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Phasenkohérenz und Energierelaxation von Tunnelsystemen in Gliasern

Die Tieftemperatureigenschaften von Glasern werden durch atomare Tunnelsys-
teme (TS) bestimmt. Deren Einfluss auf viele physikalische Grofen kann durch
das Standardtunnelmodell gut beschrieben werden. Betrachtet man jedoch dy-
namische Eigenschaften der Glaser, werden Wechselwirkungen zwischen TS und
Phononen (Relaxation) und zwischen T'S und benachbarten TS (spektrale Diffusi-
on) relevant. Die Untersuchung des Zerfalls der Amplitude von Polarisationsechos
mit steigender Verzogerungszeit gibt Aufschluss iiber Relaxations- und Dekohé-
renzprozessen in Glédsern. In dieser Arbeit wurden erstmals Zwei-, Dreipuls- und
Rotationsechos im Borsilikatglas BK7 bis zu sehr langen Pulsabsténden > 10 ms
gemessen. Die Daten werden mit numerischen Berechnungen verglichen, in die
die spektrale Diffusion und die Relaxation eingehen. Dabei zeigt sich, dass eine
Untergruppe der angeregten TS wegen einer schwachen Kopplung an Phononen
kaum an Wechselwirkungsprozessen teilnimmt, so dass die Echoamplitude langsa-
mer zerfallt als erwartet. Alle Datensédtze konnen konsistent beschrieben werden,
wenn eine Verteilung des Deformationspotentials v angenommen wird, die auch
sehr kleine Werte v = 0 erlaubt.

Phase coherence and energy relaxation of tunnelling systems in glasses

The low-temperature properties of glassy materials are governed by atomic tun-
nelling systems (TS). Many physical quantities can be described well by applying
the standard tunnelling model. However, when dynamic properties are investi-
gated the interaction between T'S and phonons (relaxation) and TS and neigh-
bouring TS (spectral diffusion) have to be taken into account. The study of the
decay of dielectric polarization echoes with increasing delay times sheds light
on relaxation and decoherence processes of TS in glasses. In this thesis 2- and
3-pulse as well as rotary echo measurements in the borosilicate glass BK7 have
been performed for the first time up to very long pulse separation times > 10 ms
and compared to numerical calculations which include the theories of spectral
diffusion and relaxation. We conclude that there exists a subset of TS that only
very weakly take part in relaxation and decoherence due to a small value of the
deformation potential. This leads to a much slower decay of the echo amplitude
than expected. Assuming a distribution of deformation potentials including very
small values, all data sets could be fitted consistently with one set of parameters.
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1. Einleitung

Bereits Goethes Faust verzweifelte an der Tatsache, dass jedes Detail an neuem Wis-
sen eine noch grofsere Menge Unwissen hervorruft. In seinem beriihmten Ausruf -
,Hier steh ich nun, ich armer Tor, und bin so klug als wie zuvor!* - ist zusammen-
gefasst, was Wissenschaftler aller Zeiten und Orte an- und umtreibt: Es ist nicht
moglich, ein nicht idealisiertes System bis ins letzte Detail zu begreifen. Daher hort
die Suche nach den Geheimnissen der Natur auch nie auf.

Der Prototyp eines idealisierten Systems ist in der Festkorperphysik der ideale
Kristall. Er ist durch Konzepte wie Gitterschwingungen und das reziproke Gitter
theoretisch beinahe liickenlos beschreibbar. Je weiter man sich von dieser Idealvor-
stellung entfernt, desto schwieriger wird auch die theoretische Behandlung der phy-
sikalischen Eigenschaften des Festkorpers. Fiir amorphe Festkorper, die sogenannten
Gléser, sind lediglich phénomenologische Theorien vorhanden. Experimente zeigen,
dass sich die thermischen, akustischen und dielektrischen Eigenschaften von Gla-
sern bei tiefen Temperaturen fundamental von denen der Kristalle unterscheiden
[HunO0Q]. Bereits 1971 zeigten Zeller und Pohl dies am Beispiel der spezifischen Wir-
me und Wérmeleitfihigkeit [Zel71]. Zudem sind die thermischen Eigenschaften von
Glasern bei tiefen Temperaturen universell, unterscheiden sich also ungeachtet der
chemischen Zusammensetzung der Glasprobe qualitativ und quantitativ kaum. Die
Ursache sind Zweiniveausysteme mit einer breiten Verteilung von Anregungsenergi-
en, die ihren Ursprung eben nicht in der chemischen Zusammensetzung des Glases,
sondern in dessen ungeordneter Struktur haben. In dem 1972 von Phillips [Phi72] und
Anderson, Halperin und Varma [And72| veréffentlichten phdnomenologischen Stan-
dardtunnelmodell werden sogenannte Tunnelsysteme vorgeschlagen, die entstehen,
wenn ein ,, Tunnelteilchen zwei energetisch nahezu dquivalente Gleichgewichtsposi-
tionen zur Verfligung hat. Zwischen diesen kann es, sobald bei tiefen Temperaturen
die thermische Aktivierung nicht mehr ausreicht, hin- und hertunneln. Die daraus
resultierenden Zweiniveausysteme haben eine breite Verteilung von Energieaufspal-
tungen. Das Standardtunnelmodell beschreibt viele, aber nicht alle experimentellen
Daten von Glésern gut. Sein groftes Manko ist, wie Phillips selbst schreibt [Phi81],
dass es kein eindeutiges mikroskopisches Bild der Tunnelsysteme liefert. Obwohl in
vielen Fallen berechnet werden kann, welche Effekte die Gesamtheit der Tunnel-
systeme hervorruft, ist es uns nicht moglich, die Bewegung oder Art eines Tunnel-
teilchens festzustellen. Auch die mikroskopischen Vorgénge, die die Dynamik des
Ensembles von Tunnelsystemen verursachen, sind bis heute ungeklart. Die Existenz
von Wechselwirkungen zwischen bis dahin als unabhéngig angenommenen Tunnel-
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systemen wurde bereits 1975 von Hunklinger und Arnold in Séttigungsmessungen
erkannt [Arn75|. Eine weithin anerkannte Theorie, die die iiber Phononen vermittel-
te Wechselwirkung zwischen resonanten und thermisch angeregten Tunnelsystemen
behandelt, ist die spektrale Diffusion [KA62|, [BH77|, [Hu74]. Sie konnte zuletzt von
Fafl [Fas10] erfolgreich auf den Zerfall der Zweipuls-Polarisationsechoamplitude an-
gewandt werden. In jlingerer Zeit wurde jedoch auch die Méglichkeit von kollektiven
Anregungen durch die direkte Wechselwirkung zwischen resonanten Tunnelsystemen
diskutiert [Bur98|, [Bur98al. Einen experimentellen Hinweis auf einen moglichen Pha-
seniibergang von unabhéngigen bzw. mit thermischen Nachbarn wechselwirkenden
Tunnelsystemen hin zu einem kollektiven, mit einer makroskopischen Wechselwir-
kung beschreibbaren Zustand wurde 1998 von Strehlow [Str98| gefunden. Er konnte
bis heute noch nicht bestéatigt werden.

Ziel dieser Arbeit war es, die Relaxations- und Dekohdrenzmechanismen in Gl&-
sern besser zu verstehen. Eine etablierte Technik zur Untersuchung der Wechselwir-
kung von Tunnelsystemen untereinander und mit Phononen sind Polarisationsecho-
experimente. Durch die Auswahl bestimmter Anregungssequenzen kann das Augen-
merk stéarker auf Dekohédrenz- oder Relaxationseffekte gelegt werden. Es wurden ver-
schiedene Typen von dielektrischen Polarisationsechomessungen an dem Borsilikat-
glas BK7 durchgefiihrt. Dieses Glas wurde gewéhlt, weil es ein besonders grofes elek-
trisches Dipolmoment tragt. Deshalb und wegen eines verbesserten Aufbaus konnten
kohédrente Effekte iiber sehr lange Zeiten bis zu etwa 15ms bei 7,5 mK beobach-
tet werden. Die gemessenen Zerfille wurden mit den bisher bekannten Theorien zur
Wechselwirkung von Tunnelsystemen verglichen. Dabei konnte gezeigt werden, dass
eine kleine Untergruppe von Tunnelsystemen existiert, die zwar stark an elektrische
Felder, aber schwach an Phononen koppeln und daher langer kohérent zum Echo
beitragen als mit den bisherigen Theorien anzunehmen war.

In Kapitel 2 werden die theoretischen Grundlagen gelegt, die zum Versténdnis der
Messdaten notig sind. Dazu gehort neben dem Standardtunnelmodell und der theo-
retischen Behandlung der Polarisationsechos vor allem die Diskussion der spektralen
Diffusion und der kollektiven Anregungen. Kapitel 3 enthélt die Beschreibung der
experimentellen Methoden zur Erzeugung von Polarisationsechos und stellt die ver-
wendete Probe vor. In Kapitel 4 werden zunéchst die gemessenen Echodaten gezeigt
und erlautert. Anschliefend werden sie mit theoretischen Berechnungen verglichen
und Schliisse {iber die Wechselwirkungen und die Verteilung der Tunnelsysteme ge-
zogen. Im letzten Kapitel werden die Ergebnisse noch einmal zusammengefasst und
bewertet.
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Die Eigenschaften eines Festkorpers werden nicht nur durch seine Bestandteile, son-
dern zu einem groften Teil auch durch deren strukturelle Anordnung bestimmt. Ein
sehr bekanntes Beispiel ist Kohlenstoff, der bei gleicher Zusammensetzung sowohl als
Graphit als auch als Diamant auftreten kann. Generell kann man Festkorper in zwei
Gruppen einteilen, in kristalline und amorphe Festkorper. Erstere zeichnen sich durch
eine regelméfige Anordnung der Atome bzw. Molekiile aus, die sich {iber die gesam-
te Ausdehnung des Kristalls periodisch wiederholt. Man spricht davon, dass sowohl
Nah- als auch Fernordnung im Kristallgitter vorhanden sind. Amorphe Festkorper
hingegen sind definitionsgeméafs ungeordnet. In dieser Arbeit werden die Eigenschaf-
ten von Glésern, typischen Vertretern der amorphen Festkorper, behandelt. Ein Glas
entsteht aus der Schmelze, wenn die Kiihlrate sehr hoch ist. Die Relaxationszeiten fiir
atomare Umordnungen steigen unterhalb einer gewissen Temperatur, die als Glas-
iibergangstemperatur des Materials bezeichnet wird, so schnell an, dass sich kein
Kristallgitter ausbilden kann. Es handelt sich bei einem Glas also um eine einge-
frorene Fliissigkeit, die keinen Phaseniibergang durchlaufen hat, aber im Rahmen
experimentell zugénglicher Zeitskalen erstarrt ist. Als Glasiibergang wird willkiir-
lich der Punkt festgelegt, bei dem die Viskositit der Schmelze den Wert 10'2 Poise
iberschreitet. Die dazugehorige Glasiibergangstemperatur 7, liegt typischerweise bei
etwa Zwei Drittel der Schmelztemperatur des entsprechenden kristallinen Materials.

Die Struktur eines Glases lésst sich so beschreiben, dass zwar eine gewisse Nahord-
nung, d.h. verhéltnisméafig wohldefinierte Bindungsldngen und -winkel, vorhanden
ist, die Fernordnung aber vollig fehlt. Daraus ergeben sich in allen Temperaturberei-
chen typische physikalische Eigenschaften, die zum Teil drastisch von denen des ent-
sprechenden Kristalls abweichen. In dieser Arbeit interessieren wir uns Eigenschaften
bei Temperaturen unter 1K, wo die sogenannten Tunnelsysteme, auf die im folgen-
den Abschnitt eingegangen wird, das Verhalten der Gléser bestimmen. Der Fokus der
Arbeit liegt insbesondere auf der Relaxation und der Wechselwirkung zwischen den
Tunnelsystemen. Sie werden iiber die Messung ihres Verhaltens in hochfrequenten
elektrischen Feldern untersucht.

In diesem Kapitel werden die theoretischen Grundlagen fiir die im Rahmen dieser
Arbeit erfolgten Messungen und die Auswertung der Daten gelegt. Nach einer kurz-
en allgemeinen Vorstellung der Eigenschaften von Glésern bei tiefen Temperaturen
und des Standardtunnelmodells werden die dielektrischen Polarisationsechos theo-
retisch behandelt. Im Anschluss wird die Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen
diskutiert und der Einfluss von Kernmomenten auf die Echoamplitude erlautert.
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2.1 Glaser bei tiefen Temperaturen

Die thermischen, elastischen und dielektrischen Eigenschaften von Glédsern unter-
scheiden sich bei tiefen Temperaturen deutlich von denen ihrer kristallinen Gegen-
stiicke. In Abbildung ist beispielhaft die spezifische Warme von Quarzglas in
Abhéngigkeit von der Temperatur im Vergleich mit dem erwarteten Verlauf fiir
kristallinen Quarz dargestellt. Anstatt der vom Debye-Modell vorhergesagten 7°-
Abhéngigkeit verlduft die spezifische Warme des Glases unterhalb von etwa 500 mK
nahezu linear mit der Temperatur. Auferdem liegt ihr Absolutwert einige Grofen-
ordnungen iiber der spezifischen Warme des Quarzkristalls.

I Abb. 2.1: Vergleich der spezifischen

. ® Quarzglas .

10* - Quarzkristall (ohne Daten) ] Wirme von Quarzglas und Quarz-
| |

kristall [Hun77].

Spezifische Warme C [uJ g'1 K'l]
S
l

107 10" 10°
Temperatur T [K]

Die Wirmeleitfahigkeit von Glasern hingegen ist deutlich kleiner als die von Kris-
tallen und verlduft proportional zu T? [Zel71],[Poh02]. Das thermische Verhalten
von Glésern lisst sich durch die Anwesenheit von niederenergetischen Anregungen
mit einer breiten Verteilung von Anregungsenergien erkldren, die einerseits Ener-
gie speichern kénnen und so zur spezifischen Wérme beitragen und andererseits als
Streuzentren fiir Phononen wirken koénnen und so die Wéarmeleitfahigkeit vermin-
dern.

Eine weitere Besonderheit der Gléser bei tiefen Temperaturen ist in Abbildung
dargestellt. Aufgetragen ist die Warmeleitfdhigkeit einiger sehr verschiedener Glaser
und glasartiger Substanzen in Abhéngigkeit von der Temperatur. Darunter sind das
supraleitende metallische Glas ZrPd, der Kunststoff PMMA und das molekulare Glas
CaKNOj. Auffallig ist insbesondere, dass unterhalb von 1 K nicht nur der qualitative
Verlauf der Warmeleitfahigkeit mit der Temperatur bei allen Stoffen {ibereinstimmt,
sondern auch die Absolutwerte der Warmeleitfahigkeit in einem sehr engen Bereich
liegen, der durch die blauen Linien angedeutet wird.

Diese anndhernde Unabhéngigkeit der Messgrofse von der chemischen Zusammen-
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102 L As,S, \ -7
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10
Abb. 2.2: Wiarmeleitfahigkeit ver-

schiedener glasartiger Substanzen
bei tiefen Temperaturen [Poh02]. Die
blauen Linien zeigen den Bereich an,

10° L&

Thermische Leitfahigkeit [Wem1K-1]

106 | in dem die Absolutwerte fiir alle Gl4-

: : ser liegen.
10 100
Temperatur [K]

setzung des Glases wird als Universalitiat der Glaseigenschaften bezeichnet. Fiir die
oben bereits erwdhnten niederenergetischen Anregungen bedeutet dies, dass sie nur
von der Struktur des Glases, also der Unordnung, und nicht von den Eigenschaften
der Atome oder Molekiile verursacht werden konnen, aus denen es besteht. Das eta-
blierte Standardtunnelmodell liefert eine phidnomenologische Beschreibung fiir diese
Anregungen.

2.1.1 Das Standardtunnelmodell

Das Standardtunnelmodell wurde 1972 von Anderson, Halperin und Varma [And72]
und Phillips [Phi72] unabhéngig voneinander entwickelt. Sie postulierten die Anwe-
senheit von Doppelmuldenpotentialen in der Energielandschaft des Glases, in denen
sich jeweils ein effektives Teilchen befindet. Anschaulich kann man sich vorstellen,
dass ein Atom oder eine Gruppe von Atomen aufgrund der Unordnung und der damit
einhergehenden leicht verzerrten Bindungswinkel innerhalb der Struktur des Glases
zwei energetisch nahezu dquivalente Positionen einnehmen kann. Die Energiebarrie-
re zwischen diesen Positionen kann es bei hohen Temperaturen thermisch angeregt
iiberwinden. Bei tieferen Temperaturen muss es durch die Barriere tunneln, man
spricht dann von Tunnelsystemen. Dies ist lediglich eine Modellvorstellung. Uber die
mikroskopischen Eigenschaften der Tunnelsysteme macht das Standardtunnelmodell
keine Aussage.

In Abbildung ist ein solches Doppelmuldenpotential schematisch dargestellt.
Es besteht aus zwei harmonischen Potentialen, die einen Abstand d im Konfigura-
tionsraum haben. Die Mulden haben die Nullpunktsenergien 3 (7 + A), wobei die
Grofe A als Asymmetrieenergie bezeichnet wird. Zwischen den beiden Einzelmulden
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befindet sich eine Potentialbarriere der Héhe V. Das Tunnelteilchen mit der Masse
m bewegt sich zwischen den beiden Mulden. Seine Wellenfunktion in der isolierten
linken bzw. rechten Mulde ware ¥, bzw. U,. Haben diese Wellenfunktionen einen
endlichen Uberlapp, kann die Gesamtwellenfunktion des Teilchens im Doppelmul-
denpotential als Linearkombination

U =al, + bW, (2.1)

der beiden Ein-Mulden-Wellenfunktionen beschrieben werden. Das resultierende
Zwei-Niveau-System wird in der Basis (V,, ¥},) durch den Hamilton-Operator

1 A=A
HTS—§<_AO _A) (2.2)

beschrieben. Lost man die Schrodingergleichung HV¥ = EV¥ mit dem Variationsan-
satz, erhilt man die Eigenwerte £ (hQ2 & E) [Ens05], mit

E=1/A2+ A2 (2.3)

Die Grofe Ay ergibt sich zu

Ay = hQe™ (2.4)

und wird als Tunnelaufspaltung bezeichnet. Sie ist das Produkt aus der Nullpunkt-
senergie und der Tunnelwahrscheinlichkeit e=*. Sie ist somit ein Maf fiir den Uber-
lapp der Wellenfunktionen der einzelnen Mulden. Der sogenannte Tunnelparameter

@ u v,
2> Q
i \/ ’
= ‘ Al \/
Konfigurationsraum
Abb. 2.3: Schematische Darstellung eines Abb. 2.4: Darstellung eines Doppelmul-
Doppelmuldenpotentials mit einem Tun- denpotentials als Zweiniveausystem mit

nelteilchen der Masse m. Wellenfunktionen.



2.1. Gléser bei tiefen Temperaturen 7

A wird von den geometrischen Eigenschaften des Tunnelsystems bestimmt und kann
mit Hilfe der WKB-Methode als

A~ —V2mV (2.5)

angendhert werden. Der Abstand der Tunnelmulden d, die Barrierenhéhe V' und die
Masse des Tunnelteilchens m sind in Abbildung [2.3] eingezeichnet.

Man erhilt also ein Zweiniveausystem mit der Energieaufspaltung E. Seine FEi-
genfunktionen ¥; und W,y ergeben sich fiir ein symmetrisches Tunnelsystem gerade
aus der symmetrischen und antisymmetrischen Linearkombination von ¥, und W,,.
Fiir ein Tunnelsystem mit A # 0 und Ay # 0 ist der Verlauf von ¥; und ¥, in
Abbildung skizziert. Ublicherweise definiert man den Nullpunkt des Potentials
genau zwischen den beiden Energieniveaus. Die zu ¥; und Wy gehorigen Eigenwerte
betragen dann —FE /2 bzw +E/2. In der Basis (¥, ¥3) kann der Hamilton-Operator
des Tunnelsystems

E
Hirg = 50+ (2.6)

1

0
mal dquivalent zu dem eines magnetischen Dipols mit Spin 1/2 in einem statischen

mit der Pauli-Matrix o, = ( (1) ) ausgedriickt werden. Dieser Operator ist for-

magnetischen Feld. Diese Analogie zwischen Tunnelsystemen und Spins werden wir
in den folgenden Abschnitten fiir die Berechnung der Bewegungsgleichungen und das
intuitive Verstdndnis der Tunnelsysteme ausnutzen. Im Folgenden werden alle Ope-
ratoren, die in der Basis (U1, Uy) angegeben sind, durch einen Strich gekennzeichnet.

Bisher wurden lediglich die quantenmechanischen FEigenschaften eines einzel-
nen Doppelmuldenpotentials betrachtet. Die zentrale Annahme des Standardtunnel-
modells fiir Gléser ist nun, dass die Asymmetrieenergie A und der Tunnelparameter
A unabhéngig voneinander und jeweils gleich verteilt sind:

P(A,A)dAdN = PdAdA . (2.7)

Da in den hochfrequenten Messungen Tunnelsysteme mit einer wohldefinierten Ener-
gieaufspaltung E angeregt werden, eignen sich die Parameterpaare (Ag, F) und
(A, E) besser fiir die Auswertung der Experimente. Mit einer Jakobi-Transformation

erhdlt man aus (2.7))
E

No/E? = A}

P(Ay, E)dAgdE = P dAydE . (2.8a)
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2

- K

Die Verteilung der Tunnelaufspaltung und der Asymmetrieenergie bei einer festen
Energieaufspaltung spielt eine wichtige Rolle fiir das Versténdnis der Daten, die in
dieser Arbeit gezeigt werden, und ihre theoretische Beschreibung. Sollen bei resonan-
ter Anregung von Tunnelsystemen einer bestimmten Energieaufspaltung alle Tunnel-
systeme miteinbezogen werden, muss iiber diese Verteilungen integriert werden. Als
Integrationsparameter wurde dafiir in dieser Arbeit A/E gewihlt. Von Ay/E ab-

hiangige Grofsen konnen dann nach Gleichung 1} mit %1 =4/1— (%)2 dargestellt
werden. Um eine bessere Vorstellung zu erhalten, wie sich Grofsen, die von Ay oder

A abhéngen, verhalten, und welche Sorte Tunnelsysteme fiir sie eine besonders grofse
Rolle spielen, sind in Abbildung die Verteilungen P(%, E = const.) (durchge-
zogene Linie) und P(A/E, E = const.) (gestrichelte Linie) jeweils in Abhéangigkeit
von % fiir eine feste Energie F skizziert. Die vollig symmetrischen Tunnelsysteme
befinden sich in der Abbildung links, die total asymmetrischen rechts. Die Wahr-
scheinlichkeitsverteilung P(Aq/FE, E = const.) divergiert sowohl fiir symmetrische,
A/E — 0, als auch fiir asymmetrische Tunnelsysteme, A/E — 1. Insbesondere ist
zu beachten, dass die Divergenz von P(Aq/FE, E' = const.) fiir kleine Ay bzw. grofe A
nicht integrabel ist. Von Ay/F héngen unter anderem die resonante Wechselwirkung
zwischen Tunnelsystemen und Phononen sowie die Rabi-Frequenz ab. Beide Gréfen
werden daher hauptsdchlich durch Tunnelsysteme in den Grenzwerten grofer und
kleiner Asymmetrien A bestimmt. Die Existenz der sehr asymmetrischen Tunnelsys-
teme fiihrt unter anderem zu den in sogenannten Warmeabgabe-Experimenten an

Glésern gefundenen extrem langsamen Beitrdgen zur Relaxationszeit.

10
8 - Abb. 2.5: Aus dem Standard-
a tunnelmodell vorhergesagte Wahr-
> 6 scheinlichkeitsverteilung der Asym-
% metrie A (gestrichelte Linie) und
5 o4 der Tunnelaufspaltung Ag (durchge-
= zogene Linie) bei fester Energieauf-
2 - spaltung F. Sehr symmetrische und
- sehr asymmetrische Tunnelsysteme
0 : : : ‘ sind besonders haufig.
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Von A/E wird beispielsweise die Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen be-
stimmt (s. Abschnitt [2.4.1]). Die Verteilung P(A/E, E = const.) divergiert nur fiir
A/E — 1, also sehr asymmetrische Tunnelsysteme, und nimmt fiir kleine A den
Wert 1 an. Demnach sind fiir die durch A/E bestimmten Grofsen in der Hauptsache
asymmetrische Tunnelsysteme relevant.

Um zu tiberpriifen, ob das Standardtunnelmodell mit der angenommenen Vertei-
lung die breite Verteilung der niederenergetischen Anregungen in Glasern be-
schreibt, ermittelt man die Zustandsdichte der Tunnelsysteme durch Integration von
iiber Ag. Da die Divergenz von fiir kleine Ay nicht integrabel ist, konnen
wir formal ein minimales Ay ,;, einfithren, das so interpretiert werden konnte, dass
es einen Maximalwert fiir den Tunnelparameter, d.h. eine maximale Barrierenhohe,
gibt. Man erhélt fiir die Zustandsdichte eine logarithmische, also nahezu konstante
Abhéngigkeit von E [Ens05], und somit C' o< T. Die im Experiment gefundene un-
gefdhr lineare spezifische Warme kann durch die Verteilung der Anregungsenergien
im Standardtunnelmodell korrekt wiedergegeben werden.

2.1.2 Erfolg und Grenzen des Standardtunnelmodells

Das Standardtunnelmodell hat sich als Grundlage fiir die theoretische Beschreibung
der Glaseigenschaften bei tiefen Temperaturen etabliert. Viele experimentelle Er-
gebnisse lassen sich korrekt vorhersagen. Fiir die spezifische Warme erhélt man, wie
bereits erwiahnt, einen linearen Term aus der vom Tunnelmodell vorhergesagten Zu-
standsdichte. Der etwas steilere gemessene Verlauf lasst sich mit der Verteilung der
Relaxationszeiten und den endlichen Messzeiten erkldren [Zim&1].

In anderen Bereichen weist das Standardtunnelmodell jedoch deutliche Schwéchen
auf. In Abbildung ist die relative Anderung des Realteils der dielektrischen Funk-
tion de/e des Borosilikatglases BK7 in Abhéngigkeit der Temperatur aufgetragen
[Ens90],[Woh01]. Von tiefen Temperaturen kommend fillt er zunéchst ab, durchlauft
ein Minimum und und steigt dann wieder an. In der logarithmischen Auftragung
findet man fiir so gut wie alle Glédser ein Steigungsverhaltnis von —1 : 1. Das Stan-
dardtunnelmodell sagt die Frequenzabhingigkeit der Lage des Minimums korrekt
voraus (nicht gezeigt), findet aber ein Steigungsverhéltnis von —2 : 1. Bei Messun-
gen der relativen Anderung der Schallgeschwindigkeit, des akustischen Analogons zu
de/e, stokt man auf die gleiche Diskrepanz zwischen Theorie und Experiment. Die
Ursache fiir diese Abweichungen ist bislang unbekannt.

Das grofite Problem bei der theoretischen Beschreibung von Glésern ist, dass
das Standardtunnelmodell kein mikroskopisches Modell der Tunnelsysteme liefert.
Es ist vollig unklar, ob es sich bei den Tunnelteilchen einzelne Atome oder Molekii-
le oder ein ganzes Kollektiv von Atomen bzw. Molekiilen handelt. Auch die Natur
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Abb. 2.6: Die relative Anderung der Ka-
pazitidt eines mit BK7 gefiillten Konden-
sators bei einer Anregungsfrequenz von
1kHz und einer Feldstdrke von 75V /m
[Woh01]. Diese ist proportional zum Real-
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Abb. 2.7: Amplitude von dielektrischen
Zweipuls-Polarisationsechos an verschie-
denen Mehrkomponentenglésern in Ab-
héngigkeit von der magnetischen Fluss-
dichte [Lud03|. Suprasil ist das einzige Ma-

teil der dielektrischen Funktion. Die Stei-
gungen der logarithmischen Fits haben ein

terial, das keine nuklearen Quadrupolmo-
mente enthalt.
Steigungsverhéltnis von exakt —1 : 1.

der ,Konfigurationskoordinate ist nicht bekannt. Erste Losungsansétze gab es bei
der Entdeckung der Magnetfeldabhéngigkeit der DK dielektrischer Gléser [Stro8|
und des sogenannten Quadrupoleffekts [Wue02]. In Abbildung sind die Ergebnis-
se von dielektrischen Polarisationsechomessungen in Abhéangigkeit vom Magnetfeld
an verschiedenen nichtmagnetischen Mehrkomponentenglasern gezeigt. Die deutli-
che Magnetfeldabhéngigkeit, die fiir das Silikatglas BAS (BaO-Al;03-SiO3) auch in
der Dielektrizitatskonstante gezeigt wurde [Str98|, wird vom Standardtunnelmodell
nicht vorhergesagt. Fiir dielektrische Polarisationsechos konnte sie eindeutig auf die
Wechselwirkung von elektrischen und magnetischen Kernmomenten der Tunnelteil-
chen mit lokalen Feldern zuriickgefiihrt werden [Wue02|,[Nag04]. Aus dieser ersten
nicht-universellen Eigenschaft von Glasern konnten fiir Glyzerin erste Schliisse auf
die Rotationskomponente der Tunnelbewegung gezogen werden [Fis05]. Der Quadru-
poleffekt und seine Relevanz fiir diese Arbeit wird in Abschnitt erlautert.

Desweiteren nimmt das Standardtunnelmodell unabhéngige, nicht miteinander
wechselwirkende Tunnelsysteme an. Wie im Abschnitt gezeigt werden wird, ist
die Annahme einer Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen jedoch notwendig, um
beispielsweise den Zerfall von Polarisationsechos zu verstehen. Eine in diesem Zusam-
menhang interessante Messung wurde 1998 von Strehlow verdffentlicht [Str98|. Das
Ergebnis dieser Messung ist in Abbildung [2.8| gezeigt. Aufgetragen ist dort der Real-
teil der bei einer Frequenz von 1kHz gemessenen dielektrischen Funktion von BAS-
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Abb. 2.8: Verlauf des Realteils der dielektrischen Funktion von BAS-Glas mit der Tem-
peratur [Str98|. Bei T, = 5,84 mK tritt eine Diskontinuitdt auf. Zieht man eine Gerade
von den Datenpunkten ab, erhdlt man eine scharfe Spitze, wie in der rechten Abbildung
dargestellt.

Glas in Abhéngigkeit der Temperatur. Er weist bei der Temperatur T, = 5,84 mK
einen Knick auf. Zieht man die Gerade, die den ersten mit dem letzten Punkt der
Messung verbindet, von den Messwerten ab, erhélt man, wie in der eingesetzten
Abbildung dargestellt, einen scharfes Maximum. Unterhalb von T, zeigte die di-
elektrische Funktion aufserdem eine starke Abhéngigkeit vom Magnetfeld und ein
deutlich vermindertes Rauschen. Die Diskontinuitidt wurde von Strehlow et al. als
méglicher Phaseniibergang interpretiert, der den Ubergang von einer unabhéingigen
Tunnelbewegung der einzelnen Tunnelsysteme zu einer kollektiven, womoglich durch
eine makroskopische Wellenfunktion beschreibbare Tunnelbewegung markiert. Ziel
der vorliegenden Arbeit war daher, die Wechselwirkung zwischen den Tunnelsyste-
men, die bereits bei hoheren Temperaturen existiert, durch verschiedene dielektri-
sche Polarisationsechomessungen im Detail zu untersuchen. Nachdem im né&chsten
Abschnitt kurz die Wechselwirkung von Tunnelsystemen mit elektrischen Feldern
erlautert wird, wird die Entstehung von solchen Polarisationsechos und die unter-
schiedlichen Zerfallscharakteristika, die sie aufweisen, im Abschnitt dargelegt.
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2.2 Wechselwirkung der Tunnelsysteme mit elektromagneti-
schen Wechselfeldern

Befindet sich das Ensemble von Tunnelsystemen bei endlicher Temperatur 7" im
thermischen Gleichgewicht, ist die Besetzungszahldifferenz der Energieniveaus fiir
Tunnelsysteme gegeben durch

E
AN(E,T) = N tanh 2.
(E.7) = Ntanh (507 ) (29)

wobei N die Zahl der Tunnelsysteme mit der Energieaufspaltung E ist. Viele der
fiir Glaser typischen Eigenschaften kénnen dadurch erklart werden, dass Phononen
in der Glasprobe oder Photonen, die in das Glas eingestrahlt werden, an resonanten
Tunnelsystemen gestreut werden und dabei Ubergéinge zwischen den Energieniveaus
induzieren. Dies soll im folgenden fiir elektrische Felder erlautert werden.

Setzt man eine Glasprobe einem &ufleren elektrischen Wechselfeld Fgprp =
F cos(wgpt) mit der Amplitude F' und der Frequenz wgr aus, kénnen, sofern das
Tunnelsystem ein elektrisches Dipolmoment trégt, durch Absorption eines resonanten
Photons mit der Energie Awrs &~ hwgr Uberginge zwischen den Tunnelniveaus indu-
ziert werden. Ist das elektrische Feld klein genug, kann die Wechselwirkung mithilfe
von Storungsrechnung erster Ordnung behandelt werden. Der Hamilton-Operator,
der die Storung beschreibt, hat die Form (uo, + p/o,)F, wobei p und p’ das per-
manente bzw. oszillierende Dipolmoment darstellt. Die Pauli-Matrizen sind gegeben

durch
1 0 01
o, = ( 0 —1 ) und o, = ( 10 ) . (2.10)

Die AuRerdiagonalelemente des Storoperators sind also proporional zu y’. Sie fithren
zu Ubergiingen zwischen den Energieniveaus bzw. zur Erzeugung quantenmechani-
scher Mischzustande, wahrend die zum permanenten Dipolmoment ;4 proportionalen
Diagonalelemente die Energieniveaus verschieben[]

Die Kopplung der dufseren Felder an das Tunnelsystem erfolgt hauptséchlich iiber
die Asymmetrieenergie A. Dies liegt einerseits daran, dass die Wellenldnge des elek-
tromagnetischen Felds Agp viel grofer ist als der Abstand d der Mulden, d.h. die
Storungen am Ort des Tunnelsystems sind in guter Naherung linear. Aufferdem kann
gezeigt werden, dass die Ubergangsmatrixelemente fiir Verdnderungen in A deutlich

Der Einfluss von akustischen Feldern wird &quivalent beschrieben. Das elektrische Feld wird
ersetzt durch das elastische Feld e und das elektrische Dipolmoment durch die elastische Kopp-
lungskonstante ~.
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grofer sind als die fiir Vernderungen in A [Phi81]. Folglich kann der Stéroperator
durch das elektrische Feld in der Basis (V,, ¥},) symmetrisch angenommen werden:

1
Hgr = P - F cos(wgrt) = 3 (

é (1) > p - F cos(wgrt) . (2.11)

Hier ist P die Polarisation des Tunnelsystems, p die Anderung des elektrischen

Dipolmoments beim Ubergang von einer Mulde in die andere, F' die Amplitude und

wgr die Frequenz des elektrischen Felds. Nach Transformation in die Basis (1, U5)
erhalt man

1 A A

Hip = P’ F cos(wgpt) = — ( A, —AO

5F ) p - F cos(wgrt) . (2.12)

Dieser Hamilton-Operator hat die oben bereits erwihnte Form. Aus einem Koeffizi-
entenvergleich erkennt man, dass das oszillierende Dipolmoment

, AO P F
= — = — 2.1
I Epcos(ﬁ), cos v oF (2.13)

der in Abbildung gezeigten Verteilung unterliegt.

