten
Kanorsky et al. [KAN94b] die Linienlage des Bariums im fliissigen Helium besser be-
stimmen. Die Linienbreiten wurden nun aber durch das Oszillationsmodell zu schmal
vorhergesagt. Bei alternativer Verwendung des oben dargestellten quasistatischen Mo-
dells konnten die experimentellen Resultate fiir Barium auch quantitativ gut repro-
duziert werden, wie im Kap. 5.1.3 gezeigt. werden wird. In diesem statistischen Ansatz
ist jedoch kein Platz fiir systematische Effekte wie z.B. die Jahn-Teller-Aufspaltung.
Diese kann wiederum im Blasenoszillationsmodell berticksichtigt werden.

Kinoshita et al. [KIN94] konnten die Linienlagen von Rubidium und Cdsium in
fliissigern Helium berechnen. Die berechneten Werte fiir die Linienbreiten waren jedoch
um einen Faktor zwei kleiner als die gemessenen, obwohl im Oszillationsmodell aufier
den oben erwihnten Monopolschwingungen der Blase auch noch die Quadrupolmoden
beriicksichtigt wurden. '
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Die noch nicht in allen Punkten perfekte Ubereinstimmung zvsnschen Theorie und Ex-
periment kann verschiedene Ursachen haben:

Zum einen ist die Berechnung der Metallatom-Helium-Wechselwirkung mittels Paarpo-
tentialen und anschlieBender Integration {iber alle M-He-Paare nur eine erste Néherung,
worauf auch schon in [KAN94b] hingewiesen wird. Dort wird auch eine mogliche
Verbesserung vorgeschlagen - ndmlich die Bestimmung eines Gesamtpotentials in einer
selbstkonsistenten Rechnung, welche den EinfluB aller Heliumatome auf jedes M-He-
Paar beriicksichtigt.

Zum anderen ist die Genauigkeit der Pa,arpotenmalrechungen fiir kleine interatomare
Abstinde an besten, wihrend fiir die Blasenrechnungen gerade die groflen Abstdnde
(um 10 at.E.} wichtig sind.

Weiterhin kann man auch die Verwendung der Oberflichenspannung bei der Berech-
nung der Blasenterme in Frage stellen. Die Linienlagen von Elektronenspektren in
fliissigem und festem Helium kénnen jedoch gut unter Verwendung des Wertes fiir freie
Oberflichen beschrieben werden [GLV94]. Und auch aus unserem Vergleich von Theo-
rie und Experiment (s.Kap. 5.1.3) ergibt sich ein Wert fiir o, der mit diesem Resultat
kompatibel ist. _
Schlieflich scheint auch die Verwendung der hydrodynamischen Formel fiir die effektive

oszillierende Masse nur eine grobe Niherung zu sein.



Kapitel 3
Optisch detektierte Magnetresonanz

Wie schon in der Einleitung erwshnt, war eines der Hauptziele dieser Arbeit zu kliren,
ob es méglich ist, Atome in der Heliummatrix zu fangen, optisch zu pumpen und fiir
die Vermessung kleiner duflerer Magnetfelder zu verwenden.

Die prinzipielle Idee der in Kap. 5.3 vorgestellten magnetooptischen Experimente an
Casium in festem Helium besteht darin, durch optisches Pumpen mit zirkular polari-
siertem Licht eine Besetzungszahldifferenz zwischen den Zeemanniveaus des Grundzu-
standes und damit eine Orientierung des magnetischen Moments zu erzeugen, und dann
die durch externe statische oder Radiofrequenzmagnetfelder bewirkte Anderung dieser
Polarisation optisch zu detektieren. Wihrend der apparative Aufbau hierfiir in Kap.
4 und die eigentlichen Messungen und Resultate in Kap. 5.3 beschrieben werden, soll
hier eine Einfiihrung in die grundlegenden Konzepte und deren Erweiterung auf die
experimentelle Situation gegeben werden.

In Abb.3.1 ist das Niveauschema der hier relevanten Terme von 33Cs dargestellt.
Césium besitzt einen Kernspin von I = 7/2 und somit im Grund- und Anregungszu-
stand (6P, ) eine Aufspaltung in die Hyperfemkomponenten F=3 und F=4. Wihrend
unserer Experimente konnen letztere jedoch - aufgrund der Linienverbreiterung durch
die Wechselwirkung mit der Heliumumgebung - nicht aufgeldst werden. Fiir eine gquali-
tative Betrachtung der Effekte kann man sich daher auf die Feinstruktur und damit auf
ein effektives 2-Niveau-System (J = S = 1/2) im Grundzustand beschrénken. Fiir die
quantitative Berechnung der Evolution der Grundzustandsdichtematrix mufi jedoch,
wie in Abschnitt 3.1.2 dargestellt, die Hyperfeinstruktur mit ihren insgesamt sechzehn
Unterniveaus ber{icksichtigt werden.

Die longitudinale Polarisation P, eines Spin-1/2-Systems kann als der Erwartungswert
des Spins entlang der Quantisierungsachse, die im folgenden stets die z-Achse ist, mit-
tels der normierten Dichtematrix p bestimmt werden als

P, = (0,) = Spur(po) = p2z — pu1. _ (3.1)

Obwohl die magnetischen Momente sich vorzugsweise entlang eines externen Mag-
netfelds orientieren, ist bei den in unseren Experimenten verwendeten longitudinalen
Feldern von By = 10...1000 mG im thermischen Gleichgewicht mit dem Heliumbad bei
1.5 K nur mit einer vernachlissigbaren thermischen Polarisation zu rechnen [ABR82]:

- ~ eB+/kT _ oB-/kT KB
0,therm = e B+ kT +eE—/kT = 28T

~1077...107°. (82

Darin ist By = —ﬁﬁo = ++vhBy/2 die Energie des atomaren magnetischen Moments
g = vJ im Magnetfeld By, und v = g;up/h bezeichnet das gyromagnetische Verhaltnis.

23
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Depolarisation
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Abb. 3.1: Depopulationspumpen an Cdsium in der Heliummatriz. Wihrend
die Grundzustandsniveaus negativer m-Quantenzahl bei Einstrahlung rechits-
zirkular polarisierten Lichts bevorzugt entvélkert werden, wird der angeregte
Zustand durch die Wechselwirkung mit der Matriz depolarisiert und zerfallt
mit gleicher Wahrscheinlichkeit in alle Unierzustinde.

Bet Beriicksichtigung der Hyperfeinstruktur ist J durch F' zu ersetzen. Der g-Faktor
und das gyromagnetische Verhéltnis nehmen dann die folgenden Werte an:
2 1
g = EForq =] (3.3)
vr = 2n-350kHz/Gaufl, fir:F=71%+1/2=4, 3. (3.4)

Statt der schwachen Polarisation im thermischen Gleichgewicht kann man eine fast
hundertprozentige Orientierung des atomaren Grundzustands erzielen, wenn man den
Drehimpulstransfer beim optischen Pumpen nutzt.

Mit optischen Methoden lassen sich darliber hinaus Untersuchungen auch an erheblich
kleineren Spinensembles durchfiihren, als es im Falle klassischer Elektronspinresonanz
(ESR) méoglich ist [MLY93]. Die hohe Empfindlichkeit beruht auf der Tatsache, daf
jedes in der Magnetresonanz absorbierte Radiofrequenzphoton dazu fiihrt, daB auch
ein optisches Photon absorbiert und reemittiert werden kann. Die Energie des detek-
tierten optischen Photons ist in unserem Fall um ca. einen Faktor 10'° gréfer als die des
absorbierten RF-Photons. Um einen &hnlich grofen Faktor steigt auch die Empfind-
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lichkeit des Nachweises. )
Der folgende Abschnitt gibt einen Uberblick Giber die fir das Experiment relevanten
Aspekte des optischen Pumpens an Atomen in einer Heliummatrix.

3.1 Optisches Pumpen

Ein Photon iibertrégt bei der Absorption einen Drehimpuls vom Betrag 7 an das Atom.
Dabei erhiilt sowohl der Grundzustand durch bevorzugte Entvolkerung der negativen
als auch der Anregungszustand durch tendenzielle Besetzung der positiven Zeeman-
unterzustdnde eine partielle Orientierung. Da sich die betrachteten Cs-Atome jedoch
in einer Heliumumgebung befinden, welche die angeregten P-Niveaus stark stort, ist
anzunehmen, dafl diese innerhalb ihrer Lebensdauer vollstindig depolarisiert werden.
Der Zerfall in den Grundzustand erfolgt also ausgehend von einer Gleichbesetzung aller
oberen Zeemankomponenten. Es wirkt demnach nur das Depopulationspumpen, also
die asymmetrische Entvolkerung des Grundzustands durch das eingestrahlte Licht als
orientierender Mechanismus.

Fiir die folgenden Betrachtungen wahlen wir die z-Achse unseres Koordinatensystems
stets parallel zum k-Vektor des Pumplichts. Es kénnen dann in Abh#ngigkeit von der
relativen Lage eines duBeren statischen Feldes B zur z-Achse das longitudinale (5]|2)
bzw. transversale Pumpen (EHy‘) unterschieden werden (s.Abb. 3.2). Letzteres wird
auch als Hanle-Effekt des Grundzustands bezeichnet und wurde schon 1970 von Cohen-
Tannoudji et al. fiir hdchstempfindliche Magnetometrie verwendet [COH70a, COH70b).

B, = depolarisierendes Feld beim
transversalen Pumpen,
Radiofrequenzfeld fir die Doppelresonanz

zirkulares Licht

»

>

B, = Haltefeld beim
longitudinalen Pumpen und
fiir die Doppelresonanz

Abb. 3.2: Anordnung der Felder fiir longitudinales und transversales
Pumpen sowie fiir die optische Doppelresonanz :

3.1.1 Optisches Pumpen im 2-Niveau-System

Durch die Einstrahlung zirkular polarisierten Lichts der Intensitit I wird eine Polarisa-
tion P(t) der Atome aufgebaut, deren Zuwachs durch das Pumpen des unpolarisierten
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und den Zerfall des schon ausgerichteten Anteils bestimmt ist:

P=(1-P)/T,— P/T.. | (3.5)
Die Zeitentwicklung von P - ausgehend von einem unpolarisierten Zustand - ist dann:
P(t) = Po(1 — e ¥™) (3.6)
mit der Gleichgewichtspolarisation
Po=T/(T1+Tp) =%/(n+m) (3.7)
der effektiven longitudinalen Relaxationsrate
mi=Ti=n+% (3.8)

und der Pumprate
¥p o< 1. (3.9)

Ein Magnetfeld, das parallel zur Ausbreitungsrichtung des Lichts anliegt, hat einen
stabilisierenden Effekt auf die longitudinale Magnetisierung, wenn es gréfier ist als
evtl. existierende transversale Felder:

3.1.2 EinfluB der Hyperfeinstruktur auf das optische
Pumpen |

Wihrend das optische Pumpen im 2-Niveau-System wie oben beschrieben werden kann,
ist im realen Casiumatom der Populationstransfer zwischen den 16 Zeemanniveaus der
beiden Hyperfeinkomponenten des Grundzustandes mit jeweils verschiedener Absorp-
tionswahrscheinlichkeit fir zirkular polarisiertes Licht zu ber{icksichtigen. Dazu kommt,
daff im Experiment der Polarisationsgrad des eingestrahlten Lichts kleiner als eins ist
und in die Rechnung eingehen muf.

Die Wahrscheinlichkeit fiir einen Ubergang zwischen den Zeemanniveaus der elektroni-
schen Zusténde 65, und 6, ist dem Quadrat des Ubergangsmatrixelements propor-
tional (Gl 3.10), in dem die gestrichenen Grofien den angeregten und die ungestrichenen
den Grundzustand bezeichnen: ‘

W (Fmg ; F'mip) o |(6S1,Fmzl|é - D|6 P, ,zp'mfp)r (3.10)
Darin bezeichnet é die Polarisation des Lichts und D das elektrische Dipolmoment.
Zur Bestimmung der relativen Ubergangswahrscheinlichkeiten zwischen den verschiede-
nen Hyperfeinkomponenten kann man zuniichst unter Ausnutzung des Wigner-Eckart-
Theorems den mpg-abhingigen Anteil des Matrixelements in einem Wigner-3j-Symbol
isolieren, in das die Lichtpolarisation durch den Wert von q eingeht (¢ = +1 fiir rechts-
/linkszirkular, ¢ = 0 fiir linear polarisiertes Licht):
2

(3.11)

| 2 F 1 F
W(Fmp ; F'mf) o< (6512 F|| D||6 o F")| I( )

—-mp g ™p
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Anschliefend kann von dem reduzierten Matrixelement (651, F||D||6P.»F") der nur
von F abhingende Anteil mit Hilfe eines 6j-Symbols separiert werden [SOB69]:

W(Fme ; F'mlp) o (2F +1)(2F +1)[(65,27IDI6Pp)|  (3.12)
J Rl F 1 P\
'{F’ J 1} ) (—mp g m};)
Das verbleibende Matrixelement ist nur noch durch den Radialanteil der Wellenfunk-
tionen sowie die elektronischen Gesamtdrehimpulse J, J' bestimmt, die fiir alle betrach-
teten Zusténde gleich sind (J = J' = 1/2).
Wihrend diese Rechnung fiir die Anregung aus dem Grundzustand ta,tsachhch
durchgefiibrt werden mu8, wird angenommen, daf§ die Populationen des oberen Niveaus
innerhalb dessen Lebensdauer durch die Wechselwirkung mit der Heliumumgebung
" gleichverteilt werden und daher der Zerfall isotrop mit gleicher Wahrscheinlichkeit in
alle Niveaus des Grundzustands erfolgt (W (F'm/p; Fmp) = 1/16).
Nimmt man zusitzlich an, daf es eine Relaxation der Polarisation des Grundzustands
gibt und die Depolarisationsrate fiir alle Zeemanniveaus gleich ist (isotrope Relaxation),

50 kann man die Entwicklung der Grundzustandspopulationen p(F,mg) in sechzehn
Ratengleichungen (F' = 3,4, mp = —F, .., F') formulieren: '

Pt Fme) = — > W(Fmp, F'my)-p(t; Fmp)
Frmly

1
+— >, W(Fmp; F'mg)- p(t; Fmr)

16 Fym,F! iy

[p(t Fmpg) —

: 6] (3.13)
Darin beschreibt der erste Term die Entleerung des Niveaus |F, mg) durch das einge-
strahlte Licht, der zweite seine Wiederbesetzung durch Zerfall der oberen Niveaus, die
ihrerseits durch die Lichteinwirkung bevolkert werden, und der dritte die Relaxation im
Grundzustand. Ausgehend von den Gleichgewichtswerten p(0; Fmr) = 1/16 (YF, mp)
kann man dieses Gleichungssystem numerisch lgsen.

Kennt man die Populationen, so kann man auch das zu erwartende zeitabhéngige Fluo-
reszenzsignal R(t) wihrend des optischen Pumpens bestimmen:

Ry S  W(Fmg; F'ml) - p(t; Fmg). (3.14)

Fanp F'ymly

Es kann in diesem Mehrniveausystem nicht mehr durch eine einfache Exponentialfunk-
tion mit einer einzigen Zeitkonstanten (s. GL 3.6) beschrieben werden.
- Der maximal erzielbare Kontrast K der Fluoreszenz beim optischen Pumpen

R(0) — R(co) ‘
K=""Fm (3.15)
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148t sich dann mit Hilfe von Gl. 3.14 als Funktion sowohl der relativen Pumprate(v,/v:)
als auch des Polarisationsgrades des Lichts berechnen. Letzterer wird iiber eine
gewichtete Summe der Ubergangswahrscheinlichkeiten fiir rechts- und linkszirkular po-
larisiertes Licht beriicksichtigt. Das Resultat der Rechnungen ist in Abb.3.3 dargestellt
und erlaubt, bei gemessenem Kontrast und bekannter relativer Pumprate eine Ab-
schitzung fiir die Qualitdt der Polarisation des Lichts im Kryostaten zu gewinnen.

L L S S L —

- //100%—f———.

0.8 F ' -

- %% .

2 06 | 95% ]

g N — i

g i 90% -

M04F / 3

0.2 _ Polarisationsgrad des Lichts _

oob 0oy
-0 200 400 600 800 1000

Ypump / rYréla.);

Abb. 3.3: Binflup der Lichtpolarisation und relativen Pumprate (v,/v1) auf
den mazimal erzielbaren Konirast K.

Die Zeitentwicklung der Polarisation beim Pumpprozef ist zur Illustration in Abb. 3.4
dargestellt. Dabei wurde - in Anlehnung an die Werte im Experiment (s.Kap. 5.3) - ein
Polarisationsgrad von 90 % und eine relative Pumprate von +y,/v: = 300 angenommen.
Man errechnet, daff unter diesen Bedingungen nur rund 30% aller Atome im stationéren
Zustand in das Niveau F' = 4, mg = 4 gelangen.



3.1. OPTISCHES PUMPEN
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Abb. 3.4: Entwicklung der Cs-Grundzustandspopulationen fir o) F=8 und
b) F=/ fir einen Polarisationsgrad des Lichts von 90 % und y,/v = 300.
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3.2 Hanle-Effekt des Grundzustands (Transver-
~ sales Pumpen)

Zur theoretischen Beschreibung der verschiedenen Magnetresonanzexperimente
beschranken wir uns im folgenden wieder auf das 2-Niveau-System.

Befinden sich die Atome in einem Magnetfeld, das senkrecht zum k-Vektor des
Pumplichts orientiert ist, so kann man die Zeitentwicklung der Dichtematrix mit Hilfe
der Liouvillegleichung finden:

b= _%[H’ o — ( (pup—mlr/f)rl (922?211“/22)1“1 ) + %502/ 2. (3.16)
Im duferen Magnetfeld ﬁy lautet der Hamiltonoperator H :
H = —yJ,By = Ty, By /2. | (3.17)
Er beschreibt die Prézession des magnetischen Moments um das Feld mit der
Winkelgeschwindigkeit &; = —y5,. Im folgenden setzen wir w = —w;.

Der zweite Term in GL. 3.16 beinhaltet die Relaxation der Populationen (Diagonalterme
der Dichtematrix) mit der Rate I'; und der Koharenzen (nichtdiagonale Elemente) mit
der Rate T's. _
Der dritte Term schlieilich reprisentiert durch die Paulimatrix ¢, den Aufbau der Po
larisation in z-Richtung durch das optische Pumpen mit der Rate .

Nach Ausfithrung des Kommutators in Gl. 3.16 erh&lt man im stationdren Zustand
{p = 0) vier algebraische Gleichungen fiir die Komponenten der Dichtematrix:

p=0 = ( —%L(pu-!-pgl) _Flpll_'“r‘il-_'_%ﬂ %(Pll —922) —T'2p12 )
"3(p11 = pz2) — Topn 224 (p12 + pa) — Trpoa+ 5 — 2
(3.18)

Aus diesen errechnet man p und damit den uns interessierenden Anteil der Polarisation
in z-Richtung gemaf Gl. 3.1 zu .
1+ (’)’By)2T1T2.
Der transversale Hanle-Effekt erzeugt also eine lorentzférmige Resonanz der Polari-
sation als Funktion des duBeren Magnetfeldes, deren Breite durch den geometrischen
Mittelwert der longitudinalen und transversalen Relaxationszeit 73 und 72 bestimmt
ist. Thr Maximum Py ist fiir das 2-Niveau-System wieder durch Gl. 3.7 gegeben.
Die in unserem Experiment beobachtete Fluoreszenzrate R ist ein Maf fiir den in z-
Richtung polarisierten Anteil der Atome, da nur diese durch das zirkular polarisierte
Laserlicht angeregt werden kénnen. Wir erwarten demnach fiir die Fluoreszenz eine
absorptive Lorentzkurve:

P, (3.19)

Ro (1-P,). (3.20)
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3.3 Optische Doppelresonanz

Mit optischer Doppelresonanz am Césium wird im folgenden das Experiment bezeich-
net, bei dem ein Radiofrequenziibergang zwischen aufgespaltenen Zeemanniveaus des
Grundzustands durch seinen Einfluf auf die Absorption zirkular polarisierten Lichts auf
dem 65,72 — 6Py Ubergang nachgewiesen wird [COR88]. Eine klassische Beschrei-
bung der Vorginge fithrt zu den Bloch-Gleichungen, die im folgenden kurz motiviert
werden:

Ein atomares magnetlsches Moment #Z erfahrt im dufBeren Magnetfeld B, ein Drehmo-
ment, was aufgrund seiner Kopplung an den Drehimpuls zu einer Prizession mit der
Frequenz @y = —'yBu fiihrt.

In den Doppelresonanzexperimenten setzt sich das Gesamtfeld aus einem statischen
Feld B = B2 entlang der z-Achse sowie einem linear polarisierten oszillierenden Feld
B,(t) = Bycos(wt)§ zusammen. Die Bewegungsgleichung fiir das atomare Moment
lautet damit:

i=vix (Bo+ Bi(t)). _ (3.21)

Fiir die einfachere Betrachtung kann Bj(f) in zwei zirkular polarisierte Felder zerlegt
werden, die gleich- bzw. gegensinnig bzgl. der Prézession des magnetischen Moments
im statischen Feld umlaufen. Vorausgesetzt, dafi By/B; >> 1 kann man fiir die weitere
Betrachtung das entgegenlaufende Feld vernachlissigen (rotating-wave-approximation)
und zu einem Koordinatensystem {ibergehen, das sich mit der Frequenz w um die z-
Achse dreht. Darin findet man:

' 0
o’ . o . o
8_2 =@ x Beg mit: Bepp = ( By . (3.22)
—w/y

Diese Gleichung beschreibt die Nutation des magnetischen Moments mit der Frequenz
we = YBesy um das effektive Feld Bef_f, dessen Winkel § zur z-Achse bestimmt ist
durch

B = arctan( ). (3.23)

Wy —w

Darin ist wy = v B;. Im Falle der Resonanz (wy = w) steht B.sy senkrecht zur z-Achse
und bewirkt so eine periodische Oszillation der z-Magnetisierung. Im quantenmecha-
nischen Bild entspricht dies der Tatsache, daf die Zeemanniveaus im longitudinalen
Feld aufspalten und mit resonanter magnetische Dipolstrahlung Uberginge zwischen
ithnen induziert werden kénnen. '

Beriicksichtigt man in der Bewegungsgleichung 3.22 noch die Relaxation der Mag-
netisierung und den Effekt des optischen Pumpens, der sich in einem stationdren
magnetischen Moment o manifestiert, so erhilt man die verallgemeinerten Bloch-
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Gleichungen':
- !
b p.,l - . Ju"z/ T2
ke v(i' X Begy) — Hol T2 : (3.24)
(pz — JU'D)/ T

In unserem Experiment ist nur g, bzw. die diesem proportionale Polarisation P, inter-
essant. Fiir sie lautet die Gleichgewichtslosung von Gl. 3.24 [COR88]:

LU'2T1T2
P,=P(1- 1 . .
g 0 ( 1+ winm + (wy — w)?rs ~ (3.25)

Sie geht.im Resonanzfall (w = wy) oder auch fiir den Grenzfall eines statischen transver-
salen und gleichzeitig verschwindenden longitudinalen Feldes w,wp — 0 in diejenige des
transversalen Hanleeffekts (Gl 3.19) tber. P, ist eine lorentzférmige Funktion entweder
der Radiofrequenz oder des longitudinalen Haltefeldes und besitzt eine volle Halbwerts-
breite von Aw 1

Ay = — = ——+/1 +v2Binms. (3.26)
2T Ty

Sie ist bestimmt als das Produkt der transversalen Relaxationsrate mit einem Term,
welcher die S#ttigungsverbreiterung, d.h. die Verkiirzung der Lebensdauer der Zeeman-
niveaus durch stimulierte Radiofrequenziiberginge, beschreibt.

3.4 Dunkelrelaxation

Von fundamentalem Interesse ist die Bestimmung der intrinsischen’ Relaxationszeiten
fiir den elektronischen Spin des Césiumatoms im Helium, da die Kenntnis von 71 und 73
" sowohl Aussagen iiber die Symmetrie der Defektumgebung als auch tiber die Empfind-
lichkeit eines Casium-Magnetometers in Helium erlaubt.

Obwohl T} z.B. die Geschwindigkeit des Polarisationsaufbaus beeinfluBt, oder sowohl
T3 als auch 75 in die Linienbreiten der Hanle- und Doppelresonanz® eingehen, ist die
Extraktion ihrer Werte aus diesen Messungen dadurch erschwert, daf die effektiven
Relaxationszeiten 7, und 72 (s.Gl. 3.8) w.a. noch von der Intensitét des eingestrahlten
Lichts und - dies gilt fiir 7 - von Magnetfeldinhomogenititen mitbestimmt werden.