Der Hamilton-Operator des durch ein elektrisches Feld getriebenen Tunnelsystems
ergibt sich aus der Addition von H'g aus Gleichung und Hpp aus Gleichung
([2.12). Zur Vereinfachung wird der Gesamt-Hamilton-Operator noch zusitzlich in
ein mit wgp rotierendes Koordinatensystem transformiert

7_[//

ges

= "% (Hipg + Hep) e 5 — hwppo, (2.14)

Mithilfe dieses Operators kann man die zeitliche Entwicklung der Wellenfunktion
U = ¢ (t)¥; + co(t)Wsy des Tunnelsystems bestimmen.

Zunéachst soll aber noch eine anschauliche Darstellung fiir die zeitliche Entwick-
lung eines Tunnelsystems in Anwesenheit eines elektrischen Felds vorgestellt werden.
Dabei greifen wir auf die sogenannte Bloch-Kugel zuriick, die sonst fiir die Visualisie-
rung von magnetischen Momenten in Magnetfeldern verwendet wird. Wie bereits in
Abschnitt erlautert wurde, kann das Tunnelsystem als reines Zweiniveausystem
mithilfe von Spinformalismen beschrieben werden. Da es sich aber um keinen realen,
im dreidimensionalen Raum orientierten Spin handelt, werden wir im folgenden von
,Pseudospinvektoren” sprechen, die sich im Pseudospinraum bewegen.

In Abbildung ist eine Bloch-Kugel gezeigt, die die moglichen Zustidnde des
Pseudospinvektors S veranschaulicht. Der in der Bloch-Kugel dargestellte Zustand
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| Z Abb. 2.9: Die Bloch-Kugel dient zur
PWer Visualisierung des Pseudospinraums. Der

L o

Pseudospinvektor S bewegt sich in den drei
Koordinaten, wobei die z-Achse die Beset-
zungszahldifferenz, die y-Achse die Rich-
tung der Polarisation und die z-Achse die
Richtung des elektrischen Felds angibt. Das
X y Koordinatensystem rotiert mit wgrp um die
z-Achse.

wn!

ist bereits in ein mit wgr rotierendes Koordinatensystem transformiert. Die Erwar-
tungswerte (5;) entlang der Koordinaten des Pseudospinraums haben dabei folgende
Bedeutungen: Die z-Komponente entspricht der Besetzungszahldifferenz des Tunnel-
systems: Zeigt der Pseudospinvektor nach unten, befindet sich das Tunnelsystem im
Grundzustand mit der Wellenfunktion W, zeigt er nach oben, befindet sich das Tun-
nelsystem im angeregten Zustand mit der Wellenfunktion W,. Alle anderen Zusténde
sind quantenmechanische Mischzustdnde. Der Erwartungswert (S,) stellt die Polari-
sation des Tunnelsystems dar. Je grofer die y-Komponente eines Pseudospinvektors,
desto grofser ist der mogliche Beitrag dieses Tunnelsystems zur makroskopischen Po-
larisation. Dies kann man sich durch Betrachtung der Wellenfunktionen ¥; und ¥,
in Abbildung [2.4] veranschaulichen. Im reinen Zustand ist das Teilchen quantenme-
chanisch iiber beide Mulden verschmiert. Mischt man diese beiden Wellenfunktionen
durch Addition, fiihrt das zu einer Lokalisierung des Tunnelteilchens in der linken
Mulde, bei Subtraktion ¥; — Uy wird das Teilchen in der rechten Mulde lokalisiert.
Tragt das Teilchen eine Ladung, verursacht die Lokalisierung des Tunnelteilchens eine
messbare Polarisation. Der Erwartungswert (S,) hat keine einfach interpretierbare
Bedeutung.

Befindet sich ein Tunnelsystem nun in einem beliebigen Zustand ¥ = (¢q,¢s) in
der Basis (W, ¥3) und man schaltet ein elektrisches Wechselfeld mit wyr = E/h ein,
wird die zeitliche Entwicklung der Wellenfunktion durch den Propagator

Qgt A Qgt Qrt
exp (—iTRUI> = 1cos (TR) — 10, sin <TR) : (2.15)

gegeben, der sich auf die Transformation in (2.14]) zuriickfiihren lasst. Offensichtlich
handelt es sich um eine Rotation um die z-Achse des ,rotierenden” Pseudospinraums
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mit der Frequenz

_p-F (A
Qr = 5 (E)’ (2.16)

die als Rabi-Frequenz bezeichnet wird. Anders ausgedriickt fithrt das elektrische Feld
zu einer mit der Rabi-Frequenz oszillierenden Umbesetzung der Tunnelniveaus. Auch
die Rabi-Frequenzen sind in einem Glas geméfs (2.8a)) verteilt.

Weicht die Energieaufspaltung des angeregten Tunnelsystems von der Frequenz
wgr ab, sorgt dies im rotierenden Koordinatensystem in Abwesenheit eines treiben-
den Felds fiir eine Prézessionsbewegung des Pseudospins um die z-Achse des Pseu-
dospinraums mit der Frequenz

Wd = WEF — WTS - (2.17)

Die zeitliche Entwicklung der Wellenfunktion in Abwesenheit eines treibenden Feldes
ist durch den Propagator

_iqyn 4
e hHTSt:e 7iwdtos (218)

gegeben. Der Winkel ¢ = %wdt, der sich nach einer Zeit t einstellt, entspricht der
Phase, die das Tunnelsystem in dieser Zeit im Vergleich zu den resonanten Tunnel-
systemen mit E = hwgr aufgesammelt hat.

Bedenkt man die unterschiedliche Interpretation der Koordinatenachsen, sind die
Bewegungsgleichungen, die die zeitliche Evolution des Tunnelsystems mit der Ener-
gieaufspaltung hw wie die eines gewohnlichen Spins im Magnetfeld durch die Bloch-
gleichungen [Blo46]

() = —%Sx(t) (W= wrs)S, () (2.19)
$,(8) = (& — wrg)Sa(t) — T%Sy(t) +ORS. (1) (2.19D)
$.(0) = S, (1) — 7 (S4(1) — ) (2.190)

gegeben. Die Grofie S® bezeichnet den Wert von S, im thermischen Gleichgewicht
und wird aus Gleichung bestimmt. Die Relaxationszeiten 7} und 75 wurden von
Bloch urspriinglich phénomenologisch eingefiihrt. Auf sie soll im folgenden Abschnitt
genauer eingegangen werden.
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Relaxationszeiten

Die beiden in den Blochgleichungen eingefiihrten Relaxationszeiten beschreiben die
Bestrebung des Pseudospinsystems, nach einer Storung durch ein elektrisches Feld
wieder zuriick in ihren Ausgangszustand zu gelangen. Man unterscheidet zwischen
zwei unterschiedlichen Relaxationsmechanismen. Die longitudinale oder Spin-Gitter-
Relaxationszeit T gibt die Zeit an, die eine Gruppe von Tunnelsystemen benotigt,
um ins thermische Gleichgewicht zuriickzukehren. Im Bild der Bloch-Kugel bedeu-
tet dies, dass die z-Komponente des Pseudovektors wieder in ihre Ausgangslage zu-
riick gedreht wird und die natiirliche Besetzungszahldifferenz wieder hergestellt wird.
Die Relaxation der Tunnelsysteme aus dem angeregten Zustand geschieht iiber eine
Wechselwirkung mit den Phononen der Probe, die das thermische Bad darstellen.
Bei Temperaturen unterhalb von 1K kommt dafiir nur der Ein-Phonon-Prozess in
Frage. Fiir die Ein-Phonon-Relaxationsrate ergibt sich nach [Jae72]

E3 72 272 AN 2 E
Tt = L) (= th 2.2
Mg () (B) o0 () (220)

mit der Dichte p, dem elastischen Deformationspotential v und der Schallgeschwin-
digkeit c. Die Indizes [ und ¢ stehen fiir longitudinale bzw. transversale Phononen.
Fiir Tunnelsysteme mit fester Energieaufspaltung E ist T} proportional zu (A¢/FE) 2
und ist daher breit verteilt. Am schnellsten zerfallen die symmetrischen Tunnelsys-

teme mit A — 0. Man erwartet folglich fiir den T3-Zerfall einer Polarisation in einer
Glasprobe keine einfache exponentielle Funktion sondern eine komplizierte Form, die
sich aus Integration iiber die Verteilungsfunktion ergibt. Die Temperaturabhéngig-
keit ergibt sich aus der Zahl der zur Verfiigung stehenden thermischen Phononen
bei der Temperatur T'. Fiir £ < kgT gilt coth <%> ~ T. Man erwartet also bei
ausreichend hohen Temperaturen fiir 7}

T T, (2.21)

Die minimale longitudinale Relaxationszeit T min, die den exakt symmetrischen Tun-
nelsysteme zuzuschreiben ist, hat bei 7'~ 10 mK Werte im Bereich von typischer-
weise mehreren 100 Mikrosekunden.

Die sogenannte transversale oder Spin-Spin-Relaxationszeit Ty bestimmt den Zer-
fall der y-Komponente des Pseudospins. Sie setzt sich aus zwei Beitrdgen zusammen

Tyt =T7 4T, ", (2.22)

der longitudinalen Relaxationszeit 77 und der sogenannten Phasenkohérenzzeit 7.
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Da Ty etwa zwei Grofenordnungen kleiner ist als 77, dominiert sie T5. Wir werden
daher im Folgenden T3 ~ T}, annehmen. Die Phasenkohérenzzeit kann man sich fol-
gendermafen vorstellen: dndert sich durch Wechselwirkung des Tunnelsystems mit
seiner Umgebung seine Asymmetrieenergie (wie bereits beschrieben koppelt das Tun-
nelsystem iiber A) und folglich seine Energieaufspaltung, so dndert sich sprunghaft
die Prézessionsfrequenz wq nach Gleichung (2.17). Dadurch verliert das Tunnelsys-
tem seine Phasenbeziehung zu den iibrigen angeregten Tunnelsystemen und tréagt
je nach Art der Messung nicht mehr voll zur Antwort der Tunnelsysteme auf ein
elektrisches Feld bei.

Die Wechselwirkung des Tunnelsystems mit seiner Umgebung, die die Phasenko-
hérenzzeit bestimmt, muss noch néher erlautert werden. Im Standardtunnelmodell
ist keine Wechselwirkung der Tunnelsysteme untereinander vorgesehen. Es gibt eine
Reihe auf das Standardtunnelmodell aufbauender Theorien, die verschiedene denkba-
re Wechselwirkungsmechanismen beschreiben. Darauf soll in Abschnitt im Detail
eingegangen werden.

2.3 Dielektrische Polarisationsechos

Sind die Kohérenzzeiten ausreichend lang, konnen an Ensembles von quantenmecha-
nischen Zweiniveausystemen kohérente Phianomene beobachtet werden. Ein Beispiel
ist das spontante Echo der Magnetisierung in der Kernspinresonanz. Analog kénnen
bei sehr tiefen Temperaturen auch kohérente Echos mithilfe von Tunnelsystemen
erzeugt werden, wenn sie resonant durch ein eingestrahltes Wechselfeld angeregt
werden. Die Energieaufspaltung des Subensembles von angeregten Tunnelsystemen
hwrs ist im Rahmen der Linienbreite des Felds konstant, d.h. wtg ~ wgF, ihre Asym-
metrieenergien und Tunnelaufspaltungen sind aber weiterhin breit verteilt. Nutzt
man zur Anregung Ultraschallpulse, erzeugt man sogenannte Phononenechos. Die
im Rahmen dieser Arbeit gemessenen dielektrischen Polarisationsechos werden mit
elektrischen Feldern im Frequenzbereich wgr ~ 27 - 890 MHz erzeugt. Die Messgrofe
ist die dadurch verursachte makroskopische Polarisation der Glasprobe.

Erstmals wurde die Erzeugung eines spontanen, kohédrenten Echos an amorphen
Siliziumdioxidfilmen in [Gol77] berichtet. Kurz darauf konnte in [Gol79| gezeigt wer-
den, dass nicht polare Verunreinigungen die spontane Polarisation hervorrufen, son-
dern die intrinsischen Tunnelsysteme selbst. Mittlerweile sind dielektrische Polari-
sationsechos eine etablierte Technik zur Untersuchung der hochfrequenten dielek-
trischen Eigenschaften von Glésern. Je nach Fragestellung stehen verschiedene An-
regungssequenzen zur Verfiigung. Generell konnen gepulste und getriebene Sequen-
zen unterschieden werden. Erstere verwenden kurze Pulse mit Pulslangen in der
Grofsenordnung von wenigen 100 ns. Das Echo erscheint als spontane makroskopi-
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sche Polarisation wenn das Anregungsfeld ausgeschaltet ist. Getriebene Echos, auch
Rotationsechos genannt, werden mit langen Pulsen im Bereich von 10 ps erzeugt.
Das Echo tritt im Fall der Rotationsechos auf, wiahrend ein Feld eingeschaltet ist.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden drei Echosequenztypen verwendet: Zwei geppuls-
te Experimente, das spontane oder Zweipuls-Polarisationsecho und das stimulierte
oder Dreipuls-Polarisationsecho, und das Pausen-Rotationsecho. Diese drei Echoty-
pen sind aufgrund ihrer Entstehung auf unterschiedliche Relaxationsmechanismen
empfindlich und eignen sich daher als unabhéngige Messungen zur Untersuchung der
Relaxationszeiten 17 und 75.

Im Folgenden sollen die unterschiedlichen Echosequenzen beschrieben werden. Au-
fserdem werden die Echoamplituden hergeleitet. Dazu muss jeweils der Erwartungs-
wert des Polarisationsoperators

(P"y = (Y (tgeno) | P" ¥ (treno)) (2.23)

mit dem Polarisationsoperator P”. Man erhéalt ihn, wenn man den Polarisations-
operator P’ nach noch ins rotierende Koordinatensystem transformiert. Die
Wellenfunktion ¥ des Tunnelsystems ist gegeben durch W(t) = ¢ (t)¥q + c2(¢) V. Im
Falle der Zwei- und Drei-Pulsechos werden wir dafiir eine diagrammartige Herleitung
fiir die zeitabhéngigen Koeffizienten der Wellenfunktion einfithren. Dazu bend&tigen
wir die folgenden Operatoren:

1. Das elektrische Feld ist eingeschaltet. Der Pseudospin rotiert um die z-Achse
und nimmt zur Zeit ¢, nach Einschalten des Felds einen Winkel © = %QRtp Zur
z-Achse ein. In dieser Zeit entwickelt sich die Wellenfunktion des Tunnelsystems

geméf dem Propagator (2.15). Da die Pulse als sehr kurz angesehen werden,
kann in der Kleinwinkelndherung, cos(©) ~ 1,sin(0) ~ O, gearbeitet werden.

Der Propagator ([2.15) vereinfacht sich dann zu exp (—iggt" ax> ~1-i0o0,.

2. Das elektrische Feld ist ausgeschaltet. Da im Allgemeinen Tunnelsysteme mit
einer breiten Verteilung von Energieaufspaltungen F = hwrg angeregt wurden,
dephasieren die Pseudospins in der z-y-Ebene und sammeln die Phase ¢ auf.

Der zugehérige Propagator ist (2.18]).

3. Aufserdem unterliegt das System T3-Prozessen, was iiber den Exponentialterm
t
e T beriicksichtigt wird.

2.3.1 Zweipuls-Echos

In Abbildung ist die Pulssequenz des Zweipuls-Polarisationsechos skizziert. Auf-
getragen ist der Betrag der Leistung des eingestrahlten Wechselfelds (schwarz) und
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Abb. 2.10: Skizze der Pulssequenz fiir die Messung von Zweipuls-Polarisationsechos. Die
Linien zeigen die Einhiillende der Hochfrequenzpulse und des Echosignals.

der Betrag der Polarisation der Glasprobe (rot) in Abhéngigkeit der Messzeit. Das
elektrische Feld mit einer Frequenz von etwa 1 GHz wird fiir zwei kurze Pulse der
Lénge t, und 2¢,, mit ¢, ~ 300 ns, im Abstand von 715 eingeschaltet. Nach dem ersten
Puls beobachtet man eine Polarisation der Probe, die jedoch schnell zerfallt. Sie wird
als Free Induction Decay (FID) bezeichnet. Das Echo erscheint zur Zeit t = 275.

Das Zustandekommen des spontanen Echos lédsst sich anhand der Serie von Bloch-
Kugeln in Abbildung erlautern. Ist die Temperatur ausreichend klein im Ver-

r@@m@

P =

Abb. 2.11: Schematische Darstellung der Entstehung eines Zweipuls-Polarisationsechos
mit Hilfe von Bloch-Kugeln. In Abbildungen d und e wird nur die Projektion auf die z-y-

<

Ebene gezeigt.

a: t = 0, Grundzustand. b: ¢ = ¢;,, Ende des 1. Pulses. c: ¢t > t,, Free Induction Decay. d:
t < 119 Pseudospins sind statistisch in der z-y-Ebene verteilt. e: t = 112, 2. Puls bewirkt
Vorzeichenwechsel der Phasenwinkel. f: ¢ = 279, Echo.
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gleich zur Energieaufspaltung der Tunnelsysteme, kgT < hwrs, befinden sich zur
Zeit t = 0 alle Tunnelsysteme im Grundzustand (Abb. 2.11ja). Das elektrische Feld
wahrend des ersten Pulses fiihrt zu einer Rotation des Pseudospinvektors um die
z-Achse. Fiir Qrt, = 7 zeigt der Pseudospinvektor nach Ende des Pulses entlang
der y-Achse (Abb. 2.11]p), was einer maximalen makroskopischen Polarisation ent-
spricht. Im darauffolgenden Zeitintervall [t,,, T15] prizedieren die Pseudospinvekto-
ren mit der Frequenz wq = wgr — wrs um die z-Achse ) und sammeln dabei
die quantenmechanische Phase ¢; = wqm2 auf. Da aufgrund der Kiirze des Pul-
ses Tunnelsysteme mit einer breiten spektralen Verteilung von Energieaufspaltun-
gen wgr — &, U< wrs < wgp + ty 1 angesprochen werden, existiert auch eine breite
Verteilung von wy, so dass die makroskopische Polarisation rasch zerfallt (FID). Un-
mittelbar vor dem zweiten Puls zur Zeit ¢ = 75 présentiert sich die Situation wie
in Abbildung angedeutet. Die Pseudospins sind iiber die gesamte x-y-Ebene
verteilt. Der zweite Puls ist doppelt so lang wie der erste und fithrt daher zu ei-
ner Rotation der Pseudospins um 180° um die z-Achse und bewirkt damit einen
Vorzeichenwechsel fiir alle Phasenwinkel ¢;, siche 2.1Td—e. Nach Ende des zwei-
ten Pulses konnen die Tunnelsysteme wieder frei prézedieren, wobei sie eine Phase
¢o = wq(t — 112) aufsammeln. Zur Zeit t = 275 ist ¢; = ¢9. Alle Pseudospinvekto-
ren zeigen nun wieder entlang der y-Achse, aber mit umgekehrtem Vorzeichen (Abb.
2.11f). Die daraus entstehende makroskopische Polarisation nennt man spontantes
Echo.

Eine zweite Moglichkeit zum besseren Verstindnis der Entstehung von dielek-
trischen Zweipuls-Polarisationsechos ist die Pfaddiagrammdarstellung nach Parshin
[Par04]. In Abbildung ist ein solches Pfaddiagramm zu sehen. Es zeigt die zeit-
liche Entwicklung von zwei Termen der Gesamtwellenfunktion eines Tunnelsystems
mit Energieaufspaltung £ wihrend der Zweipuls-Echosequenz. Die dicken durchge-
zogenen und gestrichelten Linien symbolisieren dabei jeweils einen Term der Gesamt-
wellenfunktion. Es sind nur die Pfade derjenigen Terme dargestellt, die zur Zeit 2715

t=0 T12 Echo

Abb. 2.12: Pfaddiagramm zur Erklarung der Entstehung des Zweipuls-Polarisationsechos
anhand eines Tunnelsystem der Energieaufspaltung FE. Die dicken durchgezogenen und
gestrichelten Linien reprisentieren jeweils einen Beitrag zur Gesamtwellenfunktion mit ver-
schiedenen zeitlichen Entwicklungen.
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zum Echo beitragen. Der Gesamtzustand des Tunnelsystems ist dann die quanten-
mechanische Uberlagerung aller méglichen Pfade. Zur Zeit ¢t < 0 befindet sich das
Tunnelsystem im Grundzustand. Durch die Pulse zu den Zeiten t = 0 und ¢t = 7
werden die Zustinde jeweils gemischt, d.h. Uberginge zwischen den Energieniveaus
induziert. Zwischen den Pulsen bleibt das Tunnelsystem in seinem Zustand und auf
den verschiedenen Pfaden wird jeweils die Phase gesammelt, die der Flache unter dem
Pfad entspricht. Zur Zeit ¢t = 275 haben beide gezeigten Pfade unabhingig von der
Energieaufspaltung des betrachteten Tunnelsystems, dieselbe Phase eingesammelt,
das spontane Echo entsteht.

Nun soll die Echoamplitude berechnet werden. Dies wurde anderswo [Baz(8|
schon ausfiihrlich gezeigt. Wir wollen hier nur die Entwicklung der Wellenfunkti-

G
n < “ Eg ) . < \111 ) mit der Zeit schematisch darstellen. Wir gehen ohne Be-
Co 2

schrankung der Allgemeinheit davon aus, dass sich das Tunnelsystem zu Beginn der
Sequenz im Grundzustand befindet, d.h. T — 0. Bei endlichen Temperaturen muss

die resultierende Amplitude mit dem Faktor tanh(%) fiir die Reduktion der Be-

setzungszahl multipliziert werden. Der Nullpunkt des Potentials befindet sich in der
Mitte zwischen den Energieniveaus der Tunnelsysteme. Es werden die Abkiirzungen
O = %QRtp , 1 = wqTie und ¢o = wq(t — T12) benutzt.

| - 1
t =T _Z'@eJr%id)le—Tm/Tl

l m-Puls l
e—%i¢1 _ 2@26-1-%1(1518*712/711
—i©O (26—%1% + e+%i¢1e*T12/T1>

l !

e Si(d1+92) _ 0Q2e—3i(92—01) g—mi2/Th
_Z(—.) <Qe%i(¢27¢l)e—(t—7'12)/T1 + e+%i(¢1+¢2)e_t/T1>

t = T2 + 2t

t>7’12—|—2tp
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Aus den zuletzt gefundenen Koeffizienten der Wellenfunktion erhélt man die Pola-
risation eines Tunnelsystems zur Zeit t > 75. Vernachlassigt man alle Terme deren
Phasen zur Zeit 275 nicht verschwinden, ergibt sich:

A
ng(t > 7'12) = EO [CTCQ + C;Cl]

Ag
(X_
E

(2.24)

63€7t/T1 [efiwd(t727'12) _ eiwd(t72T12)j| .

Die rechte Seite dieses Ausdrucks enthélt neben der Phase, die erwartungsgemaéfs zur
Zeit t = 2715 verschwindet den Tj-Relaxationsterm und die maximale Amplitude des
Echos

A Ao\
Agap(t = 2119) FO (QRtp)3 x (%) ) (2.25)

Der Einfluss der T}-Relaxation ist in bereits berticksichtigt. Im Experiment
beobachtet man jedoch einen deutlich schnelleren Zerfall. Ursache dafiir sind T5-
Prozesse, die in der Herleitung bisher nicht berticksichtigt wurden, aber in Kapitel
aufgegriffen werden. Aufgrund seiner Entstehung ist das Zweipuls-Echo besonders
empfindlich auf T,-Prozesse, die die Energieaufspaltung des Tunnelsystems variieren.
Dadurch kann das Tunnelsystem vor und nach dem zweiten Puls nicht die gleiche
Phase aufsammeln und nicht mehr voll zur Polarisation beitragen. Da T}-Prozesse
viel langsamer ablaufen, spielen sie erst bei sehr grofen Pulsabstéanden eine Rolle.

2.3.2 Dreipuls-Echos

Die Pulssequenz fiir stimulierte oder Dreipuls-Polarisationsechos ist in Abbildung
schematisch dargestellt. Aufgetragen ist der Betrag der eingestrahlten Mikro-
wellenleistung (schwarz) und der Betrag der Polarisation der Probe (rot) gegen die
Zeit. Die Tunnelsysteme werden drei Pulsen der gleichen Lénge ¢, und Frequenz wgp
zu den Zeiten t = 0, 75 und 713 ausgesetzt. Dieses Schema entspricht der Pulssequenz
fiir Zweipuls-Echos, bei der der zweite Puls in zwei Teile der Lange ¢, aufgespalten
wird, deren Abstand 73 tiblicherweise so gewéhlt wird dass 193 > T15. Das Echo tritt
zur Zeit t = To3 + 2719 = T3 + T12 auf.

Auch die Entstehung von Dreipuls-Polarisationsechos soll kurz anhand der Bloch-
Kugeln beschrieben werden, die in Abbildung gezeigt sind. Wie man Abbildun-
gen bis ¢ entnehmen kann, ist sie bis zur Zeit ¢ = 75 identisch zu der von
Zweipuls-Polarisationsechos. Allerdings wird fiir stimulierte Echos im Allgemeinen
ein sehr kurzer Pulsabstand 75 gewahlt, um eine Reduzierung der Echoamplitude
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Abb. 2.13: Skizze der Pulssequenz fiir die Messung von Dreipuls-Polarisationsechos. Die
Linien zeigen die Einhiillende der Hochfrequenzpulse und des Echosignals.

durch T5-Prozesse zu vermeiden. Der zweite Puls hat wie der erste die Lange ¢, und
dreht das Ensemble von Pseudospinvektoren um 90° in die z-z-Ebene (Abb. 2.14d).
In der Zeit 75 < t < 713 befinden sich die Tunnelsysteme in einem Zustand mit
grofser z-Komponente. Da kein Feld anliegt, findet eine Prézessionsbewegung der
Pseudospinvektoren um die z-Achse statt. Verbliiffenderweise wird jedoch die Pha-
seninformation, die zur Entstehung des Echos notwendig ist, wahrend dieser Zeit
zwischengespeichert, wie man in der Pfaddarstellung weiter unten besser verstehen
kann. Zwischen dem zweiten und dritten Puls unterliegen die Tunnelsysteme daher
quasi nur Tj-Prozessen. Der dritte Puls, siehe Abb.[2.14f, dreht das Ensemble wieder
auf die z-y-Ebene, wo sie erneut frei priazedieren kénnen. Phasengleichheit wird zur

z z
x@\/y X é /‘é Yy ox é y
90°
a b ¢
z z
90% 90°
X y x y x y
d e f

Abb. 2.14: Schematische Darstellung der Entstehung eines Dreipuls-Polarisationsechos.
a: t = 0, Grundzustand. b: ¢ = t;,, Ende des 1. Pulses. c: t, <t < 712. d: t = 712, Ende des
2. Pulses. e: t = 73, Ende des 3. Pulses. f: t = 79 + 713, Echo.
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Abb. 2.15: Pfaddiagramm zur Erklarung der Entstehung des Dreipuls-Polarisationsechos
in einem Tunnelsystem der Energieaufspaltung E. Die dicken durchgezogenen und gestri-
chelten Linien repréasentieren jeweils einen Beitrag zur Gesamtwellenfunktion mit verschie-
denen zeitlichen Entwicklungen.

Zeit t = 113 + T2 erreicht (2.14f).

Auch hier kann ein Pfaddiagramm hilfreich sein. In Abbildung ist es fiir
Dreipuls-Polarisationsechos dargestellt. Bei drei Pulsen gibt es natiirlich eine Viel-
zahl an moglichen zeitlichen Entwicklungen. Es wurden nur die beiden Pfadpaare
gezeigt, die zur Zeit 15 + 73 ein Echo hervorrufen. Zur Zeit ¢t < 0 befindet sich das
Tunnelsystem im Grundzustand. Die Pulse sorgen dafiir, dass die Zusténde gemischt
werden, d.h. ein Teil eines Pfades kann in den anderen Zustand iibergehen. Zwischen
dem ersten und zweiten Puls sammelt jeweils der durch die durchgezogene Linie dar-
gestellte Pfad eine Phase ®; in Relation mit dem gestrichelten Pfad auf. Der zweite
Puls induziert Ubergénge so, dass sich wieder beide Pfade eines Paares im selben
Zustand befinden. In Abbildung b befinden sie sich im angeregten Zustand, was
in der Bloch-Kugel dem Zustand entspricht, in dem der Pseudospinvektor senkrecht
nach oben zeigt. Wahrend der Zeit zwischen dem zweiten und dritten Puls sammeln
also beide Pfade dieselbe Phase auf. Da dieser Beitrag zur Wellenfunktion das glei-
che Vorzeichen fiir beide Pfade hat, verschwindet er bei der Erwartungswertbildung.
Vor dem dritten Puls wird die Phase also, wie bereits oben erwahnt, ,zwischenge-
speichert”, indem die Phasendifferenz der Pfade konstant ®; bleibt. Der dritte Puls
sorgt wieder fiir eine Trennung der Pfade. Nach dem dritten Puls sammelt nun der
gestrichelte Pfad die Phase ®, im Verhéltnis zum durchgezogenen Pfad. Zur Zeit
T2 + 113 wird ®; = P, das Echo entsteht.

Um die Amplitude des stimulierten Echos zu berechnen, muss auch hier der Erwar-
tungswert des Polarisationsoperators ermittelt werden. Fiir die detaillierte Herleitung
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kann auf [Sch12| verwiesen werden. Wir werden hier wieder lediglich schematisch den
Verlauf der Wellenfunktion auffithren, die auch hier als Vektor (¢i(t),co(t)) in der
Basis (U, Uy) dargestellt wird.

e*%i%
t= T12 . +1 — T
—i@et2i1p—T12/T1
| 2 5-Pus |
e—%im . @2e+%i¢1e—T12/T1
t = T12 + tp —Z@ (e_%iqﬁl _|_ e+%i¢1e—T12/T1)

| o l

(e—%i% _ @2e+%i¢1e—T12/T1> (1 _ e—T23/T1)

—i0 <e*%i¢1 + e+%i¢1e—7'12/T1> e~ 23/

l 3. 5-Puls l

_@2€+%i¢1e—712/T1 (1 _ 2e—T23/T1)
t = T3+ tp —’i@e_%id)l (1 _ 26—7-23/T1)

R l

@t Higmal Ty (1 _ go-ma/Ty) o~ hion
—iQe"21%1 (1 — 2 7=e/Th) etaidzem2/Ti

Ab dem dritten Puls wurden die Terme vernachléssigt, die nicht zum Echo beitragen.
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Aus den Koeffizienten der Wellenfunktion zur Zeit ¢ > 713 erhélt man die Polarisation
ng(t > 7'13) ~ (CTFCQ + szcl

AV
*F

5 5 ) (2.26)

— 2
12 23 ) .
O3 T <1 — 9% T ) [elwd(t—tm_TlB) _ e—lwd(t—tlz—Tm)]

Sie enthélt wie im Falle der Zweipuls-Polarisationsechos Amplitudenterme, Rela-
xationsterme und Phasenterme. Die maximale Echoamplitude erhélt man fiir ¢ =
Ti2 + 7T13. Lésst man die Relaxationsterme in aufer acht, findet man die ma-
ximale Amplitude des Dreipulsechos

A Ao\
Apsp(t = tia + Ti3) EO(QRtp)g o (EO) ) (2.27)

den gleichen Ausdruck wie fiir die Zweipuls-Echos.

Fiir den Zerfall der Dreipuls-Polarisationsechos ist naiv betrachtet nur der 7;-
Zerfall mafgeblich. Man findet aber experimentell, dass die Form des Dreipuls-Echo-
Zerfalls stark von der Lange des Pulsabstands 7i5 abhéngt, was fiir einen reinen
T-Zerfall nicht der Fall sein diirfte Die Erklarung findet sich in der spektralen Ver-
teilung der durch die ersten beiden Pulse angeregten Tunnelsysteme. Das Frequenz-
spektrum eines Doppelpulses ist ein feiner Frequenzkamm, wie in Abbildung
fiir zwei Pulsabsténde 715 dargestellt. Durch T>-Prozesse wird dieser Frequenzkamm
verschmiert, was fiir eine zuséatzliche Dekohérenz sorgt. Der Zerfall des stimulierten
Echos wird daher fiir kleine 753 noch immer von 75-Prozessen dominiert. Da aber
viel langere Messzeiten erreichbar sind als beim Zweipuls-Polarisationsecho erhofft
man sich trotzdem wichtige Hinweise auf die longitudinale Relaxation.

3.0 : : :
ol a5 | Abb. 2.16: |
T, =55Us Fouriertransformation der
20 1 | beiden ersten Pulse einer
El Dreipuls-Echo-Sequenz fiir
d
E 15 - . tp = 300ns und zwei ver-
T schiedene Pulsabstdnde 7qs.
1.0 |- . . ..
Der Frequenzkamm wird fiir
05 L _ langere Pulsabstiande feiner.
0 O o [ | | (ZvanVava
6 -4 2 0 2 4 6



2.3. Dielektrische Polarisationsechos 27

2.3.3 Rotationsechos

Bei der Erzeugung von Rotationsechos werden im Gegensatz zu den bisher gezeigten
Sequenzen lange Pulse verwendet. Der hauptséchliche Unterschied besteht darin,
dass das Echo auftritt, wihrend das elektrische Feld angeschaltet ist, also wahrend
die Tunnelsysteme getrieben werden. Fiir die Berechnung der Echoamplitude kann
daher nicht die oben eingefiihrte Diagrammschreibweise verwendet werden, sondern
es miissen die Blochgleichungen fiir die verwendete Pulssequenz explizit gelost
werden.

Zunéachst soll aber die Entstehung des sogenannten Pausen-Rotationsechos prin-
zipiell erklart werden. Der Verlauf des elektrischen Felds und der Einhiillenden des
Polarisationssignals der Probe ist in abgebildet. Zunachst werden die Tunnel-
systeme durch einen ersten Puls der Lange t; ~ 10ps in Phase getrieben. Danach
wird das Feld fiir eine variable Zeit 75 abgeschaltet. Es folgt ein zweiter langer Puls.
Das Echo erscheint in Form eines stark geddmpften sinusartigen Signals wéihrend des
zweiten Pulses. Als Zeitpunkt des Echos wird der Nulldurchgang bei ¢t = 115 + 2t;
definiert.