Eine von diesen Faktoren unabhingige Methode zur Bestimmung der longitudinalen
Relaxationszeit ist die Dunkelrelaxation [FRA59], die im folgenden skizziert wird:
In einem ersten Schritt erhilt das atomare Ensemble durch Bestrahlung mit zirku-
lar polarisiertem Licht eine Orientierung in z-Richtung. Deren Aufbau kann itber die
Abnahme der Fluoreszenz des Pumplichts liberwacht werden. Sobald ein stationérer
Zustand erreicht ist, wird das Licht fiir eine definierte Zeit abgeblockt, so dafi die aus-
gerichteten Spins im Dunkeln relaxieren kénnen und dann wieder eingeschaltet, um

1 Die Bloch-Gleichungen mit optischem Pumpen wurden erstmals von Bell und Bloom benutzt und
- werden daher oft auch als Bell-Bloom-Gleichurigen bezeichnet [BEL57].

2Bei der Doppelresonanz geht 73 nur in den Term zur Sittigungsverbreiterung ein, wie man GL
3.26 entnimmt. :



3.4. DUNKELRELAXATION , 33

die verbliebene Polarisation zu messen. Die Abhingigkeit der Restpolarisation von der
Dunkelzeit wird durch eine Exponentialfunktion beschrieben, deren Zeitkonstante T3
ist.

Welche Signalform man erwartet, kann mit Hilfe des oben beschriebenen Modells (Gl.
3.13) fiir die Zeitentwicklung der Grundzustandspopulationen simuliert werden. In Abb.
3.5 ist die Fluoreszenz (normiert auf ihren Wert bei ¢ = 0 ) als Funktion der Zahl der
Pumpzyklen aufgetragen.

Dabei wurde wieder ein Polarisationsgrad des Lichts von 90 % sowie eine relative
Pumprate -y,/7, = 300 angenommen.

Zur Zeit t = 0 beginnt das Pumpen, welches in ca. 200 Zyklen zu einem Gleichgewicht
fithrt. Zur Zeit ¢ = 400 wird der Lichtstrahl blockiert und eine Zeit At spiter wieder
freigegeben. Man erhélt in jedem Experiment, d.h. fiir jedes At eine Kurve, und durch
Zusammenstellung der Daten fiir verschiedene Dunkelzeiten eine einhiillende Exponen-
tialfunktion mit der Zeitkonstanten 3.

1.0 e e

A A

0.4f
0 500 1000 1500 2000

N\

0.2¢

normierte Fluoreszenzrate

Zeit (ms)

Abb. 3.5: Simulation der erwarteten Fluoreszenz wéhrend der Dunkelrelaza-
tionsexperimente. ‘



Kapitel 4 |
Aufbau der Experimente
Die durchgefiihrten Experimente befassen sich mit optischen und magnetooptischen

Untersuchungen an Atomen in festem und fliissigem Helium. Ziel des folgenden Kapitels
ist es nun, den dazu benétigten Versuchsaufbau detaillierter darzustellen.

Druckzelle
Magnetfeld- Detektions- Nd:YAG- .
Kontrolle System Laser (532nm)

'
355 nm

Nd:Yag-Laser mit 532nm
SHG & THG 1054 um

d

Polarisations- &
Intensitiits-
modulation

‘ Spektroskopie- ]
Lasersystem

Abb. 4.1: Uberblick iber das Ezperiment

Es werden im wesentlichen sechs Komponenten bendtigt (s..Abb. 4.1):

e Der K_ryosta,t und das Drucksystex'n'zur Bereitstellung und Erzeugung des fllissi-
gen und festen Heliums.

e Ein gepulster Nd:YAG-Laser zur Ablation und Implantation von Ionen/Atomen
in die Heliummatrix sowie zur Nachzerlegung von Clustern.

34
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e Verschiedene Spektroskopielaser zur Anregung der Atome im Helium.

e Ein Detektionssystem zum Nachweis der induzierten Fluoreszenz senkrecht zur
Anregungsrichtung. -

e Ein Spulensystem auflerhalb und eines innerhalb des Kryostaten zur Magnet-
feldkompensation und Erzeugung von definierten statischen und oszillierenden
Feldern, sowie eine Anordnung von Fluxgatemagnetometern fiir die Feldmessung.

o Ein computergestiitztes MeBsystem, das alle im Experiment relevanten Parameter
steuert, aufzeichnet und auswertet.

4.1 Kryogener Aufbau

Bei der Vorbereitung und Durchfiihrung der Experimente gab es verschiedene Vor-
gaben, die der Kryostat erfiillen sollte: So lag bei kryotechnischen Tests der Schwer-
punkt auf der Moglichkeit, einen Versuch schnell durchfithren und dazu den Kryostat in
wenigen Stunden einkiihlen und aufwirmen zu kénnen. Diese Randbedingungen werden
- bei iiberdies niedrigen Anschaffungskosten - von einem Einbad-Borsilikatkryostaten,
der von den Karlsruher Glaswerken (KGW) erworben wurde, sehr gut erfiillt. Er hat
ein Fassungsvermégen fiir ca. neun Liter Helium und kann innerhalb von dre1 Stunden
von Zimmertemperatur bis unter 1.3 K abgekthlt werden.

_Auf der anderen Seite werden fiir die spektroskopischen Experimente zwei Hehumbader
und vor allem gute optische Zuginge benttigt. Eine Heliumstandzeit von ca. 24 Stunden
und ein hinreichend grofles Experimentiervolumen fiir die unkomplizierte Erprobung
verschiedener Aufbauten erschienen ebenfalls wiinschenswert. Diese Anforderungen
werden von dem optischen Metallkryostaten erfiillt, der im folgenden vorgestellt wird.

4.1.1 Der optische Kryostat

In Zusammenarbeit mit Magnex Scientific! wurde ein Metallkryostat erstellt, der
schematisch in Abb. 4.2 dargestellt ist. Von auflen nach innen sieht man eine Alumi-
niumhiille, ein mit Superisolation® gefiilltes Isolationsvakuum (pise =~ 10~7 mbar), ein
Strahlungsschild aus Kupfer, das von einem Reservoir (20 Liter) aus flissigem Stickstoff
gekiihlt wird, nochmals Isolationsvakuum, einen diinnen Stahlmantel als Container fiir
das #uflere Heliumbad und schlielich eine OFHC-Kupferzelle, auf deren Bodenflansch
sowohl die optischen Aufbauten montiert als auch - fiir die Experimente im festen He-
lium - eine Druckzelle installiert werden.

Aus den Erfahrungen der Heidelberger Gruppe [BEA90| war schon bekannt, daf in
Rekombinationsexperimenten (s. a. Kap: 5.1.1) der Abstand der Heliumoberfliche von

1Hersteller in Abingdon, England; Vertrieb durch Cryophysics, Deutschland
?Das ist eine aluminisierte Mylarfolie, die in ca. 30 Lagen gewickelt ist und sowohl die Wirmeleitung
durch Konvektion des im Vakuum befindlichen Restgases als auch die Wirmestrahlung vermindert.
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Abb. 4.2: Aufbau des oplischen Kryostaten |

den zur Implantation der Ionen verwendeten Elektroden die Intensitit des Rekombi-
nationssignals beeinfluft. Um kontrollierte Experimente durchfiibren zu konnen, sollte
das Niveau auf einen Millimeter genau stabilisiert werden konnen, was durch kontrol-
lierte Nachfiillung aus dem &uferen Bad {iber ein Nadelventil erreicht werden kann (s.
Abb. 4.2). '

Die Messung des Fiillstandes sowohl im #uferen als auch im inneren Heliumbad er-
folgt durch einen nioblegierten Draht, der supraleitend wird, wenn er in das Helium
eintaucht und somit seinen Widerstand proportional zur Fiillhéhe verringert. Eine mit
dem Sensor verbundene Elektronik betitigt das Nadelventil vom &dufleren zum inneren .
Bad iiber einen Elektromagneten am Top-Flansch des Kryostaten, sobald ein Soll-
niveau unterschritten wird. Es wurde so eine Niveaustabilisierung auf £1 mm erreicht.
Fiir die Experimente in der Druckzelle - vor allem die magnetooptischen - ist diese
Methode jedoch weder wilnschenswert (wegen der gepulsten Magnetfelder beim Offnen
des Ventils) noch nétig, da der Warmeeintrag bei Experimenten in festem Helium auf
eine kurze Implantationsphase beschrankt ist, weniger Helium verdampft und die An-
forderungen an die Regulierung wesentlich geringer sind. In diesen Versuchen gentigt
es, ca. einmal pro Stunde das Ventil von Hand zu 6ffnen.

Mit der verfiigbaren Drehschieberpumpe (Leybold Trivac 60 A, Saugvermdgen: 65
m?/h} erreicht man durch Reduktion des Dampfdrucks iiber dem Helium bei Pgyvp=
5 mbar eine Endtemperatur von Tzz 1.5 K. Dies kann sowohl {iber einen kalibrierten
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Germaniumsensor als auch iiber den Dampfdruck des Heliums, gemessen am Pump-
stutzen des Kryostaten, bestimmt werden.

Neben der thermischen Strahlung aus den Wanden® und der Wérmeleitung durch Ka-
bel und Halterungen ist vor allem die zur Atomimplantation benétigte Laserablation
eine wichtige Warmequelle wihrend der Experimente. So wurden bei den Experimenten
im flissigen Helium wihrend einer Mefireihe pro Sekunde 10 Schufi & 30 mJ, also eine
Heizleistung von 300 mW, vom Target und den Winden aufgenommen.

Die Heliumstandzeit bei Versuchen, die eine hiufige Neuimplantation erfordern, kann
daher nur knapp 24 h betragen. Im festen Helium reicht u. U. eine einmalige Ablation
mit wenigen Schiissen fiir die gesamte Experimentierzeit. Die Heliumstandzeit kann
dann bis auf 48 h ausgedehnt werden.

Fiir die Spektroskopie werden fiinf optische Zuginge zum Innenbad des Kryostaten ver-
wendet: Wahrend der Ablations- bzw. Spektroskopielaser entlang der vertikalen Achse
bzw. entlang einer horizontalen Achse strahlen, erfolgt die Fluoreszenzsammlung und
die Clusternachzerlegung orthogonal zu diesen beiden Richtungen.

Die Fenster auf den Heliumbehiltern sind in diinne Titanflansche eingeklebt, welche
ihrerseits indiumgedichtet angeschraubt werden. Die Fenster im Strahlungsschild haben
keine Dichtfunktion und sind deshalb nur mit einem Federdraht lose fixiert. Die Fen-
ster des Kryostaten sind also im wesentlichen spannungsfrei montiert und weisen bei
Abkiihlung nur geringe Spannungsdoppelbrechung auf.

4.1.2 Das Drucksystem
Die Druckzelle

Fiir die Verfestigung des Heliums bei 25...50 bar wurde eine dickwandige Kupferzelle
konstruiert, die im inneren Heliumbad montiert wird {DZ194]. Thre AuBenabmessungen
betragen 45 x 45 x 70 mm?®, das Innenvolumen ca. 40 cm3. Die vertikale Bohrung ist
von oben mit einer Linse (p 18 mm, {=30 mm ) und von unten mit dem Targethalter
verschlossen. An den Enden der horizontalen Bohrungen ( ¢ 20 mm lichte Weite ) ist
sie von Fenstern* (¢ 25 mm, d=5 mm) begrenzt die indiumgedichtet direkt auf die
Zelle geschraubt werden.

Die Zelle bestand einen Drucktest mit Wasser {iber vier Stunden bei 100 bar und {iber
3 Minuten bei 150 bar ohne Bruch oder Lecks. Wihrend der Experimente wurde sie
nie oberhalb von 50 bar betrieben.’

3Sie wird seitlich durch den stickstoffzekiihlten Strahlungsschild im Isolationsvakuum und nach
oben durch ein System aus Kupferscheiben (Baffle) minimiert.

4Verwendet wurden Suprasil 1, Suprasil 311 oder BK7. Fir die Aufnahme von UV-Spektren ist
offensichtlich Suprasil das Ma.tenal der Wahl, bei Untersuchungen im sichtbaren und infraroten Bereich
machen sich verschiedene Fenstermaterialien nur im Auftreten verschiedener Ramanlinien der Fenster
in den Spektren bemerkbar (s. u.).

®Die Indiumdichtungen miissen dennoch erfahrungsgemsis nach mehr als 2. ..3 thermischen Zyklen
oder nach ca. 3 Wochen ausgetauscht werden, da das weiche Dichtungsmetall langsam fliefit, was
Undichtigkeiten der Zelle oder Inhomogenititen der Spannungen in den Fenstern und damit deren
Bruch zur Folge haben kann. Lecks an den Fenstern der Druckzelle wihrend des Experiments sind zwar
ein Argernis, aber ungefshrlich, da die evtl. austretende Fliissigkeit nur dem umgebenden Heliumbad
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Abb. 4.3: Die Helium-Druckzelle

Die Experimente mit festem Helium bendtigen einen auf nur 5 mm stabilisierten
Heliumstand auBerhalb der Druckzelle, um auf der einen Seite fiir deren ausreichende
Kiithlung zu sorgen aber andererseits zu verhindern, daf sich schon ein Kristall in
der - an der Oberkante der Druckzelle befestigten- Druckkapillare bildet.® Durch das
Anflanschen der Fenster an der Druckzelle entsteht - ebenso wie durch die thermi-
schen Spannungen beim Abkiihlen - eine ausgepréagte Doppelbrechung im Quarzglas.
So kdnnen Ein- und Austrittsfenster zusammen im Extremfall sogar zu einer A/4-Platte
fiir das Spektroskopielicht werden.

Ramanstreuung an den Fenstern: Die Fenster der Druckzelle beeinflussen nicht
nur die Polarisation des einfallenden Lichts, sondern erzeugen auch noch {iber den Ra-
maneffekt zusitzliche Linien in den aufgenommenen Spektren.

In Bild 4.4 sind zwei Spektren gegeniibergestellt. Abb. 4.4a zeigt Linien, die im
abgekiihlten Kryostaten gewonnen wurden. Die Druckzelle war mit Helium, aber noch
nicht mit Metallatomen gefiillt. Man sieht, dafl ca. 4 und 6 nm rotverschoben gegeniiber
dem eingestrahlten starken Laser (540 mW) ausgeprigte Linien auftreten, die dann
auch bei Streuung an einem warmen Fenster auBerhalb des Kryostaten reproduziert
werden konnten (Abb. 4.4 b). Variiert man die Wellenlénge des Laser so verschieben
sich auch diese Linien. S o

Der Effekt iiberldgert wihrend der Bariumexperimente z. T. die Emissionslinien. Fir

zugefithrt wird.
6Wenn die Druckkapillare durch Ausfrieren des Heliums blockiert, kann die Druckzelle nicht weiter
gefiillt werden. '
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deren Auswertung miissen also Signale mit und ohne Atome aufgenommen werden,
damit man den diesen Signalanteil abziehen kann. Bei den Césiumexperimenten stéren
die Ramanlinien nicht, da die atomare Anregung und Emission um mehr als 30 nm
gegeneinander verschoben sind.

2)
T=1.5K

T T
(]

6000

4000 |

Fiuoreszenzrate (Hz)

2000 Y aser

0 L I 1 1 L 1 M 1 i L] i 1 1 1 1 L 1 1 L
543 544 545 546 547 548 549 550 551 552 553
Wellenlidnge (nm)

600 |
400

200

Fluoreszenzrate (Hz)

0 s L L L T
546 547 548 549 550 551 552 553 534 555 556
Wellenlidnge (nm)

Abb. 4.4: a) Spektrum aus der Heliumdruckzelle, Laserleistung 540 mW, b)
Spektrum von der Zellenfensterscheibe auflerhalb des Kryostaten bet 300 K,
Laserleistung 90 mW.

Druckerzeugung und -kontrolle

Fiir die Untersuchung der Druckabhéngigkeit atomarer Spektren in fliissigem oder fe-
stem Helium wird ein System bendtigt, mit dem sich der Druck kontinuierlich regulieren
148t. Es ist in Abb. 4.5 skizziert. Helium aus einer Druckgasflasche (P=200 bar) wird
{iber ein Druckreduzierventil in ein Sicherheitsreservoir (V=500 cm®) geladen. Durch
Offnung des Kugelventils zum Kryostaten kann eine Druckerhshung in der Zelle von
z. B. 25 auf ca. 50 bar in wenigen Sekunden erreicht werden. Das Nadelventil hinge-
gen erlaubt eine kontinuierliche Druckregulierung flir ein homogeneres Wachstum des
Kristalls. Das aus dem Sicherheitsreservoir warm ausstromende Heliumgas wird durch
eine mit fliissigem Stickstoff gefiillte Kiihlfalle - bestehend aus ca. 20 Windungen eines
Kupferrohres von 6mm Auflendurchmesser in einem Stickstoff-Dewar - geflihrt, wo es
von kondensierbaren Verunreinigungen befreit wird. Am Kryostaten geht das Kup-
ferrohr in eine diinne Stahlkapillare (Dipnen = 0.8 mm, Dpypen=1.2 mm) iber, die
am héchsten und wirmsten Punkt der Druckzelle angeflanscht ist, um zu verhindern,
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Abb. 4.5: Das Dmcksystem zur Erzeugung festen Heliums

daB sich bei der Druckerhdhung schon ein Kristall in der Kapillare bildet, welcher die
Weiterleitung des Drucks in die Zelle unmdglich macht. Die Bestimmung des Drucks
in der Zelle erfolgte bislang {iber das Manometer an der warmen Seite der Kapillare
. (Intel Mano, Ppa, =100 bar, A P = 0.2 % F.S. ). Fir die Druckbestimmung im fes-
ten Helium ist dies jedoch unzuverlidssig, da man nicht feststellen kann, bei welchem
Druck die Kristallisation in der Kapillare einsetzt und diese blockiert. Es wurde daher
ein Druckaufnehmer (DehnungsmeBstreifen der Fima AMS) erworben, der aber in den
bislang durchgefithrten Messungen noch nicht zum Einsatz kam. 7

4.2 TLaserablation

Zur Erzeugung von Fremdatomen in der fliissigen oder festen Heliummatrix verdampft
ein energiereicher Laserpuls die Oberfliche eines metallischen (Ba, Cu, Au, Cs) Targets.
Wir verwenden dazu einen blitzlampengepumpten, giitegschalteten Nd:YAG-Laser vom
Typ GCR12 der Firma Spectra Physics, der auch {iber einen Frequenzverdoppler und -
verdreifacher verfiigt. Er hat typischerweise eine Repetitionsrate von 10 Hz, maximale
Pulsenergien von 300 mJ bei 1064 nm, 170 mJ bei 532 nm und 90 mJ bei 355 nm, sowie
eine Pulsdauer von 10 ns. Die drei Wellenlingen konnen iiber ein System dichroitischer
Spiegel getrennt und separat verwendet werden.

"Zur Erzeugung eines definierten Drucks kann auch die Methode der blockierten Kapillare ver-
wendet werden: Darin werden zwei separate, benachbarte Kapillaren zur Erzeugung bzw. Messung
des Drucks benutzt. Man kann davon ausgehen, dafl beide gleichzeitig blockieren und mithin der
angezeigte Druck dem in der Zelle entspricht.

Fiir hochprizise Druckmessungen, mit relativen Fehlern besser als 10™5. .. 1079, werden in verschiede-
nen Labors [STR69] auch Kapazititsmanometer verwendet. Fiir die derzeitigen Experimente ist jedoch
ein Manometer mit einer Aufidsung unter einem Prozent vollig ausreichend.
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Das Profil kann durch einen 70 %-GauBstrahl® mit einem Querschnitt D=8 mm am
Austritt des Lasers und einer Strahldivergenz von ©gy,,, = 0.5 mrad beschrieben wer-
den.

Der Laser ist mit einer zweiten Marxbank ausgestattet®, die es ermdglicht withrend eines
Blitzlampenpulses, der typischerweise 200 us dauert, zwel Laserpulse im Abstand von
(20...100) us zu erzeugen. Die fiir die Verwendung dieser Option zugrundeliegende Idee
war, im ersten Schuff wihrend der Ablation Metall zu verdampfen und die abgeldsten
Teile durch den Folgepuls in kleinere Bestandteile und Atome zu zerlegen. Die Repro-
duzierbarkeit der Energieverteilung zwischen den beiden Pulsen war jedoch zu schlecht,
als daB man den Doppelpuls nutzbringend verwenden kénnte. Bei Experimenten in fe-
stem Helium wird diese Option auch nicht benétigt, da die implantierten Partikel fest
eingefroren bleiben und man genitigend Zeit hat, um mit dem in Bild 4.1 eingezeich-
neten seitlichen Nd:YAG-Laserpuls Cluster zu zertriimmern.

Der Laser kann sowohl intern als auch mefirechnergesteuert glitegeschaltet werden.
Wihrend die Pumplampen alle 100 ms blitzen, wird nach jeder Ziindung ein Trigger-
puls ausgegeben, der vom Computer eingelesen wird. Eine Zahlerkarte im Rechner gibt
ca. 155 u s spiter, auf dem Hohepunkt der Inversion im YAG-Stab, ein Triggersig-
nal an die Laserelektronik weiter, welche die Hochspannung an die Pockelszelle der
Giiteschaltung legt und damit den Laserpuls ausldst. Auf diese Art kann sowohl der
Abstand zwischen den Laserpulsen in vielfachen von 100 ms als auch deren Energie -
durch Timing des Hochspannungspulses - vom Rechner gesteuert werden.

Die Targetpriaparation . ist fiir Barium unproblematisch, da es an Luft nur langsam
an der Oberfliche oxidiert und wihrend mechanischer Bearbeitung (Sigen, Pressen,
Bohren) durch einen diinnen Olfilm vor Reaktionen weitgehend geschiitzt bleibt.

Die Priparation metallischen Cisiums dagegen ist nur in einer Schutzgasatmosphére
mdoglich, in der eine 1g-Glasampulle aufgeschnitten und in den Targethalter einge-
setzt wird. Trotz dieser Mafinahme bildet sich im Laufe von 10...20 Minuten eine
diinne weifle Oxidschicht an der Oberfliche, welche wohl auf Wasserdampf und Sauer-
stoff zuriickzuftihren ist, die noch aus den Kupferwidnden und Nylonhalterungen fiir
die Magnetspulen in der Zélle austreten. Sie ist jedoch so diinn, dafl sie mit wenigen
Schiissen des Ablationslasers wihrend des Experiments abgetragen werden kann.

4.3 Lichtquellen fiir die SpektroskOPie

4.3.1 Anforderungen an die Lichtquellen zur Spektroskopie

Aus Kapitel 2.2 ist schon hervorgegangen, dafl optische Spektroskopie in fliissigem
oder festem Helium nicht hochauflésend ist, da sowohl die Anregungs- als auch die

8D. h. der Regressionskoeffizient bei Anpassung des gemessenen Strablprofils durch eine Ganflkurve
betrigt R > 0.7. : ‘

9 Als Marxbank wird die Elektronik bezeichnet, die den zur Gliteschaltung an der resonatorinternen
Poclkelszelle notwendigen Hochspannungspuls generiert.
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Emissionslinien mehrere Nanometer breit sein kénnen. Die folgenden Anforderungen
an die spektrale Qualitit der Lichtquellen sind dementsprechend leicht zu erfiillen:

e Die Linienbreite der Lichtquelle sollte kleiner als 1/10 nm sein. Insofern ein
Laser verwendet wird, kann er demnach auf mehreren benachbarten longitudi-
nalen Moden laufen, welche im Ringlaser bei einer Umlauflinge von L=1...2 m
einen Abstand von ¢/L=300...150 MHz haben - entsprechend AX =~ 0.25 pm bei
A = 500nm.

e Fiir die Suche nach den Anregungslinien soll der Laser hinreichend weit und in
hinreichend kleinen Schritten durchstimmbar sein, also - je nach Atom - iiber
30...60 nm blauverschoben beziiglich der Linie des freien Atoms und mit einer
Aufldsung von ca. 1/10 nm.

e Die spektrale Intensitdt der Lichtquelle sollte fiir Experimente in fliissigem He-

liumn so hoch, sein, daB Zahlraten oberhalb von 10*/s erzielt werden, entsprechend
einem theoretischen Schrotrauschlimit von unter einem Prozent in einer Sekunde.
Dann ist das Rauschen der MeBkurven durch die Instabilitit der atomaren Im-
plantationsrate begrenzt. Je nach Effizienz der Atomimplantation und Fluo-
reszenzdetektion sind dafiir 1...30 mW Lichtleistung nétig.
Wihrend der Experimente mit Atomen in festem Helium hat sich herausgestellt,
daf schon Leistungen oberhalb von wenigen Milliwatt (auf einem Strahlquer-
schnitt von 2...3 mm) zu Signalverlust durch Umstrukturierung der atom-
aren Ensembles fithren ( s. Kap. 5.2.2 ). Hohere Leistungen sind daher nicht
wiinschenswert!0

e Eine Infensitdtsstabilitdt von besser als einem Prozent in einer Sekunde ist
aus zuvor erwahntem Grund fiir Experimente an Atomen in fliissigem Helium
ausreichend.* Wihrend der Experimente im festen Helium jedoch bedeutet eine
bessere Intensitatsstabilitiit - aufgrund der hohen Stabilitdt des gefangenen ato-
-maren Ensembles - auch eine Verbesserung des S/N-Wertes. :

- 4.3.2 Realisierung der Lichtquellen

Fiir die Spektroskopie an Barium wurden obige Anforderungen durch einen Rhodamin-
110 Farbstofflaser!?, fir die an Césium mit einem Titan-Saphir-Laser (Ti:Al,Os)

10Fs geniigen aber auch schon kleinere Leistungen, da die Dichte und Stabilitét der Fremdatome
im Heliumkristall hoher ist als in der Fliissigkeit (s. Kap5.2.3)

11 Aufierdem kann man die Intensitit parallel zu allen Messungen aufzeichnen und dann die Signale
- insofern sie linear von der Intensitit abhingen - normieren.

12Piir geplante Studien an Gold , dessen frele D;-Linie bei 267.6 nm, also im ultravioletten Spek-
tralbereich liegt, wurde der Rh110- Laser auch resonatorintern in einem temperaturangepafiten ADP-
Kristall frequenzverdoppelt und erreichte so 3 mW Ausgangsleistung. Da die erzielbaren Rekombina-
tionssignale fiir Gold in Helium jedoch schon sehr schwach waren (s. Kap. 5.1.2) und das UV-Licht
starke Fluoreszenz und Phosphoreszenz in den Kryostatenfenstern verursachte, wurden aber keine
Anregungsexperimente mit Gold durchgefiihrt.
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realisiert'®. Beide wurden im Rahmen dieser Arbeit aufgebaut. 3
Die Tatsache, dafl bei Experimenten in festem Helium nur kleine Lichtleistungen zur
Anregung nétig sind, ermdglicht dariiber hinaus die Verwendung von Diodenlasern,
wenn es darum geht, Césium auf einer festen Linien optisch zu pumpen.

Die Bedingungen an einen stabilen Laserresonator wurden von Kogelnik und Li
[KOG66] mit Hilfe der Matrixoptik fiir Gauflstrahlen formuliert. Darin wird jedem
optischen Element (Linse, Spiegel, Propagationsstrecken, Brewsterflichen etc.) je eine
Matrix zugeordnet, welche die durch dieses Element bewirkte Anderung des Strahlvek-
tors (mit den beiden Komponenten Position und Winkel zur optischen Achse) in
paraxialer Néherung beschreibt. Der Resonator ist stabil, wenn die duch Multiplika-
tion aller fiir einen Resonatorumlauf bené&tigten Elemente errechnete Resonatormatrix
Eigenwerte vom Betrage eins hat, der Lichtstrahl also wihrend des Umlaufs in sich
selber zuriickgefiihrt wird.

Zur Beriicksichtigung des Astigmatismus - dies ist vor allem belm Ti:Al;Os-Laser
wichtig - muf} die Stabilitdtsbetrachtung sowohl fiir die Sagittal- als auch fiir die Meri-
dionalebene des Lichtstrahls durchgefiihrt werden.

Bariumspektroskopie: Rh110-Laser

Die Wellenlinge des Ubergangs 6'Sy — 6P, im Barium liegt bei 553.56 nm. Strahlung
in diesem Bereich 148t sich leicht mit einem Farbstofflaser generieren. Die Tuningkurve
des in Ethylenglykol gelésten Rh110 reicht von 530...600 nm. Tatséchlich ist die Ef-
fizienz in der vom Hersteller angegebenen Mischung fiir kurze Wellenldngen und fiir die
_verwendete Farbstoffdiise unzureichend. Hohere Leistungen und eine Blauverschiebung
des Emissionsmaximums (um 3...5 nm) erhilt man durch Beimischung einer wifrigen
Losung von K,COs.
. Wie oben erwihnt sind die Anforderungen an den Laser gering. Er wurde daher aus
z. T. im Labor schon existierenden Teilen zusammengesetzt und ermoglicht die Erzeu-
gung von bis zu 700 mW. Lichtleistung und damit um eine Gréflenordnung mehr Licht
als im Experiment benétigt wird. Durch die Verwendung dieser Komponenten ist auch
die asymmetrische Resonatorgeometrie bedingt, die in Abb. 4.6 dargestellt ist.
Im leeren Ringresonator gibt es zwei gegenldufize Moden, die beide am Abbau der
Inversion im Farbstoffstrahl beteiligt sind und sich gegenseitig schwichen. Dies kann
durch die eingesetzte optische Diode unterbunden werden, welche die Polarisation des
Lichtfeldes in einer Umlaufrichtung derart dreht ( um ca. zwei Grad ), daf diese Mode
an den resonatorinternen Brewsterflichen, nimlich dem Farbstoffstrahl und den drei
Lyotfilterplatten, grofere Fresnelverluste erfahrt und so im Modenwettbewerb verliert.

Im Gegensatz zur optischen Diode, welche die Polarisation einer Umlaufrichtung modi-
fiziert, beeinflufit das Lyotfilter die Polarisation wellenldngenabhingig. Es besteht aus

3 Fiir das erste Cisiumexperiment wurde auch noch ein Styryl 9-Farbstofflaser verwendet.
“Die nostige Konzentration ist von der Geschwindigkeit und Dicke des Farbstoffstrahls abhingig
und betrigt in unserem Fall ca. 0.1 g K2COj3 in ca. 70 ml Hy0 auf 0.5 g Rh110 in 1 1 Ethylenglykol.
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Abb. 4.6: Der Rh110-Farbstofflaser fir die Spektroskopie won Bar-
wm(FEigenbau). Die Skizze ist nicht mafstabsgetren. :
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einer doppelbrechenden Platte der Dicke d, deren optische Achse (O.A.) parallel zur
Plattenoberfliche liegh. Diege ist ihrerseits im Brewsterwinkel ap zum einfallenden
Licht positioniert. Eine Drehung der Platte um ihre Flichennormale bewirkt, dafl
sich der Winkel zwischen der Laserpolarisation und der O.A. verdndert, was eine Va-
riation der Elliptizitdt der Strahlpolarisation bewirkt. Nur fiir Wellenlingen, fiir die
A =2w(n,—n.)d/msin ap gilt (mit m ganzzahlig), bleibt die Polarisation erhalten und
damit der Umlauf im Resonator verlustarm. Um die Auflésung des Filters zu erhhen,
sind drei Quarzplatten im Dickenverhéltnis 1:4:15 hintereinandergeschaltet. Durch die
schrittmotorgesteuerte Drehung des Filters kann dann die Wellenlinge im Laser (in
Spriingen zwischen den longitudinalen Moden) hinreichend fein durchgestimmt wer-
den.

Die Zahl der gleichzeitig anschwingenden longitudinalen Moden kann mit Hilfe eines
Spektrumanalysators beobachtet werden. Spriinge zwischen benachbarten Moden sind
mbglich, fiir das Experiment aber unwesentlich.

Zur computergestiitzten Kontrolle der Wellenlidnge des Lasers wird ein Teil seines Lichts
in einen Monochromator eingekoppelt und von einer Fotodiode an dessen Ausgang
detektiert. Thr Signal geht {iber einen Spannungsfrequenzwandler in die Zahlerkarte
des MeBrechners. Zur Aufnahme der Anregungsspektren von Atomen im Helium kann
zunichst der Monochromator verfahren und dann der Laser {iber den Schrittmotor
am Lyotfilter auf maximales Diodensignal eingestellt werden. Die durch Hysterese in
der Mechanik des Monochromators und des Lyotfilters bedingte Genauigkeit dieses
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Verfahrens betrigt AX = 0.2 nm .

CﬁéiumspektroskoPie

Titan-Saphir-Laser: Flr die Cdsiumuntersuchungen wurde ein Titan-Saphir-
Ringlaser gebaut, der wie der Farbstofflaser mit Lyotfilter und optischer Diode aus-
gestattet ist. Die Uberlegungen zur Resonatorgeometrie sind denen bei der Erstel-
lung des Farbstoffiasers analog. Da aber fiir den Ti:Al;O3-Laser im MPQ neue Spiegel
beschichtet wurden, konnte die Resonatorgeometrie hier auch symmetrisch gewihlt
werden: Zwei sphirische Spiegel fokussieren die Lasermode in das Zentrum des Kristalls
wahrend zwei Planspiegel den Strahl im zweiten Arm des Resonators umlenken. Der im
Brewsterwinkel geschnittene Kristall’® hatte die #uferen Abmessungen 10 X 4 X 2 mm
(L. x B x H), eine Figure of Merit (FOM)™® von 250 und war auf ca. 90 % Absorption
bei 532 nm dotiert.

Das Lasermedium wird mit allen Linien eines Argon-Ionenlasers gepumpt, dessen Strahl
iiber eine Linse und durch einen Laserspiegel hindurch in den Kristall fokussiert wird.
Der durch den TiSa-Kristall (n=1.76, Brewsterschnitt) bedingte Astigmatismus der

Argonlaser

zum Expedment
Modenkontrolle

Abb. 4.7: Der Titan-Saphir-Laser zur Spektroskopie von Césium (Eigenbau)

Lasermode ist erheblich. Da ein Lichtstrahl aber auch bei schiefem Einfall auf einen
sphirischen Spiegel eine astigmatische Reflexion erfahrt, die dem Effekt im Kristall ent-
gegen wirks, kann man die Resonatorgeometrie so wihlen, dafl der Strahl im Kristall
weitgehend anastigmatisch wird (s. z .B. [HANG9]).

Die Messung und Anderung der Wellenlinge wahrend des Experiments wurde wie
beim Farbstofflaser iiber einen Monochromator und das motorgesteuerte Lyotfilter
vorgenommen. Fiir die Betrachtung der Modenstruktur stand wiederum ein Spektral-
analysator zur Verfligung.

5Er wurde von Weiss & Schulz Enterprises in Braunschweig bezogen. _
'%Das ist das Verhaltnis der Absorption im Anregungs- und Emissionsband des Kristalls.
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Diodenlaser: Fiir die Anregung der Cisium D;-Linie im festen Helium konnte ein
freilaufender, strom- und temperaturstabilisierter Laser vom Typ Mitsubishi ML 2701
bei 40 mA ungefihr 9 mW bei 851.4 nm erzeugen. Er strahlt auf einer einzigen Mode
bei einer Linienbreite von ca. 30 MHz.

Die Einrichtungen zur Intensitits- und Polarisationskontrolle bzw. -modulation der
Laser werden in Kapitel 5.2.3 im Zusammenhang mit ihrer Anwendung-erldutert.

4.4 Das Detektionssystem

Das in Rekombinationsexperimenten oder durch Laseranregung entstehende Fluo-
reszenzlicht wird aus dem Kryostaten iber eine Linse auf den Monochromatorspalt
abgebildet. Von dort wird es wellenlangenselektiert auf die Kathode des photo-
nenzihlenden Photomultipliers projiziert, dessen Pulse in der nachfolgenden Elektronik
fiir die Aufnahme im Computer aufbereitet werden.

Fiir Wellenlingen im Bereich 200...600 nm steht ein Monochromator vom Typ Jobin

Leveladapter Diskriminatorr I-U Photo- Mono- Licht aus
(NIM-TTL) (NIM) Verstirker multiplier chromator dem Kryostat
Schrittmotor

-

Abb. 4.8: Das Detektionssystem

Yvon HRS2 mit einem 1800 1/mm- Gitter zur Verfiigung. Er hat einen Offnungswinkel
von 1/8 , eine lineare Dispersion von 1.2 nm/mm und eine Transmission von ca. 20 %.
Sein Gitter wird {iber einen Schrittmotor gedreht, der tiber die serielle Schnittstelle des
Computers programmierbar ist.

In diesem Wellenlsngenbereich gibt es auch effizient photonenzahlende Multiplier. Wir
verwenden von Hamamatsu das Modell 1527P, welches sich durch eine Quanteneffizienz
von 7 = 10% und eine Dunkelrate von 10 Hz (ohne Kiihlung !) auszeichnet. , '
Fiir die Spektroskopie an Césium muBten sowohl der Monochromator als auch der De-
tektor ersetzt werden. Hierfiir standen von Jobin Yvon der HR 320 und von RCA der
gekithlte Photomultiplier C31034 zur Verfiigung. Mit dem verfligharen 600 1/mm-Gitter
erhilt man eine Lineardispersion von 5 nm/mm, einen Offnungswinkel von 1/5 und eine
Transmission ebenfalls um 20 %. Er ist ebenfalls mit einer Schrittmotorsteuerung aus-
gestattet, die vom MeBrechner tiber TTL-Pulse angesteuert werden kann. Der RCA
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Photomultiplier hat bei 880 nm eine gemessene Quanteneffizienz von 7 = 1% und nach
Kiihlung durch ein Peltierelement auf ca. -20°C eine Dunkelzéhlrate von ca. 10 Hz.

4.5 Magnetfeldkontrolle

Um die Magnetfelder wihrend der optischen Pumpexperimente kontrollieren zu
kénnen, gibt es ein Spulensystem auflerhalb des Kryostaten sowie eines in der Kupfer-
druckzelle (s. Abb. 4.3). Mittels des dufleren Systems kénnen das Erdmagnetfeld und
statische, homogene Fremdfelder weitgehend eliminiert werden. Die Spulen in der Zelle
dienen dem Anlegen kontrollierter Haltefelder, dem Einbringen von Radiofrequenz-
Magnetfeldern und der Kompensation von Feldern, die nicht durch die #ufleren
Spulen genullt werden kénnen. Der Computer kann tiber die IEEE-Schnittstelle einen
Frequenzgenerator ansprechen, der von einem spannungskontrolliertem Stromtreiber
verstarkt, den Strom durch die Innenspulen moduliert.

Das innere Spulensystem besteht aus einem Nylonzylinder, um den in z-Richtung - d.
h. parallel zum k-Vektor des einfallenden Laserlichts 2 x 65 Windungen eines supra-
leitended Drahtes von 0.2 mm Querschnitt gewickelt wurden. In x- und y-Richtung sind
es je mur 2 x 3 Windungen. Die Drihte werden innerhalb der Heliumdruckkapillare aus
der Zelle bis an den Top-Flansch gefiihrt. Undichtigkeiten von Drahtdurchfihrungen
in der Zelle werden so vermieden.”

Um die Magnetfelder wihrend des Einkiihlvorgangs - also noch bevor man die Atome

- gur Messung heranziehen kann - zu bestimmen, verwenden wir selbstgebaute Fluxgate-
Magnetometer. Sie haben gegeniiber kommerziellen Typen den Vorteil, kompakt,
tieftemperaturtauglich und - aufgrund des geringen Herstellungsaufwands - in be-
liebiger Stiickzahl verfiigbar zu sein.

Sie bestehen aus einem kleinen Stiick Permalloy-Folie, eingeklebt in ein Pla-
stikrohrchen, um das zwei Spulen aus Kupferlackdraht gewickelt sind. Die dufiere Spule
dient der Vormagnetisierung des hochpermeablen Metalls und treibt dieses mit 20 kHz
periodisch in S#ttigung. In der Innenspule wird dabei eine Spannung induziert, die
an den Eingang eines mit der Treiberfrequenz synchronisierten phasenempfindlichen
Verstarkers (Lock-In-Verstirker) gegeben wird. Die Amplitude der zweiten Harmoni-
schen des induzierten Signals wird analysiert und ist ein lineares Maf fiir das angelegte
Magnetfeld [GOES9]. In dieser simplen Bauform erreicht man eine bislang ausreichende
- Empfindlichkeit unterhalb von einem Milligaufl in einer Sekunde. Eine Verbesserung
ist durch die Gegenkopplung zweier Magnetometer, die auch in kommerziellen Sonden
verwendet wird, leicht mdoglich und wird derzeit vorgenommen.

Magnetische Abschirmungen auflerhalb und innerhalb des Kryostaten werden erst in
zukiinftigen Experimenten zum Einsatz kommen. Die Abschirmwirkung eines aus Niob-

17Der Spulendraht wurde in den ersten Experimenten in einen Kupferflansch an der Druckzelle mit
Epoxy (Stycast) eingeklebt. Diese Methode kann jedoch bet tiefen Temperaturen und hohen Driicken
zu Lecks fithren '
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folie gewickelten und am Boden geschlossenen Zylinders - mit Offnungen fiir die Laser-
strahlen und Fluoreszenz - haben wir jedoch in Vorversuchen schon erfolgreich er-
probt. Bei Eintritt der Supraleitung wurde ein longitudinaler Abschirmfaktor von ca.
1000 gemessen. Eine gute Abschirmung transversaler Felder sollte auch durch dufiere
p-Metallzylinder moglich sein.

4.6 Datenerfassung und -auswertung

Es wurde ein Meflsystem aufgebaut, das die meisten der im Experiment relevanten
Parameter vorgibt und einliest. Es basiert auf einem IBM-kompatiblen 486DX/33er
PC, der iiber vier verschiedene Schnittstellen mit den Gerdten im Experiment kommu-

niziert:

e Zwei DPCI10-Ziblerkarten'®: Sie sind zwar unkomfortabel in der
Programmierung'®, aber sehr vielseitig in der Anwendung, da sie iiber je zehn
schnelle, kaskadierbare Zéhler (>10 MHz) sowie 10 TTL- Ausginge verfiigen. Sie
werden verwendet:

— fiir rechnerinternes Timing ( Messung der Z#hlzeit pro Kanal, Zeit zwischen
den Kanilen );

— zur Steuerung der Giiteschaltung des YAG-Lasers und damit seiner Repeti-
tionsfrequenz und Pulsenergie;

- zum FEinlesen dreier, iiber schnelle Spannungs-Frequenzwandler aufbereit-
eter Mefigrofien withrend der Experimente (in 2 x 32 Bit und einen 16 Bit
MeBkanal ); :

— fiir die Schaltung eines mechanischen oder akustooptischen Strahlblockers.

e Eine IEEE 488-Schnittstelle: Dank ihrer Makrosprache ist sie dle komforta-
belste, wenn auch langsamste Schnittstelle. Sie steuert:

— den Frequenzgenerator, der Offset- oder Radiofrequenzspannungen an einen
spannungsgesteuerten Stromtreiber gibt, um die Stréme in den Magnetfeld—
spulen der Druckzelle zu regeln;

— seit kurzem auch ein CAMAC-Crate, welches iber DACs, ADGCs I/O—
Bausteine, und Scaler verfiigt.

o Eine RS232-Schnittstelle: Sie bedient eine Schrittmotorsteuerung, die ihrer-
seits .

— das Gitter des HRS2-Monochromators verstellt;

— den A/2 - Fresnelrhombus zur Modulation der Laéerpolarisation dreht;

18 Hersteller:Blue Chip Technology, Vertrieb: Farnell Electronics
130Ohne Befehlssprache muf} hier jedes Bit einzeln programmiert werden



4.6. DATENERFASSUNG UND -AUSWERTUNG 49

— die Lyotfilter zur Wellenldngenverstimmung der Laser dreht.

e MiroMoviePro-Framegrabber-Karte: Zur Digitalisierung und Verarbeitung
der mit einer Hi8-Kamera durch das Kryostatenfenster aufgenommenen Bilder.

Das Mefiprogramm wurde in BorlandPascal 7.0 geschrieben. Die Zeitunsicherheit in-
nerhalb eines Zahlkanals ist durch die DPC10-Karte und die Befehlszykluszeit des
Rechners bestimmt und betrigt ungefihr eine Mikrosekunde. Die Schaltzeiten externer
Geriite konnen erheblich dariiberliegen (z .B. bei Verwendung der IEEE-Schnittstelle).
Sie werden aber stets mit aufgezeichnet und kénnen so bei der Auswertung beriick-
sichtigt werden.



Kapitel 5
Messungen und Ergebnisse

5.1 Experimente in superfliissigem Helium

Die Experimente im flissigen Helium hatten drei Schwerpunkte zum Thema, die im
folgenden beleuchtet werden sollen:

o Die Optimierung der Implantationsmethoden (Kap. 5.1.1): Ziel dieses Ab-
schnitts ist, die beiden Methoden vorzustellen, die bei uns erfolgreich verwendet
wurden, um Atome in superfluides Helium einzubringen.

e Die Spektroskopie an Ba, Cu und Au (Kap. 5.1.2): Hier werden Rekombinations-
spektren detaillierter ausgewertet und der Nachweis fiir den strahlenden Zerfall
des D1-Ubergangs von Gold erbracht.

e Die Druckabhingigkeit der Bariumspektren (Kap. 5.1.3): Hier wird die Defekt-
struktur des Barium-Helium-Komplexes unter Druck studiert, wozu die experi-
mentell gewonnenen Anregungsspektren quantitativ mit den Rechnungen aus
Kap. 2.2 verglichen werden.

5.1.1 Implantationsmethoden

Zur Implantation neutraler Fremdatome in fliissiges Helium haben sich bislang zwei
Techniken durchgesetzt:

o In der Rekombinationsimplaniation wird Laserablation benutzt, um einfach und
mehrfach geladene Ionen #ber der Heliumoberfliche zu generieren. Sie werden
dann mit elektrischen Feldern in die Fliissigkeit gezogen, wo sie mit Elektro-
nen rekombinieren, die man durch Glimmentladung um eine spitze Elektrode im
Helium gewinnt.?

e Fiir die Direktimplantation befindet sich das Metalltarget #m flissigen Helium
und wird dort von energiereicher Laserstrahlung lokal hoch erhitzt. Die Energie
der Laserpulse reicht aus, eine Plasmablase zu erzeugen, die Atome, Ionen, und
Polymere enthilt. Aufgrund der thermischen Gradienten und der damit verbun-
denen Heliumkonvektion wird das abgetragene Material rasch ins Zielvolumen
transportiert. Die ersten erfolgreichen Experimente mit dieser Methode wurden

1Die ersten Experimente zur Ionenimplantation durch Laserablation eines Targets tiber der He-
liumoberfliche wurden von Himbert et al.[HIM85] in Paris durchgefiihrt. In Heidelberg wurde diese
Methode von Bauer et al. [BAU8Y] erstmals durch die Rekombination mit Elektronen auf die Implan-
tation von Neutralatomen erweitert.

50
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bei uns - und unabhéngig von uns in der Grupbe um T. Yabuzaki in Kyoto -
durchgefiihrt [YAB92].

Nd:YAG-
Laser
« .
Spektroskopie-
Laser

Abb. 5.1: Aufbau fir die (a) Rekombinations- und (b) Dz’réktimplantation

Rekombinationsimplantation: Die fiir die Rekombinationsmessungen bendtigten
Elemente sind in Abb. 5.1a dargestellt?>: Eine Halterung, auf der ein metalli-
sches Plittchen (Barium, Kupfer oder Gold) festgeschraubt ist, hingt {iber dem
abgepumpten Heliumbad und wird an ein positives Potential von typisch 4600 V
angebunden. Der gepulste Nd:YAG-Laser wird durch die Kryostatenfenster iiber eine
kurzbrennweitige Linse (f=3 cm) auf das Probenmaterial fokussiert und dampft dort
u.a. die gewiinschten Ionen ab. Mittels einer Vakuumdurchfithrung kann man das Tar-
get drehen und verschieben und so sowohl die Fokusgréfie nachstellen als auch neues
Material in den Brennpunkt riicken. Im fliissigen Helium befindet sich eine diinne
Wolframspitze, die auf einem negativen Potential von -1...-4 kV liegt und in einer
Glimmentladung® Flektronen an das Bad abgibt.

?Die hier dargestellte Anordnung wurde erfolgreich verwendet, hat aber den Nachteil, daf ein Laser-
strahl sehr hoher Intensitit durch dichtende Fenster gefiihrt wird, was unter ungiinstigen Umstinden
( heifle Flecken im Strahlprofil, Ablagerungen auf den Fenstern, Vorfokussierung des Strahls) zu deren
Beschidigung fithren kann. Tatsichlich ist dieser Fall bei uns eingetreten und hat zur Zerstérung des
Isolationsvakuums gefithrt. Um ein solches Risiko auszuschlieBen, wurde in einem zweiten Aufbau
der Ablationslaserstrahl durch ein einziges, warmes und unkritisches Fenster im Topflansch in den
Kryostaten gefiihrt, wo er iiber einen dielektrischen Umlenkspiegel wieder auf das Target gerichtet
wurde. Das Prinzip der Implantation bleibt aber wie im folgenden beschrieben.