Die Entstehung des Rotationsechos kann man sich iiber die Bloch-Kugel-
Darstellung veranschaulichen. Zur Zeit t = 0 befinde sich das Ensemble von Tun-
nelsystemen fiir Awgp > kT wieder nahe dem Grundzustand (Abb. ) Durch
das elektrische Feld werden die Pseudospins zur Nutation um die xz-Achse mit der
Rabi-Frequenz (2g gezwungen. Da diese nach Gleichung einer breiten Verteilung
unterliegt, konnen die resonanten Tunnelsysteme zur Zeit ¢; alle moglichen Winkel
O = %QRtl zur z-Achse einnehmen. In Abbildung sind vier mogliche Stellun-
gen des Pseudospinvektors zur Zeit t; eingezeichnet. Jeder der numerierten Pseu-
dospinvektoren beinhaltet viele Tunnelsysteme unterschiedlicher Energieaufspaltung

2
|F|

v

T
t T2 5} |

|P| T /\ Echo

v

Abb. 2.17: Skizze der Pulssequenz fiir die Messung von Pausenrotationsechos. Die Linien
zeigen die Einhiillende der Hochfrequenzpulse und des Echosignals.
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Abb. 2.18: Schematische Darstellung der Entstehung eines Pausenrotationsechos mit Hilfe

der Bloch-Kugel.
a: t = 0, Grundzustand. b: £ = t1, Stellungen von 4 exemplarischen Pseudospins nach dem

1. Puls. c: t = t1 + mo. d: t < 2t1 4+ 712, makroskopische Polarisation. e: ¢t = 2t1 + 7o,
Nulldurchgang. f: t > 2t; + 72, makroskopische Polarisation.

E (d.h. mit unterschiedlichen wq, die aufgrund ihres spezifischen Werts fiir % die
gleiche Rabi-Frequenz haben. Die Spinpaare 1 und 2 bzw. 3 und 4 wurden dabei so
gewahlt, dass sie jeweils den gleichen Winkel zur z-Achse aufweisen. Wahrend der
Pause prézedieren die Pseudospins um die z-Achse, so dass vor dem Wiedereinschal-
ten des elektrischen Felds alle Pseudospins mit gleichem (2g aber unterschiedlichem
wq auf Kegeln um die z-Achse verteilt sind [2.18c. Diese Kegel werden nun vom elek-
trischen Feld wieder um die z-Achse rotiert. In Abbildung ist der Zustand
zur Zeit tgeo = T2 + 2t; skizziert, wenn alle Pseudospins erneut den Winkel ©
von ihrer Position zu Beginn des zweiten Pulses zuriickgelegt haben. Zur besseren
Ubersichtlichkeit sind nur die Beitrige der Spins 1 und 2 eingezeichnet. Wie man
erkennt, iiberlagern sich zu diesem Zeitpunkt alle Beitrage zur Polarisation destruk-
tiv. Allerdings haben alle kurz vor (Abb. 2.18d) und kurz nach (Abb. 2.18f) diesem
Zeitpunkt eine y-Komponente mit gleicher Phasenlage, sodass eine makroskopische
Polarisation mit einem Nulldurchgang zur Zeit tgq,, = 712 + 2t; beobachtet wird, die
als Rotationsecho bezeichnet wird.

Fiir die Entstehung des Rotationsechos ist lediglich der Winkel © des Pseudospin-
vektors zur z-Achse, die zum Ende des ersten Pulses eingenommen wird, ausschlag-
gebend. Die Préazessionsfrequenz wy wahrend und nach dem Puls spielt keine Rolle.
Zudem sind die Pulse etwa zwei Grofsenordnungen langer als bei Zwei- und Dreipuls-
Polarisationsechos, so dass die spektrale Verteilung der beteiligten Tunnelsysteme
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viel schmalbandiger ist. Wir erwarten daher, dass T»-Prozesse keine wesentliche Rol-

le beim Zerfall des Rotationsechos spielen.

Nun soll die Amplitude des Rotationsechos berechnet werden. Fiir Qr > 17,75
sind die Losungen der Blochgleichungen nach [Won80| gegeben durch

W st sin(§2t)

Sx(t) :SI(O)i [Qfe ™ + wie P cos()] — S, (0) S

02
2.28a)
Qrwqg [ _ —a n QRWa [ g (
+5.(0) 02 [e P cos(Qt) — e ] + 5S¢ Toa? [e —1]
Sy(t) :Sx(O)%e’Bt sin(Qt) + S, (0)e " cos(Qt) + SZ(O)%eﬁt sin(Qt)
+ Sth Gr o 1 +e (1 Ly e Pt cos(Qt) (2:250)
z T192 OéTQ aTQ
S.(t) =5,(0) Qg‘;d [e™ cos(Qt) — e™o!] — Sy(O)%e’Bt sin(Qt)
1
+8:(0) 55 [wie ™™ + Qfe " cos()] (2.28c¢)
1 [w? O3
th ~d —at SR B
+ 5, T [a (1—e)+ o ° sm(Qt)} ,

mit den Abkiirzungen

1 [w} O
—|Yd R
02 |7y T

1w} Q271 1
i - mnr(mrm)]

Die Differenzfrequenz wy = wgr — wrs wurde bereits in der Diskussion der gepulsten

Echos eingefiihrt. Die Grofe Q = /w3 + QF steht fiir eine effektive Rabi-Frequenz.

Um die Polarisation in der Probe zur Zeit des Echos zu berechnen, miissen nun die
Losungen der Blochgleichungen auf die verwendete Pulssequenz angewandt werden.
Man nehme an, das Tunnelsystem befinde sich zum Zeitpunkt ¢ = 0 im thermischen
Gleichgewicht nahe dem Grundzustand. Dann erhilt man

Sw(0) = S,(0)=0
S.(0) = Sthx~1 (2.29)
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vor Beginn des ersten Pulses. Durch Einschalten des elektrischen Feldes wird das Tun-
nelsystem angeregt, der Pseudospin fiihrt eine Nutationsbewegung um die z-Achse
durch, bis das Feld nach der Pulsdauer t; wieder abgeschaltet wird. Der Zustand des
TS zur Zeit t = t; kann aus den Bewegungsgleichungen [2.28 mit den Anfangsbedin-
gungen [2.29| ermittelt werden:

1
—Bt1 0 _ L—aty —aty 1 2.
—_— (e cos(Qty) —e 1 + Ta e }) (2.30)

1 1 1
— th —Bt1 0 —aty 1 — =Bt 0O
Sy(t1) St 5} (e sin(Qq) + 0 [_aTQ +e ( _aTQ) e 7" cos( tﬂ})

1 a _ 1 [w? o 0z .
Sz(tl) = S;hﬁ (wﬁe t1 + Q%{e Bty COS(Qtl) -+ Tl |:Ed (1 —e tl) + ﬁRe Bt SlH(Qtl)‘|)

Fiir die zeitliche Entwicklung des TS-Zustands wahrend der anschlieffenden Pause
der Lange 75 konnen ebenfalls die Bewegunsgleichungen herangezogen werden.
Die Anfangsbedingungen sind durch die eben erhaltenen Werte S;(t1) gegeben. Des-
weiteren gilt, da das Feld F' = 0 ist, Qg = 0, daraus folgt Q = wq, a = Ty, f = Ty .
Man erhélt fiir den Zeitpunkt t = t; 4+ 7

So(t +712) = Su(t1)e ™2 cos(wemia) — Sy (t)e ™ 2 sin(wema)  (2.31)
Sy(ti +72) = Sgg(tl)e_m/T2 sin(wqTi2) + Sy(ltl)e_m/T2 cos(waTi2)
Sz(tl + T12) = Sz<t1)e_T12/T1 + S;h (1 — e_le/Tl) .

Dieses Ergebnis wirkt trivial: Die Horizontalkomponente beschreibt die Prézessions-
bewegung des Pseudospins mit wq um die z-Achse und unterliegt wahrenddessen
T>-Prozessen. In der Vertikalkomponente des Pseudospins wird tiber 7T}-Prozesse der
angeregte Zustand entvolkert und der Zustand des thermischen Gleichgewicht S
besetzt.

Zur Zeit t = t; + 1o wird der zweite Puls eingeschaltet. Das Echo tritt um
den Zeitpunkt tgwa, = 2t1 + T2 auf, wobei die Polarisation zur Zeit tgua, einen
Nulldurchgang hat und ihre Extremwerte kurz vorher und kurz danach erreicht. Die
Bewegungsgleichungen S;(¢ > t; + 712) ergeben sich nach den Gleichungen mit
den Anfangsbedingungen S;(0) = S;(t; + 72) und t = t — t; — 72. Die Ausdriicke,
die sich daraus fiir S;(t > t; + 72) ergeben, sind sehr lang und werden deshalb
nicht vollstindig gezeigt. Die Terme enthalten neben Exponentialfunktionen und
zeitunabhéngigen Beitragen die Faktoren cos(§2t,), sin(2ty), cos(2(t —t; — 712)) und
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sin(Q(t —t; — 112)) in verschiedenen Kombinationen. Mithilfe der Additionstheoreme

2sin(x)cos(y) = sin(x —y) +sin(z + y)
2cos(z) cos(y) = cos(z —y) + cos(z + y) (2.32)
2sin(z)sin(y) = cos(z —y) — cos(x + y)

erkennt man, dass nur Terme, in denen die Beitrage sin(Q(t —t; —712)) cos(2t;) bzw.
cos(Q(t — t; — 112)) sin(§2¢1) enthalten ist, zum Echo beitragen. Beriicksichtigt man
nur diese Terme, ergibt sich fiir die Horizontalkomponenten des Pseudopspins

O3
Sx(t > tl —I— 7'12) Sth Rwd _le/Tl (t 712) sm(Q(t — 2t1 — 7'12))

z QQ5T1
Q
S;h 25{32 e M2/ T2 = Blt=12) cos(wqTie) sin(Q(t — 2t; — 112))
(2.33a)
thQ%{ e T /T B(t—T712)
Sy(t > tl + 7'12) = Sz 293 12/51e™ 12 sm(Q(t — 2t1 — 7'12))
03
—+ S;h 2(; _712/T2€ Bt—712) COS(wdTlg) SlIl(Q(t — 2t1 — le))
Q
+ Sih 25;;31 e T2/ T2 g=Bt="12) sin(wq7i2) sin(Q(t — 2t; — 719)) .
(2.33b)

Die z-Komponente des Pseudospins S, (¢ > t; + 712) enthélt (bis auf den wq - Anteil
in Q) nur ungerade Funktionen in wyq und wird folglich bei Integration iiber wq
verschwinden.

Bisher haben wir lediglich die zeitliche Entwicklung der Horizontalkomponenten des
Pseudospinvektors hergeleitet. Um die tatséchliche Polarisation einer Glasprobe um
den Zeitpunkt tge zu ermitteln, muss zunéchst der Erwartungswert des Polarisati-
onsoperators ermittelt werden. Dieser betrégt nach [Bai85|

_ %p cos 9(Sa(t) + 15, (1)) (2.34)

mit dem induzierten Dipolmoment p’ aus (2.13]).

Pr(t) o< pi'(Sx(t) +1S,(t))

Um der Unordnung und den breit verteilten Grofen im Glas Rechnung zu tragen
muss nun iiber drei Parameter integriert werden:

e Wegen der statistischen Orientierung der Tunnelsysteme im Glas muss iiber
den Winkel 9 gemittelt werden. Da p mit gleicher Wahrscheinlichkeit auf alle
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Punkte einer Kugeloberfliache zeigen kann, gehorcht ¢ der Verteilung G(9) =
1 sin(19).
2

e Aufgrund der endlichen Lange des anregenden Pulses werden Tunnelsysteme
mit einer Verteilung von Energieaufspaltungen Awrg angeregt. Daher muss iiber
wq integriert werden. Das Integral iiber S, (t) verschwindet bei dieser Integra-
tion.

e Abschliefend muss noch iiber die Verteilung der Parameter des Tunnelmodells,
also tiber Ay/FE oder A/E, integriert werden. Die Verteilung P(A/FE, E) ent-
nimmt man Gleichung

Daraus ergibt sich fiir die Polarisation des Glases mit ¢ = %
1 iy 00
1 — 1
Pr(t) = /dq /isinﬁdﬂ / dwq PpcosﬁﬁSy(t) (2.35)
- q
0 0 —0o0

Um die experimentellen Ergebnisse der verschiedenen Polarisationsechotypen kor-
rekt vorher zu sagen, fehlt nun noch die Behandlung der bereits mehrfach erwahnten
phasenzerstorenden Prozesse, die die transversale Relaxations- oder Phasenkohérenz-
zeit Ty bestimmt. Wir nehmen an, dass sie in der Hauptsache von Wechselwirkungen
zwischen Tunnelsystemen hervorgerufen werden. Im folgenden Abschnitt werden die-
se Wechselwirkungen und ihr Einfluss auf die Echoamplitude behandelt.

2.4 Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen

Der erste Nachweis der Wechselwirkung zwischen Zweiniveausystemen in Glasern
wurde 1975 durch Arnold und Hunklinger erbracht [Arn75]. In akustischen Satti-
gungsmessungen wiesen sie nach, dass die experimentell ermittelte Linienbreite der
angeregten Zweiniveausysteme etwa zwei Grofenordnungen iiber der aus der spek-
tralen Breite des Ultraschallpulses erwarteten Linienbreite lag. Diese Verbreiterung
wurde durch die Anderung der Energieaufspaltung der Zweiniveausysteme durch
lokale Verdnderungen des elastischen Felds erkléart, die wiederum durch Anregung
oder Relaxation benachbarter Tunnelsysteme, hierzu zéhlen insbesondere auch al-
le nicht resonanten, also nicht direkt zum Messsignal beitragenden Tunnelsysteme,
verursacht wird. Es handelt sich hierbei also um eine von den Gitterverzerrungen
getragene Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen, die als elastische Dipol-Dipol-
Wechselwirkung beschrieben werden kann.

Der einfachste denkbare Wechselwirkungskanal ist die aus der Kernspinresonanz
bekannte Spindiffusion, bei der durch den Zustandswechsel eines Zweiniveausystems
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ein benachbartes resonantes Zweiniveausystem iiber Austausch eines virtuellen Pho-
nons direkt angeregt bzw. abgeregt wird. Dieser auch als Flip-Flop-Prozess bezeich-
nete Relaxationsmechanismus kann mit einem Wechselwirkungsoperator der Form
K;;SiS? beschrieben werden, wobei S, den Spinoperator und K;; eine Kopplungs-
konstante bezeichnet. In Gléasern ist dieser Wechselwirkungskanal jedoch extrem un-
wahrscheinlich, wie man fiir Zwei- und Dreipulsechos leicht abschétzen kann. Die
spektrale Breite A f eines 100 ns langen Mikrowellenpulses betrigt etwa 10° Hz. Mul-
tipliziert man dies mit der quasikonstanten Zustandsdichte D ~ 10%*° cm—3eV ! er-

3. Im

hilt man in diesem Energiefenster nur etwa 4 - 10'* Tunnelsysteme pro cm
Vergleich dazu steht die Gesamtzahl von 107 bis 10'® Tunnelsystemen pro Ku-
bikzentimeter mit 0 < E/kg < 1K |[Ens05]. Der mittlere Abstand zwischen zwei
resonanten Tunnelsystemen liegt folglich bei etwa 0,7 pm. Dies ist im Vergleich zu
atomaren Abstinden so grof, dass Flip-Flop-Prozesse aufgrund der r3-Abhéngigkeit

der Dipol-Dipol-Wechselwirkung unterdriickt sind.

Der dominante Wechselwirkungsprozess, den wir auch zur Modellierung der 75-
artigen Zerfille von Zwei- und Dreipulsechos heranziehen werden, ist die longitudi-
nale Wechselwirkung durch die z-Komponenten der Spinoperatoren in ([2.3€]). Eine
gute theoretische Beschreibung solcher Prozesse liefert die sogenannte spektrale Dif-
fusion, die in [KA62| fiir Spinechos entwickelt und von Black und Halperin [BHT7T7|
auf Zwei- und Dreipulsechos in Glasern angewandt wurde.

2.4.1 Spektrale Diffusion

In einem einfachen Bild teilt man die Tunnelsysteme in einer Glasprobe wihrend ei-
nes Echoexperiments in zwei Gruppen auf. Die Gruppe A beinhaltet die resonanten
Tunnelsysteme, also alle, deren Energieaufspaltung zur Zeit ¢ = 0 innerhalb der na-
tiirlichen Linienbreite die Energieaufspaltung F = hwy &~ hwgr aufweisen. Zur Grup-
pe B zdhlen Tunnelsysteme mit allen anderen Energieaufspaltungen. Diese Gruppe
ist, wie aus der obigen Abschétzung hervorgeht, um mehrere Gréfenordnungen gro-
fser. Jedes A-Tunnelsystem ist folglich von B-Systemen umgeben. Erfihrt eines der
benachbarten B-Systeme einen thermisch angeregten oder spontanen Ubergang zwi-
schen seinen Energieniveaus, éndert sich das elastische Feld am Ort des A-Systems.
Da die Kopplung an elastische Felder hauptséchlich iiber die Diagonalelemente des
Hamilton-Operators geschieht, fithrt eine Anderung des elastischen Felds zu
einer Anderung der Asymmetrieenergie A des betroffenen A-Systems und damit
zu einer Anderung der Energieaufspaltung E. Dadurch verliert das Tunnelsystem
seine Phasenkohérenz im Bezug auf die anderen urspriinglich kohérent angeregten
A-Tunnelsysteme, und kann nicht mehr zum Echo beitragen. Da die Wahrscheinlich-
keit von Ubergingen bei den B-Systemen mit der Zeit wichst, fiihrt diese Diffusion
der Energieaufspaltungen der A-Systeme zu einem Zerfall der Echoamplitude mit
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steigendem Pulsabstand.

Wie in vorangegangenen Abschnitten ziehen wir auch zur Beschreibung der Wech-
selwirkung Spinformalismen heran. Mithilfe des Spinoperators S, kann die Dipol-
Dipol-Wechselwirkung zwischen den Spins ¢ und j durch den Operator [BH77|

i>j

angenahert werden. Die Stérke der Kopplung

Jy=Cs (%) (%)j rig (2.37)

v

ist von den Asymmetrieenergien A, ;, die die Kopplung an Phononen reflektieren,

N E]
und den Abstand r;; der beteiligten Tunnelsysteme bestimmt. Die Konstante Cj; ist
materialabhéngig und vermutlich auch abhéngig von der mikroskopischen Natur der

Tunnelsysteme, und enthélt das Deformationspotential an den Orten ¢ und j.

In der Basis (U4, Uy) ist der effektive Hamilton-Operator fiir das (A-) Tunnelsys-
tem ¢ unter Einbeziehung der spektralen Diffusion durch

i = E'SL+ ) J;SiS] = ElySL (2.38)
i

gegeben. Der mit j indizierte Spinoperator beschreibt den Zustand des benachbarten
B-Systems. Wire der Wert von S? zeitunabhiingig, wiirde der Wechselwirkungsterm
nur zu einer statischen Verschiebung der Asymmetrieenergie und somit der Ener-
gieaufspaltung des Tunnelsystems ¢ fiihren. Da in einem Glas eine breite Verteilung
von Energieaufspaltungen existiert, kann man annehmen, dass eine solche statische
Verschiebung bereits in der Definition von E? enthalten ist. Man kann daher ohne
Beschriankung der Allgemeinheit annehmen, dass die Besetzungszahldifferenz der be-
nachbarten B-Systeme abhiingig von der Zeit sind, d.h. 95%(t) /0t # 0. Die aus
resultierende Energieaufspaltung entfernt sich mit der Zeit vom urspriinglichen Wert
hwy. Die Wahrscheinlichkeit, dass sie zur Zeit t den Wert Aw annimmt, wird durch
den Diffusionskern

B Aw(t) N
D(w,t)dw = @ — W+ [Aw(t)Pd (2.39)

wiedergegeben. Er hat die Form einer Lorentzverteilung. Die Diffusionsbreite Aw
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ergibt sich aus der Kopplungsstéirke und erfiillt nach [KA62| die Beziehung

(3o, e

Der mit A indizierte Faktor ist der Mittelwert der Summe iiber alle A-Systeme.
Der zweite Faktor ist iiber alle B-Systeme gemittelt. Durch die Summenbildung
geht die Abstandsabhéngigkeit rif’ aus in eine mittlere Dichte n¢(t) der B-
Zweiniveausysteme, die in der Zeit t eine ungerade Anzahl von Energieiibergdngen
durchlaufen haben, iiber. Unter der Annahme, dass diese Ubergéinge nur auf Ein-
Phonon-Prozesse zuriick zu fiihren sind, ergibt sich fiir den Anteil der B-Systeme
mit festem £ und Ay an n¢(t) nach [BHTT|

E
2kgT

1
dng(E, Ao, t) = En(E,Ao)sech2 ( ) (1 — e W/MER) qEAA, . (2.41)
Die Grofe n(E, AO) bezeichnet die Dichte der oben spezifizierten B-Systeme. Der
Faktor sech® % =

solcher B-Systeme, die aufgrund ihrer groften Energieaufspaltung im Grundzustand

) wichtet thermische Tunnelsysteme und unterdriickt den Beitrag

eingefroren sind. Integriert man n¢(E, Ag, t) iber E und A unter Beriicksichtigung
der Verteilung ([2.8a)) dieser Parameter im Standardtunnelmodell erhélt man fiir die
Diffusionsbreite im Grenzwert grofser Zeiten

Aw(t - o0, T) <H> (2.42)

Fiir den experimentell zugédnglichen Bereich, wenn die Dauer der Messung geringer
ergibt sich

ist als die minimale longitudinale Relaxationszeit der B- System' Lmin’

A
Aw(t,T) o< Aw(t — 0o, T)T?t <'E‘> Tt . (2.43)
A
Daraus folgt, dass das Spektrum der angeregten Tunnelsysteme monoton mit der
Zeit breiter wird. Die starke Temperaturabhiangigkeit ergibt sich aus der steigenden
Anzahl thermischer Phononen mit steigender Temperatur.

Aus den bisher erhaltenen Ergebnissen soll nun die Zeitabhéngigkeit der Echoam-
plitude A(tgeno) berechnet werden. Dazu definieren wir eine Funktion s(t), die das
Vorzeichen der in einem Zeitintervall [t,t + dt] zusétzlich akkumulierten Phase an-
gibt. Je nach préapariertem Zustand wahrend der Echosequenz nimmt s(t) die Werte

2Die minimale longitudinale Relaxationszeit T2 “min €rhélt man aus Gleichung 1' mit Ay =



36 2. Theoretische Grundlagen

—1, 0 und +1 ein. Nach [KA62| ist der relative Beitrag eines A-Zweiniveausystems
zum Echo gegeben durch

tEcho

/ S(t (')t > (2.44)

0

W(tEcho) = <€Xp 7

Die Mittelung erfolgt hier iiber alle A-Systeme und alle moglichen Zeitentwicklungen,
die w(t) wahrend der Echosequenz durchlaufen haben kann. Zur Ermittlung der
Echoamplitude muss iiber alle Tunnelsysteme der Gruppe A integriert werden. Da
E durch die Messfrequenz festgelegt ist geniigt eine Integration iiber 2

%, und man
erhalt

1
A A A
A(tEcho) - /dEAO (tEcho> w (Ea tEcho) P (Ea E) . (245>

Hier ist Ag (tgeho) die Amplitude der oszillierenden Polarisation des Tunnelsystems
zur Zeit des Echos, die in Gleichung fiir Zweipuls-Echos und in Gleichung
fiir Dreipuls-Echos hergeleitet wurde. Der zeitliche Verlauf des durch die spektrale
Diffusion gegebenen Faktors W (%,tEChO) wird in den folgenden Unterabschnitten
fiir die verschiedenen Echotypen diskutiert. Schliefslich muss fiir das Integral iiber %
noch die Verteilung P (%, E) der Parameter der Tunnelsysteme (s. Gleichung )
beriicksichtigt werden.

Zweipuls-Echos

Fiir eine Zweipuls-Echosequenz ist die Funktion s(¢) gegeben durch

ty = 1, fi t
s( ,) , fiir 0<t<m (2.46)
s(ty = =1, fir 7o <t <2my
Setzt man dies in Gleichung ([2.44)) ein, verschwindet der Exponent von W (t) zur Zeit
T2 fiir zeitunabhéngige w(t) und man erhélt die maximale Echoamplitude. Fiihrt

man die Mittelung iiber alle A-Systeme und Zeitentwicklungen der benachbarten
B-Systeme durch, erhélt man fiir den Fall 715 < TP ;, nach [KA62] und [BHT7|

1,min

Wap(2712) = exp [—m/(T) 71, (2.47)
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mit

m/(T) = g%t—lm(t, T)= m(T)% oS T4% (2.48)
Die rechte Seite ergibt sich aus Gleichung . Man sieht sofort, dass der Beitrag
von sehr asymmetrischen Tunnelsystemen mit A ~ E zur Echoamplitude besonders
schnell zerféllt, wahrend sehr symmetrische Tunnelsysteme praktisch unbeeinflusst
von der spektralen Diffusion sind. Dieser Zusammenhang hat insbesondere Konse-
quenzen fiir die Form der Echozerfallskurven in Anwesenheit nuklearer Quadrupol-
momente und die Form des Echos bei grofsen Eingangsleistungen und wird in spé-
teren Kapiteln weiter ausgefiihrt. Den Parameter m werden wir in der Berechnung
der Zweipuls-Echoamplitude als Fitparameter verwenden.

Da in dieser Arbeit Echomessungen mit sehr langen Pulsabstéinden diskutiert
werden, ist das eben gezeigte Kurzzeitlimit nicht immer ausreichend. In [Hu74] wur-
den noch Niaherungen fiir zwei weitere Regimes hergeleitet. Im Ubergangsregime
Ti2 > Tfmin gilt

1 A
ng(27'12) = exXp [—W_3m2(T>ETfmin(T>T12:| (249)

als untere Grenze fiir die Echoamplitude. Wird der Pulsabstand viel gréfser als die
findet man

max’

langste Relaxationszeit der B-Systeme, 115 > TE

Wap(2712) = exp [—mg(T)%\/&r—l [Tfmin(T)f’ 7—12} (2.50)

Dieser Zeitbereich ist bei den in dieser Arbeit gezeigten Experimenten nicht zugéng-
lich.

Dreipuls-Echos

Fiir die Dreipuls-Echosequenz ist die Funktion s(¢) durch

S(tl) = 1, fir 0<t<mp
S(t/) = 0, fir T2 < t < T3 (251)
S(t/) = —1, fir T3 <t < T19 + Ti3

gegeben. In den Intervallen 0 < t < 75 und 73 < t < 792 + 713 wird Phase ak-
kumuliert und die spektrale Diffusion wirkt analog zum Zweipulsecho. Im mittleren
Zeitintervall zwischen dem zweiten und dritten Puls sorgt die spektrale Diffusion fiir
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eine statische Verbreiterung des Spektrums der Energicaufspaltungen der angeregten
Tunnelsysteme. Daraus resultiert ein zusétzlicher Beitrag zum Zerfall der Echoam-
plitude.

Aus der Fouriertransformation des Diffusionskerns ([2.39)) erhdlt man fiir den Bei-
trag der spektralen Diffusion zur Echoamplitude im Limes kleiner 715 [Mim68]|

W3p(7'12, 7'13) = ng(QTlg) - exp [—7’12 ACU(Tlg — T12, T)] . (252)

In einem Dreipuls-Echo-Experiment wird der Pulsabstand 715 konstant gehalten,
sodass der Faktor Wy, (2712) nur eine konstante Reduktion der Echoamplitude her-
vorruft, aber nicht die Form des Zerfalls beeinflusst. Aus den Grenzwerten von Aw,
die in Gleichungen und angegeben wurden, schliefen wir, dass Wi, fiir
ein festes A/E fir kleine 73 exponentiell zerfallt und fiir sehr grofe ¢;3 konstant
wird. Der Zerfall der Echoamplitude wird dann nur noch von der Ti-Relaxation der
A-Systeme bestimmt.

Im Limes kurzer Zeiten 19, 713 < T, findet man nach [KA62|, [Hu74]

min?

Wy (T2 + T13) = exp [—m(T)T12713) = exp [—m(T)sz} exp [—m(T)12(T13 — T12)]
(2.53)

Die Stérke des Zerfalls ist auch hier durch den Parameter m(7T") aus Gleichung
gegeben. Auf der rechten Seite von Gleichung kann man leicht das Kurzzeit-
limit des Zweipuls-Echozerfalls und den Beitrag der statischen Linienverbrei-
terung im Intervall 715 < t < 713 unterscheiden.

2.4.2 Kollektive Anregungen

Zu Beginn der Diskussion der Wechselwirkungen zwischen Tunnelsysteme wurde er-
lautert, warum die resonante Wechselwirkung zwischen zwei Tunnelsystemen keinen
relevanten Beitrag zur Dekohédrenz der Tunnelsysteme leistet. In [Bur98| wird jedoch
ein Mechanismus diskutiert, der solchen Flip-Flop-Konfigurationen dennoch eine Be-
deutung bei tiefen Temperaturen zukommen lassen kénnte. Es werden Paare von
Tunnelsystemen betrachtet, die wiederum untereinander wechselwirken. Diese An-
regungen liefern einen Beitrag zur Phasenkohérenzzeit und zur Relaxationszeit mit
jeweils einer linearen Temperaturabhéngigkeit. Dies soll im folgenden beschrieben
werden. Wir folgen dabei der Argumentation in [Bur98al.

Burin et al. betrachten ein Paar aus zwei gekoppelten Tunnelsystemen mit den
Energieaufspaltungen E} = A? + A% | baw. E3 = Aj + Af,. Die grofte Rolle spie-
len dabei nach [Bur98a)] thermische Tunnelsysteme mit £, A, Ag ~ kg7, da sie am
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starksten an phononassistierten Wechselwirkungen beteiligt sind. Die Kopplung zwi-
schen den Tunnelsystemen sei Ji5 und analog zu definiert. Wie in ([2.56|) gezeigt
werden wird, spielen Paare mit |Ji5| < kgT, dabei die grokte Rolle. Das Paar be-
findet sich in einer Flip—Flop—KonﬁgurationEl7 d.h. ist Tunnelsystem 1 im angeregten
Zustand, muss Tunnelsystem 2 im Grundzustand sein und umgekehrt. Die Energie-
aufspaltung zwischen den Flip-Flop-Zustinden betrdgt dann Ep = |E; — Es|. Es
soll darauf hingewiesen werden, dass, obwohl sich das Paar aus thermischen Tunnel-
systemen zusammensetzt, die Energieaufspaltung der Flip-Flop-Zusténde trotzdem
einen Wert < kg1’ einnehmen kann. Das Flip-Flop-System kann nun als neuartiges
Zweiniveausystems verstanden werden, das wie ein einfaches Tunnelsystem mit dem

Hamilton-Operator (2.2]) beschrieben wird. Dabei sind

AP ~ E1 — EQ
1 AO 1A02 (254)
Aop = — —
OP 2J12 B, E,

die Definitionen der Asymmetrie und Ubergangsamplitude des Paarsystems. Die
Ubergangsamplitude Agp ist dabei wegen Gleichung proportional zu Ry
Eine kohérente Kopplung zwischen den Tunnelsystemen des Paares ist nur moglich,
wenn die Periodendauer einer kohdrenten Oszillation lénger ist als die Lebensdauer
der unabhingigen Tunnelsysteme, d.h. Agp > AT, '(Ag, E). Daraus ergibt sich ein
maximaler Abstand zwischen zwei an einem Flip-Flop-Paar beteiligten Tunnelsyste-
men

Re~ Ay = kZ_CT x Op/T (2.55)
mit der Wellenlénge der thermischen Phononen Ay, der Schallgeschwindigkeit ¢ und
der Debyetemperatur ©p. Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Tunnelsystem innerhalb
der Kugel mit Radius R, einen Flip-Flop Partner findet, ist PU, ~ 1073 < 1.
Dabei ist P die Dichte der Tunnelsysteme nach 1) und Uy = (|C}5 (%)l (%)j |) die
mittlere Kopplungsstirke zwischen zwei Tunnelsystemen. Daraus folgt, dass jedes
Tunnelsystem maximal an einem Flip-Flop-Paar beteiligt ist.

Nun kann die Verteilung der Parameter Agp und Ap hergeleitet werden. Sie ist
von ( verschieden fiir UyR_? < Agp < kT und betrigt

w

o
PO (Ap, Agp) ~ T—(PkBT)(PUO)— . (2.56)

3Das System aus zwei gekoppelten Tunnelsystemen besitzt aufer den Flip-Flop-Zustinden noch
zwel weitere Zusténde, die den Konfigurationen | 11) und | ]} ) entsprechen. Diese sind jedoch
energetisch weit von den Flip-Flop-Zustinden entfernt und schwach gekoppelt.
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Diese Verteilungsfunktion ist unabhéngig von der Energieaufspaltung des Flip-
Flop-Paars und hat eine Singularitdt fiir kleine Tunnelamplituden, die starker ist
als diejenige der aus dem Standardtunnelmodell bekannte Verteilung . Fiir
Agp < kT (PUy) wird die Dichte der resonanten Paaranregungen gréfer als die der
unabhéngigen Tunnelsysteme. Daraus folgt, dass bei ausreichend tiefen Temperatu-
ren die dominanten niederenergetischen Anregungen im Glas durch die Flip-Flop-
Paare gegeben sind.

Die resonante Wechselwirkung zwischen einzelnen Tunnelsystemen, wie beispiels-
weise zu Beginn dieses Kapitels beschrieben, ist schwach und kann wegen der geringen
Dichte resonanter Paare und des endlichen Radius der Wechselwirkung keine
delokalisierten Anregungen, d.h. keine diffusive Ausbreitung der Anregung, hervor-
rufen. Die Flip-Flop-Paare konnen jedoch aufgrund ihrer héheren Dichte bei kleinen
Energien wiederum untereinander wechelwirken und so die Delokalisierung erreichen.

Man betrachte dazu zwei resonante Paare mit Ap < Agp, deren Ubergangsam—
plitude in der Grofenordnung der Tunnelamplitude der einzelnen an den Paaren
beteiligten Tunnelsysteme liegt: Ag — %Ao < Agp < Ap + %AO. Zur Herleitung der
Wechselwirkung zwischen den Paaren werden diese als effektive Zweiniveauysteme
betrachtet, sodass alle bisher hergeleiteten Gleichungen anwendbar sind. Die Dichte
der Flip-Flop-Paare ist dann durch

R ~ (PkpT)(PUy) (2.57)

und ihre Kopplung pro Energieintervall Ay — %AO < Agp < Ag + %AO durch

A, =~ UyR;? ~ kgT(PUy)? (2.58)

gegeben. Letzteres folgt aus der zweiten Zeile von mit den Bedingungen fiir
die Resonanz Agp/FE ~ 1 und Uy, = Uy/R? fiir R < R.. Gilt nun Agp < A,, kann
sich unter diesen Bedingungen ein kohérenter Cluster aus resonanten Paaren bilden.
Da aufserdem R, < R. gelten muss, ergibt sich eine kritische Temperatur, oberhalb

derer keine Clusterbildung moglich ist. Aus (2.55)) und (2.58]) folgt

?UO c3h3
T~ ——— . 2.59
T (2.59)
Man kann diese Temperatur als Ubergangstemperatur zwischen einem Regime, das
von individuellen Tunnelsystemen nach dem Standardtunnelmodell bestimmt wird,
in das Regime der wechselwirkenden resonanten Paare interpretieren.
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Dekohirenz durch Paaranregungen

Die Cluster aus resonanten Paaren kénnen nun zur Dephasierung aller durch ein
elektrisches Feld angeregten Tunnelsysteme fithren. Die Argumentation ist dieselbe
wie in der spektralen Diffusion, d.h. Ubergénge innerhalb des Clusters sowie das
Aufbrechen und Formen von resonanten Paaren éndert die elastischen Felder am Ort
jedes beliebigen (A-)Tunnelsystems und damit dessen Phaseninformation. Allerdings
wird die Zeitskala dieses Effekts nun nicht durch die Kopplung an Phononen, sondern
durch die Kopplungsenergie A, zwischen den Paaren gegeben. Die Rate, mit der
Tunnelsysteme aufser Phase geraten, ergibt sich zu

1A 1
~ = (PUo) ke =0T mit b~ 10°57'K™! (2.60)

-~
~

o h

mit einer linearen Temperaturabhangigkeit.