®Man kann mit dem Photomultiplier und - bei hoheren Spannungen - auch mit dem Auge das
Leuchten detektieren.
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Fiir die erzielbaren Atomkonzentrationen und -speicherzeiten sind die Ionenausbeute
im laserinduzierten Plasma, die Wahrscheinlichkeit fiir eine Rekombination von Ion
und Elektron in der Fliissigkeit, der Transport der Atome durch konvektive Strome
und der Verlust von Atomen durch Zusammenschluf mehrerer Teilchen zu Molekiilen
oder Clustern von Bedeutung.

Obwohl die im Plasma erzielten Temperaturen sehr hoch sind - die Teilchenenergien
betragen einige eV -, wird doch nur ein kleiner Teil der Atome ionisiert [BEA90]. Hoch
ist dagegen die Wahrscheinlichkeit fiir die Vereinigung von Ionen und Elektronen in
der Fliissigkeit, da beide Teilchensorten im Helium den elektrischen Feldlinien folgen
und mit hohem Wirkungsquerschnitt rekombinieren [BEA9O].

Der Hauptwirmeeintrag wihrend der Rekombinationsstudien riihrt von der feinen
Glimmentladung her, die eine Warmeleistung von einem bis zu einigen Milliwatt an
das Helium abgibt.

Die Wahrscheinlichkeit der Molekiilbildung aus Einzelatomen ist am Ort der hochsten
Dichte, also im Plasma {iber der Heliumoberfliche am grofiten. Tatséchlich wurden
von Tabbert et al. [TAB93] aber auch Silberdimere in Rekombination mit einem rela-
tiv starken Signal beobachtet.

Wichtig ist bei dieser Methode dariiber hinaus eine gute Stabilisierung des Helium-
niveaus, da eine Variation um 2 mm schon eine Anderung der Implantationseffizienz
um einen Faktor zwei bewirken kann [BEA9O).

Direktimplantation: Der Aufbau fiir die Direktimplantation der Atome ist
gegeniiber der Rekombinationsmethode dadurch vereinfacht, daff alle Elektroden und
Zuleitungen aus dem Bad entfernt werden und der Heliumpegel nun nicht mehr 1&nger
auf einen definierten Abstand unterhalb des Targets reguliert Werden muf, sondern in
beliebiger Hohe iiber ihm eingestellt wird (Abb. 5.1 b).

Neben der technischen Vereinfachung weist diese Methode den Vorteil auf, daf alle
Atome und Tonen, die im Ablationsproze erzeugt werden, wirklich auch in die
Flissigkeit gelangen.

Man zahlt dafiir den Preis eines betrachthchen Wirmeeintrags in die Fliissigkeit. Die
dadurch angeregte Konvektion ist im Experiment sowohl erwiinscht, insofern als sie die
Atome vom Erzeugungsort in das Beobachtungsvolumen: transportiert, als auch hin-
derlich, da ein groBer Anteil der Atome tber das Ziel hinaus weitergetragen und damit
der Beobachtung wieder entzogen wird.

Die Wahrscheinlichkeit fiir Clusterbildung direkt in der Nihe des Plasmas ist in der
Fliissigkeit ebenfalls hoher als bei der Ablation in der Gasphase, da die Atome schnell
gebremst werden und eine hohe Konzentration an Atomen unter Vermittlung des He-
liums als Stofipartner zu rascherer Molekiilbildung fiihrt.

Vergleich der Methoden: Ein experimenteller Vergleich zwischen den beiden Im-
plantationsmethoden findet sich in Bild 5.2. Als Ma$ fiir die erzielte Atomkonzentration
wird dabei am Beispiel des Bariums die laserangeregte Resonanzfluoreszenz als Funk-



5.1. EXPERIMENTE IN SUPERFLUSSIGEM HELIUM 53

tion der Zeit nach Abschlufl der Implantation dargestellt. Es wurden in beiden Fillen
20 Laserpulse bei einer Repetitionsfrequenz von 10 Hz mit einer Energie von 30 mJ
auf das Target gerichtet, wobei die Triggerung des letzten Pulses auch die Aufnahme
startete und die Spannung an den Elektroden (im Falle der Rekombinationsmethode)
abschaltete. :

Im Falle der Rekombinationsimplantation (Abb. 5.2 a ) sieht man eine relativ konstante

30 T l [l I 1 ] T i T T l T : T
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20 - ' -

15 ~ \b) Direktimplantation -
10

: _w " ]
¥ a) Rekombinationsimplantation IRAAE
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Fluoreszenzrate (kHz)

Abb. 5.2: Vergleich der Direkt- und der Rekombinationsimplantation mittels
laserangeregter Fluoreszenz nach Abschiufl der Ablation

aber auch niedrige Zahlrate ( ca. 3-5 kHz). Die Kurve der Direktimplantation (Abb.
5.2 b ) hingegen zeigt in den ersten 100 ms nach der Ablation im fliissigen Helium eine
erheblich hthere Fluoreszenzrate, die bis 7 = 250 ms auf 8 kHz abfillt, noch einmal
kurz ansteigt, um von dort auf den Wert der Rekombinationsimplantation zu fallen.
Beiden Kurven gemeinsam ist eine konstante Zahlrate von ca. 3.5 kHz auch noch nach
10 s, die deutlich tiber der Streulicht- und Dunkelrate von ca. 100 Hz (fiir diese Mes-
sung) liegt.
Die Erklarung fiir die hohe Anfangszihlrate nach Direktimplantation ergibt sich ebenso
wie ihr schneller Abfall aus der Tatsache, daf die gesamte Energie des Lasers auf dem
Target im Helium absorbiert wird und auf der einen Seite viele Atome entstehen, sie
aber andererseits auch konvektiv schnell weitertransportiert werden. Nach ca. einein-
halb Sekunden scheint die Wirmeabfuhr erfolgt zu sein, woraufhin sich das Signal
stabilisiert. ‘

Abschitzung der -Atomdichte: Fiir den Vergleich der Methoden ist es
wiinschenswert aus der gemessenen Zihlrate eine Atomdichte ableiten zu kdnnen. Die
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dazu ndtigen Uberlegungen sind im folgenden notiert. Die detektierte Fluoreszenzrate
R ergibt sich als Produkt des einfallenden Photonenflusses F, der Anzahl resonant
streuender Partikel NV, dem effektiven Streuquerschnitt o.z; und der Effizienz des De-

tektionssystems 7 : ,
: R=F-N-0e¢5-7. (5.1)

Der einfallende Photonenflufl ist durch die einfallende Leistung P pro Strahlquer-

schnittsflache A und Photonenenergie gegeben: '
_P A

Der Faktor 1/2 tragt der Tatsache Rechnung, daB die auflerhalb des Kryostaten

gemessene Leistung bis zu den Atomen noch an fiinf Fenstern Reflexionsverluste erfihrt.

Die Zahl der streuenden Teilchen ist das Produks aus Anzahldichte n und beobachtetem

Volumen V
N=n-V=n-A-L. (5.3)

Der effektive Streuquerschnitt berechnet sich aus dem Einsteinkoeffizienten A, fiir den
Ubergang zwischen dem Anregungs- und dem Grundzustand mit ihren statistischen
Gewichten g, und g, sowie der homogen verbreiterten Linienbreite Aw bei Anregung
mit der Wellenlinge A zu [SOB69]:

Ja Aag . :
=). 2.2 ' 5.4
Oeff 9 Aw ( )
Die Detektionseffizienz schlieflich bezeichnet den Anteil der emittierten Photonen, der
tatsichlich ein Zdhlereignis im Computer bewirkt. Sie war bislang vor allem durch
Offnungswinkel und Transmission des Monochromators sowie die Quanteneffizienz der

Photomultiplier beschrankt.
Lost man die Gleichungen nun nach der Teilchendichte auf, so ergibt sich:

2hcgAw R ,
"= NnlgiAe P SR
Die relevanten Parameter fiir die Barium- und Césiumexperimente sind in der Tabelle
5.1 zusammengestellt?.

Setzt man nun alle Werte in Gl. 5.1 ein und nimmt man eine abgebildete Lénge von L=1
cm an, 5o ergibt sich fiir den Zusammenhang von Teilchendichte n und Fluoreszenzrate
R:

npdem=? = 1560-% (5.6)
ngsfem™] = 8290- ;%[E;;/]] (5.7)

4Die Einsteinkoeffizienten entstammen [RUB93] und [HEAB1]
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Atom Alnm) | Aw(s™) | A(s™) | gy | ga n
Ba 545 |44-108¥[1.19-108| 1 [ 3[2-1075
Cs 850 |26-10[0.29.108; 2 [ 2 [7-10°F

Tabelle 5.1: Zusammenstellung der Daten, die in die Bestimmung der
Teilchendichie eingehen.

Damit entnimmt man der Abb. 5.2 unter Berticksichtigung der Lichtleistung von P
= 1 mW eine Konzentration der Bariumatome von 5-107 cm™3 zu Beginn der Direkt-
implantation, und einen Abfall auf den Wert der Rekombinationsmethode von etwas
weniger als 107 ¢cm ™2 nach wenigen Sekunden. Die hochste erzielte Atomkonzentration
im fliissigen Helium betrug etwas mehr als 10%¢cm—. Hohere und stabilere Zshlraten
- erhdlt man bei Experimenten im festen Helium.

5.1.2 Rekombinationsspektroskopie an Barium, Kupfer und
Gold

Wihrend im vorangehenden Kapitel demonstriert wurde, daf die Rekombination von
Elektronen und Ionen im fliissigen Helium u.a. zur Implantation neutraler Atome in die
Edelgasmatrix verwendet werden kann, sollen im folgenden die Rekombinationslinien
von Barium, Kupfer und Gold qualitativ studiert werden, um die Unterschiede der
Spektren in der Gasphase und in der Fliissigkeit zu verdeutlichen und die Verwend- -
barkeit von Gold fiir weiterfiihrende magnetometrische Messungen zu priifen.

Barium und Kupfer

Abb. 5.3 zeigt in einem Bild das fiir Kupfer und Barium gemessene Rekombinations-
spektrum. Uber den Linien ist ihre Zuordnung zu bekannten Ubergéngen in den freien
Atomen angegeben. Die prominenteste Linie des Spektrums ist dem 615, — 6P,
Resonanziibergang in Barium zuzuordnen. Wahrend im dargestellten Spektrum zwei
Linien existieren, die weder Barium noch Kupfer zugeordnet werden kénnen und ver-
mutlich auf Verunreinigungen des Bariums zuriickzufithren sind, fehlen tatsichlich ins-
gesamt noch fiinf Barium- und zwei Kupferlinien.

Die Tabelle 5.2 listet die erwarteten Wellenlingen von Ubergingen im freien Barium-
und Kupferatom im Bereich zwischen 300 und 630 nm auf. Dariiber hinaus ist durch
ein H&kchen bzw. ein Minuszeichen gekennzeichnet, welche Linien bei Rekombination
im flissigen Helium beobachtbar sind und welche nicht.

Der Vergleich mit fritheren Resultaten der Heidelberger Gruppe bestitigt, daf einige
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Abb. 5.3: Rekombinationsspektrum fir Barium und Kupfer in fliissigem He-
lium.

Uberginge, die in der Gasphase noch im Spektrum beobachtet werden konnen®, in der
Fliissigkeit gar nicht oder strahlungslos erfolgen.

‘Die Nichtexistenz der gekennzeichneten Bariumlinien wurde von Beau [BEA90] durch
den Energieverlust wihrend der Rekombination der Defekte im fliissigen Helium
erklart: _

Wie in Kap. 1 beschrieben, bilden sowohl Elektronen als auch Bariumionen beim Ein-
tritt in fliissiges Helium Blasendefekte. Wahrend die negative und die positive Blase
nun im auBeren elektrischen Feld aufeinander zudriften verliert das Elektron ungeféhr
0.6 eV seiner potentiellen Energie im Coulombfeld des Bariumions, bis die Rekombina-
tionspartner so nahe sind, dafi das Elektron mit grofler Wahrscheinlichkeit durch den
Blasenwall tunneln kann. Aufgrund der Tatsache, daB die positive Ionenblase jedoch
zu klein fiir das sich nun bildende Atom ist®, muf nochmals eine Energie von ca. 1
eV fiir die Relaxation der Blase erbracht werden. Insgesamt verliert das Elektron also
zwischen 1.5 und 2 eV wihrend der Rekombination, was bewirkt, daf keine strahlenden
Uberginge von atomaren Niveaus zu erwarten sind, die weniger als ca. 2 eV von der
Tonisationsgrenze entfernt sind.

" Dieses Modell, das inzwischen auch bei Atomen anderer Hauptgruppen erfolgreich
getestet wurde, kann jedoch z. B. die fehlenden Dy und D,- Kupferlinien (bei A =
324.7 nm und A = 327.4 nm) nicht erkliren, da nachgewiesen wurde [BEA90], dafi der

5Man sieht alle erwarteternr Linien, wenn man das laserinduzierte Plasma, {iber der Heliumoberflache
auf den Monochromator abbildet.

5Die attraktive Monopol- Dlpolwechselmrkung, welche die Blase klein halt geht bei der Neutra.h-
‘sierung des Ions verloren.
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Bartumlinien Kupferlinien

A {(om) | HD | MPQ || A (nm) | HD | MPQ

3500 | - | - || 3094 | ~ | </
5424 | - | - || 3247 | - | -
551.9 | - | - || 8274 | - | -
5636 | ~ | o || 3599 | ~ | </
5777 | - | - || 8602 | ~ |
5826 | - | - | 4275 | v | +/
590.7 | / | + || 4651 | «/ | +/
5971 | /| | 5292 | V|
599.7 | +/ |
601.9 | / | +/
606.3 | v/ | +/
611.0 | +/ |

Tabelle 5.2: Tabelle der Linten in den Rekombinationsspekiren von Ba-
rium und Kupfer im Bereich 810...680 nm. HD bezeichnet die Experi-
mente in Heidelberg und MPQ diejenigen unserer Gruppe. Ein Haken zeigl
an, dof die Linie beobachtbar ist. Ein Minuszeichen indiziert das Fehlen
des Ubergangs bei Rekombination in fliissigem Helium. Die angegebenen
Wellenlingen sind die der freien Atome.

Ausgangszustand fiir diese Linien schon strahlend besetzt wird. Analoges gilt auch fiir
die D, Linie bei Silber und Gold.

Besonders herauszustellen ist in diesem Zusammenhang auch die Tatsache, daf} bislang
von keinem Alkaliatom irgendeine Rekombinationslinie zu beobachten war. Und auch
den Gruppen in Tokio und Kyoto ist bislang die Detektion oder Anregung strahlender
Uberginge der leichten Alkaliatome Li, Na, K nicht gegliickt[TAI94, YABY4].

Cisium hingegen wurde - obwohl in Rekombination nicht beobachtet [BEAS0] -
sowohl in Kyoto als auch bei uns mittels Direktimplantation im Helium erzeugt und
mit, starken Signalen auf dem D;-Ubergang in laserinduzierter Fluoreszenz detektiert
[KAN94a, KIN94]. Die Dqo-Linie ist jedoch auch hier in der Intensitat stark reduziert
[KINO4].

Es muf also Mechanismen geben, welche bestimmte Ubergiinge bevorzugt strahlungslos
erfolgen lassen oder die Emissionslinien so extrem verschieben oder verbreitern, daf sie
nicht detektiert werden knnen. Bislang ist kein Mechanismus eindeutig identifiziert,
einige mogliche Effekte sollen jedoch kurz erwidhnt werden:

Multiphononen- Uberginge wurden von Beau[BEA90] diskutiert, jedoch als un-
wahrscheinlich verworfen, da wihrend eines strahlungslosen Ubergangs je nach
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Atom zwischen 50 und 1000 Phononen gleichzeitig erzeugt werden miifiten und die
Wahrscheinlichkeit dafiir extrem klein ist. '
Alternativ schlug er Landau-Zener-Uberginge an Niveaukreuzungen als effektivere
strahlungslose Abregungskandle vor, wie sie auch in der Spektroskopie von Silber in
schweren Edelgasmatrizen [WIG88] gefunden wurden.

Tiir die schweren Alkalis, bei denen die Emission auf der D,-Linie um drei Gré8enord-
nungen schwicher ist als auf dem D;-Ubergang, wurde von Kinoshita et al. [KIN94]
ein rascher Zerfall des angeregten 6P;;-Zustands in das 6P;p-Niveau dadurch
nachgewiesen, dafl Laseranregung auf der Do-Linie zwar kaum Emission auf der Ds-
Resonanz, sehr wohl aber auf dem D;-Ubergang bewirkte [KIN94].

Im Falle der leichten Alkaliatome wurde auch eine unerwartet rasche Molekilbildung
zur Erklirung fehlender Atomlinien herangezogen [KIN94]. So findet man fiir Li, Na,
K zwar keine atomaren Spektren; die Dimerlinien von Lip, Nay, K; konnten jedoch
durchaus beobachtet werden. Im Gegensatz dazu wurden bisher weder Rby noch Cs,
nachgewiesen.. ' : '

Alternativ wurden sowohl von Dupont-Roc [DUP94] als auch von Kanorsky [KAN94c]
Modelle vorgeschlagen, in denen das Eindringen von Heltumatomen in die Knotenebene
des angeregten P-Orbitals eines Alkaliatoms eine derart starke Verschiebung und Ver-
breiterung der Emissionslinien bewirkt, da8 ihr fehlender Nachweis in bisherigen Ex-
perimenten erklarlich wird. Je nach Anzah! der eindringenden Heliumatome wire sogar
eine Kreuzung von Grund- und Anregungszustand und damit ein vollig strahlungsloser
Ubergang moglich. Der Effekt sollte bei den leichten Alkalis mit kleiner Feinstruktur-
aufspaltung dominieren.

Gold

Tm folgenden wollen wir uns noch dem D;-Resonanziibergang von Gold in fliissigem
Helium zuwenden. Dieses Atom ist fiir uns - neben Césium - insofern von besonderem
Interesse, als es aufgrund seiner hohen Kernladungszahl, der vergleichsweise einfachen -
Elektronenstruktur im sphirischem Grundzustand und seines Paramagnetismus ein
geeigneter Kandidat fiir Experimente auf der Suche nach einem P- und T-verletzenden
permanenten elektrischen Dipolmoment ist (s. auch Ausblick Kap. 6.1). Wie fiir Kupfer
so war auch fiir Gold bekannt, daf einige Ubergange im Helium nicht strahlend erfol-
gen. Fir den uns mteresswrenden D,-Ubergang bei 267.6 nm war die Zuordnung der
Heidelberger Rekombinationsexperimente [BEA90] jedoch zweideutig, da die Trennung
von einer moglicherweise ebenfalls eXLStlerenden Linie bei 268.9 nm (fiir das freie Atom)
nicht erfolgt war.

Bild 5.4 zeigt nun in dem von uns vermessenen Spektrum der Goldrekombination, die
Trennung des 6p2Pys — 65%51/2(D1) und 6p' ' *Fsp0 — 652Dy Ubergangs. Wihrend
der Zerfall des ersten angeregten Zustands im wesentlichen unverschoben erfolgt, ist
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Abb. 5.4: Rekombinationslinien in der Néhe des D1-Ubergangs von Gold in
flissigem Helium

der Ubergang zwischen den angeregten Niveaus leicht rotverschoben, was aufgrund der
Anregung und der damit verbundenen groferen Wechselwirkung mit der Heliumumge-
bung plausibel ist.

Obwohl der D;-Ubergang also tatsichlich strahlend erfolgt, Iassen zwel Fakten die
Verwendung von Gold fiir magnetometrische Experimente wenig sinnvoll erscheinen.
Zum einen ist die Implantationseffizienz fiir Gold aufgrund seiner hohen Reflektivitit
sowie seiner hohen Schmelz- und Verdampfungstemperatur betrichtlich kieiner als z.
B. fiir Césium. Zum anderen ist die laserinduzierte Fluoreszenz an Gold im Vergleich
zu derjenigen an Ciasium dadurch erschwert, dafl man ein erheblich aufwendigeres
Lasersystem zur Anregung bendtigt’ und die Quarzglasfenster des Kryostaten nach
Abkiihlung unter 77 K bei 267 nm starke Fluoreszenz und Phosphoreszenz aufweisen.
Die im folgenden zu beschreibenden Experimente verwenden daher nur Barium- und
Césiumatome, die effizient implantiert und leicht angeregt werden konnen.

5.1.3 Laserinduzierte Fluoreszenz an Barium unter Druck

In Abénderung zu dem in Abb. 5.1 dargestellten Versuchsaufbau muf fiir die Unter-
suchung der Druckabhéngigkeit der Linienlagen und -formen von Barium in fliissigem
Helium in das innere der beiden Heliumbéder eine Druckzelle eingesetzt werden, die

"Kontinuierliche, durchstimmbare UV-Strahlung kann bislang nur tiber Frequenzvervielfachung
erzeugt werden, die technisch aufwendig und im Gesamtwirkungsgrad immer unbefriedigend ist. Die
Infrarotstrahlung fiir die Anregung des Casium kann dagegen einfach und mit hoher Leistung mittels
des oben beschriebenen Titan-Saphir- oder Diodenlasers generiert werden. '
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schon in Kap. 4.1.2 beschrieben wurde und in Abb. 5.5 an ihrem Platz im Kryostaten
dargestellt ist. Sie wird durch die diinne Edelstahlkapillare am oberen Ende mit He-
liumgas gefiillt, das in der ca. 1.5 K kalten Umgebung kondensiert und superfluid wird.
Durch die Linse in der Zellendecke wird der gepulste Nd:YAG-Laser auf das metalli-
sche Bariumtarget am Boden fokussiert, wo er zum einen Atome abdampft und zum
anderen konvektive Strome im Helium anregt, welche die Fremdatome zum Zentrum
der Zelle transportieren, wo diese vom Strahl des Rh110-Lasers angeregt werden. Die
Detektion der Fluoreszenz erfolgt senkrecht zu beiden Strahlachsen aus der Bildebene

heraus.

Nd-YAG- Helium-
Laser Druckkapillare

T—Senéor TN

Spektroskopie-
Laser

Abb. 5.5: Aufbau fir die Untersuchung der Druckabhdngigkeit atomarer
Spektren in LHe :

Emission

Fiir das Studium der Emissionslinien des Bariums wurde der Rh110-Laser bei einer
Ausgangsleistung von 500 mW betrieben und seine Wellenldnge bei jeder ErhShung des
Heliumdrucks ein wenig verkiirzt, um die sich zum Blauen verschiebende Resonanzlinie
noch effizient anregen zu kdnnen.

Tn Abb. 5.6 sind exemplarisch zwei Emissionslinien bei einem Druck von 1 bar bzw.
10 bar dargestellt. Bei der Auswertung der Kurven miissen die Ramanlinien der Zel-
lengliser beriicksichtigt werden, auf die schon in Kap. 4.4 ausfiibrlicher eingegangen
wurde. Sie sind vier bzw. sechs Nanometer rotverschoben bzgl. des Anregungslasers zu
finden und fithren bei einer Anregungswellenlinge von 548.9 nm in Bild 5.6a zu dem
Kleinen Maximum der Zahlrate auf der roten Seite der Emissionslinie sowie zu einem
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nicht auflosbaren® Peak unter ihrem Zentrum. Der Anstieg auf der blauen Seite der
Linie in Bild 5.6a ist auf Streulicht des starken Anregungslasers zuriickzufiihren, der
in Bild 5.6b weiter verschoben ist.

Der zunehmende Druck fiihrt zu einer htheren Dichte und damit einer stirkeren Wech-
selwirkung zwischen dem Barium und seiner Heliumumgebung. Dies fiihrt zu einer
Blauverschiebung der Emissionslinie, die in Abb. 5.7 wiedergegeben ist und gut durch
eine Gerade approximiert werden kann:

Aem(nm) = 553.56(30) — 0.049(3) - P(bar) (5.8)

Der Wert bei P=5 mbar ist im Rahmen der Ungenauigkeit mit der Linienlage des freien
Atoms kompatibel.
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Abb. 5.6: Emissionslinien bei a) P=1.1 bar, b} P=10.6 bar. Die durchgezo-
genen Linien sind angepafte Gouffunktionen.

8Der die Fluoreszenzstrahlung selektierende Monochromator hatte wihrend dieser Messungen eine
Auflgsung von 0.8 nm, was die Auswertung der Linienbreiten erschwert, die Untersuchung der syste-
matischen Linienverschiebung hingegen zulifit.
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Abb. 5.7: Druckabhingigkeit der Bariumemissionslinie in fliissigem Helium.
Die Fehler geben eine systematische Unsicherheit an. Der statistische Fehler
entspricht ungefdhr der Grifle der schwarzen Punkte.

Anregung

Die Druckabhingigkeit der Anregungslinie des Bariums im fliissigen Helium soll etwas
ausfithrlicher betrachtet werden, da sie ausgeprigter ist als die der Emission und daher
leichter mit der in Kap. 2.2 vorgestellten Theorie verglichen werden kann.

Fiir die Aufnahme der Anregungslinien wird der Rh110-Farbstofflaser aus Kap. 4.6
verwendet, der iiber ein motorgetriebenes Lyotfilter vom Mefirechner auf definierte
diskrete Wellenlsngen eingestellt werden konnte. Zunichst wird ein Monochromator '
auf die gewtinschte Wellenlédnge gefahren und der Laser auf maximale Transmission
durch diesen Monochromator eingestelit. Im néichsten Schritt triggert der Computer
eine definierte Zahl von Ablationslaserpulsen, die auf das Bariummetall auf dem Bo-
den der Druckzelle gerichtet werden. Nach dem letzten Puls wird eine Blende zwischen
Farbstoflaser und Kryostat gedfinet und der Zshler des Detektionssystems gestartet.
Danach wird der Monochromator verfahren und der Zyklus fiir eine weitere Anre-
gungswellenlinge wiederholt. Die Farbstofflaserleistung wird dabei immer mitgemessen,
da sie wellenlingenabhiingig ist und die Spektren darauf normiert werden miissen.

Bevor wir nun die experimentellen Resultate darstellen, erscheint es fiir einen quanti-
tativen Vergleich der experimentellen und theoretischen Anregungslinien sinnvoll, ihr
erstes und zweites Moment als MaB fiir ihre Lage und Breite zu definieren, da sich
aus dem Blasenmodell (s. Kap. 2.2) keine analytische Darstellung fiir die Linienform
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Abb. 5.8: Verschiebung des Anregungslinienschwerpunkts von Barium als
Funktion des Drucks im Helium. Feit gestrichelt: Theoriekurve ohne freie
Parameter; durchgezogen: Theorie mit fest gewdhltem Anstiegsparameter,
der in einem Fit en alle Daten gewonnen wurde; Strich-Punkt-Linien: The-
orie mit varitertem Anstiegsparameter, um dessen Einfluft hervorzuheben.
Die ausgefiillten Kreise geben die gemessenen Werte wieder.
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Die experimentell bestimmten Linienlagen (Linienschwerpunkte, erste Momente) sind
nun als gefiillte Kreise in Bild 5.8 eingetragen. Die eingezeichneten Fehlerbalken geben
eine Obergrenze fiir die Unsicherheit bei der automatisierten Wellenldngenbestimmung
und - verstimmung des FarbstofHasers an.

Fiir den Vergleich mit der Theorie ist es sinnvoll, sich in Erinnerung zu rufen, da8 man
den Schwerpunkt der Anregungslinie gemaf Gl. 2.23 erhalten kann, wenn man zuvor
die Blasenparameter (R,a) in einer Prozedur zur Minimierung der Gesamtenergie des
Komplexes berechnet hat. Fiihrt man nun die Rechnung fiir verschiedene Driicke aus -
wobei ein hoherer Druck vor allem iiber die héhere Dichte und die damit verbundene
groBere repulsive Wechselwirkung zwischen Gast- und Wirtsatom eingeht -, so erhalt
man die theoretische Druckverschiebung der Bariumlinie als gestrichelte untere Kurve
in Abh. 5.8. '

Man erkennt zum einen den Trend zur Blauverschiebung des Linienschwerpunkts mit
wachsendem Druck. Zum anderen sieht man aber auch, dal die Theorie diese Ver-
schiebung noch um ca. 3 nm iiberschitzt®.

Unter den méglichen Ursachen fiir die verbleibende Diskrepanz scheinen vor allem der
Anstiegsparameter o und die Oberflichenspannung ¢ besonders relevant.

Wihrend die Verwendung der makroskopischen Oberflichenspannung bei Multielek-
tronblasen [ALBS87a] und selbst bei Einelektronenblasen (vgl. Kap. 1) mit einem
Durchmesser von 35...40 A noch zur konsistenten Interpretation gemessener Daten
verwendet werden kann, ist fraglich, ob das Konzept noch sinnvoll ist, wenn die Fliche
eine Kugel von weniger als 10 ADurchmesser umschliefit, die auch noch ein Metallatom
enthilt.

Die Problematik des Anstiegsparameters ist ebenfalls in den mikroskopischen Abmes-
sungen des Systems zu suchen. So fithrt die Rechnung fiir den Bariumgrundzustand
bei einem Heliumdruck von 5 mbar (SVP, T =1.5 K ) auf die Gleichgewichtsparameter
(Romins Etotmin, @, 8) = (9.3at.E.,85cm™*,1.28at.E., 1). Aus GI. 2.16 erschliefit man,
daf der Anstieg der Heliumdichte von 10 auf 90 % demnach auf einem Bereich von nur
1.4 A, also weniger als der Halfte eines interatomaren Abstands, erfolgen sollte.

Um die Unsicherheit in & und ¢ zu umgehen, wurden beide Parameter als druckun-
abhingig angenommen und durch eine Anpassung an die experimentellen Daten gewon-
nen: Dabei wurde die Verschiebung der Anregungslinie fiir verschiedene festgehaltene
¢ und ¢ durch Minimierung der Gesamtenergie des Grund- und Anregungszustands
bzgl. Ry bestimmt und schlieflich in einer x>-Minimierung das Parameterset (o, o)
berechnet, welches das mittlere Abweichungsquadrat zwischen den theoretischen und
experimentellen Werten minimiert. '

Die so gefundene Oberflichenspannung o = 0.32 -erg/cm® ist im Rahmen der
geschitzten Fehler (ca. 10 %) mit den fiir Elektronenblasen gemessenen Werten von
o = 0.34 erg/cm? kompatibel. Der errechnete Anstiegsparameter a = 0.65(10) at.E.

9Die Diskrepanz zwischen Theorie und Experiment ist hier aber schon erheblich kleiner als in
[BEAS0], was u. a. auf die neuen Paarpotentiale fiir die Ba-He-Wechselwirkung zuriickzufiihren ist.
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reprisentiert nun eine Breite des Blasenrandes von etwa einem interatomaren Ab-
stand. Die auf diesen Parametern basierende Vorhersage fiir die Druckverschiebung ist
als durchgezogene Linie in Bild 5.8 eingezeichnet. Ebenfalls eingetragen (Strichpunkt-
Linien) wurden die Theoriekurven, welche entstehen, wenn man anstelle des optimalen
Wertes fiir o einen etwas kleineren oder grofleren Wert verwendet. Daraus wird deut-
lich, dafl der Blasenrand in diesem Modell eine relativ grofie Bedeutung besitzt.

Fiir die Wahl der geeigneten Laserwellenlédnge fiir die Anregung bei vorgegebenen Druck
ist es flir die experimentelle Arbeit niitzlich, eine einfache Formel fiir die Druckver-
schiebung aus den Daten zu gewinnen. Unsere gemessenen Daten lassen sich dazu
durch eine einfache Gerade approximieren:

Aee{nm) = 545.7(2) — 0.14(1) P (bar). (5.9)

Wihrend der Schwerpunkt der Anregungslinie bei Erhthung des Heliumdrucks offen-
sichtlich verschoben wird, ist die Druckverbreiterung zwischen 1 und 25 bar imm Rahmen
der MeBgenauigkeit noch nicht signifikant, wie man an Bild 5.9 erkennt.

L I T 1T I L I B | l i I LI | 1 I LI I B Y
4.00 — f -

N I ETR LR I

2.00 — —

2. Moment

1.00 |- : ‘ ]

0.00|n||[‘||11|||n|||||||||||f|||r
0 5 10 15 20 25 30

Heliumdruck (bar)

Abb. 5.9: Das zweite Moment der experimentell bestimmien Anregungslinien
ist als ein Maf fiir deren Breite gegen den Heliumdruck aufgelragen.

Schlieflich ist noch zu kliren, ob das in Kap. 2.2 vorgestellte Modell nicht nur die
Position der Anregungslinie, sondern auch deren Breite und Form wiedergeben kann.
Aufbauend auf den aus obiger x2-Anpassung gewonnenen Parametern und unter Ver-
wendung der Theorie der quasistatischen Verbreiterung wurden die erwarteten Absorp-
tionslinien berechnet. Sie sind in Abb. 5.20 den gemessenen Spektren (gefiillte Kreise)
gegeniibergestellt.

Man sieht, dafl die experimentellen und die errechneten Linienbreiten quantitativ gut
{ibereinstimmen und auch die Asymmetrie der Anregung findet sich in der Theorie.
Die experimentellen Flanken auf der roten Seite des Spektrums sind jedoch stets etwas
steiler als berechnet.
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Abb. 5.10: Vergleich theoretischer (durchgezogene Linie) und experi-
menteller (Punkte) Anregungsspektren von Ba in Helium unter Druck.
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5.2 Experimente in festem Helium

Im vorhergehenden Abschnitt haben wir die Spektren von Barium in Helium unter
Druck untersucht und sind dabei bis an Driicke knapp unterhalb der Verfestigungs-
grenze gegangen. Im nun folgenden Teil der Arbeit wird diese Schwelle {iberschritten
und das Verhalten von Barium und Césiumatomen in festem Helium untersucht:

e Die Erzeugung des Heliumkristalls wird dokumentiert (Kap. 5.2.1)

o Die Implantation von Metallatomen in das feste Helium mittels Laserablation
wird vorgefiihrt. Die erzielbaren Speicherzeiten und limitierende Mechanismen
der Heliumfalle werden erldutert (Kap. 5.2.2).

e Die optischen Spektren von Metallatomen in festem Helium werden denen in der
Fliissigkeit gegeniibergestellt (Kap. 5.2.3).

Der experimentelle Aufbau fiir die Untersuchungen des festen Heliums und die Implan-
tation neutraler Fremdatome in diese Matrix ist mit der in Abb. 5.5 dargestellten und
wiahrend der Messung zur Druckverschiebung der Bariumlinie verwendeten Anordnung
identisch.

5.2.1. Erzeugung des Heliumkristalls

Zur Verfestigung des Heliums bendétigt man, wie schon in Kap. 2.1 erwihnt, bel Tem-
peraturen im Bereich 1.5...1.6 K Driicke oberhalb von 25 bar. Diese Kristallisations-
bedingungen kann man auf zwei Weisen erfiillen. :

Im einen Fall fiillt man oberhalb der angestrebten Endtemperatur die Zelle mit Helium
unter hohem Druck, und zwar so, daB der Verfestigungsdruck zwar in diesen warmen
Zustand noch nicht erreicht, beim Abk{ihlen jedoch iiberschritten wird. Dies ist eine
sichere Methode, den Kristall relativ homogen und bei definiertem Enddruck - der
rechnerisch bestimmt werden kann - zu ziichten. Der Nachteil dabei ist, dafl man so
in unserem Experiment linger als eine halbe Stunde auf die Verfestigung warten muf,
da das Abkiihlen der Zelle nur durch Erniedrigung des Dampfdrucks iiber dem He-
Humbad méglich ist. Diese Methode kam daher fiir unsere Anfangsexperimente nicht
in Betracht, da nach Implantation makroskopischer Partikel der Kristall zur Reinigung
oft geschmolzen und wieder neu hergestellt werden mufte.

In dem von uns gew#hlten Verfahren hingegen wurde die Temperatur des Heliumbades
stets in der Nihe von 1.5 K gehalten und der Druck in der mit superfluidem He-
lium gefiillten Zelle erhsht. Ausgehend von einem Anfangsdruck knapp unter der Ver-
festigungsgrenze von rund 26 bar wurden dann zwei Kristallzuchtmethoden erprobt,
nimlich eine kontinuierliche DruckerhShung bis zur Verfestigung oder ein spontaner
Druckschlag. Mit beiden - unten dargestellten - Methoden 148t sich ein Kristall in zwei
bis fiinf Minuten erzeugen und somit bei Bedarf wihrend des Experiments oft neu her-
stellen. Diesen Vorteil gegeniiber dem oben skizzierten Verfahren erkauft man mit einer
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starken Inhomogenitit und polykristallinen Struktur des Kristalls, wie sie in Kap. 5.2.1
gezeigt wird. Wahrend dies in allen Experimenten, die sich fiir die Eigenschaften des
Heliums interessieren, ein Nachteil ist, spielt die Inhomogenitét wahrend des Wachs-
tums fiir uns keine Rolle!®, da der Kristall bei der nachfolgenden Atomimplantation
ohnehin in Teilbereichen wieder umgeordnet und zerstért wird (s. Kap. 5.2.2 ).
Bilder, die mit einer Hi 8-Kamera in direkter Fotografie durch die Kryostatenfenster
und auch mittels Dunkelfeldaufnahmen gewonnen wurden, verdeutlichen die Vorgénge
wihrend des Wachstums und sind auszugsweise im folgenden wiedergegeben.

Langsame Druckerhdhung

Fiir Bild 5.11a-d beriihrte die Kupferdruckzelle nur mit ihrem Boden das kiihlende
flitssige Heliumbad. Ausgehend von einer Temperatur um 1.5 K und einem Druck von
25 bar wurde der Druck langsam erhdht. Man erkennt in 5.11a,b, dafi der Kristall
in runden Segmenten von unten nach oben zu wachsen beginnt. Aus verschiedenen
Versuchen ergibt sich der Eindruck, daf dabei das Wachstum an den Fenstern und
Oberflichen der Zelle dem Volumenwachstum zunéchst vorauseilt.

Der durch die geringe Bodenkiihlung bedingte thermische Gradient in der Zelle erklirt
die Richtung des Wachstums. Bei langsamem Wachstum ist zu erwarten, dafl das He-
lium zunichst eine kubisch raumzentrierte Kristallstruktur einnimmt, wie man dem
Phasendiagramm in Abb. 2.4 entnimmt. Sie 148t sich jedoch mit einfachen optischen
Methoden nicht sichtbar machen und Facetten-Bildung - wie sie in Paris von Rolley
et al. gefunden wurde [ROL94] -, wird erst bei Temperaturen unterhalb von 1.2 K er- .
wartet [MEZ94b], die wir in unserem Kryostaten nicht erreichen kénnen. Anstelle der
Facetten dominieren bei unseren Temperaturen runde Phasengrenzen, die vermutlich
von Oberflichenspannungen bestimmt werden.

Wenn die Heliumzufuhr wihrend der Kristallisation unterbrochen wird, entsteht gele-
gentlich eine blasige Struktur, wie sie in Abb. 5.11c beobachtet wird. Sie heilt wieder
aus, wenn der Druck in der Zelle weiter erhsht wird (Bild 5.11d ).

Mit, dieser Methode ist der in der Zelle erzielbare Druck auf wenige Bar oberhalb der
Verfestigungskurve (etwa 30 bar) begrenzt, da bei hheren Driicken das Helium schon
in der'Druckkapillare kristallisiert und diese damit blockiert. :

Spontaner Druckschlag

Im Unterschied zu obigem Verfahren soll nun betrachtet werden, auf welchem Wege
sich der Kristall bildet, wenn das Helium innerhalb weniger Sekunden von 25 bar auf
Driicke zwischen 40 und 50 bar gebracht wird (Abb. 5.11 e-h). Die Druckszelle befand
sich dabei zur besseren Kiihlung fast vollstindig im fliissigen Heliumbad.

1Dariiber hinaus kann man den Kristall auch nachtriglich homogenisieren, indem man ihn wieder
fiir einige Zeit bis knapp unter seine Schmelztemperatur erwirmt,



5.2. EXPERIMENTE IN FESTEM HELIUM 69

Wie auch zuvor, beginnt instantan mit Erhéhung des Drucks auch das Kristallwach-
stum auf den Fenstern. Dabei formen sich wieder Kreissegmente, die bis auf ca. 70
% der Fensterhohe klettern. Noch nachstrémendes warmeres Helium verhindert dabei
kurzfristig das vollstindige Zuwachsen. Wenige Sekunden spéter - die Druckkapillare
ist zu diesem Zeitpunkt vermutlich schon durch den sich auch in ihr bildenden Kristall
blockiert - beginnt nun das Volumenwachstum in der Zelle. Da diesmal alle Winde
gleichermaflen kalt sind und kein Punkt in der Zelle ausgezeichnet ist, bildet sich ein
hohlzylindrischer Kristall (Bilder 5.11 f, g) an den Winden, der konzentrisch bis auf
seine Achse zuwachst (Bild 5.11 h). Danach ist er in Durchsicht mit Weifilichtbeleuch-
tung so perfekt transparent, daf} sich nicht mehr sagen 148t, ob er {iberhaupt existiert.
Die schnelle Druckerhdhung hat. den Vorteil, daf8 die Kapillare auch ohne externe
Heizung aufgrund der mitgefiihrten Warme des nachgefiiliten Heliumgases lange genug
frei bleibt, um auch den Aufbau eines hdheren Drucks in der Zelle zu ermdglichen.
Dieses Verfahren erzeugt sicherlich keinen homogenen Einkristall, erlaubt aber, schnell
in den hcp-Bereich des Phasendiagramms zu gelangen.

Dunkelfeldaufnahmen der Kristallstruktur

Die hohe Transparenz des Kristalls ist zum einen darin begriindet, daff Helium im
Grundzustand keine Absorptionslinien im sichtbaren Spektralbereich besitzt, zum
anderen aber auch darin, dafi der Brechungsindexunterschied zwischen verschiede-
nen Kristallorientierungen so klein ist, dal man Grenzflichen im festen Helium bei
inkchérenter Weifillichtbeleuchtung nur schwer erkennt.

Dies &ndert sich, wenn man koh#rentes Laserlicht verwendet oder auf die Schlierenfo-
tografie zurtickgreift. In beiden Fillen erhilt man Informationen liber rdumliche Dichte-
variationen oder den Einflufl unterschiedlicher Kristallagen, wenn man eine Anordnung
gemif Bild 5.12 wihlt. Dabei wird der Kristall mit parallelem Licht beleuchtet, das
hinter der Druckzelle iiber eine Linse auf eine kleine Blende fokussiert wird. Auf diese
Art gelangt kein Licht auf den hinter der Linse befindlichen Schirm, solange das aus-
geleuchtete Feld in der Zelle homogen ist. Gibt es nun aber Streuung oder Beugung an
Korngrenzen oder Versetzungen im Kristall, so werden diese durch dieselbe Linse an
der Blende vorbei auf den nachfolgenden Schirm abgebildet. Die Linse ist so positio-
niert, dafl das Zentrum des Kristalls im Verhaltnis 1:1 abgebildet wird.

Eine Sequenz solcher Dunkelfeldaufnahmen wurde wihrend des Kristallwachstums
aufgenommen. Ein Ausschnitt daraus ist in Abb. 5.13 zu sehen. Fir die Beleuchtung
wurde ein aufgeweiteter griiner Laserstrahl verwendet. .
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Abb. 5.11: Kristallwachstum bei langsamer Druckerhéhung (a-d) und spon-
tanem Druckschlag (e-h). Die Einfirbung der abgedruckten Bilder ist durch
die verwendete Beleuchiung bedingt.
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Abb. 5.13: Dunkelfeldaufnahmen mil grinem Laserlicht wdhrend des
Kristallwachslums.
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5.2.2 Implantation und Speicherung von Metallatomen
Implantation

Wihrend optische Experimente an Elektronen in festem Helium schon 1992 [GLV92)
durchgefiihrt wurden und Fremdatome schon lange in schweren Edelgasmatrizen
studiert werden, war es uns erstmals moglich, neutrale Metallatome in festes Helium
zu implantieren und dort zu speichern [KAN94a).

Die Implantation wurde mit dem schon im vorigen Kapitel verwendeten experi-
mentellen Aufbau durchgefithrt und wurde ebenfalls mit der Hi 8-Kamera verfolgt.
Die wesentlichsten Vorginge dabei sind am Beispiel des Bariums in den Bildern 5.14a-f
und fiir Césium in den Bildern 5.14g-j abgelichtet:

In der Druckzelle befindet sich zu Beginn festes Helium bei einem Druck von ca. 30
bar und einer Temperatur von 1.5 K { Abb. 5.14a ). Nun wird durch die Linse an
der Oberseité der Zelle der Ablationslaserpuls (40 mJ, 10 ns, 1064 nm) auf das am
Zellenboden montierte Bariumtarget fokussiert. Die damit verbundene Erwérmung des
Metalls reicht sowohl aus, den Heliumkristall lokal zu schmelzen, als auch Atome und
groflere Teilchen abzudampfen. In der sich dabei bildenden Flissigkeitsblase werden die
Metallpartikel konvektiv vom Target wegtransportiert. Schaltet man den Laser aus, so
friert auch das Helium wieder aus. Dabei sieht man (Abb. 5.14 c-d}, dafl ein briun-
licher Konus im Kristall stehenbleibt. In mehreren Zyklen ( insgesamt ca. 200 Pulse )
entsteht so ein Bariumkegel, der weit hochgezogen werden kann (Abb. 5.14 e-f ).
Wihrend die kleinen, sich zu Beginn der Implantation bildenden fliissigen Regionen
von innen nach aufen rekristallisieren, weil das Target noch warm ist ( Fig. 5.14c-d} ,
ziehen sich die durch lange Laserheizung entstehenden grofien Blasen von aufien nach
innen zusammen (Bild 5.14g-j ). Dabei scheinen kleinere Partikel von der sich ver-
schiebenden Phasengrenze unberithrt zu bleiben (Abb. 5.14e-f), wihrend makroskopi-
sche Strukturen mit ihr transportiert werden (Abb. 5.14g-i).

Die Atome im Heliumkristall kann man nun zu laserinduzierter Fluoreszenz anregen
und daraus die erzielte Anzahldichte abschitzen. Wihrend man aufgrund der braun-
lichen Einfirbung nach der Bariumimplantation sehr hohe Dichten erwartet, entspricht
die detektierbare Fluoreszenz doch nur einer Atomdichte von 108 cm~3. Offensichtlich
bestehen die sichtbaren - schmutzig erscheinenden - Wolken aus groflen Aggregaten
und nicht aus Ansammlungen einzelner Atome.

Verwendet man aber eine héhere absorbierte Intensitéit des Ablationslasers - durch
Verkiirzung der Wellenldnge' und der Pulsdauer oder durch Erhthung der Energie
- und beendet man den Ablationsvorgang nach wenigen Schiissen, noch bevor eine
Metallwolke sichtbar wird, so werden weit weniger makroskopische Partikel eingebracht.
Mit dem bloBen Auge oder der Kamera ist unter diesen Umstinden aufler Phasen-
spriingen im Volumen wihrend des Schmelzens und Rekristallisierens kein Hinweis auf
erfolgreiche Implantation zu erkennen. Die laserangeregte Emission 1afit aber auf eine

UKiirzere Wellenléingen werden in der Regel sowohl von der metallischen Oberfliche als auch
vou erzeugten Plasma besser absorbiert. Auch Photodissoziation oder -ionisation wird mit kiirzeren
Wellenliingen wahrscheinlicher. ‘
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gegeniiber obigen Experimenten zehnfach héhere Atomdichte schliefien.

Zur Beurteilung der Implantationseffizienz wird im Experiment die Fluoreszenzrate als
Funktion der Zeit gemessen, wihrend die Zelle gleichzeitig von dem auf die atomare
Resonanz eingestellten Dauerstrich- Anregungslaser durchstrahlt und das Bariumtarget
in kurzen Pulssequenzen vom Nd:YAG-Laser beschossen wird. Das Fluoreszsenzsignal
gibt dann ein direktes Maf fiir die erzielte Anzahldichte.

Im Experiment zu Abb. 5.15 wurde alle 15 Sekunden eine Sequenz von zehn Ablations-
laserpulsen & 30 mJ zur Implantation verwendet. Man sieht einerseits eine mit der
Zahl der Laserpulse wachsende Spitzenzdhlrate, andererseits aber auch einen Zerfall
der Fluoreszenz mit einer Zeitkonstante von ca. acht Sekunden auf einen konstanten
Wert.'? Wihrend sich der globale Anstieg durch das langsame Wachstum der Partikel-
wolke im Kristall und auch den Zerschuf8 von schon eingebrachten Clustern erklirt,
ist der jeder Pulssequenz folgende Zerfall darin begriindet, daf8 die zuniichst gebildete
flissige Blase auf der Zeitskala einiger Sekunden noch auskristallisiert und wihrend-
dessen freie Atome zu groBeren Strukturen zusammenklumpen oder auf den Boden der
Blase fallen konnen. Dafl dies so ist, erkennt man auch an Bild 5.14g-j, bei dem der
untere Rand der flissigen Blase mit Cisiumfiden belegt ist.

Speicherzeiten

Der entscheidende Vorteil der Spektroskopie an Atomen in festem gegeniiber derjeni-
gen in fliissigem Helium ist die lange Verweildauer der Implantate an gegebenem Ort.
Unter welchen Bedingungen dieser Vorteil wirklich genutzt werden kann urnd was die
Speicherzeiten begrenzt, soll im: folgenden erdrtert werden.