Relaxation durch Paaranregungen

Die Wechselwirkung zwischen resonanten Paaren kann auch einen Beitrag zur Rela-
xation der Tunnelsysteme liefern. Dabei kénnen die Ubergéinge zwischen den Tun-
nelniveaus bei ausreichend tiefen Temperaturen mit einer groferen Rate stimuliert
werden, als iiber die Wechselwirkung mit Phononen. Wahrend der im vorherigen
Abschnitt diskutierten Dekohérenzzeit TQ(P) finden Uberginge zwischen den Paarni-
veaus statt, die zu einer Verdnderung der lokalen Verzerrungsfelder an der Stelle der
Tunnelsysteme fithrt. Dadurch gehen die Resonanzbedingungen fiir bestimmte Paa-
re verloren, so dass die Bindungen innerhalb des Clusters aufgebrochen werden. Die
beteiligten Tunnelsysteme kénnen dadurch zu Ubergéingen zwischen ihren Energie-
niveaus stimuliert werden. Die breite Energieverteilung der Paaranregungszustinde
sorgt dafiir, dass gleichzeitig neue Paare gebildet werden kénnen. Die Gesamtdich-
te der an gekoppelten Anregungen beteiligten Tunnelsysteme bleibt also erhalten.
Die Zahl der Zweiniveausysteme, die durch seit Beginn der Messung ihren Zustand
gedndert haben, nimmt mit der Zeit zu. Wenn Tunnelsysteme am resonanten Clus-
ter beteiligt sind, ist die Wahrscheinlichkeit einer solchen Zustandsdnderung durch
die Kopplung an viele andere Tunnelsysteme grofer, als wenn es nur an Phoonnen
koppeln wiirde.

Fiir thermische Tunnelsysteme, d.h. A ~ Ay ~ kg7, und nicht-thermische reso-
nante Tunnelsysteme mit Ay &~ F und E < kg7, die an Paaren beteiligt sind, erhélt
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man fiir die Relaxationsrate nach [Bur98|

1 k?BT — 3
= ~ 10— (PUy)” - (2.61)
1,th

Diese Relaxationsrate wird bei tiefen Temperaturen grofer als die durch Wechselwir-
kung mit Phononen verursachte Relaxationsrate 7,~", die nach Gleichung ) fiir
thermische Tunnelsysteme eine Proportionalitit oc T3 aufweist. Fiir nicht-resonante
Tunnelsysteme mit Ag < E < kgT', erhoht sich die Relaxationszeit im Vergleich zu

2
2.61) um einen Faktor (%) , man findet nach Burin [Bur9§]

E 2
TI(P)(E,AO)szth (A_o) , (2.62)

ebenfalls mit einer linearen Temperaturabhangigkeit.

Die linearen Temperaturabhéanigkeiten der 77-Relaxationszeiten wurde qualitativ
in vielen akustischen und dielektrischen Messungen, z.B. [Nat98§]|, [Ens90] [Cla00]. Der
in [Bur98] hergeleitete Vorfaktor ~ 10%B (?UO)3 ist aber etwa drei Grofenordnungen
zu klein, um die Experimente quantitativ zu beschreiben [Cla00].

2.5 Kerneffekte

In Abschnitt wurde bereits kurz auf die Magnetfeldeffekte hingewiesen, die
in Glasern auftreten, deren Konsituenten nukleare Quadrupol- oder Dipolmo-
mente tragen. In diesen Materialien treten in Zerfallsmessungen der Zweipuls-
Polarisationsechoamplitude Quantenschwebungen auf, die auf eine durch die Kern-

momente verursachte Feinstrukturaufspaltung der Tunnelniveaus zuriick zu fithren
sind (s. z.B. [Fis05], [Baz08§]).

Im Rahmen dieser Arbeit wurden keine Quantenschwebungen direkt beobachtet.
Die in BK7 enthaltenen Atomkerne tragen jedoch zum Teil Kernmomente, so dass ihr
moglicher Einfluss auf die Zerfallkurve zumindest kurz erklart werden soll. Fiir aus-
fithrliche experimentelle und theoretische Beschreibungen soll auf [Baz08|, [Wue04]
und [Par04] verwiesen werden.

Atomkerne mit einem Kernspin I > 1 tragen elektrische Kernquadrupolmomente,
die mit dem lokalen Feldgradienten V F' wechselwirken. Enthélt die Tunnelbewegung
einen Rotationsbeitrag, dndert sich die Ausrichtung des Feldgradienten beim Uber-
gang von einer in die andere Tunnelmulde. Die rdumliche Orientierung des Kernspins
bleibt hingegen erhalten, da die Relaxationsrate 77 ' bei tiefen Temperaturen von
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T < 20mK viele Grofenordnungen unter der Tunnelfrequenz wrts ~ wgp der un-
tersuchten Tunnelsysteme liegen. An die Tunnelbewegung ist folglich ein Ubergang
zwischen den Zustdnden der Kernquadrupolwechselwirkung gekoppelt. Die beiden
Tunnelzustéinde werden daher in 27 4+ 1 Feinstrukturniveaus aufgespalten. Gilt I =1
sind die Ubergangswahrscheinlichkeiten nur zwischen zwei der drei Kernniveaus end-
lich. Wir werden daher im Falle des Quadrupoleffekts Vierniveausysteme betrachten,
die aus zwei identischen Dupletts mit je einer Feinaufspaltung Eq bestehen. Zwischen
den beiden Dupletts besteht die Energieaufspaltung F = hwrs.

Wir betrachten nun den Effekt der Feinstrukturaufspaltung auf das Zweipuls-
Polarisationsecho. Ist Eq < kgT' < E, kénnen wir annehmen, dass die Feinstruktur-
niveaus mit gleicher Wahrscheinlichkeit besetzt werden, wenn sich das Tunnelsystem
im Grundzustand befindet. Beim Ubergang in den gemischten Zustand wihrend der
Hochfrequenzpulse sind dann auch Ubergénge zwischen den Kernzustinden maglich.
Daraus folgt, dass zwischen den beiden Pulsen eines Echoexperiments bzw. zwischen
zweitem Puls und Echo auch Beitrage zur Phase ¢ = %7’12 + Ay mit Ay = %712
auftreten, die sich zur Zeit tge, = 2712 nicht aufheben, es sei denn Ap 75 ist gerade
ein Vielfaches von 27. Die Echoamplitude wird um diese Anteile reduziert. Daraus
ergibt sich eine Oszillation der zeitabhéngigen Echoamplitude mit wq = Eq/h.

Die Zweipuls-Echoamplitude an dem durch die Quadrupolaufspaltung erzeugten
effektiven Vierniveausystem ist bei N Kernen mit Quadrupolmoment pro Tunnel-
einheit durch

Ap\* E N
At =2m2) o [ 22) |1 = Apoasin® [ 2272) | (2.63)
E 2
gegeben. Der Faktor (%)4 entspricht der Echoamplitude in einem reinen Zweizu-

standssystem und gibt die maximal erreichbare Echoamplitude an. Sie unterliegt
einer Modulation der durch die Kernquadrupolaufspaltung gegebenen Frequenz g—g.
Die Grofse des Effekts beschreibt die sogenannten Modulationsamplitude

16 (A . 2
Amod = 3 (E Sin QT) s (264)

die den Winkel 61 enthéalt, um den das Molekiil beim Tunneln zwischen den beiden
Mulden rotiert. Fiir die Betrachtungen in dieser Arbeit ist insbesondere die Propor-
tionalitdt der Modulationsamplitude zur Asymmetrieenergie A von Interesse. Dieser
Zusammenhang fiithrt dazu, dass die Tunnelsysteme, die nach Gleichung am
starksten von der spektralen Diffusion betroffen sind, am meisten zu der beobach-
teten Quantenschwebung beitragen. In [Baz08| wurde bereits gezeigt, das die Quan-
tenschwebung in unterschiedlich deuterierten Glyzerinproben schneller verschwindet
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als die Echoamplitude. Auferdem gab es starke qualitative Hinweise darauf, dass der
Zerfall der Modulationsamplitude durch die spektrale Diffusion erklarbar ist.

Die Hyperfeinaufspaltung durch die Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen nu-
klearen magnetischen Dipolmomenten rufen einen &hnlichen Effekt hervor, wenn
auch auf einer kleinern Energieskala. Er wird als Kerndipoleffekt bezeichnet. Auf-
grund der Richtungsabhingigkeit der Dipol-Dipol-Wechselwirkung werden Ubergéin-
ge zwischen den Hyperfeinniveaus induziert, wenn sich durch die Tunnelbewegung
der Winkel zwischen einem Kernspin und der Verbindungsachse zu einem Nachbar-
spin dndert. Dies ist zum Beispiel bei der Rotation eines starren Molekiils der Fall.
Da die Dipol-Wechselwirkung langreichweitig ist, miissen hier alle Spins auf und in
der Umgebung des Tunnelteilchens mit einbezogen werden. Dies fiihrt zu einer Viel-
zahl von Energieaufspaltungen E%. Die daraus resultierenden Quantenschwebungen
iiberlagern sich. Der Dipoleffekt ldsst sich daher nur bedingt analytisch auswerten
und eignet sich nicht zur Untersuchung der Wechselwirkungen in Glasern.

Liegen, wie auch in BK7 gegeben, verschiedene Quadrupolaufspaltungen vor,
iiberlagern sich die verschiedenen Schwebungsfrequenzen so, dass sie nicht mehr ein-
deutig unterscheidbar sind. Man erwartet in diesem Fall einen schnelleren Zerfall der
Echoamplitude bei kurzen Pulsabstédnden, der durch die grofte Schwebungsfrequenz
bestimmt wird. Bei grofseren Pulsabstéinden wére die Echoamplitude insgesamt im
Vergleich zum maximal moglichen Wert der Echoamplitude bei diesem Pulsabstand
reduziert.

Setzt man eine Glasprobe einem ausreichend grofsen statischen Magnetfeld aus,
verschwinden die Kernquadrupoleffekte. Die Zeeman-Wechselwirkung der Kernspins
mit dem Magnetfeld sorgt dafiir, dass sich Kernniveaus, deren Kernspin-Zusténde
unterschiedlichen Parallelkomponenten zum Magnetfeld besitzen, aufspalten. Da die
rdumliche Orientierung des Magnetfelds zwischen den Mulden des Tunnelsystems
nicht variiert, treten dann keine Uberginge zwischen den Kernniveaus beim Tun-
nelvorgang auf. Dies gilt nicht notwendigerweise fiir den Multi-Dipoleffekt [Fic07].
Im Falle von drei oder mehr wechselwirkenden Kerndipolen treten nicht-entartete
Kernniveaus mit gleicher Parallelkomponente des Kernspin-Zustands zum Magnet-
feld auf. Die Energieaufspaltung zwischen diesen Kernniveaus wird durch das Mag-
netfeld nicht verdndert. Zwischen ihnen ist auch in hohen Magnetfeldern noch eine
Quantenschwebung moglich.
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Der Einfluss von Tunnelsystemen auf die dielektrischen Gréften kommt erst bei Tem-
peraturen unterhalb von 1K zum Tragen. Die Phasenkohérenzzeiten der Tunnelsys-
teme sind gar erst im Temperaturbereich unter 150 mK ausreichend lang fiir die
Messung von Polarisationsechos. Daher wurden alle Experimente in einem Verdiin-
nungskryostaten durchgefiihrt. Im ersten Abschnitt dieses Kapitels wird zunéchst
kurz auf die Erzeugung und Messung von tiefen Temperaturen eingegangen. Fiir eine
ausfiihrliche Beschreibung sei auf die einschligige Literatur verwiesen, z.B. [Ens05].
Im zweiten Abschnitt werden die Methoden und Herausforderungen der Messung von
Polarisationsechos erdrtert. Dazu gehoren einerseits der Probenhalter und anderer-
seits die Hochfrequenzschaltung selbst. Abschliefend sollen noch die Eigenschaften
der verwendeten Proben diskutiert werden.

3.1 Erzeugung und Messung tiefer Temperaturen

3.1.1 Verdiinnungskryostat

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden Messungen bei Temperaturen von
7,5mK bis 100mK durchgefiihrt. Da die Mittelungszeiten bei Echomessungen bis
zu mehreren Stunden betragen, war es elementar wichtig, dass die Temperatur tiber
sehr lange Zeiten stabil gehalten werden konnte. Diese Anforderungen werden am
besten von einem Verdiinnungskryostaten erfiillt. Auf seine Funktionsweise soll im
folgenden eingegangen werden.

Der Verdiinnungskryostat besteht aus einem geschlossenen Kreislauf, in dem He-
lium {iber mehrere Kiihlschritte in die Kammer mit der tiefsten Temperatur, die
sogenannte Mischkammer, einkondensiert wird. Dazu wird eine Mischung aus *He
und *He verwendet. Diese hat bei Temperaturen unterhalb von 1K eine interessante
Eigenschaft: die *He-Atome konnen bis zu einer bestimmten maximalen Konzentra-
tion im “He geldst werden. Diese betriigt bei 7" — 0 und Normaldruck etwa 6,5 %.
Uberschreitet die Gesamtkonzentration an *He diesen Wert, scheidet sich das {iber-
schiissige *He als reine oder ,konzentrierte* Phase auf der gemischten oder ,yverdiinn-
ten“ Phase ab. Die *He-Atome haben in der reinen Phase eine niedrigere Entropie als
in der *He-reichen Phase. Wird also *He aus der konzentrierten in die verdiinnte Pha-
se ,yerdampft®, muss dem Gemisch Energie in Form von Warme aus der Umgebung
zugefiihrt werden, um den Entropieanstieg auszugleichen. Sie betrigt AQ = TAS =
—84JK~2T2 pro Mol 3He.

45
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In Abbildung [3.1] ist der Teil eines Verdiinnungskryostaten, der sich im Vaku-
umtopf befindet, dargestellt. Die linke Seite zeigt die 3D-Skizze eines kommerziellen
Kryostaten. Auf der rechten Seite befindet sich ein Schema, das die rdumliche Vertei-
lung der beiden Mischungen (konzentriert und verdiinnt) innerhalb des Kryostaten
verdeutlicht. Die *He-reiche, verdiinnte Phase ist gelb, die konzentrierte 3He-Phase
griin dargestellt.

Wie man sieht, wird die Menge und Zusammensetzung des *He/*He-Gemischs so
cingestellt, dass sich die Phasengrenze in der Mischkammer ausbildet. Der Ubergang
der 3He-Atome aus der *He-reichen in die *He-reiche Phase wird realisiert, indem am
sogenannten Verdampfer gepumpt wird. Dieser ist iiber ein Rohr mit dem unteren
Teil der Mischkammer verbunden, in dem sich die schwerere, “He-reiche, gemischte
Phase befindet. Da 3He einen hoheren Dampfdruck aufweist als ‘He, verdampfen
zuerst die 3He-Atome, wenn der Druck iiber der Fliissigkeit reduziert wird. Um den
energetisch giinstigsten Zustand mit der maximalen Konzentration an geléstem *He
zu erhalten, flieRen *He-Atome aus der konzentrierten Phase in die verdiinnte nach.
Wie bereits oben fiir den 3He-Verdampfer beschrieben, wird das abgepumpte *He
aus dem Kryostaten, durch eine Stickstoff- und eine Heliumkiihlfalle und anschlie-

Einkondensier- Pump-

leitung \L leitung
4K-Flansch
Vakuumflansch
1K - Topf

1K - Topf
Verdampfer
— Kontinuierlicher
|L—— Warmetauscher
Verdampfer Cold Plate
kontinuierlicher Stufen-
Warmetauscher warmetauscher
Mischkammer
Stufen-
Warmetauscher
Mischkammer
Experimentierplattform

Abb. 3.1: 3D-Skizze eines kommerziellen Verdiinnungskryostaten (links) und ein schema-
tischer Schnitt (rechts). Die verdiinnte, “He-reiche Phase ist gelb, die konzentrierte, 3He-
reiche Phase griin dargestellt.
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fsend durchs ein Heliumbad geleitet, wo es auf 4 K vorgekiihlt wird. Anschliefsend
wird es durch den sogenannten 1 K-Topf geleitet. Dies ist ein mit *He aus dem He-
liumbad gefiilltes Geféls, an dem gepumpt wird. Durch den Verlust der latenten
Wiérme werden dadurch Temperaturen von etwa 1,5 K erreicht. Hinter dem 1K-Topf
befindet sich eine Flussimpedanz, die dafiir sorgt, dass das *He/*He-Gemisch kon-
densiert. Anschlieffend gelangt es zuriick in die Mischkammer. Um den Wéarmeeintrag
in die Mischkammer zuséatzlich zu verringern wird es noch am Verdampfer und in
zwei Gegenstromwérmetauschern vorgekiihlt. Bei optimalen Verhéltnissen bestimmt
die Qualitdt der Warmetauscher bestimmt die minimal erreichbare Temperatur des
Kryostaten.

Mit dem verwendeten Verdiinnungskryostaten kénnen Temperaturen bis etwa
6 mK erreicht werden. Durch Heizen an der Mischkammer kann der Kryostat auf
hohere Temperaturen eingeregelt und iiber lange Zeit stabil gehalten werden. Da-
fiir sind neben einer intelligenten, computerbasierten Temperaturregelung geeignete
Thermometer notig. Damit befasst sich der folgende Abschnitt.

3.1.2 Thermometrie

Diese Arbeit beschéftigt sich hauptséchlich mit der Temperaturabhéngigkeit der Re-
laxationszeiten in Glasern. Die exakte und reproduzierbare Bestimmung der Tem-
peratur ist daher fiir die Interpretation der Daten duferst wichtig. Deshalb sollen
hier kurz ein paar Moglichkeiten der Thermometrie in der Tieftemperaturphysik
vorgestellt werden. Grundsétzlich unterscheidet man zwischen Primér- und Sekun-
darthermometern. Mit ersteren kann man theoretisch die Temperatur direkt messen,
fiir letztere ist eine Kalibration gegen ein Primérthermometer immer notwendig. Im
Rahmen dieser Arbeit wurden hauptséchlich ein Kohle- und ein Suszeptibilitédtsther-
mometer verwendet.

Widerstandsthermometer

Widerstandsthermometer beruhen auf der Temperaturabhéngigkeit des ohmschen
Widerstands aller Materialien. Je nach Wahl des Materials, dessen Widerstand ge-
messen wird, konnen verschiedene Temperaturbereiche abgedeckt werden:

e Platin: Besonders géingig sind die sogenannten Pt100-Thermometer. Ihr Wi-
derstand betragt 1002 bei 0°C und nimmt linear mit der Temperatur ab.
Pt100-Thermometer werden oberhalb von 50 K beim Abkiihlen des Kryostaten
eingesetzt.
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e Kohlewiderstande: Auch bestimmte Kohlewiderstdnde aus der Elektronik
kénnen bei T' < 1 K als Thermometer verwendet werden. Thr Widerstand steigt
fir T' — 0 stark an. Die genaue Form der Widerstands-Temperatur-Kurve
héngt aber vom Hersteller ab und muss ausgemessen werden. Das im Verlauf
dieser Arbeit verwendete Kohlethermometer hat bei Raumtemperatur einen
Widerstand 800 €2 von und bei 10 mK den Widerstand 150 k2. Da der Wider-
stand so grofs wird, muss der Messstrom bei niedrigen Temperaturen sehr klein
gewahlt werden, um ein Heizen des Widerstands und damit eine fehlerhafte
Temperaturauslesung zu vermeiden. Deshalb rauscht die Temperaturmessung
bei tiefsten Temperaturen sehr stark, was sich auch auf die Stabilitat der Tem-
peraturregelung auswirkt. Es ist daher giinstiger, bei Temperaturen unterhalb
von etwa 15 mK ein Suszeptibilitdtsthermometer einzusetzen.

Suszeptibilitatsthermometer

Die magnetische Suszeptibilitdt paramagnetischer Materialien gehorcht dem Curie-
Weiss-Gesetz x = C/(T — T¢.), mit der Curie-Temperatur T.. Diese Abhéngigkeit
wird in sogenannten Suszeptibilitatsthermometern ausgenutzt. Sie sorgt dafiir, dass
die relative Genauigkeit der Temperaturmessung zu tiefen Temperaturen steigt -
Suszeptibilitdtsthermometer eignen sich daher besonders gut zur rauscharmen Tem-
peraturregelung des Kryostaten bei Temperaturen unter 20 mK. Um die absolute
Temperatur zu bestimmen, miissen die Konstante C' und die Curie-Temperatur bei
jedem Abkiihlen durch Vergleich mit einem Priméarthermometer gemessen werden.
Prinzipiell konnen fiir Suszeptibilitdtsthermometer zwei Arten von paramagnetischen
Materialien verwendet werden. Im Fall des verwendeten Thermometers wurde Gold
mit einigen 100 ppm des paramagnetischen Metalls Erbium dotiert, Die Suszeptibi-
litdt wird gemessen, indem das paramagnetische Material in ein Spulenpaar einge-
bracht wird. Die Primérspule erzeugt ein Magnetfeld, sodass der Paramagnet magne-
tisiert wird. Andert sich die Temperatur, dndert sich auch die Magnetisierung. Dies
fiihrt zu einer Anderung der Induktivitit der Sekundirspule. Dies kann mit einer
Widerstandsmessbriicke (LR700) gemessen werden. Um magnetische Storfelder zu
vermeiden, wird das Thermometer durch eine supraleitende Hiilse abgeschirmt.

Die verwendeten Thermometer befinden sich in gutem thermischen Kontakt zur
Mischkammer und zeigen folglich deren Temperatur an. Fiir sinnvolle Messungen
muss man davon ausgehen kénnen, dass die am Thermometer angezeigte Temperatur
auch der der zu messenden Glasprobe entspricht. Die Probe muss daher thermisch
so gut wie moglich an den Kryostaten angekoppelt sein. Parasitires Heizen, etwa
durch das angelegte elektromagnetische Wechselfeld oder breitbandiges Rauschen
der elektronischen Komponenten, gilt es zu vermeiden. Diese und weitere Techniken
bei der Erzeugung dielektrischer Polarisationsechos werden im Folgenden erlautert.
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3.2 Erzeugung von Polarisationsechos

Die Entstehung von Polarisationsechos wurde bereits in Kapitel theoretisch be-
handelt. Dort wurde gezeigt, dass in einem Glas, das einer Serie von hochfrequenten
elektromagnetischen Pulsen ausgesetzt wird, kohérente Echos hervorgerufen werden
kénnen. Um dies in die Realitdt umzusetzen, braucht man eine stérungsarme, sta-
bile Elektronik bei Raumtemperatur, die die Anregungspulse erzeugt und das Echo
verstiarkt und anzeigt. Aufserdem benétigt man einen Probenhalter bei tiefen Tempe-
raturen, in dem ein homogenes elektrisches Wechselfeld herrscht, der die Einkopplung
und Detektion von Hochfrequenzsignalen erlaubt und der gleichzeitig eine optima-
le thermische Ankopplung der Probe ans Warmebad gewéhrleistet. Dafiir wird ein
koaxialer Mikrowellenresonator eingesetzt.

3.2.1 Elektronischer Aufbau

Eine Skizze des elektronischen Aufbaus fiir Echomessungen ist in Abbildung zZu
sehen. In der dargestellten Form wird der Aufbau fiir Rotationsechos verwendet. Die
Schaltung fiir Zwei- und Dreipuls-Polarisationsechos ist fast identisch; lediglich der
mit . Kompensationszweig”“ markierte Abschnitt wird fiir sie nicht bené6tigt. Fiir Ro-
tationsechos ist er deswegen wesentlich, weil hier das Echosignal wahrend des Hoch-
frequenzpulses auftritt. Dieser ist aber so grof, dass die Verstérker séttigen konnen,
was die Auslesung des Echosignals verhindert. Mithilfe der Kompensationsschaltung
konnen die Pulse vor der Verstarkung von dem detektierten Signal wieder abgezogen
werden.

Das Hochfrequenzsignal wird von dem Signalgenerator Rohde&Schwarz SMH er-
zeugt und zunéchst mit einem 3dB-Teiler aufgespalten. Der eine Teil wird iiber einen
Phasenschieber an den Local Oscillator Eingang des Hochfrequenzmischers ange-
schlossen. Darauf wird spéter noch eingegangen. Im Sendezweig wird zunéchst mit
zwei Schaltern in Serie die gewiinschte Pulsfolge erzeugt. Die Schalter haben im ge-
schlossenen Zustand zusammen eine Leckrate von < —80 dB. Zwischen ihnen befindet
sich ein festes 5dB-Dampfungsglied, um eine Fehlanpassung der Impedanz zu ver-
meiden, die zu einer erhohten Leckrate fithren kann. Die Schalter werden iiber einen
Puls-/Delaygenerator der Bauform Stanford Research Systems DG535 gesteuert, an
dem Pulsldngen, -abstédnde und die Repetitionsrate eingestellt werden konnen. An-
schliefend wird das Signal an einem variablen Dampfungsglied geddmpft, bevor es an
einem Hybridkoppler in ein Anregungs- und ein Kompensationssignal geteilt wird.
Das Anregungssignal gelangt nun tiber semirigide Kabel in den Kryostaten. Dort wer-
den sowohl Innen- als auch Aufenleiter auf den verschiedenen Temperaturstufen ther-
misch angekoppelt. Auferdem sind die Kabel unterhalb des 1K-Topfs supraleitend,
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Abb. 3.2: Elektronischer Aufbau fiir Rotationsechomessungen. Zwei- und Dreipuls-
Polarisationsechos kénnen mit demselben Aufbau gemessen werden. Man entfernt dafiir
lediglich den Kompensationszweig.

um die Warmeleitung zwischen den Temperaturstufen zu vermeiden. Thermisch zwi-
schen den Warmetauschern verankert befindet sich noch ein 20 dB-Dampfungsglied,
das thermisches Rauschen von Widerstanden mit einer héheren Rauschtemperatur
abfangen soll. Der Einsatz dieses Dampfungsglieds verlangerte den moglichen Mess-
bereich bei Zweipuls-Echomessungen etwa um einen Faktor 2. Auf der Experimentier-
plattform befindet sich der Mikrowellenresonator, der als Probenhalter dient. Seine
Funktion wird im néchsten Abschnitt noch erlautert. Zur Vorverstarkung des aus-
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gekoppelten Signals wird dient ein dank seiner Temperatur rauscharmer Tieftem-
peraturverstarker im Heliumbad. Es handelt sich hierbeit um einen HEMT (High
Electron Mobility Transistor) - Verstirker der Bauart Kuhne electronics LNA-1020
A-COOL. Er verstarkt das Signal je nach Einstellung der Versorgungsspannung um
15-20dB. Anschliefsend wird das Signal mit dem Kompensationssignal tiberlagert.
Der Zirkulator zwischen Koppler und Kryostat sorgt dafiir, dass eventuell riickwérts
in den Kryostaten gekoppelte Strome im 50 (2-Widerstand absorbiert werden. Das
kompensierte Signal wird nun iiber einen weiteren Hochfrequenzverstarker auf den
Mischer geleitet, der den Hochfrequenzanteil herausmischt, und die Einhiillende von
Pulsen und Echo tiber einen Videoverstarker an das Oszilloskop weiterleitet. Fiir die
Rotationsechos wurde ein 1Q-Mischer (MITeq IR0502LC1Q) verwendet. Dies verein-
facht die Kompensation wesentlich, weil man durch das gleichzeitige Auslesen beider
Kanaéle sicherstellen kann, dass alle Phasenanteile korrekt kompensiert sind. Ist dies
geschehen, kann durch Einstellen der Phase am Local Oscillator das Echosignal in
einem der beiden Kanile (in Abbildung der Q-Kanal) maximiert werden. Nur
dieser Kanal wurde wihrend der Messungen vom Oszilloskop ausgeleser[ Fiir die
meisten Zwei- und Dreipuls-Echomessungen wurde ein regulérer Mischer (MITeq,
DMO0052LA2) verwendet, da keine Kompensation der Pulse vorgenommen wurde.
Auch hier wurde die Phase am Local Oscillator so eingestellt, dass das Echo maxi-
mal war.

Um die Messung magnetfeldabhéngiger Daten zu ermdéglichen, wurde der Resona-
tor in einer Magnetspule platziert. Dieser besteht aus einem Edelstahlhohlzylinder,
der mit Niob-Titan-Draht umwickelt ist. Dadurch konnten Magnetfelder bis etwa
230 mT erreicht werden. Die Strome wurden mit dem Keithley 2420 3A SourceMeter
in die Magnetspule eingespeist.

Die Parameter von Pulsgenerator, Stromquelle und Oszilloskop sowie die Misch-
kammertemperatur konnen von einem Computerprogramm eingestellt und ausgele-
sen werden. Die meisten Messungen erfolgen daher vollautomatisch.

3.2.2 Probenhalter: Mikrowellenresonator

Um sicher zu stellen, dass die Energieaufspaltung der resonant angeregten Tunnel-
systeme in der gleichen Groéfenordnung ist wie die Umgebungstemperatur, miissen
ausreichend grofe Anregungsfrequenzen verwendet werden. Die Experimente in der
vorliegenden Arbeit wurden bei Frequenzen im Bereich von 1 GHz durchgefiihrt. In
diesem Frequenzbereich ist es nicht mehr moglich, einen Schwingkreis aus diskre-
ten Spulen und Kondensatoren zu betreiben. Es miissten sehr kleine Induktivita-

!In Zukunft soll aber eine Software entstehen, die beide Kanile gleichzeitig aufzeichnet, so dass
beispielsweise eine zeitliche Drift der Phase korrigiert werden kann.
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ten L und Kapazitdten C' verwendet werden, um die notwendige Resonanzfrequenz
wr =1/ V/LC zu erreichen, so dass erstens die Leitungsimpedanzen relevant werden
und zweitens die Strukturen zu klein werden um eine makroskopische Probe darin zu
platzieren. In der Hochfrequenztechnik werden daher Resonatoren aus geschickt di-
mensionierten Leitungsabschnitten genutzt. Belastet man diese mit einer Kapazitit,
kann man lokal grofse und homogene elektrische Felder erzeugen.

1 Ll
i
A Ein- und Auskoppelschleife
_ -7 ./74

_/

Probe

Spulenhalter

Abb. 3.3: Skizze des verwendeten Mikro-
/ wellenresonators.

Wirmebad

In Abbildung [3.3| ist der verwendete Mikrowellenresonator skizziert. Es handelt
sich um einen sogenannten Topfkreisresonator (englisch reentrant cavity). Er besteht
aus einer auf beiden Seiten kurzgeschlossenen, zylindrischen, koaxialen Hohlraumlei-
tung, deren Innenleiter kurz vor der unteren Kurzschlussplatte unterbrochen wird.
Die Induktivitat wird durch die Koaxialleitung gebildet. Ihre Lange ist etwas geringer
als A\/4, wenn )\ die zur Resonanzfrequenz korrespondierende Wellenldnge ist. Der
Spalt zwischen dem Innenleiter und der Bodenplatte stellt die Kapazitat dar. Hier
herrscht ein homogenes elektrisches Wechselfeld in der Grofenordnung von einigen
V/m. Die Glasprobe wird in dem Spalt platziert. Die Anderung ihrer Permittivitét
¢ dukert sich in einer Anderung der Resonanzfrequenz:

OwRr f e
o 3¢ (3.1)
Dabei bezeichnet f den Fiillfaktor. Er liegt bei allen in dieser Arbeit gezeigten
Messungen in der Ndahe von 1. In Abbildung ist eine Resonanzkurve des mit
Glyzerin befiillten Resonators bei T' = 90 K zu sehen. Die Resonanzfrequenz lag in
der gezeigten Messung bei fis = 1203 MHz. Die Giite Q = fres/Afrwnm ~ 171
des Resonators ist recht klein. Sie liegt bei den Messungen gewdhnlich zwischen
100 und 200. Eine geringe Giite ist notig, um die Einschwingzeit 7 = @Q/w des
Resonators moglichst klein zu halten, da die Pulse bei Zwei- und Dreipuls-Echos nur
wenige 100 ns lang sind. Fiir die Messungen an BK7 wurde ein baugleicher Resonator
verwendet, bei dem allerdings die Spaltbreite etwas geringer gewahlt wurde. Hier war
mit der gemessenen Probe f,os &~ 890 MHz und @) ~ 110.
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Die Einkopplung und Detektion der Hochfrequenzsignale erfolgt induktiv iiber
zwei Koppelschleifen. Sie werden in einem Bereich platziert, in dem ein hohes ma-
gnetisches Feld herrscht. Die Starke der Kopplung lésst sich iiber die von der Schleife
eingeschlossene Fliache (projiziert auf die Normalenebene zu den magnetischen Feld-
linien) regulieren, also entweder durch eine Verringerung des Schleifendurchmessers
oder durch das Verdrehen der Schleife relativ zum Feld. Beide Methoden wurden
eingesetzt. Generell wird die Einkopplung schwach gewéahlt, um das Einkoppeln von
Rauschen aus dem Sendezweig zu verringern. Um kein Signal zu verlieren, wird die
Auskopplung stark gewéhlt. Es ist also theoretisch mdglich, dass Rauschen aus dem
Detektionszweig ,riickwarts eingekoppelt wird. Auf dieses Problem soll im Abschnitt

weiter eingegangen werden.

Der Resonator besteht aus Kupfer und ist fest mit der Mischkammer verschraubt,
um einen guten Warmekontakt zwischen Mischkammer und Probe herzustellen. Zu-
dem ist er vergoldet. Dadurch wird die Bildung einer schlecht leitenden Oxidschicht
auf der Metalloberflache verhindert. Dies ist notwendig, um iiberméfige Dissipation
durch die Feldstrome zu vermeiden, die zu lokaler Erwarmung fithren kénnte. Der
aus der Abbildung ersichtliche lange Fufs des Resonators dient lediglich dazu, die
Probe in der Mitte des Magneten zu platzieren, wo das Magnetfeld maximal und
homogen ist. Der Fufs schmal, um Dissipation durch Wirbelstrome zu minimieren.