In Bild 5.16 sind zwei laserinduzierte Emissionsspektren von Barium in festermn Helium
wiedergegeben. Das erste der beiden Spektren wurde ca. drei Stunden nach der Im-
plantation aufgenommen, das zweite nochmals 40 Minuten spater. Man sieht, daf iiber
diesen langen Zeitraum die Z#hlrate nur wenig gesunken ist.

Der Abfall der Fluoreszenzrate kann im wesentlichen durch drei Effekte bewirkt werden,
némlich durch den Verlust von Atomen, durch die Anderung der lokalen Umgebung
und die damit verbundene Energieverschiebung der Atome und schlieflich durch op-
tisches Pumpen. ' :

Optisches Pumpen kann wihrend der Experimente stets durch geeignete Wahl der An-
regungspolarisation und starker ZuBerer Magnetfelder unterbunden werden und wird
daher in diesem Zusammenhang nicht niher betrachtet.!® Mogliche Mechanismen fiir
Linienverschiebungen oder Atomverluste sollen im folgenden besprochen werden.

DaB der Wert wirklich iiber lange Zeit nahezu konstant ist, sicht man nicht in diesem Bild bei
dem die Implantationssequenzen zu dicht aufeinander folgen, wohl aber in in Bild 5.16.

13Das zunichst untersuchte Barium besitzt ohnehin keinen elektronischen Drehimpuls und auch
nur fiir die zu 17 % vertretenen Isotope 1*5Ba und ¥"Ba einen Kernspin. Optisches Pumpen wurde
gleichwohl an diesen Isotopen von Olschewski und Otten demonstriert [OLS66).
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Abb. 5.14: a-f) Implantation von Barium in festes Helium. Das lokale
Schmelzen des Kristalls ist ebenso zu sehen wie der Aufstieg der Barium-

wolke. g-j) Die Kontroktion der Flissjgblase im festen Helium nach der
Cisiumimplantation. .
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Abb. 5.16: Die beiden laserinduzierten Emissionspektren an Barium in fe-
stem Helium wurden ca. drei Stunden (a) bzw. fast vier Stunden (b) nach
der Implantation aufgenommen.
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Abb. 5.17: LIF-Messungen an Barium deuten ouf eine reversible Modifika-
tion der Heltummatriz unter Lichteinwirkung hin.

Verschiebungsmechanismen: Auf reversible Anderungen der Bariumumgebung
unter Lichteinwirkung deuten die in Fig. 5.17 wiedergegebenen Messungen hin. Darin
wurde der Anregungslaser bei 540.7 nm mit 3.5 mW in Intervallen auf den Bariumkegel
im festen Helium gerichtet und die Fluoreszenz als Funktion der Zeit detektiert. Das
Hellintervall betrug dabei 10 Sekunden, das je folgende Dunkelintervall zwei Minuten.
In der Abbildung sieht man wihrend der ersten 4...6 Sekunden nach dem Einschalten
des Lichts (t = 0) einen Abfall der Z&hlrate auf ein konstantes Niveau, das in diesen
Messungen um 32(3) % niedriger liegt als der Wert zur Zeit t==0. Schaltet man den
Laser aus und wiederholt die gleiche Messung zwei Minuten spiter, so sieht man das
gleiche Zerfallsverhalten wie zuvor, mit ebenfalls gleichen Anfangs- und Endzghlraten.
Dieses Prozedur kann mehrfach wiederholt werden und fiihrt stets zum gleichen Resul-
tat. Der Effekt steht auf der einen Seite offensichtlich mit der Einstrahlung des Lichts
in Zusammenhang, ist aber auf der anderen Seite scheinbar reversibel.

Eine Erklirungsidee leitet sich aus der Betrachtung der Energiebilanz der Photon-
streuung an Defekten im Helium ab: Bei der Streuung jedes Photons an einem im-
plantierten Metallatom wird aufgrund der Verschiebung der Anregungs- und Emis-
sionslinie eine Energie von

- AE=hc- (~/\—1~ - /\1 ) ~ 50meV (5.10)

an die Phononen des Heliumkristalls abgegeben. Dieser Wert gilt sowohl fiir Barium
bei A,y = 540.7 nm und A, = 552.0 nm als auch fiir die stérker verschobenen, aber
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infraroten Linien des Césiums bei A, = 850.0 nm und A,,,, = 880.0 nm. Neben dieser
resonanten Absorption gibt es auch noch diejenige an Partikeln, die mit dem Auge zu
erkennen sind und das Absorptionsverhalten von Metallen aufweisen sollten. Auch sie
sind an der Heizung der Matrix beteiligt.

Die Erwirmung des Heliums fiihrt bei kleinen Lichtleistungen zur Reduktion der lokalen
Heliumdichte {iber die thermische Ausdehnung des Kristalls, wihrend sie bei griferen
Leistungen sogar das Schmelzen einer kleinen Blase in der Defektumgebung bewirkt.
Da fliissiges Helium in der Nihe der Schmelzkurve eine ca. 10 % geringere Dichte
aufweist als die feste Phase bei gleichem Druck [WIL67] ist die lokale Verfliissigung
mit einer entsprechenden Dichtesenkung verbunden!®.

Aus Kap. 2.2 und Kap. 5.1.3 geht hervor, dafl die Lage der Anregungs- und Emis-
sionslinien implantierter Atome bei geringerer Heliumdichte auch weniger blauver-- ..
schoben sind. Die Einstrahlung resonanten Lichts (stark blauverschoben bzgl. der
freien Atomlinje) bewirkt also eine relative Rotverschiebung (= weniger starke Blau-
verschiebung) des Ubergangs und damit - wenn der Laser und Monochromator nicht
nachgefahren werden - eine Reduktion des Fluoreszenzsignals.

In Experimenten an Césium bewirkte das Einschalten des Lichts nach lingerer Dunkel-
heit keinen Abfall sondern einen Anstieg des Signals auf der Zeitskala von einigen
Sekunden - komplementér zu der in Bild 5.17 dargestellten Beobachtung. Da die Laser-
linie bei 851.3 nm nur den roten Fliigel der atomaren Resonanz (Maximum bei 848
nm) anregt, bewirkt eine Rotverschiebung der Anregungslinie hier einen Anstieg des
Signals. Um die Hypothese der ,Lichtverschiebung” zu priifen, ist in zukiinftigen Ex-
perimenten die Intensitéts- und Wellenldngenempfindlichkeit dieses Effekts genauer zu
untersuchen.

Verlustmechanismen: Neben dem umkehrbaren Einflul des Lichts gibt es auch
einen permanenten, wenn die verwendete Leistung zu hoch ist. Es bilden sich dann
makroskopische fliissige Blasen, in denen die urspriinglich gefangenen Atome nun
Molekiile, Cluster oder makroskopische Metallfiden (s. Kap. 5.19) bilden kénnen.

Implantiert man Barium in grofer Menge, bis eine Metallwolke zu sehen ist, so kann
man mit einer Anregungslaserleistung von 30 mW den Kristall zunéchst umstruk-
turieren und schliefllich schmelzen. Dieser Prozeff kann z. B. anhand eines auseinan-
derlaufenden Specklemusters des den Kristall durchlaufenden Laserstrahls beobachtet
werden. Man sieht danach auch, daf§ die Bariumdichte im Strahlzentrum ausgediinnt
wird, sich Metallfiden am unteren Rand des Strahlkanals bilden und die atomare Re-
sonanzfluoreszenz verschwindet. '

“Man kann einwenden, daf} sich das molare Volumen der lokalen Flitssigkeitsblase nicht vergréfiern
kann, da das Helium von einer stabilen Kupferzelle eingefaBt wird. Tatséchlich ist aber zu beriick-
sichtigen, dafl die Kompressibilitat des festen Heliums (x ~ 1072} [WIL67] derjenigen der Fliissigkeit
bei 30 bar (x ~ 4 - 1073) [DONS7] vergleichbar und die lokale VergréBerung des molaren Volumens
und damit die Reduzierung der lokalen Dichte auf Kosten einer kleinen Kompression des Festkorpers
leicht moglich ist. Die dadurch bewirkte totale Druckerhthung in der Zelle ist aufgrund der geringen
Zahl der Defektzentren vernachldssigbar.
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Fiir ein reineres Bariumimplantat (s. Kap. 5.2.2), das mit geringer Laserleistung (1.,.3
mW auf 3...4 mm Strahldurchmesser) beobachtet wird, haben wir schon in Abb. 5.16
demonstriert, da auch eine hdhere Atomkonzentration iiber viele Stunden gespeichert
werden kann.'® Fiihrt man dagegen unter vergleichbaren Bedingungen Experimente an
Casiumn durch, so stellt man fest, daf8 die Speicherzeit auf ca. 30 Minuten begrenzt zu
sein scheint.

Molekiil- und Clusterbildung kdnnten mogliche Griinde fiir die kiirzere Speicherzeit
sein. Wiahrend aber von den leichten Alkalis Molekiilspektren im fliissigen Helium
beobachtet wurden, blicben Rby und Cs; bislang unentdeckt, obwohl die Gruppen
in Kyoto und Tokio auch nach ihnen gesuchf haben!®

Falls die Molekiil- oder Clusterbildung dennoch der Grund fiir das Verschwmden des
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Abb. 5.18: Einflufl des transversalen Sputterlasers (s. Abb. 4.1) auf die mit-
tels laserinduzierter Fluoreszenz nachgewiesene Atomkonzentration. Jede
Spitze entspricht einem Laserpuls.

atomaren Fluoreszenzsignals ist - nicht aber z. B. die Bewegung der Atome aus dem
Beobachtungsvolumen hinaus -, so sollte man die Atome durch einen dissoziierenden
Laserpuls wiedergewinnen kénnen. Dies ist auch tatsichlich mdglich, wie in Abb. 5.18
gezeigt wird. Fiir dieses Bild wurde ein gepulster Nd:YAG-Laser (532 nm, 10 ns, 5...10

15Es wurde aber nicht permanent, sondern nur vielleicht etwa iber 30 % dieser langen Zeit dem
Anregungslicht ausgesetzt.

Der Grund dafiir kénnte wiederum die strahlungslose Entleerung elektronischer Zustinde oder
eine extreme Linienverschiebung oder -verbreiterung sein, wie sie auch bei den leichten Alkaliatomen
fiir das Fehlen jeglicher Emission verantwortlich gemacht werden.
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mJ) durch ein Seitenfenster des Kryostaten und eine Zylinderlinse (f=6 cm) in die
Mitte der Heliumdruckzelle fokussiert (s. Abb. 4.1). Mit Hilfe der laserangeregten Re-
sonanzfluoreszenz konnte nun der Einfluff des transversalen Nd:YAG-Pulses beobachtet:
werden: Gleichzeitig mit einem plétzlichen lokalen Aufschmelzen des Heliums - die
Druckwelle ist als heller Ton noch auflerhalb des Kryostaten hérbar - wurden die Spitzen
der Fluoreszenzrate in Abb. 5.18 beobachtet, die eine Dissoziation von Molekiilen und
grofleren Aggregaten in ihre atomaren Bestandteile anzeigen. Jedem Maximum folgh
ein Abfall, der - wie auch schon bei der Implantation in Abb. 5.15 - darauf zuriick-
zufithren ist, dafl sich freie Atome wihrend der Zeit, in der das Helium noch nicht
wiederverfestigt ist, wieder zu Molekiilen zusammenschlieBen kénnen.

Nach den ersten 160...200 Sekunden stabilisiert sich die Zihlrate auf einem Niveau
von 20...25 kHz (bei ca. 1 mW Lichtleistung auf 5x 6 mm? Strahlquerschnitt) und
fallt erst innerhalb von ca. einer halben Stunde wieder unter 5-10 kHz ab.

Mit nur wenigen seitlichen Dissoziations-Laserpulsen kann sie dann nicht nur wieder
aufgefrischt sondern z. T. sogar gegeniiber der vorhergehenden Spitzenzihlrate etwas
erhdht werden. Dieser Trend setzt sich mit jeder Nachdissoziation fort und fithrte zu
maximalen Z#hlraten um 2 MHz entsprechend einer atomaren Anzahldichte von ca.
10° em™3. Mit dem einmal implantierten Atomensemble wurde so fiir rund 16 Stunden
experimentiert, ohne die Heliumfalle in der Zwischenzeit neu zu laden. Die Dissoziation
muBte jedoch ca. zweimal pro Stunde wiederholt werden.

Atomgeriiste und -fiden im festen und fliissigen Helium

Bei der Beschreibung des Implantationsprozesses haben wir schon hervorgehoben, dafl
bei Verwendung kleinerer Laserleistungen und hiufiger Wiederholung der Ablation
makroskopische metallische Strukturen im festen Helium wachsen. Wihrend sie sich
in optischen oder magnetooptischen Experimenten stérend auswirken, da sie die Fluo-
reszenzrate reduzieren oder die Linienbreite der Magnetresonanz verbreitern, und daher
bei der Implantation flir diese Experimente vermieden werden, zeigen sie doch auch eine
ungewdhnliche Form, Stabilitdt und Asthetik, die im folgenden kurz gewiirdigt werden
sollen.

Abb. 5.19a zeigt einen Blick in die Druckzelle, die zu Beginn mit festem Helium
und dann durch Laserablation mit einer Bariumstruktur gefillt wurde. Die Bildse-
quenz zeigt nun, wie sich die Struktur wihrend des Schmelzvorgangs verhalt, der
durch Druckreduktion an der Zellenoberseite eingeleitet wurde. Die horizontale Linie
reprasentiert dabei die Phasengrenze von fliissigem (oben) und festem (unten) Helium.
Man sieht, dafl die Metallstruktur nicht im Kristall gefangen war, sondern frei - oder
durch Kristallreste stabilisiert - steht, bis sie erst nach vollstindiger Verfliissigung des
Kristalls durch Turbulenzen beim Druckablassen zu Fall kommt.

Dafi fadenartige Metallgebilde tatsichlich auch freitragend im Helium existieren
kdnnen, sieht man auch an den Abbildungen 5.19¢ und 5.19f, in denen Barium
bzw. Céstumfaden stabil in der Superfliissigkeit stehen bleiben. Ahnliche Strukturen
wurden auch in Kyoto, Tokio und Paris nach lingerer Laserablation beobachtet
[YAB92, BEI94, DUP94].
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Abb. 5.19: a-d) Stabiles Bam’ﬁmge’r‘ﬁst wdhrend des Schmelzens des Helium-
kristalls e) Bariumfdden f) Céasiumfiden nach Implantation ins fliissige He-
lium
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5.2.3 Spektroskopie an Métallatomen in festem Helium

Unter den Eigenschaften der Atome im festen Helium interessieren uns neben den Ver-
weildauern, die gerade beschrieben wurden, vor allem auch die optischen Spektren,
die evtl. einen Hinweis auf den Unterschied zwischen der fliissigen und festen Ma-
trix enthalten kénnten. Dariiber hinaus werden die Wellenléngen der Anregungs- und
Emissionslinien von Césium in festem Helium vermessen, die fiir die Magnetresonanz-
experimente in Kap. 5.3 benotigt werden.

Barium

Zur Aufnahme der Anregungslinie von Barium in festem Helium wurde das gleiche
Verfahren verwendet wie zur Aufnahme der druckabhingigen Spektren in Kap. 5.1.3.
Das Resultat dieses Experiments bei P=33 bar ist in Bild 5.20 exemplarisch der An-
regungslinie in der Fliissigkeit bei P=12 bar gegeniibergestellt. Die durchgezogenen
Linien sind wie fir Bild 5.10 aus Kap. 5.1.3 mit Hilfe des angepaften Blasenmodells
berechnet. Neben der stérkeren Blauverschiebung und der etwas steileren Flanke im
blauen Fliigel bei héherem Druck 148t sich - auch im weiteren Vergleich mit den Spek-
tren aus Abb. 5.10 kein signifikant unterschiedlicher Einfluf} der fliissigen und festen
Matrix auf das gefangene Metallatom finden.

Vergleicht man nun die Emissionslinien des Bariums in fliissigem bzw. festem Helium,
" die in Abb. 5.21 fiir P=25 bar und P=33 bar einander gegeniibergestellt sind, so sieht
man, dafi sie sich im wesentlichen nur durch die Breite unterscheiden. Die iibrigen Un-
terschiede haben dreierlei Griinde:

Zum einen lag die Wellenldnge des Anregungslasers im Falle der Kurve in Abb. 5.21a
néher an der Emission als in Abb. 5.21b. Dadurch macht sich der Laser sowohl im
blauen Fliigel der Linie durch Streulicht als auch im roten Fliigel durch eine Raman-
linie des Fensterglases (s. Abb. 4.4) bemerkbar. Zum anderen ist die Zahlrate in der
festen Matrix rund eine Grd8enordnung hoher als in der Fliissigkeit. Die Monochro-
matorspalte konnten daher stark verengt werden, was die gute Unterdriickung des
Streulichts in den Fliigeln in Abb. 5.21b erklart. Im festen Helium konnten dariiber
hinaus alle Punkte mit dem gleichen atomaren Ensemble gemessen werden, wihrend
die Experimente in der Fliissigkeit fiir jeden Punkt stets eine neue Implantation er-
fordern. Spektren im festen Helium sind daher oft rauschirmer.

Hinweise auf Aufspaltungen oder Verschiebungen, die als Indiz fiir eine Asymmetrie der
Defektumgebung gewertet werden kénnten, lassen sich jedoch offensichtlich auch aus
der Emission nicht ableiten. Als Griinde fiir die scheinbar hohe Symmetrie der Defekt-
umgebung kommen sowohl die hohe Kompressibilitit und Verformbarkeit des Kristalls
in' Betracht, die eine Anpassung des Gitters an die Defektstruktur ermdglichen, wie
auch die Moglichkeit, daB das Helium in der Nachbarschaft des implantierten Atoms
eine amorphe Struktur besitzt (s. o.).
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Céasium

Fiir die Aufnahme eines Anregungsspektrums von Cisium in festem Helium geniigt,
wie bei Barium, eine einmalige Implantation. Da die Z&hlrate aber einen langsamen
kontinuierlichen Abfall zeigt (s. Kap. 5.2.2), mu8 bei der Auswertung der Spektren nicht
nur auf die wellenldngenabhingige Intensitdt des Anregungslasers, sondern zusitzlich
noch auf die atomare Anzahldichte normiert werden. Um dies zu erméglichen, wurde
das folgende Verfahren angewandt:

Wie in Abb. 5.22 dargestellt, konnte vom Mefrechner iiber zwei schnelle Blenden al-

Dioden- . o= Lo zum Kryostatan >

Laser!SSl.Snm!l [ e 17

Titan-Saphir- | 75
1 4

Laser |

Abb. 5.22: Anordnung zur Aufnahme der Anregungslinie von Cdsium in
festem Helium '

ternativ der durchstimmbare Titan-Saphir-Laser oder der auf eine feste Wellenldnge
fixierte Diodenlaser zur Spektroskopie im Helium durchgeschaltet werden. Die Inten-
sitdt des jeweils transmittierten Lasers wurde fiir Normierungszwecke iiber die einge-
zeichnete Photodiode protokolliert.

Nach Einstellung des TiSa-Lasers auf eine gegebene Wellenldnge wurde dann ein Emis-
sionsspektrum aufgenommen, bei dem fiir jede Emissionswellenldnge die beiden Spek-
troskopielaser abwechselnd aufgeschaltet wurden. Auf die Art erhdlt man in einem
Durchgang die Emissionskurven bei zwei verschiedenen Anregungswellenldngen. Das
Verhéltnis ihrer Maxima - bestimmt durch einen Gaufifit an die Linien - ist dann ein
von der Atomdichte unabhingiges Maf} fiir die relative Anregungswahrscheinlichkeit.
Diese Messung wurde fiir verschiedene Wellenlédngen des TiSa-Lasers bei stets gleicher
Frequenz des Diodenlasers wiederholt und ergab so die gefiillten Mefipunkte in Abb.
5.23.

Aus diesem Bild liest man eine Verschiebung des D1-Linienschwerpunkts gegeniiber
der freien atomaren Linie um 46 nm (von 894.4 nm fiir das freie Atom auf 848 nm) ab.
Es wurde im Bereich 830...880 nm kein weiterer Ubergang gefunden. Von der Gruppe
in Kyoto wurden inzwischen auch druckabhingige Spektren von Casium in fllissigem
Helium bis 25 bar vorgestellt [KIN94b]. Aus technischen Griinden ist es ihr bislang
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v

zwar nicht gelungen, Atome auch in festes Helium einzubringen, wir wissen jedoch aus
unseren Messungen an Barium, daf§ man die Linienlagen im festen Helium gut aus
den druckabhingigen Linienpositionen in fliissigem Helium durch Extrapolation der
Dichte auf den Wert der Festkérperdichte vorhersagen kann (s. o.). Fiihrt man diese
Extrapolation der Kyotoer Daten durch, gelangt man zu dem von uns gemessenen -
Linienschwerpunkt in Abb. 5.23.

Ebenfalls eingezeichnet sind die mit Hilfe des Blasenmodells (s. Kap. 2.2) berechneten
Anregungslinien fiir zwel verschiedene Anstiegsparameter . Wihrend die Uberein-
stimmung von Theorie und Experiment fiir Barium sowohl in der Flissigkeit als auch
im Festkorper gut ist, iiberschitzt die Berechnung iiber das quasistatische Modell die
Anregungslinie des im festen Helium gefangenen Césiumatoms um rund 50%. Die groﬁe
Verschiebung der Casiumlinie wird vom Modell qualitativ gut wiedergegeben.
Schliefllich wurde auch noch eine Emissionslinie von Césium bei P =~ 34 bar unter
ausschlieBlicher Verwendung des Diodenlasers bei 851.3 nm aufgenommen. Sie ist in
Abb. 5.24 wiedergegeben und zeigt aufgrund der Stabilitit der Anzahldichte im Helium
gefangener Atome sowie der guten Stabilitét des Diodenlasers ein sehr gutes Signal-zu
Rausch-Verhltnis (ca. 1000). Die Linienverschiebung (6A = 16 nm) und -verbreiterung
(AX ~ 5 nm) ist erheblich grofer als bei Barium (6A =~ 1 nm, AA ~ 1 nm).
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Abb. 5.24: Emissionslinie von Cisium in festem Helium bei 84 bar. Die
durchgezogene Linié ergibt sich aus der Anpassung einer Gauffunktion.
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5.3 Magnetresonanzuntersuchungen an Césium in
festem Helium "

Nachdem im vorhergehenden Kapitel gezeigt wurde wie Césium in festes Helium im-
plantiert werden kann und wie sich seine Anregungs- und Emissionslinie in dieser Ma-
trixumgebung verschieben, soll nun nachgewiesen werden, dafl man Césium darin auch
effizient optisch pumpen kann, und da man in diesem System lange elektronische Spin-
relaxationszeiten findet.

Nd: YAG-Laser, 532nm,
Ablation

By, Radiofrequenz,
Fluoreszensammlung,

zirkulares Pumplicht,

s
U

Nd:YAG, 532nm

seitlicher Sputterlaser, l Target
Clusterzertriimmerung

—>

B, = stationires Feld

Abb. 5.25: Strahlen und Felderschema fir das optische Pumpen und die
Magnetresonanzexperimente

Tn Bild 5.25 sind nochmals alle fiir die folgenden Experimente relevanten Strahlen und
Felder skizziert: Der vertikale Nd:YAG-Laser (entlang der x-Achse) bewirkt die Im-
plantation der Metallatome in den Kristall und der seitliche Nd:YAG-Strahl zerlegt
- gefangene Molekiile und Cluster in ihre atomaren Bestandteile. Uber drei Spulenpaare
konnen sowohl longitudinale als auch transversale stationdre Magnetfelder und in y-
Richtung zus#tzlich noch ein Radiofrequenzfeld erzeugt werden. Das gleichzeitig zum
optischen Pumpen und zum Nachweis der atomaren Polarisation bendtigte zirkular
polarisierte Licht wird mit Hilfe der Anordnung in Abb. 5.26 erzeugt:

Dazu duchliuft der Strahl des Diodenlasers zunichst einen Polarisationsstrahlteiler, der
zur Herstellung einer guten Linearpolarisation und zur Einstellung der Intensitét ver-
wendet wird. Eine Drehung des nachfolgenden A/2-Fresnelrhombus - mit Hilfe des rech-
nergesteuerten Motors - bewirkt eine Drehung der Linearpolarisation und damit hinter
der \/4-Platte eine Modulation der Polarisation von linear iiber elliptisch zu zirkular-
und so fort. Obwohl hinreichend- gute-optische Komponenten verwendet werden, ist
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A
Blende ®
Dioden- < N R ﬂ X /yﬂ ‘ -
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o/ Kompensator

Abb. 5.26: Anordnung zur Intensitits- und Polarisationsmodulation des
Spektroskopielasers

der Lichtpolarisationsgrad am Ort der Atome aufgrund der Spannungsdoppelbrechung
in den Druckzellenfenstern (s. 0.} oft erheblich kleiner als eins. Man kann ihn wieder
erhdhen, indem man die Polarisation auBerhalb des Kryostaten mittels des vorgeschal-
teten Babinetkompensators!” vorkorrigiert. Zum Schalten des Laserlichts werden elek-
trische Blenden verwendet, die typsiche Anstiegszeiten von weniger als 2 ms aufweisen.