Mit dem nun besprochenen Aufbau aus Resonator und Hochfrequenzschaltung
konnen Zwei- und Dreipulsechos sowie Rotationsechos gemessen werden. In Abbil-
dung sind die dadurch erhaltenen Spannungssignale am Oszilloskop fiir eine
Dreipuls-Echomessung (links) und eine Rotationsechomessung (rechts) dargestellt.
Im Falle des Dreipuls-Echos kann man die drei gleich langen Pulse, das Zweipuls-
Echo nach dem zweiten Puls und das Dreipulsecho unmittelbar nach dem dritten
Puls unterscheiden. Aufserdem zeigen sich noch mehrere Tochterechos, die durch un-
terschiedliche Kombinationen von Polarisationssignalen hervorgerufen werden. Das
maximale Spannungssignal der Pulse liegt in diesem Fall bei etwa 1,8 V und damit au-
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Abb. 3.5: Spannungssignale am Oszilloskop. Links: Dreipuls-Echomessung mit Pulsen.
Man erkennt das Zweipuls- und Dreipuls-Echo sowie weitere Tochterechos. Die Hohe der
Pulse betriagt etwa 1,8 V. Sie wurden daher abgeschnitten. Rechts: Rotationsechomessung.
Die Pulse sind kompensiert. Die steilen Flanken entstehen, da das Kompensationssignal
rechteckiger ist als das detektierte Signal.

fserhalb des dargestellten Bereichs. Es ist aber klar zu erkennen, dass die Pulse nicht
rechteckig sind und bei kurzen Pulsabsténden einen nicht-horizontalen Untergrund
an der Stelle der Echos hervorrufen, der vor der Analyse der Echoamplitude korri-
giert werden muss. Diese Tatsache wird noch deutlicher, wenn die Pulse kompensiert
werden, wie es in der Rotationsechomessung (rechts) der Fall ist. Da das Kompensa-
tionssignal nahezu rechteckig ist, treten bei der Addition mit dem gerundeten Signal
des Resonators scharfe Spitzen zu den Zeiten auf, zu denen das elektrische Feld
geschaltet wird. Die Abweichung von der Rechteckform des Detektionssignals liegt
einerseits in den endlichen Einschwingzeiten des Resonators begriindet, kann aber
auch durch Transientensignale, die durch den Schaltvorgang entstehen, verursacht
werden. Die bei den Rotationsechomessungen kurzzeitig auftretenden grofen Span-
nungen kénnen die Videoverstérker sattigen und so das Signal stéren. Daher wurden
keine zu kurzen Zeiten fiir die Lénge des ersten Pulses gewéhlt. Trotzdem mussten
auch bei der Analyse der Rotationsechomessungen die Untergriinde sehr sorgfiltig
korrigiert werden. Darauf wird in Kapitel eingegangen. Zunéachst sollen noch
die verwendeten Proben kurz charakterisiert werden.

3.3 Probe: BK7

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden Messungen an dem optischen Glas BK7
durchgefiihrt. BK7 ist der Handelsname eines besonders reinen Borosilikatglases,
das hauptséachlich fiir optische Linsen verwendet wird. Seine exakte Zusammen-
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Verbindung | SiO, Na,O B,O K;O BaO AlyO;
Anteil 74.8% 102% 9,9% 4,7% 0,76% 0,03%

Tab. 3.1: Zusammensetzung des Borsilikatglases BK7 [Lud03|. Angegeben sind die molaren
Anteile in Prozent.

setzung kann Tabelle [3.1] entnommen werden. Darin sind die molaren Anteile der
verschiedenen Molekiile in Prozent aufgefithrt. BK7 besteht zu etwa drei Vierteln
aus Siliziumdioxid (SiO3) und zu ca. 10% aus Boroxid (B;0O). Neben diesen beiden
Hauptbestandteilen enthélt es noch Aluminiumoxid, Alkali- und Erdalkalioxide. Die
wichtigsten optischen und mechanischen Eigenschaften von BK7 sind in Tabelle
aufgefiihrt.

Fiir die Untersuchung bei tiefen Temperaturen ist BK7 besonders gut geeignet, da
es einen sehr geringen thermischen Ausdehnungskoeffizienten hat. Auferdem enthélt
es praktisch keine Blasen oder Einschliisse, die die Signalstirke reduzieren konnten.
Fiir die Untersuchung der spektralen Diffusion wurde die Probe vor allem deshalb
gewahlt, weil viele ihrer Eigenschaften, wie etwa die dielektrische Funktion, aber
auch akustische Eigenschaften schon ausfiihrlich gemessen und dokumentiert sind.
Dariiber hinaus sind die Dipolmomente der Tunnelsysteme in BK7 sehr grof [Ens96],
was zu grofsen Echoamplituden fiihrt. So konnten Zerfallskurven bis zu sehr langen
Pulsabstdnden und relativ hohen Temperaturen gemessen werden. Die verwendete
Probe ist ein rundes Scheibchen von 0,4 mm Dicke und 1 cm Durchmesser.

Parameter Wert

Thermodynamische Eigenschaften

Glasiibergangstemperatur Tq 557C
Dichte ) 2,51 g/cm?
Wirmeausdehnungskoeffizient — « ~ 1076K-!

Dielektrische Eigenschaften 2
Permittivitat € 9,6
Pp? | 1,28-10713C2J " 'm~!

3

Elastische Eigenschaften

0.87eV

elastische Kopplungskonstanten ;ylt 0.64 EV
~1
Schallgeschwindigkeit Zi 2288 22_1

Tab. 3.2: Zusammenstellung der wichtigsten Figenschaften von BK7. Quellen:
1[Scho6],? [Woh01] . [Hun76].
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4. Daten und Diskussion

Im Verlauf dieser Arbeit konnten Zerfille der Echoamplitude von Zwei- und Dreipuls-
Polarisationsechos sowie von Pausenrotationsechos bis hin zu bislang unerreichten
Pulsabstdanden gemessen werden. Die Echoamplitude konnte in den Zerfallsmessun-
gen noch bei Amplituden aufgelost werden, die bis zu fiinf Grofenordnungen kleiner
als die Ausgangsamplitude waren. Im Folgenden werden die Ergebnisse von Messun-
gen an dem Borsilikatglas BK7 mit drei unterschiedlichen Pulssequenzen diskutiert.
Zunachst wird auf die Verfahren bei der Datenauswertung und die Genauigkeit der
Messungen eingegangen.

4.1 Datenauswertung

Wir werden in diesem Abschnitt hauptséchlich die Dreipuls- und Pausenrotations-
echos behandeln. Fiir Details iiber die Auswertung der Zweipulsechos wird auf [Fas10]
verwiesen. Die Verfahren der Dreipuls-Echomessungen sind aber auf den Fall der
Zweipulsechos iibertragbar.

4.1.1 Auswertung der Echoamplitude

Als Echoamplitude muss eine Grofe definiert werden, die einerseits proportional zu
den in Kapitel [2| berechneten Polarisationsamplituden ist und sich andererseits mog-
lichst unempfindlich auf Rauschen des detektierten Signals zeigt. Die zweite Voraus-
setzung ist durch die Heranziehung des Maximalwerts der gemessenen Polarisation
allein nicht gegeben. Stattdessen wird fiir die durch kurze Pulse erzeugten Zwei- und
Dreipuls-Echos die sogenannte integrierte Echoamplitude und fiir Rotationsechos die
Amplitude der Fouriertransformierten ermittelt.

Gepulste Echos

In Abbildung ist eine Serie von Dreipuls-Echos mit unterschiedlichen 753 und
gleichem 715 gezeigt. Die integrierte Echoamplitude wird bestimmt, indem die vom
Oszilloskop gemessenen Spannungswerte im Bereich des Echos, d.h. in dem mit (1)
bezeichneten Zeitintervall, aufsummiert und mit der Digitalisierungszeit, d.h. der
Zeitspanne zwischen zwei vom Oszilloskop angezeigten Punkten, multipliziert wer-
den. Dadurch wird eine zuséatzliche Mittelung iiber das dem Echosignal iiberlagerten

27
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Rauschen durchgefiihrt. Um ein verléssliches Ergebnis zu erhalten muss sicherge-
stellt sein, dass der Untergrund im ganzen betrachteten Zeitintervall konstant den
Wert Null besitzt. Dies ldsst sich oft durch eine einfache Offsetkorrektur bewerk-
stelligen. Der Offset wird aus dem Mittel {iber die Spannungwerte auflerhalb des
Bereichs des Echos, d.h. im Bereich (2), berechnet. Eine aufwéndigere Untergrund-
korrektur ist dann notwendig, wenn das Echo so kurz nach dem letzten Puls auftritt,
dass die Auswirkungen des Pulses, d.h. das Ausschwingen des Resonators, durch
Free Induction Decay verursachte Polarisationssignale oder Schalttransienten, noch
nicht abgeklungen sind (siehe auch Abbildung [3.5, Kapitel [3.2)). Dies ist der Fall fiir
Tio < 157s.

6L T 5 T ]

!g‘ = 75mK Abb. 4.1:

': ' Ty =248 Dreipulsechos mit 712 = 2 s und verschie-
§4 A -! . Ez:;gm: I denen 793 bei T' = 7,5mK. Die Zahl der
% ! :‘ Mittelungen stieg dabei von 2000 bei 93 =
2 1 . 1,5ms auf 20000 bei 753 = 5,9ms. Im mit
@ : D@?%_]‘ (1) bezeichneten Bereich wird das Echo in-

0 #ﬁ? M tegriert. Im mit (2) bezeichneten Abschnitt

@ @ werden der Offset und das elektronische

: : ‘ ‘ ‘ Rauschen bestimmt.

Zeit [us]

In Zweipuls-Echomessungen wird fiir alle Echos mit 75 < 20 ps ein separater Un-
tergrund gemessen. Das Echo tritt in der Zeitspanne |15 — 0,5 us, 712 + 0, 5 ps] nach
dem zweiten Puls auf. Um den Untergrund zu ermitteln, wird der Pulsabstand erhoht,
um das Echosignal zu langen Zeiten hin zu verschieben, und das Messsignal im selben
Zeitintervall nach dem zweiten Puls aufgezeichnet, in dem bei kurzem Pulsabstand
das Echo auftreten wiirde. Fiir grofsere Pulsabsténde wird kein Untergrund abgezo-
gen, da der Untergrund hinreichend konstant ist und das Abziehen eines gemessenen
und damit natiirlich ebenfalls verrauschten Untergrunds das Gesamtrauschen nur
vergrofsern wiirde.

Bei Dreipuls-Polarisationsecho-Messungen mit festem 715 bleibt der Abstand zwi-
schen dem dritten Puls und dem Echo konstant, so dass es geniigen sollte, nur einen
Untergrund fiir alle Echos einer Zerfallsmessung zu messen. Es zeigte sich jedoch
in den Experimenten, dass sich das Messsignal zur Zeit des Echos nicht aus einer
einfachen Summe aus einem Echo und einem Untergrund, dernur vom dritten Puls
abhéngt, zusammensetzt. In Abbildung ist dies fiir ein Echo mit 75 = 21s ge-
zeigt. Auf der Abszisse ist die seit Beginn des dritten Pulses verstrichene Zeit und auf
der Ordinate das Spannungssignal am Oszilloskop aufgetragen. Die schwarzen Punk-
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‘ Abb. 4.2:
Dreipuls-Echomessung mit 70 = 2ps bei
T = 7,5mK. Gezeigt werden ein Echo bei

S o 1,-59ms To3 = 5,9ms, ein Untergrund mit 75 =
£ — — ~ Untergrund 102 p1s und ein als Untergrund verwendetes
= 2 — T1,,=30ms ] . .
c Echo mit 73 = 30ms und 72 = 2ps. Bei-
2 " Echo korrigiert mit .

(2] S A Untergrund de Untergriinde wurden vom Echo abgezo-

! g% = 7,=30ms |

gen und ebenfalls aufgetragen. Diese Daten

wurden zur besseren Erkennbarkeit jeweils

mit einem Faktor 3 multipliziert.

Zeit [us]

te zeigen das unkorrigierte Messsignal, also das Echo auf dem Untergrund. Eine
Untergrundmessung, bei der der Pulsabstand 715 auf 100 ps erhoht wurde, ist durch
die rote gestrichelte Linie gezeigt. Die Abweichnung bei kurzen Zeiten wird deutlich,
wenn man den Untergrund vom Messsignal mit Echo abzieht (dargestellt durch rote
Dreiecke). Um dennoch einen verldsslichen Untergrund bestimmen zu kénnen, wurde
eine Echomessung mit einem extrem grofsen Pulsabstand 753 durchgefiihrt, bei dem
kein Echo mehr messbar ist. Der verwendete Pulsabstand betrug bei tiefsten Tempe-
raturen 30 ms. Ein solcher Untergrund ist in Abbildung als durchgezogene blaue
Linie eingezeichnet. Seine Form stimmt mit dem Untergrund in der Echomessung
gut iiberein. Das so korrigierte Echo, mit blauen Quadraten dargestellt, weist einen
flachen verbleibenden Untergrund auf. Augenscheinlich ist die Form des FID nach
dem dritten Puls abhéngig vom Pulsabstand zwischen den ersten beiden Pulsen.

Rotationsechos

Im Fall der Pausenrotationsechos wird das Maximum der Fouriertransformierten des
Echosignals als Echoamplitude definiert. Bevor die Fouriertransformation durchge-
fithrt wird, muss auch hier ein Untergrund abgezogen werden. Wie in den vorange-
gangenen Kapiteln erlautert, erscheint das Rotationsecho, wihrend das elektrische
Hochfrequenzfeld angeschaltet ist, und wird darum mit einer Kompensationsschal-
tung, wie in Kapitel erklart, gemessen. Da das elektrische Feld in Resona-
tor und Glas den Schaltvorgéngen nicht instantan folgt, entstehen kurzzeitig nicht-
kompensierte Messsignale zu Beginn und am Ende der Pulse. Die Form dieser Signale
variiert mit der Léangen des ersten Pulses und der Pause. Ihre Auswirkungen sind iiber
mehrere Mikrosekunden nach dem Schalten des Felds messbar. Um diese Untergriin-
de zu korrigieren, wurde zu jedem Pausenrotationsecho eine Hintergrundmessung
durchgefiihrt. Dazu wurde die Lénge des ersten Pulses t; so erhdht, dass das Echo
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Abb. 4.3: Rotationsechos bei drei verschiedenen Pausenldngen (links) und das daraus er-
mittelte Fourierspektrum (rechts).

gerade nicht mehr im aufgenommenen Zeitfenster zu sehen war und das Messsignal
in demjenigen Zeitfenster digitalisiert, in dem in der zugehdrigen Echomessung das
Echo auftreten wiirde. Auch nach dieser Korrektur ist der Untergrund im allgemei-
nen noch nicht horizontal. Deswegen wurde durch Abziehen eines Polynoms ersten
oder zweiten Grades, das an die Bereiche aufkerhalb des Echosignals angepasst wur-
de, noch eine weitere Korrektur vorgenommen. Dabei wurde darauf geachtet, dass
das Echo nicht zu asymmetrisch wurde.

Nach Abschluss aller Korrekturen wurde eine Fast-Fourier-Transformation der Da-
tenpunkte vorgenommen. In Abbildung sind links Rotationsechos bei drei ver-
schiedenen Pausenlédngen und rechts die daraus ermittelten Fourierspektren gezeigt.

4.1.2 Rauschen und Storeinfliisse
Statistisches Rauschen

Beitrage zum statistischen Rauschen einer Hochfrequenzschaltung kommen von al-
len elektronischen Komponenten. Idealerweise wird es im hier betrachteten Aufbau
von der Rauschleistung des gekiihlten HEMT-Verstéirkers bestimmt. Zu Beginn je-
des Messlaufs wurden Stabilitdtsmessungen durchgefiihrt. Daraus kann die Schwan-
kungsbreite der Echoamplitude unter gleichbleibenden experimentellen Bedingungen
ermittelt werden. In Abbildung4.4]ist das Ergebnis einer Stabilitdtsmessung gezeigt.
Die fiir jeden Messpunkt iiber 1000 Einzelechos gemittelte und integrierte Dreipuls-
Echoamplitude ist als Funktion der Messzeit dargestellt. Die gemessenen Echoampli-
tuden streuen um einen Mittelwert von 3,56 - 1071 Vs mit einer Standardabweichung
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Abb. 4.5: Gemitteltes Echo, das aus
300000 Einzelechos entstanden ist. Die zu-
grunde liegenden Daten sind identisch mit
den in Abbildung gezeigten Echoam-
plituden. Die Form des Echos kann durch
eine Gaufkurve angepasst werden.

ratur war 7' =10 mK.

von 0,37-1071°Vs, d.h. mit einem relativen Fehler von etwa 10 %. Die Groke des
elektronischen Rauschens in einer Echomessung kann man aus der Standardabwei-
chung der Spannungswerte im in Abbildung spezifizierten Offsetbereich (2) bzw.
bei Rotationsechos aus den flachen Bereichen auferhalb des Echos bestimmen. Aus
dem Bereich (2) von aus N = 1000 Einzelechos gemittelten Echosignalen konnte
die 1o-Breite des elektronischen Rauschens zu 1074V bestimmt werden. Dieser und
alle im Folgenden angegebenen Spannungs- und Rauschspannungswerte wurden bei
einem Eingangswiderstand von 50 {2 gemessen oder darauf umgerechnet.

Um zu iiberpriifen, dass die Ursache fiir das so festgestellte Spannungsrauschen
tatséchlich statistischer Natur ist, kann man unterschiedliche Zahlen von Messsi-
gnalen mitteln und die aus diesen Signalen entnommene Standardabweichung o des
Spannungsrauschens gegen die Zahl der Mittelungen auftragen. Dies ist in Abbil-
dung fiir eine Stabilitdtsmessung mit Dreipuls-Echos (links) und fiir Stabilitats-
messungen mit Rotationsechos (rechts) gezeigt. Wenn keine phasenstabilen Beitra-
ge zum Rauschen vorhanden sind, sinkt die Standardabweichung proportional zur
Wurzel der Mittelungszahl N. In der in der rechten Abbildung mit Dreiecken darge-
stellten Messung trat ein starkes, mit den Pulsen phasenstarres Storsignal auf, das
bei N > 1000 das Rauschen dominierte und die Messung kleiner Echos unmoglich
machte. Verursacht wurde das Storsignal durch von den TTL-Spannungssignalen der
Pulsgeneratoren, die im Netzwerk der Koaxialleitung und in den GPIB-Verbindungen
zu anderen Gerédten und dem PC mehrfach reflektiert wurden und stehende Wellen
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Abb. 4.6: Standardabweichung der Daten im Bereich (2) in einer Dreipulsechomessung
(links) und zwei Rotationsechomessungen (rechts) in Abhéngigkeit von der Zahl der Mit-
telungen. Zum Vergleich ist der theoretische Verlauf o oc N~%% mit aufgetragen.

verursachten. Der Aufbau wurde darauthin durch die Wahl kleinerer Signalpegel und
die Optimierung der Kabelldngen, insbesondere sehr langer GPIB-Kabel am Pulsge-
nerator, so verbessert, dass das Signal das statistische Rauschen nicht mehr iiberla-
gerte und o o 1/ V/N wieder bis zu den maximalen Mittelungszahlen nahezu erfiillt
war. Ist dies der Fall, kann man aus dem oben angegebenen Wert von o fiir 1000
gemittelte Echos die Breite des Spannungsrauschens fiir ein Einzelecho berechnen,

107*- /1000 V ~ 3mV.

Nun soll dieser Wert mit dem aus dem breitbandigen elektronischen Rauschen
des Hochfrequenzaufbaus erwarteten Spannungsrauschens verglichen werden. Mit-
hilfe eines Spektrumanalysators wurde das weife Spannungsrauschen am Ausgang
der Verstarkerkette bestimmt. Dafiir wurde das Ausgangssignal des Videoverstér-
kers an den Eingang des Spektrumanalysators angeschlossen. Alle Komponenten wa-
ren angeschaltet, lediglich das Ausgangssignal des Signalgenerators wurde auf Null
gesetzt. Es ergab sich Sy = 0,5-107¢ V—\/% Da der Tiefpass im Eingang des Os-
zilloskops eine Bandbreite von 30 MHz hat folgt aus diesem Wert auch direkt die
oben angegebene Standardabweichung des Rauschens von 3mV. Bei einem Wider-
stand von 50 €2 entspricht das gemessene Spannungsrauschen einer Rauschleistung
von Sp = —113dBm Hz~!. Mit einer Gesamtverstirkung von etwa 71,5dB (ca 15dB
durch den kalten HEMT-Verstarker, 36,5dB durch den Raumtemperatur-HEMT-
Verstérker und 20 dB durch den Videoverstérker) entspricht dies einer Rauschleistung
von Sp = —184,5dBm Hz! bezogen auf den Eingang des kalten HEMT-Verstirkers.
Dies wiederum stimmt iiberein mit einer Rauschtemperatur des kalten HEMT-
Verstarkers von 7K. Das Rauschen des ersten Verstiarkers wird folglich durch die
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nachfolgenden elektronischen Bauteile nicht degeneriert.

Um den Einfluss des weifen Rauschens auf die Echoamplitude zu ermitteln, kann
man sich vorstellen, dass jedes Echosignal S;(t) durch eine rauschfreie Musterfunk-
tion M beschrieben wird, der ein breitbandiges Rauschsignal n;(t) iiberlagert ist:

Sj(t) = A]M(t) + nj(t) . (41)

Dabei ist A; die Amplitude des Signals, also die Messgrdfse. Mochte man nun eine
Fitfunktion Fj(t) konstruieren, mit deren Hilfe die Amplitude ermittelt werden soll,
nutzt man dieselbe Musterfunktion und eine Fitamplitude Ag;

Fy(t) = Ap; M (t) + o (4.2)

mit einem zusétzlichen Offset o;. Diesen werden wir im folgenden ignorieren, weil
fiir die Auswertung der Echoamplitude nur die Amplitude von Belang ist. Um nun
diejenige Fitfunktion Fj(t) mit den optimalen Werten fiir Ap; und o; zu ermitteln,
die die beste Ubereinstimmung mit dem gemessenen Signal S;(t) liefert, muss die
Summe der Abweichungsquadrate x2 = 327, (S;; — Fj;)* minimiert werden, wobei
n die Zahl der Messpunkte entlang des Signals angibt. Aus dieser Bedingung folgt
fiir die Amplitude

(S5iMi) — (Sji) (M)

A0y - (e

(4.3)

Unter Anwesenheit eines weifsen Rauschens kann der Fehler, der der Amplitude Ap,
anhaftet, folgendermafen berechnet werden [Fle(3]

Su
I F2(f)df

Hier bezeichnet F(f) den Realteil der Fouriertransformierten der Funktion Fj(t).
Um mit dieser Formel die statistische Schwankung der Echoamplitude ermitteln zu

(AAp;)? = (4.4)

konnen, muss zunéchst die Musterfunktion des Echosignals gefunden werden. In Ab-
bildung ist ein typisches Echo dargestellt, das aus 300 Echos der im vorange-
gangenen Abschnitt diskutierten und in Abbildung gezeigten Stabilitdtsmessung
gemittelt wurde. Wie man sieht, kann es gut durch eine Gaussfunktion mit Ampli-
tude Uy und Breite b angepasst werden, deren Maximum zum Zeitpunkt ¢, auftritt:

U(t - tc) == UOF(t) = er_(t_tc)2/(2b2)

~ 1 2 r£2 45
F(f) = 2V 2rbe 21 (45)
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Das in Abbildung gezeigte Echo konnte mit ¢, = 15,44 ps, Uy = 0,68 mV und
b = 0,204 ps angepasst werden. Unter Zuhilfenahme von Gleichung (4.4)) ergibt sich
der Fehler zu

,  (107°V)?/Hz

(Alo)” = J, 8mb2e= (A f

= (1,18 mV)? . (4.6)

Dieser Wert gibt den absoluten Fehler fiir die Amplitude eines einzelnen Echos an.
Er ist etwa einen Faktor 3 kleiner als der aus dem Bereich (2) von gemessenen Echos
bestimmten Wert der Standardabweichung der einzelnen Spannungsmesswerte von
3mV. Dies ist ein Zeichen dafiir, dass die Bandbreite des Signals am Eingang des
Ostzilloskops stark reduziert und nur noch etwa 10 Mal grofer ist als die Bandbreite
der im Echo enthaltenen Frequenzen.

Vergleicht man nun den gefundenen Wert fiir AUy mit der Amplitude U, des
Echos aus Abbildung [4.5 so tibertrifft die Unsicherheit AU, den Absolutwert der
Amplitude um etwa das Doppelte. Um die Amplitude dieses Echos mit der notwen-
digen Genauigkeit zu messen, miissen also viele Echos gemittelt werden. Bei 1000
Mittlungen reduziert sich AUy um einen Faktor 4/1000 auf 0,037 mV. Daraus folgt
ein relativer Fehler von AUy/Uy = 5,4%.

Um ein gutes Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis zu gewéhrleisten wurde zu groferen
Temperaturen und Pulsabstianden hin die Zahl der Mittelungen erhoht. Dabei wurde
darauf geachtet, dass das Verhéltnis AU, /Uy nie grofer wurde als 20%. Die Zahl der
gemittelten Echos variierte im Verlauf einer Messung von 100 bis hin zu mehreren
Millionen. Je nach verwendeter Wiederholrate der Echosequenz fiihrte dies zu Mess-
zeiten von bis zu 7h pro Messpunkt. Die Gesamtdauer einer Zerfallsmessung konnte
im Extremfall bis zu 48 h betragen.

Systematische Fehler

In den hier diskutierten Messungen kénnen insbesondere zwei Gruppen von sys-
tematischen Fehlern auftreten: Entweder bewirkt ein Fehler eine nicht-statistische
Streuung der gemessenen Echoamplituden oder er wirkt auf die Relaxationsmecha-
nismen und veréndert damit die Form der gemessenen Zerfallskurve. Da insbesondere
Zwei- und Dreipulsechos zu bisher noch unerreichten Pulsabstidnden gemessen wur-
den, kann iiber zweiteres nur spekuliert werden. Zunéchst wollen wir aber diskutieren,
welche nicht statistischen Prozesse auftreten kénnen.

In iiber mehrere Stunden durchgefiithrten Stabilitdtsmessungen konnte beobach-
tet werden, dass die Echoamplitude langsamen Schwankungen unterliegt. Es treten
hierbei Anderungen der integrierten Echoamplitude um bis zu 7% in 10h in beide
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Abb. 4.7: Gemessene Dreipuls-Echo- (links) und Pausenrotationsecho-Amplituden (rechts)
in Abhéngigkeit vom Zeitpunkt der Messung. Man sieht, dass die Amplituden der Referen-
zechos iiber die Zeit nur wenig variieren.

Richtungen auf. Die Ursachen fiir diese Drift sind nicht endgiiltig geklért. Sie konnen
beispielsweise von einer langsamen Temperaturdnderung im Glas, von verédnderten
Déampfungswerten der Kabel bei sinkendem Helium-Fiillstand oder einer Instabilitét
der Raumtemperaturelektronik herrithren. Um solche Drifts ausschliefsen zu kénnen,
wurde wihrend langer Zerfallsmessungen in regelméfigen Abstdnden ein sogenanntes
Referenzecho aufgenommen. Es handelte sich dabei um ein relativ grofses, bei kurz-
en Pulsabstédnden gemessenes Echo, das mit wenigen Mittelungen gemessen werden
kann. In Abbildung [4.7] sind die Amplituden der regulér mit zunehmendem Pulsab-
stand gemessenen Echos und der Referenzechos einer Dreipuls-Echomessung (links)
und einer Rotationsechomessung (rechts) in Abhéngigkeit vom Zeitpunkt der Mes-
sung dargestellt. Die Variation der Referenzechoamplituden ist in beiden Féllen klein.
Desweiteren wurde in manchen Messungen beobachtet, dass es auch zur Reduktion
der Amplitude von einzelnen oder wenigen Echos kommen kann. Die Ursache dafiir
konnten kurzzeitige Temperaturschwankungen sein, wie die Energiedeposition eines
Myons in der Probe, die durch den Mischkammerheizer nicht direkt ausgeglichen
werden konnen. In einer Zerfallsmessung dufsert sich ein solcher Fehler durch eine
instantane Reduktion der Echoamplitude und eine Erholung iiber die Dauer von we-
nigen Messpunkten. Insbesondere bei Messungen in der Nédhe der Basistemperatur
und bei Zweipuls-Echomessungen, die eine steilere Temperaturabhéngigkeit aufwei-
sen als Dreipuls- und Rotationsechos, konnten solche Storungen beobachtet werden.
Ein weiterer Grund fiir eine Reduktion der Echoamplitude sind mechanische Oszil-
lationen. In [FicO7] wurde hergeleitet, dass bei der Messung eines Zweipuls-Echos
mit 715 = 5 s bereits absolute Verzerrungen der Probe um 1073 A geniigen, um die
Echoamplitude merklich zu reduzieren. Mechanische Oszillationen konnen iiber den
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Resonatorstempel auf das Glas iibertragen werden und beispielsweise von den Pum-
pen des Heliumkreislaufs, von den Vibrationen des 1K-Topfs im gedffneten Zustand
oder von durch Korperschall iibertragenen Geréuschen in der Umgebung des Labors
verursacht werden. Wird das Glas durch die Vibrationen nicht aufgewarmt, dufsert
sich eine Storung durch Vibrationen als plétzliche Reduktion der Echoamplitude und
sprunghafte Erholung auf den urspriinglichen Wert. Um solche Effekte zu vermeiden,
wird der 1K-Topf nach Mdéglichkeit in einem Modus betrieben, in dem er nur je nach
Messlauf alle 3 bis 12 Stunden fiir etwa 30 Minuten getffnet und sonst geschlossen ist.
Die Aufnahme von Echoamplituden wurde in der Zeit der Offnung pausiert. Es gab
aber auch einen Messlauf, in dem der 1K-Topf kontinuierlich betrieben werden muss-
te. In einem spéteren Vergleich der Zerfallskurven aus diesem Messlauf mit spéter
aufgenommenen Kurven konnten keine Unterschiede in den Zerfallscharakteristika
ausgemacht werden.

Fiir eine systematische Anderung der Relaxationszeiten gibt es mehrere denkba-
re Szenarien. Sie sollen nun stichpunktartig aufgefiihrt werden. Die dazugehérigen
Daten werden teilweise im néchsten Unterabschnitt gezeigt.

e Die gemessenen Relaxationszeiten konnten kiirzer als erwartet sein, wenn durch
die Einkopplung des elektrischen Felds wahrend der Pulse die Temperatur des
Glases iiber die der Mischkammer angehoben wird. Diese Mdoglichkeit besteht
insbesondere bei tiefen Temperaturen. Um eine Entkopplung des Glases von
der Mischkammer zu vermeiden wurde die Wiederholrate der Pulssequenz so
eingestellt, dass auch eine Erh6hung der Wiederholrate noch keinen Effekt auf
die Form der Zerfallskurve hatte. Die verwendeten Wiederholraten betrugen bei
7,5mK bei Dreipuls-Echomessungen 15 Hz und bei Rotationsechomessungen
bei 10 mK etwa 10 Hz.

e Ist die Leistung des elektrischen Wechselfelds zu hoch, konnte dies moglicher-
weise zu einem sogenannten Phonon-Bottleneck fiihren. Darunter versteht man,
dass durch das Einstrahlen des elektrischen Felds die Zahl der Phononen mit ei-
ner Frequenz gleich der des elektrischen Felds {iberhoht ist. Dies ist insbesonere
fiir Rotationsechos denkbar, da hier die elektrischen Felder iiber relativ lange
Zeiten gesendet werden. Daher wurde bei einer Temperatur von 10 mK eine
Rotationsechomessung mit einer um 6 dB reduzierten Leistung bei sonst glei-
chen Einstellungen durchgefiihrt. Es konnte kein Unterschied im qualitativen
Verlauf des Echozerfalls zu anderen Messungen bei 10 mK festgestellt werden.
Die gemessene effektive Rabifrequenz reduzierte sich jedoch erwartungsgemaéfs
um einen Faktor ~ 2.

e Esist denkbar, dass in den Resonator elastische oder elektromagnetische Felder
eingekoppelt werden, die einen zusatzlichen Beitrag zur Dekohérenz der Tun-
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nelsysteme leisten, oder zusétzliche T}-Prozesse induzieren und so das Echo
schneller zerfallen lassen. Auf der Signalseite wird versucht, durch eine schwa-
che Kopplung in den Resonator und ein 20 dB-Dampfungsglied auf Héhe der
Cold-Plate bei etwa 50 mK die Einkopplung zusétzlicher Rauschbeitriage gering
zu halten. Auf der Detektionsseite wird jedoch stark an den Resonator gekop-
pelt und es ist kein weiteres Dédmpfungsglied vorhanden. Es ist also denkbar,
dass thermisches Rauschen vom Tieftemperaturverstirker zuriick in den Reso-
nator gekoppelt wird. Um diese Situation zu imitieren wurde in einer Messung
das Rauschen eines 50 )-Widerstands bei Raumtemperatur mit zwei Hoch-
frequenzverstarkern verstarkt und ungepulst zu dem reguldren gepulsten An-
regungssignal addiert. Das auf dem Oszilloskopschirm beobachtete Rauschen
nahm dadurch deutlich zu. Es konnte jedoch bis zu den langsten hier betrach-
teten Pulsabstédnden kein Unterschied in den gemessenen Zerfallskurven fest-
gestellt werden.

e Die Magnetfeldabhéngigkeit der Echoamplitude konnte auch fiir BK7 nach-
gewiesen werden [Lud03]. Man kann allerdings aufgrund der grofen Zahl an
in BK7 enthaltenen Elementen bzw. Isotopen und der damit einhergehenden
Vielzahl an Modulationsfrequenzen keine Quantenschwebung des Zerfalls iiber
mehrere Perioden hinweg beobachten. Es ist aber davon auszugehen, dass die
Echoamplitude fiir kurze Pulsabstdnde, wo asymmetrische Tunnelsysteme noch
beitragen, insgesamt reduziert ist. Da auferdem die Modulation fiir asymmetri-
sche Tunnelsysteme besonders grof ist kann man vermuten, dass im Nullfeld die
Verteilung der am Zerfall beteiligten Tunnelsysteme nicht der vom Standard-
tunnelmodell vorgegebenen entspricht. Dies héitte einen Einfluss auf die Form
der Zerfallskurve insbesondere bei kurzen Zeiten. Daher wurden Zwei- und
Dreipuls-Echomessungen an BK7 im Nullfeld und bei einem Magnetfeld von
200 mT durchgefiihrt. Uberraschenderweise stimmten die gemessen Zerfallskur-
ven jedoch fiir Zweipuls-Echos bei kurzen Zeiten im Rahmen der Messgenauig-
keit iiberein. Bei Dreipulsechos wurden leichte Abweichungen beobachtet, wie
wir im néchsten Abschnitt zeigen.

4.1.3 Reproduzierbarkeit der Messung

In Abbildung werden die gemessenen Zerfallskurven A(m3) von Dreipuls-
Polarisationsechos mit einem Pulsabstand von 75 = 5,518 bei einer Temperatur
von 15 mK miteinander verglichen. Sie wurden in drei unterschiedlichen Messzyklen
zwischen Dezember 2011 und Juni 2012 aufgenommen. Zwischen Mérz und Juni wur-
de der Resonator im Kryostat umgesetzt und anschliefsend neue Leitungen und ein
anderes 20 dB-Dampfungsglied verwendet. Die Absolutwerte der Echoamplituden bei
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Abb. 4.8: Vergleich des Zerfalls von Dreipuls-Polarisationsechos mit 7o = 5,5ns bei
T = 15mK aus drei unterschiedlichen Messzyklen zwischen Dezember 2011 und Juni 2012
(links). Rechts wird der Zerfall in einem Magnetfeld mit B = 200mT und im Falle von
zusétzlich eingekoppeltem Rauschen (siehe auch vorheriger Abschnitt) mit dem Zerfall un-
ter Normalbedingungen verglichen. Alle Datensétze wurden auf ein Echo bei 73 = 21,5 s
skaliert.

gleichem 73 unterscheiden sich zum Teil deutlich. Deshalb wurden alle Amplituden
mit konstanten Faktoren aufeinander skaliert. Trotz der unterschiedlichen Bedingun-
gen in den verschiedenen Messzyklen erkennt man keine Unterschiede im qualitativen
Verlauf der Zerfallskurven. Auferdem zeigt Abbildung 4.8 eine Zerfallskurve A(m3),
die unter sonst gleichen Bedingungen, aber in einem Magnetfeld von 200 mT aufge-
nommen wurde. Sie stimmt bei kurzen Zeiten gut mit den iibrigen Kurven iiberein,
liegt aber bei Pulsabstianden 73 ldnger als 0,5ms etwas iiber den Nullfeld-Daten.
Die mit Sternen dargestellten Messpunkte stammen aus der oben beschriebenen Mes-
sung, bei der das verstirkte Rauschen eines Widerstands bei Raumtemperatur zu der
Anregungssequenz addiert wurde. Die Daten streuen relativ stark, decken sich aber
ansonsten im Rahmen der Messgenauigkeit mit den reguldr aufgenommenen. Auf
diese Messung wird bei der Beschreibung der Dreipuls-Echomessungen in Abschnitt
noch einmal Bezug genommen.

Insgesamt kann man sagen, dass bei kurzen Zeiten eine hervorragende Uberein-
stimmung dieser unter verschiedensten Bedingungen durchgefiihrten Messungen vor-
liegt. Bei groferen Zeiten streuen die Datenpunkte starker, was darauf zuriickzufiih-
ren ist, dass das Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis abnimmt.
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4.2 Zweipuls-Echomessungen

Die in dieser Arbeit gezeigten Zerfélle der Zweipuls-Polarisationsechoamplitude von
BKT7 in Abhéngigkeit des Pulsabstands 715 wurden in Zusammenarbeit mit Paul Fafl
und Martin Schwarze im Rahmen ihrer Bachelorarbeiten gemessen [Fas10], [Sch10)].
In Abbildung [£.9)sind sie fiir alle gemessenen Temperaturen auf zwei Zeitskalen auf-
getragen. Bemerkenswert sind zunéchst die erreichten maximalen Pulsabsténde, bei
denen noch ein kohérentes Echo aufgelost werden konnte. Bei der tiefsten Tempera-
tur von T' = 7,5 mK erstreckte sich die Messung zu Pulsabstdnden 75 von iiber 1 ms,
Zeiten, die bereits vergleichbar mit der Energierelaxationszeit 77 sind. Es ist damit
moglich, zwei Regimes der spektralen Diffusion und die T}-Relaxation zu beobach-
ten. Die Echoamplitude verringert sich iiber den Verlauf einer Messung um bis zu
fiinf Grofenordnungen.

Nun sollen die gemessenen Zerfallskurven selbst diskutiert werden. Wir erwar-
ten, dass die Zweipuls-Polarisationsechoamplitude fiir 715 < T} einen nahezu reinen
Ty-Zerfall nach dem in Kapitel 2.4.1] hergeleiteten Konzept der spektralen Diffusion
aufweist. Wie auf dem linken Diagramm von zu erkennen, nimmt die Echoampli-
tude zunédchst schnell mit dem Pulsabstand ab. Die Rate des Zerfalls steigt wie erwar-
tet deutlich mit steigenden Temperaturen. Bei grofseren Pulsabstidnden verlangsamt
sich die Abnahme der Echoamplitude und ihre Temperaturabhéngigkeit ist schwé-
cher. Die rechte Abbildung von [£.9] zeigt die Verldufe der Echoamplitude bei den
verschiedenen Temperaturen noch einmal im Zeitbereich bis 715 = 50 us. Da bei tie-
fen Temperaturen nur wenige Messdaten in diesem Bereich vorliegen, sind Linien zur
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Abb. 4.9: Zerfall der Zweipuls-Polarisationsechoamplitude in Abhé&ngigkeit vom Pulsab-
stand 719 bei Temperaturen zwischen 7,5 mK und 100 mK auf zwei verschiedenen Zeitskalen
[Fas10], [Sch10]. Die Legende in der linken Abbildung gilt fiir beide Diagramme. Die durch-
gezogenen Linien verbinden die Messdaten.



70 4. Daten und Diskussion

besseren Lesbarkeit des Datenverlaufs eingezeichnet. Die beim kleinsten Pulsabstand
gemessene Echoamplitude sinkt bei den betrachteten Temperaturen bereits iiber 2
Grofsenordnungen. Die Ursache ist einerseits die thermische Besetzungszahldifferenz,
die iiber den Faktor tanh (%) die Echoamplitude bei endlichen Temperaturen
reduziert. Auferdem kann wegen der Lénge der Pulse nicht bis zu beliebig kurzen
Pulsabstdanden gemessen werden. Die Situation einer totalen Kohérenz kann deshalb
nicht erreicht werden. Die mit der Temperatur steigenden Zerfallsraten sind hier auch
fiir hohe Temperaturen zu erkennen. Die aufgrund der exp(—73)-Abhiingigkeit der
Dekohérenz erwartete gaulkformige Rundung bei kiirzesten Pulsabstdnden ist wenig

ausgepragt, kann aber erahnt werden.

4.3 Dreipuls-Echomessungen

In diesem Abschnitt sollen die Daten aus den durchgefithrten Dreipuls-
Polarisationsechomessungen an BK7 vorgestellt und qualitativ diskutiert werden. In
allen Messungen wurde bei einem festen ersten Pulsabstand 75 der Zerfall der Echo-
amplitude mit wachsendem zweiten Pulsabstand 753 und somit wachsendem Pulsab-
stand 713 bei sechs verschiedenen Temperaturen zwischen 7" = 7,5 mK und 70 mK be-
trachtet. Um bis zu moglichst langen Pulsabstéinden 73 ein kohdrentes Echo messen
zu konnen, sollte ein kurzer erster Pulsabstand gewahlt werden. Andererseits spielen
gerade bei kurzen ersten Pulsabstianden 75 die durch den letzten Puls verursachten
Untergrundsignale eine grofse Rolle und kénnen die Messgenauigkeit, besonders von
kleinen Echoamplituden, erheblich einschrinken. Daher wurden drei Werte fiir 7o
gewihlt: 710 = 2ps erfiillt die Bedingung der kurzen Pulsabstdnde. Die Korrektur
des Hintergrunds war jedoch so schwierig, dass nur bei 7' < 40 mK sinnvoll gemes-
sen werden konnte. Der Pulsabstand 75 = 5,5 1s wurde so gewahlt, dass er sowohl
moglichst kurz war, als auch das Echo an einer nahezu linear ansteigenden Flanke
des Untergrundsignals auftrat, die bei Bedarf verhédltnisméfig einfach zu korrigie-
ren wire. Eine dritte Messreihe wurde mit 75 = 15 s durchgefiihrt, dem kleinsten
Pulsabstand, bei dem keinerlei Hintergrundkorrektur mehr notig war. Hier waren
allerdings keine sehr langen Pulsabstédnde 713 mehr erreichbar. Zudem ist die charak-
teristische Phasenkohérenzzeit aus der spektralen Diffusion so klein, dass im Verlauf
der Messung selbst fiir kurze 73 schon wahrend des ersten Pulsabstands 795 ein Grof-
teil der Diffusionsprozesse stattgefunden haben. Das Verhalten der Echoamplitude
bei grofen 73 kann aber dennoch Aufschluss iiber die Wechselwirkungen der Tunnel-
systeme untereinander und mit Phononen sowie iiber die Verteilung der Parameter
des Standardtunnelmodells geben.

Anhand von Abbildung kann der Einfluss des ersten Pulsabstands auf den
Verlauf der Zerfallskurve diskutiert werden. Aufgetragen sind die Echoamplituden
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bei einer Temperatur von 7' = 7,5 mK fiir vier verschiedene erste Pulsabstdnde 75 in
Abhéngigkeit von 713. Dabei ist darauf zu achten, dass der minimal erreichbare Wert
fiir 73 etwa 713 min = T12 + 1 1s betrdgt und die Kurven daher auch bei unterschied-
lichen Werten von 73 beginnen. Zunachst wird deutlich, dass die Echoamplitude
bei 713 min flr steigende 715 sinkt. Extrapoliert man den Verlauf der Kurven jedoch
jeweils zu 13 = 0, so wiirde man fiir alle in etwa die gleiche Echoamplitude Aq er-
halten. Allerdings verlduft die Zerfallskurve fiir kleine 73 steiler, je grofer der erste
Pulsabstand 715 gewahlt wird. Die Ursache ist der Einfluss der spektralen Diffusion.
Wie bereits in Abschnitt beschrieben, wird durch die ersten beiden Pulse eine
Verteilung von Tunnelsystemen angeregt, die einem Frequenzkamm gleicht, analog
zum Beugungsbild eines Doppelspaltes (s. Abbildung [2.16]). Der Abstand zwischen
zwei Maxima des Spektrums betrigt etwa 75!, d.h. der Kamm wird feiner, wenn
der Abstand der Pulse steigt. Wenn die Tunnelsysteme zwischen dem zweiten und
dritten Puls ,in der z-Komponente zwischengespeichert” werden, wird ihre Phasen-
information in ihrer Position innerhalb des Frequenzspektrums gespeichert. Durch
die spektrale Diffusion und die damit einhergehenden Verschiebungen der Energie-
aufspaltungen der angeregten Tunnelsysteme wird der Frequenzkamm verwischt, so
dass die Phaseninformation verloren geht und die betroffenen Tunnelsysteme nicht
mehr zum Echo beitragen konnen. Je feiner der Kamm, desto grofser ist der relative
Effekt. Daher zerfallen Dreipuls-Echos mit grofem erstem Pulsabstand 715 bei kleinen
Pulsabsténden 713 schneller. Wird der Einfluss der spektralen Diffusion nach einigen
100 ps jedoch klein gegen Ti-Relaxationsprozesse, verlaufen die in Abbildung
gezeigten Zerfallskurven in der logarithmischen Darstellung jedoch wieder parallel.

In den Abbildungen [4.11] 4.12] und [4.13] sind die Zerfallskurven bei den drei be-
trachteten Pulsabsténden 715 und sechs verschiedenen Temperaturen dargestellt. Ab-
bildung zeigt Zerfallskurven fiir den ersten Pulsabstand 75 = 5,5 pis, wie vorher
bei den Zweipuls-Echos, auf zwei Zeitskalen. Zunéchst soll auch hier darauf hingewie-
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Abb. 4.11: Verlauf der Dreipuls-Echoamplitude mit 715 = 5,51s in Abhéngigkeit vom
Pulsabstand 713 bei Temperaturen zwischen 7,5mK und 70mK auf zwei verschiedenen
Zeitskalen. Die Legende in der linken Abbildung gilt fiir beide Diagramme.

sen werden, welch lange Pulsabstdnde 715 mit dem hier verwendeten Aufbau erreicht
werden konnen. Die ldngsten hier betrachteten Pulsabstéinde bei der tiefsten Tem-
peratur von 7' = 7,5mK betrugen 713 = 14,9 ms bei einem ersten Pulsabstand von
Tig = 218, 713 = 9ms bei 75 = 5,5ps und 73 = 7,6 ms bei 75 = 15 ps. Die Echo-
amplitude konnte dabei iiber etwas mehr als vier Grofenordnungen verfolgt werden.
Dies ist ein etwas kleinerer Bereich als bei den Zweipuls-Polarisationsechos erreicht.
Man sollte aber bedenken, dass, wie oben beschrieben, zu Beginn der Messung bei
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T13,min Dereits ein Teil der Echoamplitude durch spektrale Diffusion zerfallen ist. Dies
ist auch daran erkennbar, dass die Echoamplitude zur Zeit 73 min beim Erwérmen
der Probe von 7,5mK auf 70 mK um nahezu drei Gréfsenordnungen abnimmt. Im
gleichen Temperaturbereich wird die Zweipuls-Echoamplitude im Limes kurzer Puls-
abstdnde 1715 — 0 nur etwa eine Grokenordnung kleiner, hauptsichlich wegen der
temperaturabhéngigen Besetzungszahldifferenz.

Die Form des Zerfalls der Dreipuls-Echoamplitude entspricht auf den ersten Blick
den Erwartungen: Die Echoamplitude fallt zunéchst schnell, dann immer langsamer.
Fiir sehr grofse 113 folgt sie in der logarithmischen Auftragung nahezu einer Geraden.
Steigt die Temperatur, werden die charakteristischen Zerfallszeiten kiirzer. Betrach-
tet man jedoch die rechte Seite von Abbildung [4.T1] fdllt auf, dass, obwohl die Abso-
lutwerte der Echoamplitude mit steigender Temperatur fallen, der Verlauf der Zer-
fallskurven parallel erscheint. Das gleiche gilt auch fiir den Zerfall der Echoamplitu-
den mit anderen ersten Pulsabstdnden 75, wie in Abbildung und gezeigt. In
Abbildung werden noch einmal die Zerfallskurven der Dreipuls-Echoamplitude
mit 75 = 15pus gezeigt. Fiir diese Darstellung wurden alle bei einer Temperatur
aufgenommenen Amplituden durch Multiplikation mit einem konstanten Faktor so
skaliert, dass sie fiir das kleinste gemessene 73 mit der Echoamplitude bei 15 mK
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turen ungleich 15 mK wurden durch Mul-
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auf eine Echoamplitude bei einem zweiten
Pulsabstand von 193 = 4 s skaliert.

2 1,,=15us
T=75mK
T=11,25mK

T=12,25mK
T=15mK

3puls-IEA [a.u.]

00 02 04 06 08 10 12
Pulsabstand t,, [ms]

Abb. 4.15:

Verlauf der Dreipuls-Echoamplitude mit
712 = 151s in Abhéngigkeit vom Puls-
abstand 713 bei Temperaturen zwischen
7,5mK und 15mK. Die Kurven bei al-
len Temperaturen ungleich 15 mK wurden
durch Multiplikation mit einem numeri-
schen Faktor auf die Echoamplitude bei
kleinen bei einem zweiten Pulsabstand von
To3 = 4 ps skaliert.
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iibereinstimmen. Eine Skalierung entlang der Zeitachse wurde nicht vorgenommen.
Wie man sieht, wird der Zerfall der Dreipuls-Echoamplitude mit 75 = 15ps bei
allen betrachteten Temperaturen grofer oder gleich 15 mK durch die gleiche funktio-
nale Abhéangigkeit von 713 beschrieben und erscheint daher temperaturunabhéngig.
Lediglich der bei 7,5mK gemessene Datensatz weist zumindest fiir kurze 73 einen
anderen qualitativen Verlauf auf. Abbildung zeigt Echozerfallskurven bei Tem-
peraturen zwischen 7,5 mK und 15 mK. Auch hier wurden die Daten fiir kleine 75 auf
die 15 mK-Kurve skaliert. Man erkennt einen kontinuierlichen Ubergang, in dem die
Steigung bei sehr kurzen 73 so lange zunimmt, bis sie bei 7"~ 15 mK einen nahezu
konstanten Wert erreicht. Untersucht man die Temperaturabhingigkeit des Echozer-
falls bei den anderen Werten des ersten Pulsabstands 715, findet man ein analoges
Verhalten. Allerdings sind, je kleiner 715 gewéahlt wird, die Unterschiede bei kurz-
en Pulsabstdnden 713 ausgeprigter und bis zu héheren Temperaturen hin sichtbar.
Daraus, und aus der deutlichen Reduktion des Absolutwerts der Echoamplitude mit
steigender Temperatur, kann man schliefsen, dass die spektrale Diffusion, die bei klei-
nen 73 den Zerfall mafgeblich bestimmt, eine eindeutige Temperaturabhingigkeit
besitzt. Dies bedeutet wiederum, dass auch die Probe bis weit unterhalb von 15 mK
nicht thermisch von der Experimentierplattform an der Mischkammer abkoppelt[]

Geht man davon aus, dass der Einfluss der spektralen Diffusion vernachléssigbar
wird, wenn die Temperaturunabhéngigkeit des qualitativen Verlaufs des Echozerfalls
auftritt, und keine zusétzlichen Wechselwirkungsmechanismen greifen, miisste deren
Ursache in der Ti-Relaxation zu finden sein. Ein dominanter Relaxationsbeitrag mit
einer temperaturunabhéngigen Rate ware beispielsweise denkbar, wenn durch dau-
erhaft eingekoppelte Vibrationen oder elektromagnetisches Rauschen Tunnelsysteme
zu resonanten Ubergingen stimuliert wiirden. Vibrationen treten nur dann kontinu-
ierlich auf, wenn entweder der 1K-Topf im kontinuierlichen Modus betrieben wird
oder Vibrationen von den Pumpen des Kryostaten auf die Glasprobe iibertragen
werden. Ersteres kann ausgeschlossen werden, da zwischen Messungen mit und ohne
kontinuierlich betriebenem 1K-Topf keine Unterschiede in der Zerfallscharakteristik
erkennbar waren. Die Pumpen des Heliumkreislaufs und des 1K-Topfs sind entlang
der Rohrleitungen weit iiber 5m vom Kryostaten entfernt und iiber einen mecha-
nischen , Tiefpass® vom Kryostaten entkoppelt. Zwischen dem Heliumbad und der
Riickleitung, in der im Vergleich zu den Pumpleitungen das Gas einen héheren Druck
hat, und an die viele Pumpen angeschlossen sind, ist zusétzlich ein Schalldampfer
eingebaut, um iiber das Heliumgas iibertragene akustische Signale herauszufiltern.
Auch die Pumpen koénnen daher als Quelle der temperaturunabhéngigen Relaxati-
onsrate ausgeschlossen werden.

!Der Unterschied im Echozerfall zwischen 7' =~ 7,5 mK und 10,5 mK in Abbildung ist jedoch
so klein im Vergleich mit den folgenden Temperaturschritten, dass nicht ausgeschlossen werden
kann, dass die Probentemperatur in der gezeigten Messung etwas oberhalb von 7,5 mK lag.
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Die Moglichkeit der stimulierten Relaxation durch elektromagnetisches Rauschen
wirkt zundchst durchaus plausibel. Wie bereits in Kapitel angemerkt, ist der
Resonator auf der Detektionsseite stark an den Tieftemperaturverstarker gekoppelt.
Dessen Rauschleistung ist von der Mischkammertemperatur unabhéngig. Auch das
Rauschen der auf 50€) angepassten Elektronik bei Raumtemperatur auf der Sen-
deseite kann iiber die Kabel in den Kryostaten eingekoppelt werden. Hier soll kurz
abgeschétzt werden, ob die durch das Rauschen eines 50 2-Widerstands moglicher-
weise verursachten elektrischen Felder ausreichend grof sind, um eine Relaxationszeit
unterhalb der hier fiir BK7 gemessenen zu verursachen. Wir wissen aus Rotations-
echomessungen, dass eine Rabifrequenz von ca. 300 kHz durch die Einkopplung ei-
nes Hochfrequenzfelds mit einer Leistung von —21,5dBm am Kryostatenkopf bzw.
—44 5dBm am Eingang des Resonators verursacht wird. Hier wurden alle Damp-
fungsglieder und Kabelddmpfungen einbezogen, nicht aber die Einkoppelverluste in
den Resonator. Da die Rabifrequenz nach Gleichung direkt proportional zum
elektrischen Feld am Ort der Probe und dieses wiederum proportional zur Wurzel
der eingekoppelten Leistung ist, kann man - als Extremfall - auf einfache Weise
abschétzen, welche Rabifrequenz durch ein cw-Signal mit einer Leistung, die der
Rauschleistung eines 50 (2-Widerstands bei Raumtemperatur oder der Temperatur
des kalten Verstéirkers entspricht, verursacht wird. Daraus kann man dann ein Ge-
fiihl fiir die Zeitskala entwickeln, mit der eingekoppeltes Rauschen im Resonator zu
Ti-artigen Effekten fithren kann, wenn man dieses Rauschen als kohérent annehmen
wiirde.

Betrachten wir zunéchst einen 50 (2-Widerstand bei Raumtemperatur. Seine Rausch-
leistung betréigt Sp = 4kgT = 1,6 - 1072 2. Da der Resonator nur eine Bandbreite
von etwa 20 MHz hat, betrégt die absolute Leistung etwa Sp-20 MHz = 3,2-10713'W.
Dies ist die Leistung am letzten Punkt des Messaufbaus vor dem Ubergang in den
Kryostaten. Danach durchléauft das elektromagnetische Feld die gleichen Kabel und
Dampfungsglieder wie das Hochfrequenzsignal in einer Echomessung, beispielswei-
se auch in einer Rotationsechomessung, bei der die Rabifrequenz bestimmt werden
kann. Aus dem Vergleich mit der Hochfrequenzleistung von —21,5dBm = 7pW erhélt

man fiir die Rabifrequenz g 290k = —%\/%}V - 300kHz = 64 Hz. Dies entspricht
einer Periodendauer von etwa 15,6 ms.

Gehen wir nun zum interessanteren Fall des Tieftemperaturverstiarkers iiber. Er
befindet sich je nach Heliumstand im fliissigen Helium oder in kaltem Heliumgas.
Wir haben sein Rauschen in Abschnitt [4.1.2] als thermisches Rauschen eines 50 €2-
Widerstands bei 7K abgeschiitzt, das einen Wert von 3,9 - 10722 W/Hz hat. Das
heifst, mit 20 MHz Bandbreite sendet der Tieftemperaturverstiarker eine elektrische
Leistung von 7,7 - 1075 W zum Resonator. Diesen Wert vergleichen wir nun mit dem

am Resonator eingekoppelten Hochfrequenzfeld mit der oben angegebenen Leistung

—44,5dBm=3,55 - 10-°W. Daraus ergibt sich Qgox = \/=W . 300kHz —
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140 Hz. Daraus ergibt sich eine Periodendauer von etwa 7ms, die noch recht nah
an den hier beobachteten Ti-Zeiten liegt. Dariiber hinaus wurde der Unterschied
in der Kopplungsstérke in dieser Abschétzung vernachlassigt. Andererseits wird bei
dem eben gezeigten Vorgehen implizit ein ,kohérentes® Rauschsignal angenommen,
das die Tunnelsysteme kontinuierlich treiben kann. Dies ist in der Realitét sicherlich
nicht der Fall, was den Effekt dieses statistisch treibenden Hochfrequenzfelds dras-
tisch reduzieren sollte.

Da also der Effekt, den der Tieftemperaturverstirker moglicherweise auf die angereg-
ten Tunnelsysteme hat, schwer abzuschétzen ist, wurde eine Messung durchgefiihrt,
bei der das Rauschen eines 50 €2-Widerstands bei Raumtemperatur mit zwei Ver-
stiarkern um 46 dB verstérkt und dem Hochfrequenzsignal tiberlagert wurde. Das auf
dem Ostzilloskop beobachtete elektronische Rauschen auf der Detektionsseite wurde
dadurch um einen Faktor 2 bis 3 erhoht. In dieser Messung konnte, wie Abbildung[4.§]
belegt, kein Unterschied zum Zerfall des Echos unter Normalbedingungen festgestellt
werden. Wir kénnen also davon ausgehen, dass das aus dem Tieftemperaturverstér-
ker riickwérts eingekoppelte Rauschsignal nicht in der Lage ist, den beobachteten
temperaturunabhéngigen Echozerfall zu erklaren. Dennoch ist die aus dem thermi-
schen Rauschen hergeleitete Relaxationszeit nicht so grofs, dass sie nicht bei noch
tieferen Temperaturen einen Effekt haben konnte, wie sie in Kiirze bei Echoexpe-
rimenten in einem neu in Betrieb genommenen Kernentmagnetisierungskryostaten
geplant sind. Deswegen soll in zukiinftigen Messungen ein Hochfrequenzisolator in
die Detektionsleitung zwischen Resonator und Tieftemperaturverstirker eingebaut
werden, der ,riickwérts eine Dampfung von etwa 20 dB besitzt.

Ist also die intrinsische T}-Relaxation der Tunnelsysteme in BK7 temperaturun-
abhéngig? Da sie in erster Linie durch Wechselwirkung der Tunnelsysteme mit Pho-
nonen hervorgerufen wird, deren temperaturabhéngige Zustandsdichte in allen Gl&-
sern hinreichend belegt ist, scheint dies hochst zweifelhaft. Insbesondere wurde beim
Zerfall der Pausenrotationsechoamplitude in BK7, der mafsgeblich durch 7T;-Prozesse
bestimmt sein soll, mit dem gleichen Tieftemperaturaufbau die Temperaturabhéangig-
keit der Relaxation bis hinunter zu 10 mK nachgewiesen. Darauf wird im folgenden
Abschnitt noch nédher eingegangen. Angesichts der gerade gefiithrten Diskussion kann
jedoch auch ein Artefakt durch Erwdrmung, Vibrationen oder elektromagnetisches
Rauschen wurde ausgeschlossen werden. Alle diese Faktoren wiirden den Zerfall der
Echoamplitude beschleunigen. Bei genauem Hinsehen (s. Abschnitt [£.5.2)), scheint
der Verlauf des Zerfalls Dreipuls-Echoamplitude im durch 7}-Relaxationen domi-
nierten Limes langer Pulsabstdnde jedoch langsamer zu verlaufen als erwartet. Zu
diesem Zeitpunkt gehen wir davon aus, dass die scheinbare Temperaturunabhéngig-
keit des Zerfalls der Dreipuls-Echoamplitude bei mittleren und grofen Pulsabstinden
713 durch eine neue, bisher nicht berticksichtigte Eigenschaft der Tunnelsysteme her-
vorgerufen wird. Diese konnte in der Vergangenheit nicht bemerkt werden, weil es
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noch nie moglich war, die Amplitude von Dreipuls-Echos {iber so viele Grofenord-
nungen und bei derart lange Zeiten zu bestimmen. In Abschnitt soll dies noch
ausfiihrlich diskutiert werden.

4.4 Pausenrotationsecho-Messungen

Nun sollen die Daten der Pausenrotationsechomessungen gezeigt werden. Es wurden
Echos bei zwei verschiedenen ersten Pulslingen ¢; = 9ps und 14 ps durchgefiihrt.
Die Léange des ersten Pulses muss so gewéhlt werden, dass sie grofer ist als die im
Experiment beobachtete inverse Rabifrequenz, die in den hier betrachteten Messun-
gen bei etwa 1/300 kHz lag. Auferdem miissen die Transientensignale zu Beginn des
zweiten Pulses bedacht werden. Das Rotationsecho sollte von ihnen moglichst weit
entfernt sein. Andererseits kénnen sehr lange Pulse dafiir sorgen, dass die Probe
erwarmt wird. Die gewédhlten Pulsldngen erfiillen die oben genannten Bedingungen
und bleiben dabei so kurz wie moglich. Die Lange des zweiten Pulses, wahrend dem
das Rotationsechos auftritt, war normalerweise etwas mehr als doppelt so lang wie
der erste Puls. Der Zerfall des Echos wurde in Abhéngigkeit des Pulsabstands 715 bei
sechs verschiedenen Temperaturen zwischen 10 mK und 70 mK gemessen. Aufserdem
konnte aus den Echodaten der Verlauf der effektiven Rabifrequenz, also der Frequenz,
bei der das Maximum der Fouriertransformierten auftrat, extrahiert werden.
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Abb. 4.16: Verlauf der Amplitude des
Pausenrotationsechos in Abhéngigkeit von
der Pausenldnge 719, bei einer Lange des
ersten Pulses von ¢; = 9pus bei Tempe-
raturen zwischen 10 mK und 70 mK. Die
Daten bei T' = 10 mK wurden mit einem
Faktor 3 multipliziert.

Abb. 4.17: Vergleich des Verlaufs der
Amplituden von Pausenrotationsechos in
Abhéngigkeit von der Pausenlénge 712, bei
léngen des ersten Pulses von 3 = 9 ps und
t1 = 14 ps. Die Werte der Echoamplituden
mit ¢t; = 14 ps wurden jeweils mit einem
konstanten Faktor multipliziert.
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Abbildung zeigt die mit t; = 9 ps gemessenen Zerfallskurven. Bei der tiefsten
Temperatur von 7" = 10 mK konnten Rotationsechos bis zu einer Pausenldnge von
etwa 6 ms aufgenommen werden. Die Variation der gemessenen Echoamplituden iiber
alle Pulsabstéinde und Temperaturen hinweg betréigt etwa drei Grofenordnungen. Die
Kurven fallen zunéchst rasch mit steigendem Pulsabstand und flachen dann ab. Al-
lerdings ist die Steigung bei kleinen Zeiten nicht so grofs wie bei einer vergleichbaren
Dreipuls-Echomessung (vergl. Abbildung . Dies ist bereits ein starker Hinweis
darauf, dass die Pausenrotationsechos mit der deutlich langsameren 7;-Relaxation
zerfallen. Allerdings unterscheiden sich bei unterschiedlichen Temperaturen die Echo-
amplituden im Limes kurzer Pausenldngen 7o — 0 stdarker voneinander, als durch
den Faktor tanh(%) gegeben. Ursache dafiir konnte sein, dass bereits wéhrend
der Pulse Ti-Prozesse auftreten, die dafiir sorgen, dass selbst anfinglich nicht alle
Tunnelsysteme zur Echoamplitude beitragen konnen.

Wenn die Annahme stimmt, dass Pausenrotationsechos von der spektralen Diffu-
sion nicht beeinflusst werden, sollte der Zerfall bei der gleichen Temperatur und un-
terschiedlichen Pulslangen t; die gleiche Form aufweisen. In Abbildung wurden
die Zerfallskurven von Messungen mit ¢; = 9ps und ¢; = 14 s bei drei verschiede-
nen Temperaturen iibereinander gelegt. Die absolute Echoamplitude der Messungen
mit verschiedenen t; unterscheidet sich natiirlich, weshalb alle Echoamplituden der
14 ps mit einem konstanten Faktor multipliziert wurden, um sie mit den 9 ps-Daten
in Deckung zu bringen. Wie man deutlich sieht, ist der zeitliche Verlauf der Echoam-
plitude fiir beide Pulslangen ¢; identisch. Fiir die nicht in der Abbildung gezeigten
Temperaturen wurde die Giiltigkeit dieser Annahme ebenfalls bestéatigt.

Nun soll noch untersucht werden, ob die Pausenrotationsechoamplituden tatséch-
lich bei allen Temperaturen derselben vergleichsweise einfachen funktionalen Abhén-
gigkeit vom Pulsabstand A oc exp(—k712) mit der Rate k gehorchen. Dafiir wurden
die gemessenen Kurven entlang der Zeitachse mit einem Faktor f so gestreckt, dass
sie alle mit der 10 mK-Kurve in Deckung liegen. Das Ergebnis ist in Abbildung
dargestellt. Tatsachlich liegen alle Kurven im Rahmen der Messgenauigkeit iiberein-
ander. Die Abhéngigkeit der verwendeten Skalierungsfaktoren f von der Tempera-
tur kann einen ersten Hinweis auf die Temperaturabhéngigkeit der Rate k liefern.
Abbildung zeigt die Werte fiir f in Abhéngigkeit von der Temperatur. Zu-
sitzlich wurde der nach Gleichung fiir die Rate der Tj-Relaxation erwartete
Coth(%)—\/erlauf (durchgezogene Linie) eingezeichnet. Offensichtlich folgt die Rate
diesem Verlauf nicht. Die Ursache dafiir kann sein, dass die Abhéngigkeit der Echo-
amplitude von 75 komplizierter ist, als angenommen. Stattdessen scheint die Rate
zu tiefen Temperaturen hin einem Potenzgesetz mit 7%% zu folgen. Letzteres ist als
gestrichelte Linie in Abbildung eingezeichnet.

In fritheren Arbeiten zu Pausenrotationsechos [Bai85| wurde die minimale Relaxa-
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Abb. 4.18: Der Zerfall der Pausenrota-
tionsechoamplitude kann bei allen unter-
suchten Temperaturen durch eine Master-
kurve beschrieben werden. Die Daten mit
t1 = 9ps bei Temperaturen oberhalb von
10 mK wurden durch eine Streckung mit
je einem Faktor entlang der 719-Achse und
der Amplitudenachse auf die 10 mK-Kurve
gelegt.
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Abb. 4.19: Der Faktor, mit dem die
Zerfallskurven der Rotationsechoamplitu-
de bei T" > 10mK entlang der Zeitskala
auf die Kurve bei 10mK gestreckt wur-
de in Abhéngigkeit der Temperatur. Zu-
sitzlich sind der Verlauf des erwarteten
coth(%) (durchgezogene Linie) und der
Verlauf einer 7°%-Funktion (gestrichelt)
eingezeichnet.

tionszeit 17 min aus dem Zerfall bei sehr kurzen Pulsabstdnden, dem sogenannten an-
fanglichen Zerfall oder initial decay ermittelt. Diese Technik ist legitim, wenn man an-
nimmt, dass die Zerfallskurve eine Summe von Exponentialfunktionen exp(—72/771)
mit einer Verteilung von Relaxationszeiten T} ist. Die Asymptote am Beginn der
Zerfallskurve entspricht dann der Exponentialfunktion mit dem kleinsten auftreten-

den Tj. In [Bai85| konnte daraus fiir das Glas Suprasil I oberhalb von 20mK eine

_E_
2kpT

gefunden werden. In Suprasil W geniigte T} bei kleinen Temperaturen ebenfalls dem

Temperaturabhéngigkeit 77 o< tanh ( > und fiir kleinere Temperaturen 7 oc 7!
linearen Abfall mit der Temperatur, ging aber fiir hohe Temperaturen in eine steilere
Temperaturabhéangigkeit tiber. Die aus den hier gezeigten Daten durch eine analo-
ge Auswertung ermittelten Werte fiir 7} i, fiir Temperaturen zwischen 10 mK und
70mK koénnen Tabelle entnommen werden. Es sei darauf hingewiesen, dass ins-
besondere bei hohen Temperaturen das Anpassen der Asymptoten mit einem hohen
Fehler von ca. 20 % behaftet sein kann. Der Verlauf der so ermittlten Werte fiir die mi-
nimale Relaxationszeit 77 i, in Abhéngigkeit von der Temperatur ist in Abbildung
dargestellt. Zum Vergleich wurden noch Funktionen mit der Proportionalitit
Ty o« tanh % und T} o< T~ ! eingezeichnet. Man sieht, dass beide Funktionen
nur einen Teil der Messdaten gut beschreiben kénnen.
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In T: abelle sind auch theoretische Werte fiir 77 ,,,;, angegeben, die aus Gleichung
(2.20) und den in Tabelle gegebenen Materialkonstanten berechnet wurden. Wie
man deutlich erkennt, liegen die gemessenen Werte fiir 7 in etwa einen Faktor 2 -
3 unter den erwarteten. Eine Reduzierung der Relaxationszeit wiirde man erwarten,
wenn ein zweiter Relaxationsmechanismus, wie beispielsweise die von Paaranregun-
gen induzierte Relaxation auftritt (siehe Kapitel . Die Kehrwerte der einzelnen
Relaxationszeiten addieren sich dann zum Kehrwert der gemessenen Relaxationszeit.
Dies wiirde auch die Abweichung vom coth-Verhalten bei tiefen Temperaturen erklé-
ren. Wie weiter unten beim Auswerten der Zwei- und Dreipuls-Echos gezeigt wird,
erhdlt man jedoch auch in diesem Fall T7-Werte, die etwa einen Faktor 1,5 grofer
sind als die aus dem Rotationsechozerfall erhaltenen Werte (siche Kapitel [4.5.3] ins-
besondere Abbildung [£.39). Eine mégliche Ursache fiir diese Diskrepanz wire, dass
die Temperatur der Glasprobe durch die Messung mit langen Pulsen systematisch
iiber der Mischkammertemperatur liegt. Da die Unterschiede zwischen Mess- und
Theoriewert jedoch zu hohen Temperaturen erhalten bleiben, wihrend die Abhén-
gigkeit von 77 min von der Temperatur abflacht, miisste die Probe sogar bei hohen
Temperaturen extrem iiberhitzt sein, was ausgeschlossen werden kann. Eine andere
Ursache koénnte sein, dass bei kurzen Pulsabstdnden doch noch ein Teil des Zerfalls
durch T5-Prozesse verursacht wird. Dies wéire mit detaillierten Modellrechnungen zu
klédren.