5.3.1 Polarisationsabhingige Streuung: erster Nachweis von
~optischem Pumpen in festem Helium

Um einen ersten Eindruck von der Qualitit der Atomimplantation zu bekommen, d.
h. um zu priifen, ob tatsichlich eine Wolke von Einzelatomen oder nur ein Knéuel
groBerer Cluster und makroskopischer Césiumstrukturen in die Matrix eingebracht
wurde, haben wir vor den Resonanzexperimenten die Pola.risationsabhangigkeit des in
y—Rlchtung detektierten Lichts untersucht.

Typische Resultate sind in Abb. 5.27 und 5.29 dargestellt. Dabei wurde, wie oben
beschrieben, mittels der A/2-Platte die Orientierung der Lmearpola.nsatlon vor der
- \/4-Platte gedreht

Befinden sich nun hauptsichlich Cluster und grofere Partikel im Zentrum des He-
liumkristalls, so kann zwar kein optisches Pumpen erfolgen, jedoch Streulicht durch
Rayleigh- und Mie-Prozesse an Polymeren bzw. grofieren Aggregaten zum Detektor
gelangen. Die Wellenlinge dieser Strahlung ist unverschoben gegeniiber dem Einfalls-
licht (851.3 nm) und sollte durch den Monochromator abgeblockt werden, der dem
Detektor vorgebaut und auf Transmission fiir die erwartete Resonanzstrahlung bei 880
nm eingestellt ist. Da seine Streulichtunterdriickung jedoch nur ca. 10™* betriigt und
je nach Implantationsmethode die Zahl der makroskopischen Strukturen betrichtlich

Er dient als kontinuierlicher Phasenschicber zwischen orthogonal polarisierten Lichtstrahlen.
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Abb. 5.27: Fluoreszenz in Abhdngigkeit von der eingestrahlien Polarisation:
nach Implantation von Clustern. :

sein kann®, findet man auch 30nm von der Wellenldnge des eingestrahlten Lichts ent-
fernt, also dort, wo man eigentlich nur die Streuung durch Atome erwartet, noch ein
starkes nichtresonantes Signal. Dessen Abhéngigkeit von der eingestrahlten Polarisa-
tion ist in Abb. 5.27 dargestellt und ist verstdndlich, wenn man bedenkt, daff die
durch das Licht zur Oszillation angeregten elektrischen Dipole keine Strahlung entlang
ihrer Achse emittieren. Wenn also der Vektor des elektrischen Pumpfeldes parallel zur
Detektionsachse (horizontal) steht, wird das Signal minimal, wéhrend es bei vertikaler
Polarisation ein Maximum erreicht. Mehrfachstreuprozesse verhindern, daff die Streuin-
tensitdt im Minimum wirklich auf Null absinkt. Den nicht-resonanten Ursprung dieses
Streuprozesses erkennt man auch, wenn man wie zuvor die Polarisation moduliert und
nun gleichzeitig den die Fluoreszenz analysierenden Monochromator in der Wellenldnge
verfahrt (Bild 5.28).

Fithrt man nun die Polarisationsmodulation durch, wenn hauptséchlich isolierte Atome
anstelle groferer Agoregate im Kristall gefangen sind, so zeigt die Fluoreszenz (der
Monochromator steht wieder auf der atomaren Resonanz) vier Maxima und Minima,
wenn die Polarisation vor der A/4-Platte um 360° gedreht wird, also hinter ihr viermal
linear bzw. zirkular polarisiertes Licht erzeugt wird (Abb. 5.29b): Optisches Pumpen
bewirkt immer dann, wenn das Licht zirkular polarisiert ist, einen Populationstransfer
im Casiumgrundzustand bis u. a. in den nicht absorbierenden Zustand F' = 4, mp =
+4.

®In Kap. 5.2.2 wurden ja z. T. sogar makroskopische Metallgeriiste demonstriert.
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Abb. 5.29: Abhdngigkeit der detektierten Fluoreszenz von der eingestrahlten
Polarisation, wenn eine Wolke isolierter Atome im Helium gefangen ist.

Eine untere Schranke!? fiir die erzielte Polarisation des atomaren Ensembles kann man
aus der Modulationstiefe der Kurve ableiten, und man findet P, > 43%.

®In die dargestellte Zihlrate geht zusitzlich zur Resonanzstreuung durch Atome noch ein kleinerer
nichtresonanter Anteil ein. Er betrsigt hier zwischen 500...1000 Hz.
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5.3.2 Hanleresonanz des Grundzustands

Transversal

Fluoreszenzsignal (kHz)

B, (mG)

Abb. 5.30: Hanleresonanz bei Durchstimmung des transversalen Feldes

Da optisches Pumpen an in Helium gefangenen Césiumatomen offensichtlich effizient
moglich ist, stellt sich die Frage, welche Linienbreiten man in Magnetresonanzexpe-
rimenten erwarten kann und wodurch sie begrenzt sind. Eine erste Antwort findet
man durch Aufnahme des Grundzustands-Hanle-Signals. Dabei wird mit zirkular
-polarisiertem Licht in z-Richtung optisch gepumpt und das Magnetfeld B, langsam
durchgefahren. Die erwartete Fluoreszenzrate ist - wie in Kap. 3.2 dargelegt wurde -
eine absorptiv lorentzférmige Funktion des Feldes, deren Breite vom geometrischen
Mittel der effektiven longitudinalen und transversalen Relaxationsraten +/I'jI'; be-
stimmt ist. In Abb. 5.30 ist ein typisches Beispiel dieser Messungen dargestellt und
durch eine Lorentzlinie approximiert worden, welche die Datenpunkte offensichtlich
gut beschreibt.

Der Kontrast des Signals hingt aber noch von Restfeldern ab. So wirkt ein unkom-
pensiertes Feld in x-Richtung ebenso wie das durchgefahrene B, depolarisierend, ein
Feld in z-Richtung dagegen stabilisierend und damit kontraststeigernd: Wéahrend es
fir B, > B;, By und grofie intrinsische Relaxationszeiten 71,73 stets eine nichtver-
schwindende Komponente der Polarisation entlang der z-Achse gibt, erfolgt im Falle
B, > B, die Larmorprizession im wesentlichen um B, wodurch die mittlere Polarisa-
tion in z-Richtung verschwindet. Der experimentell beobachtete Einflufl von B, auf den
Kontrast ist in Bild 5.31 dargestellt. Die Breite der Hanlekurven soll erst im Zusam-
menhang mit den Doppelresonanzexperimenten diskutiert werden.
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Abb. 5.31: Kontrast des transversalen Hanleeffekis als Funktion des longi-
tudinalen Feldes (B,)

Longitudinal

Pumpt man das atomare Ensemble in volliger Abwesenheit transversaler Felder und
varilert man die longitudinale Komponente B,, so ist im Idealfall keine Anderung
der beobachteten Fluoreszenz zu erwarten, da die thermische Orientierung durch B,
vernachlissigbar ist (s. Kap. 3.1.) und eine zum Feld parallele Magnetisierung kein
Drehmoment erfahrt. In Gegenwart von transversalen Restfeldern, die depolarisierend
auf P, wirken, kann B, jedoch den erwihnten stabilisierenden Einflu haben. Dann
fihrt ein stérkeres Haltefeld zu einer stérkeren Polarisation und damit zu geringerer Ab- .
sorption bzw. Fluoreszenz. Im verschwindenden Haltefeld dagegen dominieren die Rest-
felder die Dynamik, fiihren zur Besetzung absorbierender Zeemanniveaus des Grundzu-
stands und somit zu einem gréfBeren Fluoreszenzsignal. Es ist also fiir diesen longitudi-
nalen Hanle-Effekt ein gegeniiber der transversalen Hanlekurve gespiegelte (nach oben
gerichtete) Lorentzkurve zu erwarten. Das entspricht dem experimentellen Befund, der
. in Abb. 5.32 dargestellt ist.

Der maximale Polarisationsgrad, der bei grofieren Feldern (B, ~ 30 mG) erreicht wird,
ist nur noch durch das Verhaltnis von Pumprate -y, und feldunabhingiger Relaxations-
rate 7y; bestimmt sowie von der Reinheit der Zirkularpolarisation des einfallenden
Lichts. Wie in der Simulation in Kap. 3.1.2 gezeigt wurde, kann der letztgenannte.
Effekt durchaus dominieren. Obwohl der Babinetkompensator vor dem Kryostaten auf
maximalen Kontrast in den Hanlekurven justiert wurde, war noch keine vollige Rein-
heit der Polarisation zu erzielen, da der pumpende Laserstrahl einen relativ grofien
Durchmesser von 5 x 7 mm aufwies, und iiber diese Fliiche Inhomogenititen in den
Glésern eine Rolle spielen kdnnen.
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Abb. 5.32: Hanleresonanz bei Durchstimmung des longitudinalen Feldes

Mit Hilfe der in Kap. 3.1.2 beschriebenen Abhingigkeit des maximal erzielbaren Kon-
trasts vom Polarisationsgrad des Lichts und der relativen Pumprate (s. Abb. 3.3)
schitzt man nun anhand des gemessenen Kontrasts (50...60%) und bei einer berech-
peten relativen Pumprate®® von ¥p/ 7 = 300 einen Polarisationsgrad des Lichts am Ort
der Atome von ca. 90 % ab.

5.3.3 Optisch detektierte Magnetresonanz

Im folgenden sollen die optisch detektierten Radiofrequenzresonanzen vorgestellt wer-
den. Die Orientierung des atomaren Ensembles und die Messung der Polarisation er-
folgen dabei wieder mit Hilfe des zirkular polarisierten Diodenlasers iiber optisches
Pumpen auf dem 651/ — 6P/, Resonanziibergang. Zusétzlich werden ein Haltefeld

B, = ByZ, in welchem die Zeemankomponenten des Cs-Grundzustands aufspalten,
sowie senkecht dazu ein oszillierendes Feld By(t) = By - cos(wt) bei einer festen Fre-
quenz im Bereich 10...100 kHz verwendet (s. Abb. 5.25).

Eine Polarisation des Grundzustandes kann durch das Radiofrequenzfeld zerstort wer-
den, wenn die Energie der Zeemanaufspaltung den Wert E = fiw annimmt. Wahrend
_durch das optische Pumpen die Absorption und Reemission von Licht verringert wird,
macht sich der RF-Ubergang in einem Anstieg der Fluoreszenz bemerkbar. Wie in
Kap. 3.3 schon beschrieben erwartet man eine lorentzférmige Resonanzkurve fiir das
detektierte Emissionslicht als Funktion des longitudinalen Feldes.

In den Experimenten wurde By von negativen bis hin zu positiven Werten variiert. Es

20Die dazu benétigte Relaxationsrate wurde im Vorgriff auf Kap. 5.3.4 mit T1=1 s angenommen.
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werden dann drei Maxima erwartet, ndmlich bei £By = w/v (RF-Resonanz) sowie bei
By = 0 (long. Hanleresonanz). Die Abb. 5.33 zeigt nun das Ergebnis einer Messung bei
einer Radiofrequenz vgr = 35kHz.
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Abb. 5.33: Optisch detektierte magnetische Resonanz bei vgr = 35kH z.

Fiir die Darstellung der Kurve wurde ein Untergrund (von ca. 9500 Hz, bei B =0 )
abgezogen, der sowoh! einfaches Streulicht als auch den Fluoreszenzbeitrag der nicht
ausgerichteten Atome enthiilt?’. Beriicksichtigt man ihn, so findet man fiir den aus
dem Kontrast der ersten RF-Resonanz bestimmten Polarisationsgrad P, > 52%, fiir
den Hanle-Peak sogar P, > 56%. '

Die Lage der Resonanzen hingt linear von der eingestrahlten Frequenz ab, was bei
bekanntem gyromagnetischen Verhiltnis und unter der Annahme, daf dieses durch die
Présenz der Heliumumgebung nicht wesentlich verdndert wird, zur Kalibrierung des
longitudinalen Feldes By verwendet werden kann. Die Abszissen aller hier vorgestellten
Funktionen des longitudinalen Feldes basieren auf dieser Kalibrierung?.

Z'Wihrend der erste Anteil konstant ist, fillt der zweite ab, da sich Casiumatome im Laufe der Zeit
zu Polymeren zusammenfinden und dann nicht mehr angeregt werden kénnen.

22Fiir das transversale Feld bestand diese Moglichkeit leider nicht. Es muBte daher auf den Zusam-
menhang zwischen Spulenstrom und Magnetfeld in der Zelle zuriickgepriffen werden. Diese Methode
birgt jedoch bei kleinen Feldern einen Fehler von bis zu 50 % fiir die Bestimmung von By in sich, u.
a. weil im tats#ichlichen Experiment die Indiumdichtungen der Zellenfenster unterhalb von T.=3.4 K
supraleitend werden. Dadurch kinnen sie sowohl die Feldgeometrie verzerren als auch beim Abkiihlen
des Kryostaten unvollstindig kompensierte magnetische Flilsse einfrieren. In Zukunft werden sowohl
andere Dichtungen als auch eine in-situ-Kalibration der transversalen Felder mit Hilfe eines freien
Induktionszerfalls (FID) oder einer Bell-Bloom-Resonanz verwendet werden.
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Ruft man sich die GIn.3.25 und 3.26 in Erinnerung, so erkennt man, daf sowohl der
Kontrast® als auch die Breite der Resonanz anwachsen, wenn die RF-Amplitude B,
erhéht wird: '

1
Polw =wo) = Pog o pr (5.11)
Aw 1
_2vY L 2 B2,
Ay = S 1+ v2Binm | (5.12)
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Abb. 5.34: Beispiel fiir eine sehr stark leistungsverbretterte RF-Resonanz

Kontrast im Doppelresonanzexperimenten ist fiir w; — oo durch die Gleichgewichts-
polarisation P, gegeben, die auch den Kontrast der longitudinalen Hanleresonanz be-
stimmen sollte, wenn fiir B, = 0 transversale Restfelder eine vollstindige Depolari-
sierung des atomaren Grundzustandes bewirken wiirden. Aus der Tatsache, dafl das
zentrale Maximum in Bild 5.34 kleiner ist als die RF-Kurven zu beiden Seiten schliefit
man jedoch, dafl auch bei verschwindendem Stabilisierungsfeld und in Anwesenheit
transversaler Felder immer noch optisch gepumpt wird, d. h. die Pumprate 7, immer
noch grofer ist als die feldbedingte longitudinale Relaxationsrate. Man kann dann eine
Obergrenze fiir die bestehenden Restfelder gewinnen, da die Larmorfrequenz in den
transversalen Feldern kleiner sein muf} als ,: - :

B = wh < 7y, =~ 300/s (5.13)

23Der Kontrast ist hier das Fluoreszenzsignal (R « 1 — P.) neben der Resonanz, bezogen auf das
Signal auf der Resonanz:
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Bei einer Pumprate 4, ~ 300/s kann die Amplitude des transversen Restfeldes zu
B; <1 mG abgeschétzt werden.

Die fiir zukiinftige magnetometrische Experimente wichtigste Frage bei den RF- und
Hanle-Untersuchungen ist, welche minimalen Linienbreiten man in Magnetresonanzex-
perimenten an im Helium gefangenen Casiumatomen erzielen kann.

Die schmalste bislang von uns gemessene longitudinale bzw. transversale Hanleresonanz
hatte eine volle Halbwertsbreite von ABr g = 8.8 £ 4mG bzw. ABry = 4 4+ 2mG.
Fiir die RF-Resonanzen betrug der kleinste Wert ABrp = 11 &£ 0.5m. Die Breite
der Doppelresonanzen ist noch leistungsverbreitert, konnte jedoch im Experiment aus
technischen Griinden zunéchst nicht reduziert werden.? Man kann aber die Breite fiir
verschiedene RF-Amplituden messen und gemif GL 5.12 zu B; = ( extrapolieren:
Dazu wird das Quadrat der Linienbreite als Funktion des Quadrats der RF-Amplitude
aufgetragen. Aus dem Achsenabschnitt der so erzeugten- GGerade errechnet man dann
die Breite des ungeséttigten Ubergangs bei B, = 0. Auf diese Art findet man als obere
Schranke fiir die nicht séttigungsverbreiterte RF-Resonanz ABg g ers. < 10(14)mG (5.
Abb. 5.35) '

Obwohl die Linien schon um einen Faktor 100 schmaler sind als vergleichbare Kurven,
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Abb. 5.35: Extrapolation der RF-Linienbreite nach By =0 (vgl. Gl 5.12).

die von der Gruppe in Kyoto mit Cisium in fliissigem Helium aufgenommen wurden
[KIN94], ist es natiirlich von Interesse, ob noch schmalere Resonanzen méglich bzw.
wodurch sie derzeit begrenzt sind.

24Das Spulenpaar in y-Richtung wurde sowohl fiir die Kompensation von Restfeldern als auch fiir
die Bereitstellung des RF-Feldes benutzt. Der verwendete Frequenzgenerator konnte jedoch keine
Amplituden generieren, die kleiner sind als deren konstanter Offset. In den zukiinfitgen Experimenten
1aBt sich dieses Problem durch getrennte Kompensationsspulen umgehen. '
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Relaxationsmechanismen

Im folgenden soll diskutiert werden, welche Prozesse zur Spinrelaxation und zur Li-
nienverbreiterung in den Magnetresonanzexperimenten an Afomen in festem Helium
beitragen kénnen.

e Einflufl der Heliumumgebung :

— Magnetisch vermitielte Spin-Gitter-Relazation sind fiir Atome in festem He-
lium in erster Ordnung nicht zu erwarten, da Helium im Grundzustand kei-
nerlei Drehimpuls (I =5 = J = F =0) und damit auch kein magnetisches
Moment besitzt. ‘

— Die Wechselwirkung zwischen einem elektrischen Feldgradienten und einem
Quadrupolmoment trigt hiufig in NMR- oder ESR-Experimenten in
Festkorpern zur Relaxation bei. Der Grundzustand der in unseren Experi-
menten verwendeten Cisiumatome ist jedoch sphérisch symmetrisch (Sy/2)
und sollte daher ungestort bleiben. Der Einflul von Schwingungen der He-
liumblase ist schwer abzuschitzen, da sowohl die Deformation der Wellen-
funktion als auch die lokalen elektrischen Felder wihrend der Oszillation
nicht einfach zu berechnen sind. Die in Kap. 5.3.4 vorgestellten Messungen
der longitudinalen Relaxationszeit deuten aber darauf hin, daf# der Einfluf
dieses Effekts gegeniiber den im folgenden aufgefithrten klein ist.

o Magnetische Feldfluktuationen mit Fourierkomponente bei wg konnen Dipol-
iibergéinge im Grundzustand induzieren. Wahrend Fluktuationen des &ufleren
Feldes durch gute Stabilisierung und Magnetfeldabschirmungen leicht zu un-
terdriicken sind, kénnen zwei Spins, die sich aneinander vorbeibewegen, ein Mag-
netfeld aufeinarder ausiiben, das zeitlich variiert und auch eine Komponente bei
der Frequenz des Zeemaniibergangs haben kann.

e Inhomogenititen des Guferen Magnetfeldes haben einen starken Einflu auf die
Linienbreite in unseren Versuchen: Die transversale Relaxationszeit 75, welche
die Linienbreite der Magnetresonanz vornehmlich bestimmt, ist ein Ma$ fiir die
Geschwindigkeit der Zerstérung der transversalen Magnetisierung. Wahrend sie
auf der einen Seite durch irreversible Mechanismen - wie z. B. St6fle mit der
Umgebung - bestimmt ist, kénnen auf der anderen Seite auch reversible Mech-
anismen zur Verkiirzung von 7o beitragen. Ist z. B. das Magnetfeld inhomogen
so prizedieren Atome an verschiedenen Orten mit verschiedenen Larmorfrequen-
zen. Da im Experiment iiber viele Atome gemittelt wird, sieht man dort eine
reduzierte Transversalmagnetisierung. Da dieser Effekt dynamisch und demnach
"im Prinzip reversibel ist, kann er z. B. in Spin-Echo-Experimenten eliminiert wer-
den. In den Hanle- oder Doppelresonanzexperimenten trigt er jedoch zu 72 bei
und zwar gemaf: :

Lo fdre iy (5:14
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Darin ist 75 die im Experiment beobachtete Relaxationszeit, die sowohl durch
die irreversiblen Prozesse als auch durch die Feldinhomogenitit bestimmt ist,
wobei sich lefztere in einer zusétzlichen Relaxationsrate 1/T manifestiert. T'g
kann abgeschétzt werden als die Zeit, die benstigt wird, um eine Phasendifferenz
von 7 zwischen zwei im inhomogenen Feld prizedierenden Spins zu akkumulieren

[FAR74]:

™

Ts = Y0 Binp

(5.15)

Darin ist § B die Differenz der Magnetfelder an den betrachteten Spinpositio-
nen. Nimmt man an, da der Einfluff der Feldinhogenititen dominiert, weil die
intrinsischen Relaxationszeiten extrem lang sind (s. Kap. 5.3.4), so findet man
fir den Fall vernachléssigharer Sittigungsverbreiterung die Resonanzbreite:

'yéBz'nh.
7 -

Av =

5.16
- (516)
Die gemessenen minimalen Linienbreiten entsprechen mithin einer Magnetfeldin-
hemogenitét tiber den Strahldurchmesser des Pumplichts (5 X 7mm) von

5B‘i‘nh = % * ABt'r.Ha.nle ~ 6mG. (517)

Fiir die Erzeugung von Feldinhomogenititen dieser Grofie kénnen drei Mechanis-
men ausgemacht werden:

— So vereiteln einerseits die supraleitenden Fensterdichtungen die véllige Kom-
pensation von Magnetfeldern im Inneren der Zelle, da sie den sie durchset-
zenden magnetischen Fluf} einfrieren.

— Auf der anderen Seite besaen die im Experiment verwendete z-Spule einen
Durchmesser von 14 mm und der Lichtstrahl einen Querschnitt von 7 x 5
mm, so dafl sich die Atome im Zentrum und am Rande des Strahls in
verschiedenen Magnetfeldern befanden, die um ca. 20 % im Betrag dif-
ferierten. Man konnte den Einflu dieses Effekts offensichtlich durch einen
kleineren Strahldurchmesser verringern. Zu hohe Intensititen fithren jedoch
zu verstarkter Polymerisierung der Cs-Atome nach lokalem Schmelzen des
Krsitalls und damit zu Signalverlust (s. Kap. 5.2.2). Bs erscheint daher sinn-
voller, in zukiinftigen Experimenten homogenere Feldanordnungen zu ver-
wenden.

— SchlieBlich kénnen lokale Magnetfelder von paramagnetischen Verunreini-
gungen die Linienbreite ebenso wie duBiere Inhomogenititen beeinflussen.
Man kann grob abschétzen, welche Verunreinigungsdichte bendtigt wird,
um Restfelder der GréBenordnung 1 mG zu erhalten:

—= = 10"em ™3 (5.18)
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Darin ist i, das magnetische Moment der Verunreinigungen, die in unserem
Fall aus oben erwihnten Cs-Aggregaten bestehen kénnten und |d| = n;1/3
ihr mittlerer Abstand zu den spektroskopierten Casiumatomen.

DaB Molekiile und Cluster einen Einflufl auf das optische Pumpen haben,
kann man daran sehen, dafl auf der einen Seite Magnetresonanzen bei
schlechter Implantation (d. h. bei zu vielen Ablationspulsen mit zu geringer
Intensitit und keiner nachtriglichen Zerlegung der Cluster durch transverale
Nd:YAG-Laserpulse) vollig unmdglich sind (s. Abb. 5.27), und andererseits
der Kontrast beim optischen Pumpen durchaus um 20 % ansteigen kann,
wenn man die sich stets neubildenden Césiumcluster zerschiefit. Dies wird
‘in Abb. 5.36 deutlich. Angesichts der Tatsache, dafl man u. U. sogar grofie
makroskopische Strukturen sehen kann (vgl. Kap. 5.2.2), erscheint auch die
Abschitzung fiir die Dichte von paramagnetischen Verunreinigungen nach
zu langer Implantation nicht vollig unrealistisch.