T[mKl 10 15 25 40 55 70
Timw [1s] 201 122 95 69 56 41
Tiheo [ns] 319 292 227 160 121 97

Tab. 4.1: Aus dem anfinglichen Zerfall der Rotationsechoamplitude ermittelte minima-
le Relaxationszeiten bei den im Experiment verwendeten Temperaturen und die aus den
Materialkonstanten berechneten minimalen Relaxationszeiten durch Ein-Phonon-Prozesse.
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Ein Hinweis auf den Einfluss von T-Prozessen ergibt sich aus der Betrachtung
der effektiven Rabifrequenz, die aus der Fouriertransformation der einzelnen Rota-
tionsechos ermittelt werden kann. Die effektive Rabifrequenz Q = /QF + w? ist
die Frequenz, mit der die Tunnelsysteme in Anwesenheit eines elektrischen Wech-
selfelds zwischen Grundzustand und angeregtem Zustand oszillieren. Dabei ist wq
die Frequenz, um die die Energieaufspaltung des Tunnelsystems von der Energie
hwgr der treibenden Photonen verstimmt ist. Es mutet etwas seltsam an, dass weit
von der Resonanz entfernte Tunnelsysteme eine grofere Rabifrequenz besitzen als
perfekt resonante. Dies ist die Folge eines verschrankten Zustands zwischen Photon
und Tunnelsystem und analog zu dquivalenten Systemen, beispielsweise bei der Ver-
schrankung von Photonen und mechanischen Oszillatoren. Wie man der in Gleichung
hergeleiteten Formel entnehmen kann, wird jedoch der Beitrag von Tunnel-
systemen mit grofer effektiver Rabifrequenz 2 zur Polarisation mit einem Faktor
Q3 /93 unterdriickt. Das Maximum der Fouriertransformierten entspricht also in gu-
ter Naherung der mittleren Rabifrequenz der Tunnelsysteme. Da die Rabifrequenz
proportional zur Tunnelaufspaltung A, ist, bedeutet eine Anderung der Rabifrequenz
bei gleichbleibendem elektrischen Feld, dass sich die Verteilung der Ay der am Rota-
tionsecho beteiligten Tunnelsysteme gedndert hat. Wachst die Rabifrequenz, ist das
ein Hinweis darauf, dass weniger asymmetrische Tunnelsysteme am Echo beteiligt
sind; sinkt die Rabifrequenz, sind weniger symmetrische Tunnelsysteme beteiligt.
Bei einem reinen T}-Zerfall wiirde man erwarten, dass die Rabifrequenz mit dem
Pulsabstand abnimmt. Wie in Abbildung zu sehen, ist bei kurzen Zeiten je-
doch das Gegenteil der Fall. In der Abbildung sind die ermittelten Rabifrequenzen
bei Temperaturen zwischen 10 mK und 25 mK in Abhéngigkeit von der Pausenldnge
aufgetragen. Die bei 10 mK aufgenommenen Werte wurden um 50 kHz zu hoéheren
Frequenzen verschoben, um den Unterschied zu den bei 15 mK aufgenommenen Wer-
ten zu verdeutlichen. In beiden Féllen betrug die Rabifrequenz im Bereich des Pla-
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teaus etwa 280 kHz. Die Kurve bei 25 mK wurde bei einer etwas kleineren Leistung
des treibenden Hochfrequenzfelds aufgenommen. Bei allen Temperaturen steigt die
Rabifrequenz im Zeitraum bis etwa 100 ps an. Die Zeitkonstante des Anstiegs der Ra-
bifrequenz und die Grofse des Effekts nimmt dabei mit steigender Temperatur ab. Bei
Temperaturen oberhalb von 25 mK konnte der Effekt nicht mehr aufgelost werden.
Ein Anstieg der Rabifrequenzen bei kurzen Zeiten mit einer temperaturabhéngigen
Rate ist ein Hinweis auf T5-Prozesse, die besonders asymmetrische Tunnelsysteme
angreifen.

Der Vollstéandigkeit halber sollte erwéhnt werden, dass bei sehr langen Pausenléngen,
d.h. 75 > 1 ms, haufig eine erneute Reduktion der Rabifrequenz beobachtet wurde.
Diese ging jedoch einher mit einer grofen Streuung der Werte fiir die Rabifrequenz.
Auferdem werden bei groften Pulsabstdnden und kleinen Echos Effekte relevant, die
aus der Unebenheit des Untergrunds entstehen. Dadurch konnen bei der Berechnung
der Fast-Fourier-Transformation artefaktisch niederfrequente Beitrage mit Frequen-
zen in der GréRenordnung 100 kHz entstehenf] die zu einem Verschieben des Ma-
ximums fiithren. Dieser Effekt kann bei kleinen Pulsabstéinden jedoch nicht mit der
beobachteten Ausprigung fiir die Anderung der Rabifrequenz verantwortlich sein.

Betrachtet man in Abbildung[4.21]den Bereich sehr kurzer Zeiten genau, kann man
erkennen, dass die Rabifrequenz vor ihrem Anstieg einmal sehr steil abfillt. Um dies
genauer zu zeigen, wurden in Abbildung im Bereich extrem kurzer Pulsabsténde
die Amplitude und die Rabifrequenz der mit ¢; = 9us bei 10 mK aufgenommenen
Rotationsechos aufgetragen. Von 75 = 0 kommend steigt die Amplitude rasch an,
fithrt bei etwa 3 ps eine kleine Oszillation durch und beginnt danach erst zu zerfal-
len. Die Rabifrequenz féllt von einem Wert in der Ndhe von 500 kHz zunéchst rasch
ab, durchlauft ein Minimum bei etwa 4 ps bevor sie den vorher diskutierten Anstieg

2Diese Frequenz ergibt sich aus der Breite des digitalisierten Zeitfensters von ca. 10 s.
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beginnt. Die Ursache fiir diese Effekte ist vermutlich, dass aufgrund der Kiirze der
Pause nicht alle Tunnelsysteme zum Rotationsecho beitragen konnen. Fiir die Ent-
stehung des Rotationsechos ist wesentlich, dass sich die Pseudospinvektoren wahrend
der Pause gleichméfig auf Kegeln um die z-Achse der Blochkugel verteilen kénnen.
Nur wenn dies der Fall ist, konnen alle Tunnelsysteme mit der gleichen effektiven
Rabifrequenz optimal zum Echo beitragen. Die gemessene grofe Rabifrequenz und
die kleine Amplitude ergeben sich daraus, dass nur sehr schnelle Tunnelsysteme, also
Tunnelsysteme mit grokem wy, die weit von der Resonanz entfernt sind, einen Beitrag
leisten. Deren Beitrag zur Amplitude ist jedoch unterdriickt. Erst wenn die Pausen-
lange grofser wird als die Periodendauer der Rabisoszillationen, d.h. 75 > QP_{I, kann
ein normales Rotationsecho entstehen.

4.5 Diskussion

In dieser Arbeit wurden verschiedene Echoexperimente durchgefithrt, um Riick-
schliisse auf die Relaxationszeiten von Tunnelsystemen in Glésern zu ziehen, und
festzustellen, ob die im Standardtunnelmodell angenommenen Verteilungsfunktionen
die Realitét beschreiben. Wie sich herausstellte (siche Abschnitt [4.3), konnten keine
verlasslichen Werte der T}-Relaxationszeit aus den Pausenrotationsechos gewonnen
werden. Auch mit den Dreipuls-Echos konnte nicht direkt 7} gemessen werden, da
die scheinbare Temperaturunabhéngigkeit der Zerfallscharakteristik den Effekt der
Ti-Relaxation iiberlagert. Die spektrale Diffusion hingegen, die die T5-Prozesse be-
schreiben soll, ist bei Zwei-und Dreipulsechos gut zu beobachten. In den folgenden
Abschnitten sollen die Daten aus den Zwei- und Dreipuls-Echoexperimenten mit der
Theorie verglichen werden. Dafiir wurde die Echoamplitude unter Einbeziehung der
Ti-Relaxation, der spektralen Diffusion und der Verteilung der Asymmetrieenergie
nach dem Standardtunnelmodell numerisch berechnet. Mit ¢ = % ist die verwendete
Funktion fiir die Echoamplitude gegeben durch:

A = Aptanh (QkBT

1
) /dq (1 _ q2) e—(l—q2)tEcho/Tl,min(T)W2p/3P (4.7)
0
Hier ist tgq, die Zeit zwischen dem ersten Puls und dem Echo, d.h. 27, fiir Zweipuls-
und 72 + 73 fiir Dreipuls-Echos. Der Faktor Wyp sp steht fiir den Beitrag der spek-
tralen Diffusion bei Zwei- bzw. Dreipulsechos und betriagt Wop = exp(—gm(T)75)
bzw. Wsp = exp(—qgm(T) (112713)) im Kurzzeitlimit 719, 713 < T7. Die Amplitude
Ap bezeichnet die hypothetische Echoamplitude, die man bei T' = 0, 75 = 73 = 0
messen wiirde. Mit dem Faktor tanh <%> wird die Besetzungszahldifferenz der
Tunnelsysteme zur Zeit ¢ = 0 bei endlichen Temperaturen berticksichtigt. Bevor
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Gleichung (4.7)) integriert und auf die Echozerfélle angewandt wird, soll noch kurz
diskutiert werden, wie sich die Verteilung der am FEcho beteiligten Tunnelsysteme
durch den Integranden von (4.7)) im Laufe einer Zerfallsmessung éndert.

4.5.1 Verteilung der Tunnelsysteme bei gepulsten Echos

Obwohl sich die Anregungssequenzen von Zwei- und Dreipuls-Echos nur wenig un-
terscheiden, weisen sie sehr unterschiedliche Zerfallscharakteristika auf. Wahrend
der Zweipuls-Echozerfall stark von der spektralen Diffusion geprigt ist, sind beim
Dreipuls-Echozerfall eher T1-Relaxationsprozesse relevant. Die Ursache dafiir ist, dass
zwischen dem zweiten und dritten Puls die Phaseninformation der Tunnelsysteme
nicht verdndert wird. In dieser Zeit konnen nur 77-Prozesse wirken. Bei Zweipuls-
Echos hingegen ist nur die zwischen dem ersten und zweiten Puls bzw. zwischen
dem zweiten Puls und dem Echo akkumulierte Phasen entscheidend dafiir, ob ein
Tunnelsystem zum Echo beitragen kann. Da die Tj-Relaxationsraten nach fiir
symmetrische Tunnelsysteme besonders grofs sind, wahrend die spektrale Diffusion
nach und fiir asymmetrische Tunnelsysteme am schnellsten ist, unter-
scheiden sich die an Zwei- bzw. Dreipuls-Echos beteiligten Tunnelsysteme in ihrer
Verteilung.

Abbildung [4.23] zeigt den relativen Beitrag eines Tunnelsystems mit der Asymme-
trieenergie A zur Amplitude von Zweipuls-Echos (links) bzw. Dreipuls-Echos (rechts)
in Abhéngigkeit von % fiir verschiedene Pulsabstdnde Dafiir wurde das Argument
des Integrals in Abhéangigkeit von % berechnet. Fir Wap/s3p wurde das Kurz-
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Abb. 4.23: Verteilung der an Zweipuls-Echos (links) und Dreipuls-Echos (rechts) betei-
ligten Tunnelsysteme in Abhéngigkeit von % und verschiedenen Pulsabstdnden. In der
Berechnung wurden das Kurzzeitlimit der spektralen Diffusion und die T7-Relaxation be-

riicksichtigt.
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zeitlimit der spektralen Diffusion mit m = 8,75 - 10°s72 und fiir die Relaxations-
zeit T min = 200 ps eingesetzt. Als erster Pulsabstand fiir die Dreipuls-Echos wurde
T12 = 5,5 s gewdhlt. Mit steigenden Pulsabstédnden kann man zwei Auswirkungen
auf den relativen Beitrag der verschiedenen Tunnelsysteme unterscheiden:

1. Das Abschneiden der asymmetrischen Tunnelsysteme (% ~ 1) verschiebt sich

zu kleineren %‘ Dies wird durch die spektrale Diffusion verursacht.

2. Das Plateau der symmetrischen Tunnelsysteme verschiebt sich nach unten. Dies
ist auf die T7-Relaxation zurtiick zu fithren.

Wie erwartet wird der Beitrag der asymmetrischen Tunnelsysteme bei Zweipuls-
Echos deutlich schneller unterdriickt, wahrend bei Dreipulsechos die Form der Ver-
teilung nahezu erhalten bleibt und sich lediglich die Anzahl der Tunnelsysteme ins-
gesamt dndert. Die Tatsache, dass unterschiedliche Tunnelsysteme zum Echo bei-
tragen, ldsst sich auch experimentell nachweisen. Da die Rabifrequenz (g, mit der
die Besetzungszahl der Tunnelsysteme wéihrend der Pulse oszilliert, proportional zu

% =4/1- (%)2 ist, ist sie fiir symmetrische Tunnelsysteme grofer. Da Echos {ib-
licherweise im Limes sehr kurzer Pulse angeregt werden, macht sich die Verteilung
der Rabifrequenzen bei den bisher gezeigten Messungen nicht bemerkbar. Werden je-
doch die Pulse sehr lang, verandert sich die Form des Echos. Wir nennen dies meist
Uberdrehen“, da die Pseudospinvektoren der Tunnelsysteme iiber den Winkel 7 /2
bzw. 7 hinaus gedreht werden. Sind insgesamt mehr symmetrische Tunnelsysteme
am Echo beteiligt, sollte das Uberdrehen deutlicher sein, da sie in der gleichen Zeit
einen groferen Winkel iiberschreiten als asymmetrische. In Abbildung sind mit
Pulsldngen von 790 ns (7/2-Puls) und 1580 ns (7-Puls) angeregte Zweipuls-Echos bei
den Pulsabstdnden 5ps und 30 ps gezeigt. Das bei 5 ps aufgenommene Echo wurde
mit einem willkiirlichen Faktor so skaliert, dass seine Amplitude im Maximum mit
der des bei 30 ps aufgenommenen Echos iiberein stimmte. Da bei kurzen Pulsabstén-
den und sehr langen Pulsen Untergrundeffekte durch das Nachschwingen des zweiten
Pulses auftreten, kann keine quantitative Analyse der Unterschiede durchgefiihrt wer-
den. Man hat jedoch beim Vergleich der beiden Echos den Eindruck, dass das bei
30 ps aufgenommene Echo (schwarze Punkte), an dem mehr symmetrische Tunnel-
systeme beteiligt sind, stéirker verformt ist als das bei dem kiirzeren Pulsabstand
aufgenommene.

In [4.25] sind analog tiberdrehte Dreipuls-Echos mit einer Lénge der anregenden
Pulse von 700 ns und drei verschiedenen Pulsabsténden 715 abgebildet. Zunéchst fallt
auf, dass sie sich vom Verlauf her eher einem Rotationsecho annéhern, wiahrend die
iiberdrehten Zweipuls-Echos Schultern ausbilden. Auch hier machen Untergrundef-
fekte bei kurzen 73 die Analyse schwierig. Man kann jedoch vermuten, dass der
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Abb. 4.24: Mit 790 ns und 1580 ns langen Abb. 4.25: Mit 700 ns langen Pulsen auf-
Pulsen aufgenommene Zweipuls-Echos bei genommene Dreipuls-Echos mit dem ers-
zwei verschiedenen Pulsabstianden 7p9. ten Pulsabstand 712 = 5,5 1s und drei ver-

schiedenen Pulsabstinden 73.

Unterschwinger bei dem mit 733 = 31s aufgenommenen Echo etwas weniger stark
ausgepragt ist. Auch dies konnte darin begriindet liegen, dass sich die Verteilung
bei derart kurzen Pulsabstéinden noch hauptséchlich durch die spektrale Diffusion
bestimmt wird und noch ein groferer Anteil der Tunnelsysteme asymmetrisch sind.
Da die Unterschiede in den hier gezeigten Messungen sehr subtil sind, man aber
wegen der Untergrundeffekte nicht mit langeren Pulsen messen kann, sollten analo-
ge Tests mit kurzen Pulsen bei einer deutlich erhchten Leistung des eingestrahlten
Wechselfelds durchgefiihrt werden.

4.5.2 Vergleich der Zerfallskurven mit theoretischen Berechnungen

Bevor die im Rahmen der vorliegenden Arbeit durchgefiihrten Rechnungen diskutiert
werden, sollen noch kurz die Vorarbeiten von [Fas10] zusammengefasst werden. Dort
wurden die auch in dieser Arbeit diskutierten Zweipuls-Polarisationsechomessungen
mit numerischen Berechnungen der spektralen Diffusion verglichen. Dabei wurde
die T)-Relaxation zunichst nicht beriicksichtigt. Eine sehr gute Ubereinstimmung
zwischen Daten und Experiment wurde fiir das Kurzzeitlimit gefunden, wenn eine
minimale Asymmetrieenergie Ay, ~ kg - 5,56 pK angenommen wurde. Die Ein-
fiihrung des A, sorgt dafiir, dass das Zweipuls-Echo bei grofsen Pulsabstinden
schneller zerféllt, weil weniger dekohérenzstabile symmetrische Tunnelsysteme vor-
handen sind. Bei héheren Temperaturen wurde zuséatzlich das mittlere Regime der
spektralen Diffusion herangezogen, um den etwas langsamer verlaufenden Zer-
fall bei grofen Pulsabsténden zu erkléren. Unter Einbeziechung einer Relaxationszeit
T min =~ 2ms konnten die Daten bei 7,5mK ebenfalls gut beschrieben werden, wenn
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noch Anin =~ kp - 2,57pK angenommen wurde. Der Wert fiir T} i, wurde dabei
aus einer einzelnen Dreipuls-Echomessung bei 7mK bis zu einem Pulsabstand von
T13 = 2ms ermittelt.

Nach Messung der Dreipuls- und Pausenrotationsechos wissen wir, dass die 77-
Relaxationszeiten kiirzer sein sollten als der bei [Fas10] gefundene Wert T} i ~ 2 ms.
Auferdem iiberdeckt in dem Zeitbereich, aus dem in [FaslO] 7} i, ermittelt wur-
de, der noch unbekannte temperaturunabhéngige Effekt die T7-Relaxation, weshalb
die Anpassung einer berechneten Zerfallskurve der Form an die Daten kei-
nen echten Wert fiir 7' i, liefern kann, auch wenn die Ubereinstimmung zwischen
berechneter und gemessener Kurve gut ist. Aus diesen Griinden wollen wir nun ver-
suchen, unter Einbeziehung aller Datensétze, der spektralen Diffusion und der T;-
Relaxation einen einheitlichen Satz von Relaxationszeiten T min, 7% min und, wenn
notig, A, zu finden, der die Daten vollstdndig beschreibt. Wir konzentrieren uns we-
gen der Probleme bei der Bestimmung von T} i, dabei zundchst auf die Ermittlung
der Dekoharenzzeiten T5 . Da wegen des stérkeren Einflusses der 7)-Relaxation
ein hypothetisches A, in der Grofsenordnung einiger pK die Zerfallscharakteristik
der Dreipuls-Echos nicht verandert, sollten die Werte fiir 75 i, zunéchst aus den
Dreipuls-Echomessungen ermittelt werden. Dafiir wurde das Integral

1
Agp(’i'lg) = AO tanh ( ) /dq (1 — q2) e_(l_q2)(7'12+713)/T1,mine—qm7'12713 , (48)
0

E
2kgT

das die spektrale Diffusion im Kurzzeitlimit 75,73 < 77 und die Relaxation mit
T beinhaltet, numerisch gelost. Die Amplitude Ay, die fiir die hypothetische Echo-
amplitude bei 7" = 0 und 73 = 0 steht, wurde durch Vergleich der berechneten
Kurven mit dem Datensatz mit 75 = 5,5ps und 7" = 7,5 mK zu Ay = 11,5Vs be-
stimmt und fiir die anderen Temperaturen konstant gehalten. Anschliefend wurden
die Zerfallsparameter m = Tiiin und 7} in S0 angepasst, dass sie die Zerfallskurve
moglichst gut wiedergaben. In Abbildung[4.26]ist das Ergebnis dieser Rechnungen fiir
Temperaturen zwischen 7,5 mK und 25 mK und den ersten Pulsabstand 75 = 5,5 1s
im Vergleich mit den Messdaten aufgetragen. Die verwendeten Werte fiir 75 ,,;, und

T’ min Waren:

o fiir 7' = 7.5mK: T5 1in = 12 ps und 7} pin = 3,33 ms,
o fiir 7' = 15mK: 75 1yin = 6,7 s und 7' pin = 2ms,

o fiir 7' = 25mK: 75 1yin = 3,9 1s und 7' pin = 2,5 ms.
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Das Ergebnis der Berechnungen scheint zumindest fiir 7" = 7,5 mK recht gut mit
den experimentellen Daten iiberein zu stimmen. Die Abweichung zwischen etwa 100
und 500 ps wird durch einen Sprung in den Daten verursacht, der moglicherweise
auf eine 1K-Topf-Offnung zuriickzufiihren ist. Die Theoriekurve verlduft in dem gan-
zen Bereich parallel zu den Daten. Bei hoheren Temperaturen kann die Theorie die
Daten jedoch nicht mehr beschreiben. Der durch die spektrale Diffusion verursachte
Zerfall bei kleinen 713 verlauft so steil, dass bei T > 25 mK nun noch der erste ge-
messene Punkt getroffen wird. Anschliefend miisste ein unrealistisch grofser Wert fiir
T min gewdhlt werden, um die experimentellen Daten bei langen 713 zu erklaren. Die-
ser Wert liegt um etwa eine Grofenordnung iiber den aus dem Ein-Phonon-Prozess
theoretisch berechneten Werten und weist dariiber hinaus keine klare Tempe-
raturabhingigkeit auf, sondern streut um einen Mittelwert von etwa 2,5ms. Darin
spiegelt sich erneut die bereits diskutierte Temperaturunabhéingigkeit des Zerfalls
bei grofen 7y3. Die fiir 75 i, erhaltenen Werte dagegen entsprechen sowohl in der
Grofsenordnung als auch in ihrem Temperaturverlauf den Erwartungen. Die spektra-
le Diffusion im Kurzzeitlimit kann demnach die Reduktion der Echoamplitude im
Limes kurzer Pulsabstdnde 713 mit steigender Temperatur gut beschreiben. Aller-
dings ist insbesondere bei hohen Temperaturen die Dekohérenz durch die spektrale
Diffusion zum grofsen Teil abgeschlossen, wenn die Zerfallskurven beginnen. Dazu
betrachten wir die Zerfallskurve, die bei 25 mK aufgenommen wurde. Vergleicht man
die aus dem Vergleich mit der Theorie ermittelte charakteristische Dekoharenzzeit
To min = 3,9 s mit der Zeit 712 + 713 min = 12118, wahrend derer die spektrale Diffusi-
on angreift, so sind zu Beginn der Messung nur noch weniger als 10 % der mit dem
ersten Puls angeregten Tunnelsysteme in Phase. Andererseits sollte die Bedingung

T3 < 11 ~ 200 s - (%) bei 25 mK noch gelten. Es gibt also zwei Moglichkeiten,

warum die Ubereinstimmung zwischen Kurzzeitlimit und Daten so unbefriedigend
ist: entweder gelten die fiir das Kurzzeitlimit gemachten Néherungen nicht mehr,
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oder es gibt einen weiteren Mechanismus im Glas, der die spektrale Diffusion fiir
einen kleinen Teil der angeregten Tunnelsysteme unterdriickt.

Durch die Verallgemeinerung des Dekohédrenzterms Wsp auf einen ldngeren Zeit-
bereich, T3 > T}, soll nun festgestellt werden, ob eine bessere Ubereinstimmung
zwischen Daten und der Theorie moglich ist. Fiir die Zweipuls-Echos wurde die spek-
trale Diffusion in dem Regime 75 > T} bereits durch Black und Halperin hergeleitet,
siehe dazu Gleichung . Um einen allgemeinen Ausdruck fiir die spektrale Dif-
fusion zu finden, muss der Mittelwert {iber die Phasenentwicklungen der resonanten
A-Tunnelsysteme in Wechselwirkung mit den thermisch aktiven Nachbarn gebildet
werden:

<exp %/dt' (E(t") — E(ris +t)) > : (4.9)

0

Hier ist E(t') die zeitabhéngige Energieaufspaltung des Tunnelsystems. Fiihrt man

diese Mittelung durch, unter der Annahme, dass 775 < 793 und 72 < 1/ Tt

1,min>
Tf};mn die minimale Relaxationszeit der thermischen Tunnelsysteme ist, erhélt man

als Ergebnis [Burl2]

wobel

Wap sp =exp(—¢ G(7'1277'13)) mit

2r° 4.10
G(T12,T13) =—PU0kBT712 / / . e—q%ks@ukBT,T)ng) (4.10)
3h cosh

Dabei ist Uy der Mittelwert der Kopplungsstéirke zwischen zwei Tunnelsystemen (s.
Abschnitt [2.4.2), P die als konstant angenommene Wahrscheinlichkeitsverteilung aus
dem Standardtunnelmodell. Die Variable ¢y = % wird fiir die Integration iiber alle
resonanten Tunnelsysteme herangezogen und u = %—/T ist die auf die thermische
Energie kgT normierte Energieaufspaltung der resonanten Tunnelsysteme. Die Ra-
te ks ist die maximale Tj-Relaxationsrate nach Gleichung fiir symmetrische
Tunnelsysteme, d.h. k(E,T) = Tl_mm(E ,T). Das Doppelintegral in ist nicht
analytisch 16sbar. Nach [Burl2| findet man jedoch zwei Grenzwerte fiir Pulsabstén-
de, die entweder deutlich oberhalb oder deutlich unterhalb der T}-Relaxationszeit

der thermischen Tunnelsysteme liegen

mOTP# fUI' 713 < Tl ,min
G(Ti2, T13) ~ b th (4.11)
moTi2 ln(m) fiir 713 > 17 Lin
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mit

2

mo = —]CBTPUO .

= (4.12)

Fiir Zweipuls-Echos gelten diese Gleichungen ebenfalls, wenn anstatt 73 der Pulsab-
stand 75 eingesetzt wird. Den soeben gemachten Uberlegungen folgend, wurden die
Daten in einer zweiten Analyse mit einer Funktion

A3P(7'13) _ AO tanh < ) /dq 1 . q (1—q2)(T12+7'13)/T1,mine—qm07'121n(1+m'13)

0

2%pT
(4.13)

verglichen. Der Parameter my ist derselbe wie in (4.12). Fiir ihn erwarten wir die
Temperaturabhangigkeit mg oc T'. Der Parameter n wird hauptséachlich durch die 77-
Relaxationsrate thermischer Tunnelsysteme bestimmt und sollte n oc T° geniigen.
Fiir sehr kleine 73 kann der Logarithmus im Exponenten von durch die Be-
ziehung In(1 4+ x) ~ = angendhert werden. In diesem Fall verkiirzt sich der Exponent
zu —qmoTi2 In(1 + n7i3) & —qmg 112713, was exakt dem Kurzzeitlimit analog
entspricht, mit m(T) = Ty 2. = mo(T)n(T).

2, min

Das Ergebnis der Berechnungen ist am Beispiel der Kurven mit 715 = 5,5 s bei den
Temperaturen 7,5 mK und 15 mK in Abbildung dargestellt. Es wurden mehrere
berechnete Kurven eingezeichnet, die jeweils in einem bestimmten Bereich von 73 zu

3puls-IEA [Vs]

T
® T=75mK 1,=55us

m,=36,410°s", n=220s"
Timn=2,4ms

7
T 10 T T T
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T
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Abb. 4.27: Vergleich der Dreipuls-Echoamplitude mit 712 = 5,5 ps mit der um das Lang-
zeitlimit erweiterten Theorie bei 7,5 mK und 15mK. In verschiedenen Bereichen von 73
sind vollig verschiedene Parameter mg,n und 7% i, notig, um die Daten zu beschreiben.
Das Produkt mgn = m bleibt dabei konstant. Der Wert Ag betriagt 12,1 Vs.
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’ T [mK] ‘ mo [106 S_l] ‘ n [103 S_l] ‘ m [109 5_2] ‘ TQ,min [llS] ‘ Tl,min [llS] ‘

75 0,31 28 8,75 10,3 242
15 0,63 37 23,56 6,5 199
25 1,4 62,6 87,6 3.4 147
40 2,78 130 361,5 1,7 100
55 4,6 266 1222 0,9 75
70 7 330 2660 0,6 60

Tab. 4.2: In den Modellrechnungen nach Gleichung (4.13|) verwendete Fitparameter und
daraus resultierende Relaxations- und Dekohérenzzeiten. Die effektive Dekohérenzzeit
T min = V m~L. Fir T 1,min Wurden Werte aus den in Kapitel gefundenen Parame-

tern berechnet.

einer besonders guten Ubereinstimmung mit den Daten fithren. Die verwendeten Fit-
parameter sind in der Abbildung angegeben. Fiir die Amplitude Ay wurde der Wert
12,1-1078 Vs verwendet. Werden die Theoriekurven an verschiedenen 7i3-Bereiche
angepasst, muss insbesondere der Wert fiir 7} ,,;, verandert werden. Um die gemes-
senen Daten bei grofsen Pulsabstédnden 115 in der Rechnung zu reproduzieren, waren
T’ min von etwa 2 ms notig, wahrend im Limit sehr kurze Zeiten 77 i, im Bereich we-
niger 100 ps lag. Das Produkt mon = 1/T5
kleinerer Wert fiir den Fitparameter n kann eine grofsere 73-Relaxationsrate 7} yin

min Ningegen bleibt relativ konstant. Ein
bis zu einem gewissen Grad ausgleichen. Allerdings muss der Parameter mg dann
so grofs gewahlt werden, dass die Theoriekurven bei mittleren 713 deutlich unterhalb
der Daten verlaufen. Dass der Fitparameter n und die Relaxationsrate T} i, sich
analog verhalten ist nach Gleichung zu erwarten. Bis auf einen numerischen
Faktor gibt n die minimale 7}-Relaxationsrate thermischer Tunnelsysteme wieder,

die sich nach (2.20) von der T)-Relaxationsrate der resonanten Systeme um einen
T (B/kp)? coth(E/(2kpT))

T T3 coth(1/2) unterscheiden.

temperaturabhéngigen Faktor f(FE,T) =

Um trotz dieser Freiheit eine verldssliche Aussage iiber die spektrale Diffusion
bei Zwei- und Dreipuls-Echos treffen zu konnen, miissen Werte fiir 7' i, festgelegt
werden. Da diese leider nicht den Pausenrotationsechos entnommen werden konnten,
werden wir nun in der Argumentation vorgreifen miissen, und die 77 i, verwenden,
die spéter in einer allgemeineren Theorie begriindet werden. Dazu soll auf Abschnitt
verwiesen werden. Die verwendeten Werte fiir 77 i, konnen Tabelle ent-
nommen werdenﬂ Wird T} yin festgelegt, gibt es nur noch ein Paar (mg,n), das den
Zerfall der Dreipuls-Polarisationsechos mit 75 = 5,5 1s optimal beschreibt. Fiir die
Amplitude zur Zeit 73 = 0 bei T = 0 ergab Ay = 12,1 - 1078 Vs die beste Uberein-

3Die Wahl der Relaxationszeit T min und ihrer Temperaturabhéngigkeit hat einen Einfluss auf
die Groke und Temperaturabhéngigkeit der Fitparameter mo und n. Das Produkt mon = Ty iin
bleibt jedoch in allen Féllen erhalten.
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Abb. 4.28: Vergleich der gemessenen Dreipuls-Echozerfille (Symbole) mit den {iber
berechneten Theoriekurven (durchgezogene Linien) bei sechs verschiedenen Temperaturen
und einem ersten Pulsabstand von 712 = 5,5ps. Die fiir mg, n und 7T} ymin verwendeten
Werte kénnen Tabelle entnommen werden. Die Amplitude fiir 7' = 0,73 = 0 betrug
Ay =12,1-10"8 Vs.
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stimmung bei kleinen Zeiten. Alle verwendeten Parameter, die Phasenkohérenzzeit
der asymmetrischen Tunnelsysteme 75 iy = (y/mon )~! und die Relaxationszeit sind
in Tabelle [4.2] aufgefiihrt. Der Vergleich der Fitkurven mit den Messdaten ist in Ab-
bildung aufgetragen.

Wie man in Abbildung sieht, kann die Theorie die Messdaten nun bis zu einem
Pulsabstand von etwa 200 s bei 7,5 mK und immerhin 30 s bei 70 mK beschreiben.
Bei groferen Pulsabstdnden dominiert die 7Tj-Relaxation den berechneten Zerfall.
Diese ist mit den hier angenommenen Werten fiir 77 i, die bei kurzen Pulsen zu
einer guten Ubereinstimmung mit den Daten fithren, bei lingeren Pulsabstéinden
sehr viel schneller als der im Experiment gefundene Zerfall. Eine mdgliche Ursache
ist, dass die gewdhlten Werte fiir 77 noch immer zu klein sind. Doch selbst wenn die
aus der Ein-Phonon-Relaxation berechneten Werte zugrunde gelegt wiirden, die in
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Abb. 4.29: Vergleich der gemessenen Dreipuls-Echozerfélle (Symbole) mit den iiber (4.13])
berechneten Theoriekurven (durchgezogene Linien) bei sechs verschiedenen Temperaturen
und einem ersten Pulsabstand von 72 = 2ps. Die fiir mg, n und T min verwendeten
Werte konnen Tabelle entnommen werden. Die Amplitude fiir 7' = 0,73 = 0 betrug
Ay =12,1-10"8 Vs.
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Tabelle [4.1] angegeben sind, wiirden die Daten nur iiber einen unwesentlich ldngeren
Zeitbereich gut beschrieben werden.