Beginn des optischen Pumpens
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Abb. 5.36: Finfluf der Clusterzerlegung auf den Kontrast beim optischen
Pumpen

5.3.4 Dunkelrelaxationsexberimente

‘Wihrend die effektive transversale Relaxationszeit 72, wie ocben dargestellt, noch durch
die Magnetfelder in der Zelle bestimmst ist und die direkte Messung der rein matrix-
bedingten Zeit T5 erschwert, kann die longitudinale Relaxationszeit 77 unabhingig von
den transversen Restfeldern und unabhiingig von der zum optischen Pumpen verwen-
deten Lichtintensitdt mittels der Dunkelrelaxation direkt gemessen werden.
-In Kap. 3.4 wurde schon das Prinzip der Messungen vorgestellt (Abb. 3.5). Fiir
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die tatsichlichen Experimente wurde es ein wenig modifiziert, um den oben disku-
tierten Restfeldern Rechnung zu tragen. Ein Mefizyklus bei gegebenem Haltefeld und
gegebener Dunkelzeit verlief wie folgt:

1. Alle Felder sind fiir eine definierte Zeit abgeschaltet. Wenn es vorher eine Pola-
risation des atomaren Grundzustands gab, wird sie in dieser Zeit zerstort.

2. Das Pumplicht wird eingeschaltet. Das Signal der Fluoreszenz zu Beginn ist ein
Maf} fiir die Gesamtzahl der unpolarisierten Atome. Durch optisches Pumpen
fallt es wihrend der Mefizeit leicht ab, jedoch iiberwiegt noch die depolarisierende
Wirkung der Streufelder.

3. Ein stabilisierendes Feld B, wird parallel zum k-Vektor des Lichts eingeschaltet.
Nun beginnt das optische Pumpen und flibrt mit einer Zeitkonstante 7, zu einem
exponentiellen Abfall der Fluoreszenz, bis ein stationirer polarisierter Zustand
erreicht wird.

4. Das Pumplicht wird ausgeschaltet und die Atome relaxieren im Dunkeln.

5. Eine Dunkelzeit tynper spéter wird der Lichtverschlufl wieder gef}ffnet. Das Fluo-
reszenzsignal direkt nach Offnung des Lichts ist ein Mag fiir die verbliebene Orien-
tierung der Atome. Es sinkt durch erneutes optisches Pumpen schnell wieder ab.

Fiir jedes vorgegebene Haltefeld (B,=10, 100, 200, 400, 600, 1000 mG) wurde fiir
sechs verschiedene Dunkelzeiten (¢4nke =250, 500, 1000, 1500, 2000, 4000 ms) je eine
Messung durchgefiihrt, die jeweils aus einer Mittelung tiber 50 der oben dargestellten
Zyklen bestand. Die hdufige Wiederholung war nétig, da die Zeit pro Mefipunkt nur
5ms betrug und die Zahlraten zwischen 10 kHz und 100 kHz lagen. Fiir alle Experi-
mente wurde stets dasselbe Atomensemble verwendet, d. h. es wurde weder ein neuer
Heliumkristall gezogen, noch wurden neue Atome implantiert. Notwendig dagegen war
es, vor jeder Anderung des Haltefeldes - also nach den sechs Messungen fiir die ver-
schiedenen Dunkelzeiten - durch einige (zwischen drei und zehn) transversale Nd:YAG-
Pulse die sich allmshlich formierenden Cluster wieder zu zerlegen. Da8 nicht nur die
Zshlraten sehr positiv von der Zerstérung der Cluster beeinfluft werden, sondern auch
die erzielbare Polarisation des Grundzustands, wurde oben schon erwihnt (Abb. 5.36).
Fiir die Auswertung der Mefireihe ist es daher wichtig, die gemessenen Kurven auf die
jeweils gemessene maximale Zihlrate zu normieren und die Polarisation direkt nach
der Dunkelzeit auf diejenige direkt davor zu beziehen."

In Abb. 5.37 wurden die normierten Kurven fiir B,=—600 mG in ein Diagramm einge-
tragen. Man erkennt die in Kap. 3.4 simulierten Strukturen (Fig. 3.5) wieder und sieht,
daf die Maxima der Fluoreszenz durch eine Exponentialkurve eingefalt werden, die
eine Zerfallskonstante von T1= 1.76 s aufweist.

Es stellt sich schliellich noch die Frage, wie stark die Relaxationszeit von dem Haltefeld
abhingt und wie grof sie im Genzfall B, — 0 ist. Dazu sind die fiir die veschiedenen
Magnetfelder durchgefiihrten Experimente in Abb. 5.38 in logarithmischer Darstellung
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Abb. 5.37: Auswertung der Relazationszeit bei einem Haltefeld von 600 mG

einander gegeniibergestellt und die ermittelten Relaxationszeiten in die Abb. 5.39 einge-
tragen. Wiahrend man erwarten konnte, daf die abnehmende Stabilisierung bei sinken-
dem Haltefeld die Relaxationszeit erniedrigt, scheint sie tatséchlich eher anzusteigen.
Bei der Bewertung dieser Beobachtung ist zu beriicksichtigen, daf die Abszisse zwar
mit den Haltefeldern bezeichnet wurde, die Daten aber chronologisch von héheren zu
niedrigeren Feldern aufgenommen wurden (1-6 in Abb. 5.39) und die Atome bei B, =
200 mG schon eine fiinfmalige Cluster-Zerlegung erfahren haben. Dabei stieg jedesmal
sowohl die Zahlrate, als auch - wie es scheint - die Relaxationszeit etwas an.

Beim Mefpunkt fiir B,= 10 mG werden die Restfelder dem angelegten Magnetfeld
vergleichbar.
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Abb. 5.38: Zusammenstellung aller Relazationsmessungen. In der logarith-
mischen Darstellung werden die Exponentialkurven 2zu Geraden, deren Stei-
gungen jeweils dem Kehrwert der zugehdrigen Relazationszeit entsprechen.
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Kapitel 6
Ausblick

Wihrend Experimente mit Helium schon seit vielen Jahrzehnten durchgefiihrt werden,
ist die Spektroskopie atomarer Defekte in fliissigem und festem Helium eine junge Diszi-
plin - fiir den Bereich des festen Heliums wurde sie ja erst durch die hier vorgestellten
experimentellen Methoden geégriindet. Dementsprechend gibt es noch eine Fiille inter-
essanter Experimente, die im folgenden angedeutet werden sollen:

6.1 Suche nach einem permanenten elektrischen
Dipolmoment (PEDM) im Cs-Atom

Moglicher Ursprung eines PEDMs

Schon in den 50er Jahren wurden erste Uberlegungen angestellt, ob Teilchen mit stati-
schem magnetischem Moment zugleich auch ein permanentes elektrisches Dipolmo-
ment besitzen kénnten und darauf hingewiesen, dafl die Koexistenz der beiden Mo-
mente in einem Teilchen - wie z.B. dem Elektron oder Neutron - sowohl die Symmetrie
unter Raumspiegelung (Paritdt P) als auch unter Zeitumkehr (T) verletzen wiirde
[PUR50, LAN57]. Das Teilchen kénnte weder Eigenzustand von P noch von T sein, da
auf der einen Seite unter einer Raumspiegelung d nicht jedoch i das Vorzeichen dndert
wihrend es sich unter Zeitumkehr gerade umgekehrt verhalt.
Wihrend P-Verletzung schon seit den Experimenten von Wu et al. [WU57] bekannt ist,
war die Entdeckung der CP-Verletzung beim Kaon-Zerfall 1964 durch Christenson et
al. [CHR64] ein erster Hinweis auf einen T-verletzenden Prozeff, wenn man annimmt,
dafl CPT - also das Produkt aus Ladungskonjugation, Paritit und Zeitumkehr - eine
erhaltene Symmetrie ist.
Seitdem wurden zahlreiche Theorien verdffentlicht, die u.a. die Existenz von elek-
trischen Dipolmomenten z.B. des Neutrons, Protons oder Elektrons vorhersagen.
Wihrend das Standardmodell der elektroschwachen Wechselwirkung jedoch nur Dipol-
“momente um ca. |d| ~ 107%e - cm zuliBt, gibt es einige Modelle, die durch Einfigung
neuer P, T-verletzender Wechselwirkungsterme Dipolmomente im Bereich

. po€[10738..107%)e - em (6.1)

vorhersagen!. Experlmente an Neutronen [RAMS0, ALT92] oder Atomen [HUN91,
ABD90, ROS93] sind gerade an der Empfindlichkeitsschwelle, um einige dieser Theo-

! Fine gute Zusammenfassung der Modelle fiir d, findet sich bei M.Suzuki und W. Bernreuther
{SUZ91]
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rien zu priifen.

Die einzige Moglichkeit ein PEDM zu detektieren, besteht darin, seine Wechselwirkung
mit einem elektrischen Feld zu studieren, und z.B. die Prézession darin nachzuweisen.
Sucht man Dipolmomente der Elektronen oder Protonen, so kann dies jedoch nicht
direkt geschehen, da das Feld die Teilchen in kiirzester Zeit ablenken wiirde. Es liegt
- nahe, zu fragen, ob sich das Dipolmoment der Bausteine immer noch messen 148t,
wenn man diese zu einem neutralen Atom zusammensetzt. Schiff hat diese Frage
zunichst nichtrelativistisch und unter der Annahme rein elektrostatischer Wechsel-
wirkung zwischen punktférmigen Teilchen mit beliebigen Dipolmomenten verneint, da
sich die atomaren Ladungen im elektrischen Feld so einstellen sollten, dafl das ef-
fektive Feld auf jedes Dipolmoment verschwindet [SCH63]. Gleichzeitig wies er aber
darauf hin, daf z.B. relativistische Effekte doch noch zu einem Nettodipolmoment des
Atoms fiihren konnen. Anschaulich kann man sich vorstellen, dafl z.B. der sphiirische
Grundzustand des Cisiumatoms in Gegenwart der elektronischen PEDMe eine winzige
Beimischung des P-Zustands erhdlt und damit selber ein elektrisches Dipolmoment (s.
Sandars [SAN65, SAN66, SAN68]).

Da der Effekt relativistisch ist und die Geschwindigkeit des Elektrons in Kernnahe
mit der Ordnungszahl Z wichst (v/c = Za), ist zu erwarten, da8 die Uberhdhung
R = d,/d. ebenfalls mit Z ansteigt. Tatséchlich ist der Effekt bei paramagnetischen
Atomen ungefihr proportional zu Z3 [KHR88] und wurde in Hartree-Fock-Rechnungen
von Johnson et al.[JOH86] fiir Rb, Cs, Au und TI bestimmt: R(Rb) = 21.9, R(Cs) =
100.4, R(Au) = 114.4, R(T1) = —556.7. 2

Von den vier genannten Elementen sind Au und Rb fiir EDM-Expenmente weniger
‘geeignet, da in den Rekombinationsexperimenten an Gold gefunden wurde, daff die Ab-
lation im Helium ineffizient ist und Rb einen zu kleinen Verstarkungsfaktor aufweist.
Tl ist im Prinzip ein geeigneter Kandidat, wurde aber in Helium noch nicht untersucht.
Im folgenden soll die Betrachtung daher auf Cisium beschrinkt werden.

Das Mefiprinzip

Eine wesenliche Voraussetzung aller PEDM-Messungen ist die Tatsache, dafl das er-
" wartete elektrische Dipolmoment eines Elementarteilchens immer seinem Spin und das

des Atoms seinem Gesamtdrehimpuls proportional ist. Plausibel wird dipser Umstand,
* wenn man bedenkt, daf§ eine zusitzliche Quantisierungsachse (im Falle d # /) in den
Atomen gemif dem Pauliprinzip ein umfangreicheres Periodensystem der Elemente
erlauben wiirde als beobachtet.?

*Diese Werte sind ca.15..20% kleiner als iltere, von Sandars berechnete Werte [SAN66]. Sandars
bestimmte auch die Verstirkung fiir Francium zu R(Fr) ~ 1150. Das schwerste unter den Alkaliatomen
ist somit auch ein Kandidat fiir EDM-Experimente, lifit sich aber offensichtlich in unserer Apparatur
nicht verwenden, da es zerfillt.

3Man benotlgt dieses hand waving argument eigentlich nicht, da das PEDM taf:sachhch eine Bezei-
chnung fiir einen Term im Langrangian ist, der proportional zu o, F** und damit im nichtrelativis-
tischen Grenzfall zu & - E ist. Der Proportionalititsfaktor zwischen der Energie und dem linearen
elektrischen Feld wird dann als permanentes elektrisches Dipolmoment bezeichnet (s.auch [SUZ91]).
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Durch optisches Pumpen kann man das atomare magnetische Moment und damit,
aufgrund der Kopplung der Momente, auch das elektrische Moment orientieren.
Umgekehrt fiihrt eine Prézession des elektrischen Moments in einem elektrischen Feld
zu einer simultanen Prizession des magnetischen Moments, die sich in einer Anderung
der Absorption und Fluoreszenz des eingestrahlten Lichts niederschligt, wie es in den
Messungen des Kap. 5.3 demonstriert wurde.

In Bild 6.1a ist nochmals die MeBanordnung zum Hanle-Effekt skizziert. Dabei ist zu
beachten, daf} nun parallel zu dem schwachen &ufleren Magnetfeld B auch ein starkes
elektrisches Feld E anliegt. Der Sinn des schwachen Magnetfelds besteht darin, den
Arbeitspunkt der Messung auf den Wendepunkt der Hanleresonanz - also die Stelle
grofter Empfindlichkeit - zu legen.* Bin zusétzlich zum schwachen Magnetfeld an-
gelegtes starkes elektrisches Feld bewirkt dann eine Verschiebung der Hanleresonanz
und damit eine Anderung des Fluoreszenzsignals S, die vom Vorzeichen des Feldes
abhingt, falls ein PEDM existiert (Abb. 6.1b).

Abb. 6.1: Hanle-Magnetometer zum Nachweis eines PEDMs im Cs-Atom.
Das schwache Magnetfeld definiert den Arbeilspunkt auf der lorentzfirmigen
Resonanz. Das elektrische Feld bewirkt je nach relativem Vorzeichen von
Feld und PEDM etne Erhihung oder Erniedrigung der Fluoreszenz

4Alternativ kénnte auch z.B. eine Anordnung verwendet werden, bei der ebenfalls ein Prépara-
tionsstrahl in z-Richtung optisch pumpt, die Prizession des EDMs jedoch iiber die Absorption eines
schwachen, ebenfalls zirkular polarisierten Lichtstrahls senkrecht zur Pumprichtung abgefragt wird.
Ein wesentlicher Vorteil dieser Anordnung besteht darin, dafi man auf das Magnetfeld zur Einstellung
des Arbeitspunkts verzichten kann, da ein dispersives Signal als Funktion des angelegten elektrischen
Feldes erwartet wird. Bei atomaren Konzentrationen um 10° em—2 ist jedoch die Absorption fiir ein
derartiges Experiment noch zu gering.
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Abschédtzung der EDM-Empfindlichkeit des Hanle-Magnetometers

Das gemessene EDM-Signal ist ein Produkt aus Zhlrate R, Integrationszeit 7} und
Polarisation P,:

S=RT(1-P,) (6.2)
Die Polarisation in z-Richtung lautet fiir das Pumpen im transversalen elektrischen
(££) und magnetischen (B) Feld (Grundzustands-Hanle-Effekts, s. Gl. 3.19):
| P, . S e T
= — cxa = (B £ - .

P, T mit : 2. = (f dF) > (6.3)
Darin ist Py die maximale Polarisation und 7 die inverse Halbwertsbreite der Hanlere-
sonanz. Der Einflu elektrischer Felddnderungen auf dieses Signal ist am Wendepunkt
der Magnetresonanz am grofBten. Aus 0 = §°P,/8B? findet man fiir das Feld B° und
die Polarisation P? an der Stelle optimaler Empfindlichkeit :

1
z° = — 6.4

/3 (64
P = %po (6.5)

Um diesen Puﬁkt kann die Hanlekurve linearisiert werden, um die durch Einschalten
des elektrischen Feldes (£E) bewirkte Signaldnderung abzuschitzen:

Sx = S°%4S5,, - (6.6)
05
= SO:E %x oo
3 3V3dE
. = RTz(l — ZPO) + T—ﬁ—* - RPQ'I.; -T
Ein direktes Maf fiir das Dipolmoment ist dann die Asymmetrie:
A=5,-5_=2-48 (6.7)

Deren Bestimmung ist im besten Fall durch das Schrotrauschen auf dem Signal S
begrenzt (AS = +/5%), das je zur Halfte der totalen Integrationszeit bei positivem
bzw. negativem elektrischen Feld gemessen wird:

MA(T) = V3 /ST = | T - Sy (69)

Das Rauschen auf dem Wert fiir das Dipolmoment betrigt dann:

-1 ’
Ad = AA- (%) (6.9)

ik w3 (6.10)
3P, E7/3ET; '

_ 1 [A3RAn 1
V3V B Er. /NumyT,
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Dabei wurde verwendet, dafl die Zshlrate R durch das Produkt aus der Anzahl der
Atome im ausgeleuchteten Volumen NN, der Pumprate 7, und der Detektionseffi-
zienz 7 gegeben ist. Anhand von GL 6.11 kann nun die Empfindlichkeit eines EDM-
Experiments in festem Helium abgeschétzt werden, wenn man realistische Zahlen fiir
die Parameter einsetzt:

e Polarisation Py: Wir haben in Kap. 5.7 demonstriert, daf§ bei Casiumatomen in
festem Helium eine Polarisation von 50% erzielt werden kann.

e Tnverse Linienbreite 1/7: Fiir die longitudinale Spinrelaxationszeit haben wir
Werte von mehr als einer Sekunde gemessen. Das bedeutet, dafl die Linienbrei-
te - insofern T nach Elimination der magnetischen Restfelder in der Druckzelle
ghnlich grof ist - vor allem durch das optische Pumpen selber bestimmt ist. Eine
hohere Pumprate verbessert auf der einen Seite die Zihlstatistik, unterbricht
aber andererseits die freie Prézession der Dipole im zur Messung angelegten elek-
trischen Feld. Aus dem Vergleich der theoretisch berechneten und experimentell
gefundenen Zeitabhingigkeit des Polarisationsaufbaus beim optischen Pumpen
finden wir fiir den Zusammenhang zwischen der erwarteten inversen Linienbreite
und der Pumprate 7 =6/,

. Elektrlsches Feld E: Fiir ﬂuSSIges Helium wurden Durchbruchsfeldstérken E >
100 kV/cm gemessen[GOL85, HAR87]. Da die Mobilitét von Defekten im fes-
ten Helium klein ist, kann man annehmen, dafl dieser Wert auch fiir eine
Fremdatomdichte von 10'%cm =3 im festen Helium noch nicht wesentlich reduziert
wird. :

o Detektionseffizienz n: Eine Detektionseffizienz von n = 0.001 sollte leicht zu erzie-
len sein, wenn man die Llchtsammlung optimiert.

o Integrationszeiten T;: Bei den zu vergleichenden EDM-Experimenten an Cs in der
Gruppe von L. Hunter [HUN91] betrug die Integrationszeit 7; = 100 h. Dieser
- 'Wert wird auch hier fiir die Abschatzung verwendet.

Mit Hilfe dieser Zahlen kénnen wir nun die EDM-Empfindlichkeit eines Hanlemagne-
tometers mit Cisium in festem Helium als Funktion der beobachteten Teilchenzahl
N,; unid der verwendeten Pumprate -, in Abb. 6.2 eintragen. Dabei sind die fiir unser
Experiment realistischen Werte fiir die Pumpzeit und die Anzahl der Atome als Insel
rechts oben gekennzeichnet. Man liest daraus ab, dafi eine Bestimmung des permanen-
ten Dipolmoments des Cisiumatoms mit einem statistischen Fehler von weniger als
Ad=10"%%e-cm moglich sein sollte. Gestrichelt eingetragen ist die derzeit beste obere
Schranke fiir dg, [HUN91).

Mbgliche systematische Effekte beim EDM-Experiment

SchlieBlich seien noch einige mogliche Fehlerquellen wihrend eines EDM-Experiments
diskutiert:
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" Abb. 6.2: Vergleich der existierenden Ezperimenie mit dem wvon uns
vorgeschlagenen Ezperiment in festem Helium zur Suche nach dem PEDM

Restmagnetfelder kénnen eine Prizession der Dipolmomente (dy und 4 sind ja
gekoppelt) bewirken. AuBere Felder lassen sich aber in der kalten Heliumumge-
bung hervorragend durch supraleitende Abschirmungen eliminieren. Eine weitere
Methode ihren Einflul zu eliminieren besteht darin, alle angelegten elektrischen
und magnetischen Felder systematisch umzupolen, und ihren Einflu auf das
Signal zu vermessen. Problematischer sind Stérungen, die mit der Umpolung ein-
hergehen - wie z.B. die Magnetfelder, die beim Umpolen durch Stréme in den
Zuleitungsdrihten zu den Feldplatten erzeugt werden oder auch im stationiren
Betrieb durch Leckstréme zwischen den Platten entstehen. Wihrend Magnet-
felder der Zuleitungen abgeschirmt werden kdnnen, miissen Leckstrome erst noch
gemessen werden, bevor ihre Relevanz abgeschitzt werden kann.

Im Gegensatz zu den leicht abschirmbaren dufleren Feldern gibt es noch innere
magnetsiche Stérungen durch paramagnetische Verunreinigungen. Sowohl *He
als auch wahrend der Implantation erzeugte Césiumcluster kénnten relevant sein.”
Aufgrund der geringen Konzentration und des kleinen Kernspins von 3He braucht
dies erst bei einer B-Empfindlichkeit der Apparatur von 6B < 1nG in Betracht
gezogen werden. Auflerdem kann auch hochreines *He verwendet werden.

Die nichsten Experimente - mit verbesserter #ufBierer Feldgeometrie - werden
priifen auf welchem Nivean Césiumcluster eine Rolle spielen.
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o Die Polarisation durch den Starkeffekt im starken elektrischen Feld erzeugh ein

groBes elektrisches Dipolmoment in den Atomen. Da es parallel zum Feld 1iégt,
ist in erster Niherung keine Prizession zu erwarten, die zum Signal beitrigt.
Uber die tensorielle Polarisierbarkeit kann aber auch ein Moment orthogonal zum
Feld induziert werden. Da aber eine Umpolung des Feldes auch eine Umkehrung
des induzierten Moments bewirkt, ist dessen Prézessionsrichtung vom Vorzeichen
des Feldes unabhingig und so von einem PEDM unterscheidbar, das seine Um-
laufrichtung bei Verpolung des Feldes umkehrt.

6.2 TUberblick iiber weitere Experimente

e Eine Untersuchung des Hyperfeiniibergangs an Cisium in festem Helium

kann entweder mit Hilfe eines Mikrowellen- oder eines 2-Photonen-Ubergangs
durchgefithrt werden und sollte eine genaue Bestimmung der Hyperfeinstruk-
turkonstanten und g-Faktoren der matrixisolierten Césiumatome erlauben. Die
Abhingigkeit dieser Konstanten vom Heliumdruck und die Frage, wie gut man
den Druck stabilisieren kann, sind im Hinblick auf eine mdgliche Verwendung des
Cs-Helium-System als Frequenzstandard interessant.

Die HFS-Konstante ist ein direktes Maf fiir die Elektronenwellenfunktion am
Kernort. Dementsprechend kann man durch Vermessung des schmalen magneti-
schen Dipoliibergangs (F=3 — F=4) im Grundzustand leichter Informationen
iiber die Wellenfunktion gewinnen, als aus den extrem verbreiterten optischen
Anregungsspektren. Die Vorbereitungen zu den Mikrowellenexperimenten wer-
den gerade getroffen.

Alle Spinresonanzexperimente an freien Atomen sind im Prinzip auch an Atomen
im festen Helium moglich. Bell-Bloom- und Spin-Echo-Experimente sind vor
allem im Hinblick auf eine von der Inhomogenitit des Magnetfeldes unabhéngige
Bestimmung der transversalen Relaxationszeit sowie flir die Kalibrierung der
transversen B-Felder sinnvoll.

Mit Hilfe der optischen Spektroskopie konnen ebenfalls noch offene Fragen
geklart werden: Bei den leichten Alkaliatomen (Li, K, Na) wéren Absorptions-
untersuchungen alternativ zu den bislang erprobten Fluoreszenzexperimenten
wiinschenswert um ein besseres Verstandnis der strahlungslosen Uberginge zu
gewinnen. Das gleiche gilt fiir die Molekiile der schweren Alkalis Rb und Cs.

Die Spektroskopie an Thallium erscheint attraktiv, wenn die Suche nach dem
PEMD in Atomen intensiviert werden soll, da sein Uberhshungsfaktor fiir das
elektrische Dipolmoment des Elektrons rund sechsmal grofler ist als der des
Césiums. '
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