Auch fiir die Dreipuls-Echos mit einem ersten Pulsabstand von 715 = 2ps bzw.
15ps wurde die Echoamplitude nach Gleichung und den Parametern nach
Tabelle berechnet und mit den Daten verglichen. Das Ergebnis ist in den Abbil-
dungen [4.30]und [£.29] dargestellt. Bei mittleren Temperaturen passen die berechneten
Kurven genauso gut und bis zu etwa den gleichen Pulsabstéanden 773 mit den Daten
iiberein wie im Falle von 75 = 5,5 1s. Bei der Temperatur von 7,5 mK sind gréfere
Abweichungen zu sehen: Die berechnete Kurve fiir den ersten Pulsabstand 715 = 2 s
liegt systematisch unterhalb der Messwerte, bei dem ersten Pulsabstand 715 = 15 s
ist es umgekehrt. Die Ursache ist moglicherweise eine weniger gute Temperaturstabi-
litdt nahe der Basistemperatur des Kryostaten. Man sollte auch im folgenden beach-
ten, dass die fiir mg, n und 15 i, ermittelten Werte bei der Temperatur 7' =7,5 mK
eine grofere Unsicherheit besitzen. Die Abweichung bei der Temperatur 7' =70 mK
und dem ersten Pulsabstand 715 = 15ps geht vermutlich darauf zuriick, dass die
Echoamplituden bei diesen hohen Temperaturen stérker streuen und eine grofere
Freiheit bei der Wahl der Dekohérenzzeit und Fitparameter erlauben. Der Wert von
m =T,-2 bei T =70mK in Tabelle konnte etwas zu klein gewéhlt sein.

2, min
Nun soll {iberpriift werden, ob auch der Zerfall der Zweipuls-Echoamplitude mit

steigendem Pulsabstand 715 mit den gleichen Parametern erklarbar ist. Dazu wurde
das Integral

1
) /dq (1 o q2) e—(l—q2)~27'12/T17mine—qm07'12 In(14n712) (414)

0

AQP(Tlg) = A[) tanh (ijBT

numerisch berechnet. Es beinhaltet die 77-Relaxation und die spektrale Diffusion,
die iiber den gleichen logarithmischen Ansatz verwendet wird wie er in fiir
Dreipuls-Echos hergeleitet wurde. Fiir die Fitparameter my und n und die minimale
Relaxationszeit T} i, wurden die in Tabelle @ aufgefiihrten Werte, d.h. dieselben
Parametersitze wie fiir die Dreipuls-Echos, eingesetzt. Da die Daten in einer ande-
ren Messreihe aufgenommen wurden, musste fiir Ay ein neuer Wert ermittelt werden:
Ag=4,5-10"7Vs. Der Vergleich zwischen gemessenen und berechneten Echozerfil-
len ist in Abbildung dargestellt. Wie man erkennt ist die Ubereinstimmung
hervorragend. Der maximale Pulsabstand, fiir den noch eine gute Ubereinstimmung
gefunden wird, entspricht recht gut dem maximalen Pulsabstand 73, bei dem bei
den Dreipuls-Echos noch eine gute Ubereinstimmung gefunden wurde und liegt in
der Grofenordnung von 74 yin. Jedoch ist auch hier deutlich zu erkennen, dass bei
groferen Zeiten die berechnete Echoamplitude schneller abnimmt als die gemesse-
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Abb. 4.30: Vergleich der gemessenen Dreipuls-Echozerfille (Symbole) mit den tiber (4.13))
berechneten Theoriekurven (durchgezogene Linien) bei sechs verschiedenen Temperaturen
und einem ersten Pulsabstand von 712 = 15ps. Die fiir mg, n und T} min verwendeten
Werte konnen Tabelle entnommen werden. Die Amplitude fiir T = 0,73 = 0 betrug
Ay =12,1-10"8 Vs.
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Abb. 4.31: Gemessene Zweipuls-Echozerfille (Symbole) mit den iiber berechnete
Theoriekurven (durchgezogene Linien) bei sechs verschiedenen Temperaturen. Es wurden
die gleichen Fitparameter verwendet, wie aus den Dreipuls-Echos ermittelt. Die fiir mg, n
und 7T min verwendeten Werte konnen Tabelle entnommen werden. Die Amplitude fiir
T = 0,712 = 0 betrug Ag =4,5 - 10~7 Vs. Daten aus: [Fas10].
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ne. Die Einfiihrung eines A, ist folglich zunéchst nicht sinnvoll, da es zu noch
kleineren berechneten Echoamplituden bei groffen Pulsabstdnden fithren wiirde. Un-
ter Einbeziehung aller Zwei- und Dreipuls-Echodaten und der bislang diskutierten
theoretischen Berechnungen dréangt sich die Schlussfolgerung auf, dass es unabhén-
gig vom Typ der Polarisationsechos ein Subensemble von Tunnelsystemen gibt, das
nicht oder kaum an Relaxations- und Dekohérenzprozessen teilnimmt und dadurch
langer tiberlebt, als bisher angenommen.

Bevor jedoch die Eigenschaften dieser relaxations- und dekohérenzstabilen Tun-
nelsysteme diskutiert und ein Modell fiir diese vorgeschlagen wird, sollen noch die
erhaltenen Werte fiir die Dekohérenzzeiten und ihre Temperaturabhingigkeit dis-
kutiert werden. In Abbildung ist die quadrierte Dekohdrenzrate T, 2 = mon
doppelt logaritmisch gegen die Temperatur aufgetragen. Dieser Wert beschreibt vor
allem, um wieviel die Echoamplitude in Abhéngigkeit von der Temperatur beim Puls-
abstand Ti3min bereits abgenommen hat und entspricht exakt dem von Black und
Halperin eingefiihrten Zerfallsparameter m, der in Abschnitt hergeleitet wurde.
Wie dort besprochen erwartet man fiir T{ﬁlin eine Proportionalitit zu T%. Zum bes-
seren Vergleich wurde in Abbildung eine Gerade mit Steigung 4 eingezeichnet.
Wie man deutlich erkennt, folgen die Werte von T: 2_,131111 bei T" > 40 mK der erwarte-
ten T*-Abhingigkeit. Fiir niedrige Temperaturen flacht die Temperaturabhingigkeit
jedoch ab. Sollte dies der Temperaturbereich sein, in dem laut Burin et al [Bur98al
die Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen in kollektive Anregungen iibergeht,
miisste die Temperaturabhéngigkeit quadratisch werden, da sowohl mg(7") o< T als
auch n(T) oc T{h 5 (T) o< T. Wie man beim Vergleich mit der gestrichelten Linie in
Abbildung erkennt, ist dies durchaus moglich, aber nicht eindeutig feststellbar.
Um sicher zu sein, dass ein quadratischer Verlauf mit der Temperatur vorliegt und
nicht etwa ein Ubergang zu einem noch flacheren Verhalten, miissten noch Daten bei

tieferen Temperaturen gemessen werden. Dies ist mit dem Verdiinnungskryostaten,

_ ‘ Abb. 4.32: Verlauf der quadrierten Deko-
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in dem die Messungen durchgefiithrt wurden, leider nicht moglich. Es wird aber in
naher Zukunft ein Echoaufbau in einen Kernentmagnetisierungskryostaten mit End-
temperaturen von unter 50 pK eingebaut werden, mit dem diese Frage dann geklart
werden kann.

Der Ubergang von der T*-Abhéngigkeit zur quadratischen Temperaturabhéingig-
keit findet bei einer Temperatur von etwa T = 33mK statt. In Abschnitt
wurde die kritische Temperatur 7T, hergeleitet, unterhalb derer eine Clusterbildung
der Paaranregungen méglich ist:

PUy [3h3
T, ~ T\ T (4.15)
Dabei ist P die als konstant angenommene Wahrscheinlichkeitsverteilung aus dem
Standardtunnelmodell, Uy die mittlere Kopplungsstarke zwischen zwei Tunnelsyste-
men, und ¢ die Schallgeschwindigkeit. Den Wert von U, kann man folgendermafen
abschétzen: Uy ~ ;—; [Bur98a] mit der Dichte p und der elastischen Kopplungskon-
stanten . Die Dichte P berechnet man aus dem Produkt Pp?, das aus Messun-
gen der dielektrischen Funktion bekannt ist [WohO1] und einem Dipolmoment von
p =~ 2Debye. Mit den Werten aus Tabelle [3.2] ergibt sich eine kritische Temperatur
von

T, = 28 mK . (4.16)

Dies stimmt in Anbetracht der Unsicherheiten bei der Bestimmung von U, und P
gut mit den gemessenen Daten iiberein.

In den Abbildungen und sind auch die Parameter mg und n in Abhén-
gigkeit der Temperatur doppel-logarithmisch aufgetragen. Der Vorfaktor my sollte
eine relativ klare lineare Temperaturabhéngigkeit aufweisen. Wie man sieht, verlduft
er aber etwas steiler. Der von der Relaxationsrate der thermischen Tunnelsysteme
abhingige Zerfallsparameter n sollte bei hohen Temperaturen einem T°-Gesetz fol-
gen, das aus der Relaxation nach dem Ein-Phononen-Prozess stammt, und konnte
bei tiefen Temperaturen 7' < 40 mK in einen linearen Verlauf iibergehen, wie er aus
der Theorie der durch Paarwechselwirkungen verursachten Relaxation erwartet wird.
Aus Abbildung ist ersichtlich, dass der Verlauf von n(7") im gesamten Tempera-
turbereich etwas zu flach ausféllt. Eine Ursache hierfiir konnte sein, dass der Verlauf
der Relaxationszeiten T} min, die in die Rechnungen eingesetzt wurden, nicht exakt
richtig ist. Das wiirde dazu fithren, dass man beim Anpassen der Fitkurve auch n
nicht ganz richtig wahlt. Da das Produkt mgn starr festgelegt ist, wiirde dadurch
auch mg beeinflusst. Eine weitere Moglichkeit ist, dass der analytische Ausdruck
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mit dem Logarithmus aus und noch keine perfekt vereinheitlichte Be-
schreibung des Echozerfalls im Limes kurzer, mittlerer und langer Pulsabsténde ist,
und den Ubergang zwischen Kurz- und Langzeitlimit nicht gut beschreibt. Dadurch
konnte die Temperaturabhéangigkeit der Dekohérenzrate falsch auf die Faktoren my
und n verteilt werden. Insgesamt liegen die gefundenen Temperaturabhéangigkeiten
jedoch recht nah an den vorhergesagten.

4.5.3 Schwach wechselwirkende Tunnelsysteme

Im letzten Abschnitt wurde gezeigt, dass die spektrale Diffusion und Relaxation
durch Wechselwirkung mit Phononen bei kurzen Pulsabstdnden sowohl den Verlauf
der Dreipuls- als auch der Zweipuls-Echoamplitude erklaren kann. Die Temperatur-
abhéngigkeiten der Dekohérenzzeiten konnen im Einklang mit der Theorie interpre-
tiert werden. Bei allen Messungen fillt jedoch auf, dass bei langen Zeiten die Echos
viel langsamer zerfallen als durch die Relaxationszeiten und die Verteilung der Tun-
nelsysteme nach dem Standardtunnelmodell zu erwarten wére. Auferdem kann man
bei Dreipuls-Echomessungen deutlich erkennen, dass der Zerfall bei mittleren und
langen Pulsabstinden scheinbar temperaturunabhéngig verlauft. Eine mdégliche Er-
klarung dieses Phanomens ist die Anwesenheit eines kleinen Subensembles von Tun-
nelsystemen, das wegen seiner schwachen Kopplung an Phononen nicht oder kaum
an Dekohérenz- und Relaxationsprozessen teilnimmt. Hier soll nun gezeigt werden,
dass in Anwesenheit eines solchen Subensembles der Zerfall der Zwei- und Dreipuls-
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Echoamplituden mit steigendem Pulsabstand bei mittleren und langen Pulsabstéan-
den durch Potenzgesetze beschrieben werden kann, wodurch die scheinbare Tempe-
raturunabhingigkeit zustande kommt. Dafiir muss eine Verteilung der elastischen
Kopplungskonstante v in das Modell aufgenommen werden, die eine endliche Zahl
von Tunnelsystemen mit v — 0 enthélt. Im Folgenden sollen die Auswirkungen die-
ser Verteilung auf die Echoamplitude hergeleitet und diskutiert werden. Wir folgen
dabei der in Zusammenarbeit mit A. Burin entwickelten und in [Burl2|] vorgestellten
Theorie.

Die elastische Kopplungskonstante v der Tunnelsysteme, die die Kopplung an die
Phononen bestimmt, ist eigentlich eine tensorielle Grofe und enthélt sowohl Antei-
le, die die Kopplung an longitudinale Phononen beschreiben, als auch solche, die
die Kopplung an transverse Phononen beschreiben. Da longitudinale Phononen ei-
ne grokere Schallgeschwindigkeit besitzen als transverse, skaliert der relative Beitrag

des longitudinalen Anteils mit (%) Sein Anteil an Relaxationsrate ist gar um einen

5
Faktor <g—i> < 1 kleiner als der des transversalen Beitrags. Daher kann der lon-

gitudinale Beitrag zur elastischen Kopplung im Folgenden zunéchst vernachlassigt
werden.

Die elastische Kopplungskonstante v kommt in den bisher verwendeten Modellen,
insbesondere der spektralen Diffusion, nur als gemittelter Wert vor. Sie geht in die
Relaxationszeit T} in Gleichung ein. Auch zur Beschreibung der spektralen
Diffusion ist v notwendig, da die Kopplung zwischen Tunnelsystemen iiber das lokale
Verzerrungsfeld und damit iiber den Austausch virtueller Phononen vermittelt wird.
Der Faktor «;y; geht in die Konstante Cj; ein, die in Gleichung die Stéarke der
Kopplung J;; zwischen zwei Tunnelsystemen ¢ und j bestimmt. Wir wollen v nun
explizit in die Betrachtungen mit aufnehmen. Darum wird die Wechselwirkung des
Tunnelsystems ¢ mit Tunnelsystemen in seiner Umgebung nun durch

- 9, A
Hyww = E qiiJ;;S5.S] mit T; = il und ¢; = (E) (4.17)
. Yo .
1>] 7

beschrieben. Die Abkiirzung x; steht fiir die relative elastische Kopplungskonstante:
|| ist der Erwartungswert des elastischen Kopplungstensors und 7, ist die elastische
Kopplungskonstante eines ,Standard“-Tunnelsystems, Fiir diese Standardsysteme ist
also z = 1, fiir die schwach wechselwirkenden Tunnelsysteme gilt x — 0. Die reduzier-
te Kopplungsenergie J; = J;;/q; enthilt nun noch die mittlere elastische Kopplung
v und das Mittel iiber die Kopplungskonstanten und relativen Asymmetrien der
mit j indizierten Nachbartunnelsysteme. Wie man Gleichung entnimmt, geht
x linear in die Exponenten der Dekohérenzterme ein. Analog zu folgt fiir den
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Beitrag der spektralen Diffusion zur Echoamplitude

Wap sp = exp(—xq G(Ti2,T13)) - (4.18)

In die Relaxationszeit T) geht die elastische Kopplung nach Gleichung ([2.20]) qua-
dratisch ein. Der Vorfaktor der T)-Relaxationsrate ist mit der mittleren elastischen
Kopplung 7, und der relativen elastischen Kopplung x proportional zu z? - Z—§ Fiir
den Beitrag der 71-Relaxation der Tunnelsysteme zur Echoamplitude Wr, gilt daher

t cho
Wr, = exp (—(1 — q2)x2E—h_> : (4.19)

Nun muss die Verteilung von x motiviert werden. Da die Dekohérenz schon gut durch
die bisherigen Theorien beschrieben wird, muss der grofite Anteil der Tunnelsysteme
eine elastische Kopplungskonstante nahe der Kopplungskonstanten der Standardsys-
teme 7y besitzen, lediglich ein sehr kleiner Bruchteil der Tunnelsysteme soll eine
schwache Kopplung an Phononen aufweisen. Die Funktion fiir die Verteilung von x

ergibt sich aus plausiblen Annahmen fiir den dreidimensionalen Deformationstensor
des Tunnelsystems nach [Burl2] zu

251/10
F(z) = 3\\;_;5463—3* . (4.20)

Diese Funktion ist fiir =~ 1 eine Gauss-Verteilung und hat durch den x*-Anteil einen
langsam gegen 0 gehenden Auslaufer fiir x — 0. Sie ist in Abbildung[4.35|aufgetragen.

Die eingesetzte Abbildung zeigt die gleiche Funktion in einer halblogarithmischen
Auftragung fiir sehr kleine z.

1.4 : ‘

[ N Abb. 4.35: Verlauf der Ver-
= 0 / \ 1] teilung F'(x) der relativen
ué)o.s // \\\ g 1 - Kopplungskonstanten x. Die
= 06 / \ 1 eingesetzten Abbildung zeigt
% ' / \ ot f 1 die Verteilung F'(x) noch ein-
> 04 / AN AN mal halblogarithmisch fiir sehr

02 L / \\ | kleine Werte von x.
0.0 ! ! ! L !
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relatives Deformationspotential x
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Die Echoamplitude berechnet sich mit diesen detaillierten Annahmen tiber die
Kopplungskonstante v zu

o0

1
Agp 3p OC/CU o 3%’ dx/dq (1—- q exp (—952(1 - q2)k7res(27'12 + 7'23))
0 (4.21)

exp (—xq—kBTﬁg

" In(1 + n2p sk (712 + 723))) :
2P, 3P

Fiir Zweipulsechos ist 793 = 0. Dieser Ausdruck ist etwas komplizierter als die bisher
verwendeten, weil die Giiltigkeit der Theorien und Temperaturabhéngigkeiten zur
spektralen Diffusion und Relaxation vorausgesetzt und in die Formel aufgenommen
sind. Die erste Exponentialfunktion im Integral iiber ¢ beschreibt die Relaxation
der resonanten Tunnelsysteme. Die Relaxationsrate der resonanten Tunnelsysteme
kres = T st gegeben durch

1,min

E\? E
kres = A th BT 4.22
(kB> 0 <2kBT)+ (4.22)
mit
k‘3
AR : (4.23)

B ~ %= (py,)’

Der erste Term in gibt somit die Relaxation durch den Ein-Phonon-Prozess
nach , und der zweite Term die Relaxation durch Paaranregungen nach
wieder.

Die letzte Exponentialfunktion in beschreibt die spektrale Diffusion. Der lo-
garithmische Ansatz wurde schon im vorangegangenen Abschnitt verwendet, um das
Langzeitlimit zu beriicksichtigen. In dem in Gleichung als my bezeichneten
Vorfaktor vor dem Logarithmus wird hier die Abkiirzung o = g—zﬁUO verwendet. Die
Relaxationsrate der thermischen Tunnelsysteme (Tf};mn)fl wird hier als kr bezeich-
net und ist gegeben durch

kr = AT® + ¢€BT (4.24)

Auch hier sind wieder Tunnelsystem-Phonon- und Tunnelsystem-Tunnelsystem-
Wechselwirkungen berticksichtigt. Der freie Parameter ¢ ~ 1 erlaubt, dass sich die
Relaxationsraten der thermischen B-Systeme durch die verschiedenen Wechselwir-
kungstypen unterschiedlich auf die daraus resultierende Dekohérenz der A-Systeme
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auswirkt. Der Ubergang zwischen Kurz- und Langzeitlimit ist analytisch schwierig
zu fassen. Im Prinzip zeichnet sich das Kurzzeitregime dadurch aus, dass die thermi-
schen B-Tunnelsysteme nur einmal ihren Zustand d&ndern, wiahrend im Langzeitlimit
mehrere Uberginge moglich sind. Um den Ubergang korrekt zu beschreiben, miisste
eine detaillierte Berechnung mithilfe des Telegraphenprozesses durchgefiihrt werden.
Hier wurden stattdessen zwei weitere freie Parameter nop und 73p fiir die Dekohérenz
von Zwei- bzw. Dreipuls-Echos eingefiihrt, die jeweils in der Gréflenordnung 1 liegen
sollten und .

Nun betrachten wir die Durchfiihrung der Integration in (4.21]). Bei sehr kurzen
Pulsabsténden 115 bzw. 713 kann man den Logarithmus mit In(1+ z) ~ z ndhern und
erhélt das Kurzzeitlimit der spektralen Diffusion

a
G = m7a(T12 + T23) = EkBTk'TTH(TlQ + Ta3) - (4.25)

Zu diesen Zeiten tragen Tunnelsysteme mit allen ¢ und allen  mit der Gewichtung
gemék ihrer jeweiligen Verteilungsfunktion bei.

Bei grofieren Zeiten sind wegen der g-Abhéngigkeit des Exponenten im Dekohé-
renzterm die asymmetrischen Tunnelsysteme fast alle aufter Phase. Es tragen also
nur noch symmetrische Tunnelsysteme mit sehr kleinem ¢ zur Echoamplitude bei.
Man kann daher in Gleichung den Faktor (1 — ¢*) durch 1 ersetzen und das
Integral nach g entwickeln. Fiir das Integral {iber x treten nun noch zwei Grenzwerte
auf:

1. Im mittleren Zeitintervall, d.h. fiir Pulsabstéinde 75 bzw. 7o3, die kleiner sind

als die Relaxationszeiten der thermischen und resonanten Tunnelsysteme é

kL, wird das Echo durch symmetrische Standardsysteme bestimmt, also

q < 1,4 = v,xr ~ 1. Dann wird das Integral durch den Dekohérenzterm mit
dem Exponenten o gz bestimmt. Das Integral iiber x iiber diesen Term fiihrt

und

zu

(4.26)

1 75.0 fiir Dreipuls-Echos
AzP,:sP X X { > P

T12 hl(l + T12p 3P (7'12 + T23)) 7'1_22 fiir ZWGiPUIS—EChOS

Fiir die letzte Proportionalitdt wurde die Ndherung In(1 + z) & 2z ausgenutzt,

da 712 und 73 noch kleiner sind als die Tj-Relaxationszeit der thermischen
Tunnelsysteme é

2. Bei noch ldngeren Zeiten, wenn die Pulsabstdnde 75 bzw. 793 grofer sind als

die Relaxationszeiten é und ki, werden die schwach wechselwirkenden Tun-
res

nelsysteme relevant, fiir die ¢ < 1 und x < 1 gilt. Dann wird der Integrand
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von ((4.21)) durch die Faktoren mit 22 im Exponenten, d.h. den Relaxationsterm
und die Verteilung iiber z bestimmt. Daraus folgt nach Integration iiber x
1 2

X Tos
(§+kres(712+723))2 2

A2p’3p X (427)

Wie weiter oben begriindet wurde die Wechselwirkung iiber longitudinale Pho-
nonen bisher vernachlédssigt. Bei sehr langen Pulsabstéanden o3 > kL ist diese
Néherung jedoch nicht mehr giiltig. Das asymptotische Verhalten wird unter
Beriicksichtigung des Beitrags der longitudinalen Phononen bei sehr grofsen
Pulsabstdnden noch etwas steiler und folgt dem Potenzgesetz Asp o 7'2},2’5.

Die so hergeleiteten Formeln fiir die Echoamplitude der Zwei- und Dreipuls-
Polarisationsechos konnen nun herangezogen werden, um die Relaxationszeiten zu
bestimmen. Fiir den Vergleich mit den Daten wurde das vollsténdige Integral
numerisch geldst und mit einer Monte-Carlo-Methode an alle Datensédtze der Zwei-
und Dreipuls-Echomessungen simultan angepasst, bis die beste Ubereinstimmung mit
allen Datensétzen gefunden war. Die zu variierenden Parameter waren dabei die Vor-
faktoren der Relaxationsterme A und B, der Vorfaktor im Dekohérenzterm o oc PUj,
sowie die freien Parameter &, nop und nsp. Die aus der MonteCarlo-Anpassung ge-
fundenen Werte sind in Tabelle aufgefithrt. Das Ergebnis im Vergleich mit den
Daten ist in den Abbildungen [£.36], [4.37]und [£.38 aufgetragen. In Abbildung[4.36]sind
zusétzlich noch zwei Geraden eingezeichnet, die das asymptotische Verhalten in den
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Abb. 4.36: Vergleich der Dreipuls-Echzerfille mit der Theorie einschlieflich der schwach
wechselwirkenden Tunnelsysteme in der doppel- und halblogarithmischen Auftragung. Die
Asymptoten fiir das Regime mittlerer und langer Zeiten sind mit eingezeichnet.
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Abb. 4.37: Vergleich der Dreipuls-Echzerfdlle mit der Theorie einschliefslich der schwach
wechselwirkenden Tunnelsysteme.

Bereichen mittlerer und langer Pulsabstéinde verdeutlichen. Die Ubereinstimmung
zwischen theoretisch und experimentell ermittelten Echoamplituden ist insbesonde-
re bei den Dreipuls-Echos im gesamten Parameterbereich von Temperaturen und
Pulsabstéinden beeindruckend gut. Bei den Zweipuls-Echos ist die Ubereinstimmung
zufriedenstellend. Es ergeben sich insbesondere bei kurzen Pulsabsténden Differen-
zen. Dass die gemessenen Zweipuls-Echoamplituden etwas steiler zerfallen als der
gaulsformige Erwartung kann an einem sehr schwachen Kernquadrupoleffekt liegen,
der einen zusétzlichen Beitrag zur Dekohérenz bei kurzen Pulsabstéinden liefert. Ahn-
liche Abweichungen kénnen auch am Modellsystem des Kernquadrupoleffekts, dem
deuterierten Glyzerin, bei in hohen Magnetfeldern gemessenen Zerfallskurven gefun-
den werden [Vog13|. Bei der hier gezeigten Theorie scheinen jedoch auch bei groferen
Pulsabstdnden die theoretisch berechneten Zerfallskurven nicht alle Charakteristika
der gemessenen Kurven zu beschreiben. Wenn man jedoch die Fiille unterschiedlichen
Datensitze vergleicht, ist die insgesamt gefundene Ubereinstimmung recht gut.

Wir betrachten nun die in Tabelle aufgefiihrten Parameter und ihre Bedeu-
tung fiir die Relaxations- und Dekohérenzzeiten. Die Parameter nop sp und £ haben
keine leicht interpretierbare physikalische Bedeutung. Die Parameter nop und nsp
wurden eingefithrt, um den Ubergang vom Kurzzeitlimit, in dem die thermischen

AlsT'K™?] B[sT'K7Y] «a §  mp  Msp
4,66 - 107 6,3-10* 0,018 046 0,63 9,45

Tab. 4.3: Durch eine simultane MonteCarlo-Anpassung von Gleichung (4.21)) an alle ver-
fiigbaren Datensétze gefundene Parameter.
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Abb. 4.38: Vergleich der Zweipuls-Echzerfille mit der Theorie einschliefllich der schwach
wechselwirkenden Tunnelsysteme. Links sind die Kurven mit einer logarithmischen, recht
mit einer linearen Amplitudenachse dargestellt.

B-Systeme nur einmal ihren Zustand &ndern, ins Langzeitlimit, in dem mehrere Zu-
standsénderungen stattfinden, zu beschreiben. Die Grofe £ soll es ermdoglichen, dass
der Beitrag der durch Paaranregungen induzierten Relaxation der B-Systeme zur De-
kohérenz resonanter A-Tunnelsysteme anders gewichtet ist als der Beitrag der durch
Ein-Phonon-Prozesse verursachte Ubergéinge der B-Systeme. Die Werte fiir Nop, 73p
und ¢ sollten in der Grokenordnung 1 liegen, was fiir 7op und £ gegeben ist. Der
Wert fiir nsp ist etwas grofier als erwartet und deutlich grofler als 7op. Dies kann
einerseits daran liegen, dass bei Zwei- und Dreipuls-Echos andere Verteilungen von
Tunnelsystemen beteiligt sind und sich deshalb die Zerfallsmechanismen leicht unter-
scheiden. Eine Herleitung der Funktion G(715,713) mithilfe des Telegrafenprozesses
kénnte diese Frage vielleicht beantworten.

Betrachten wir nun den Parameter a = g—Z]_DUg. Aus dem gefundenen Wert
a = 0,018 ergibt sich PU, = 0,44 - 1072, In der Herleitung der kritischen Tem-
peratur hatten wir einen Wert PU, = 0,8 - 1073 aus Daten, die aus Messungen der
niederfrequenten dielektrischen Konstante gewonnen wurden, abgeschétzt. In [Burl2]
wird eine numerische Berechnung von Uy unter Einbeziehung der Verteilung
durchgefiihrt, aus der sich etwa PU, = 0,5 - 1072 ergibt. All diese Werte stimmen
bis auf einen Faktor kleiner 2 iiberein.

Zum Schluss betrachten wir die Vorfaktoren A und B zu den Beitrigen zur Re-
laxation. Diese bestimmen mafsgeblich die Relaxations- und Dekohérenzzeiten. Man
kann A, wenn man Gleichungen ([2.20) und (4.22)) vergleicht, wie folgt mit den aus
fritheren niederfrequenten dielektrischen Messungen gewonnenen Materialeigenschaf-
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ten von BK7 berechnen:

kg %2 277 7 —117-3
= -~ 4+ —1=~3.9-10 K™ . 4.28
2rhtp (015 i a ’ ° (4.28)
. Der hier gemessene Wert 4, 66 - 107 s~'K~3 liegt knapp 20 % iiber dieser Vorhersage.
Dies ist moglicherweise eine Folge davon, dass es weitere Wechselwirkungsmecha-
nismen gibt, die hier nicht beriicksichtigt wurden, wie beispielsweise die elektrische
Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen den Tunnelsystemen.

Der Vorfaktor B vor dem linearen Beitrag zur Relaxation wurde theoretisch
[Bur98a) zu

kB =, \3 1y
Bineo ~ 107> (PUp)" = 11157 K™

bestimmt. Dabei wurde der oben experimentell gefundene Wert PU, = 0,44 - 1073
verwendet. Der aus der MonteCarlo-Berechnung ermittelte Wert fiir B von B =
6,4 - 10* ist etwa einen Faktor 600 grofer als Bipeo. Um Bineo zu erkliren miisste
PUy = 0,35 - 1072 sein, also einen Faktor 8 gréfer als experimentell bestimmt. Die
Problematik, dass die Werte von B und PU, nicht iibereinstimmen, d.h. dass B
in etwa drei Grokenordnungen grofer gemessen wird als aus PU, erwartet, ist aus
fritheren niederfrequenten und akustischen Messungen bekannt. Beispielsweise fallt
die inneren Reibung eines Quarzglas-Oszillators bei 7' < 40 mK langsamer ab als
mit dem im Standardtunnelmodell erwartete 7% [Cla00]. Qualitativ konnen diese Er-
gebnisse mithilfe einer linear mit der Temperatur steigenden Relaxationsrate erklart
werden. Auch hier fehlt jedoch ein Vorfaktor 103-10* um die Daten quantitativ mit
Paaranregungen zu beschreiben. Nach Aussage A. Burins gibt es erhebliche Unsi-
cherheiten bei der theoretischen Herleitung des Vorfaktors B. Es ist daher moglich,
dass ein groker numerischer Faktor fehlt. Eine Uberpriifung der Theorie wire daher
wiinschenswert. Es ist natiirlich dariiber hinaus denkbar, dass ein anderer Wech-
selwirkungsmechanismus bei tiefen Temperaturen einen &hnlichen, vielleicht auch
linearen Beitrag zur Relaxationsrate liefert. Eine Moglichkeit ware, dass ein solcher
Mechansimus aufgrund der Wechselwirkungen von Kernmomenten auf dem tunneln-
den Teilchen untereinander oder mit lokalen Feldern und Feldgradienten entsteht
oder durch sie vermittelt wird.

In Abbildung wurden die aus A und B berechneten 7)-Relaxationszeiten
der resonanten Tunnelsysteme (ausgefiillte Kreise) in Abhéngigkeit der Temperatur
zusammen mit den bei Pausenrotationsechos gefundenen Werten (Rauten) aufge-
tragen. Auferdem wurde zur Orientierung der ebenfalls aus dem experimentell be-
stimmten Vorfaktor der 7i-Relaxationsrate A berechnete Beitrag der Ein-Phonon-
Relaxation mit eingezeichnet (gestrichelte Linie). Wie man aus dem Vergleich zwi-
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schen der Ein-Phonon- und der vollstdndig berechneten Relaxationszeit erkennt, re-
duziert der durch Paaranregungen verursachte Beitrag (BT)~! im gesamten Tempe-
raturbereich die Relaxationszeiten. Die aus den Pausenrotationsechos gewonnenen
Werte fiir 7 min folgen einer dhnlichen Temperaturabhangigkeit, sind aber systema-
tisch um etwa einen Faktor 2 kleiner. Die Ursache dieser Diskrepanz kann darin
begriindet liegen, dass die Werte fiir 7} i, auf sehr unterschiedliche Weise gewonnen
wurden. Im Fall der Zwei- und Dreipuls-Echos wurde eine sehr detaillierte Theorie
angewendet, die T1- und T5-Prozesse einschliefst. Um die in Abbildung gezeigten
Werte von 717 min zu ermitteln, wurde sozusagen der Effekt von T, aus den Daten
herausgerechnet. Im Falle der Pausenrotationsechos wurde 7 i, unter der géngi-
gen Annahme, dass T5-Prozesse keine Rolle spielen, direkt aus den Daten ermittelt.
Es ist moglich, dass eine der Annahmen, entweder in der Theorie der Zwei- und
Dreipuls-Echos oder in der Theorie der Pausenrotationsechos, nicht vollstandig rich-
tig ist. Hier sind noch weitere Analysen, insbesondere eine weitreichende theoretische
Beschreibung der Form und des Zerfalls der Rotationsechos notwendig.

Die quadrierte minimale Dekohérenzrate Tz;ﬁin, die aus den in Tabelle 4.3| gegebe-
nen Parametern nach 1) und zu T{H%in = %kBTTlg(ATg + EBT) (112 + T23)
berechnet, ist in Abbildung [4.40] im Vergleich mit den aus den Fits des vorigen
Abschnitts ermittelten Werten aufgetragen. Sie sind praktisch identisch. Aus einer
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Abb. 4.39: Vergleich der aus den Zwei-
und Dreipuls-Echos mit der Theorie der
schwach wechselwirkenden Tunnelsysteme
ermittelten Werte fiir T i, im Vergleich
mit den bei Rotationsechos gefundenen
Werten. Zum Vergleich ist noch der Anteil
der Ein-Phonon-Prozesse an der Relaxa-
tionszeit durch eine gestrichelte Linie ver-
deutlicht. Er wurde aus dem experimentell
ermittelten Parameter A berechnet.

Abb. 4.40: Vergleich der minimalen qua-
drierten Dekohérenzrate. Die schwarzen
Dreiecke wurden mit der einfachen Theo-
rie mit logarithmischem Ansatz nach
(4.13) aus den Daten ermittelt. Die ro-
ten ausgefiillten Kreise wurden aus den
aus der vollstandigen Theorie bestimmten
Faktoren a;, A und B mit berechnet.
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einfachen Anpassung des durch den logarithmischen Ansatz erweiterten Kurz-
zeitlimits an die Messdaten kann man folglich schon viele Informationen iiber die
Temperaturabhéngigkeiten der Relaxationszeiten gewinnen. Allerdings sollten noch
weitere Zerfallskurven bei tieferen Temperaturen aufgenommen werden, um die qua-
dratische Temperaturabhingigkeit der quadrierten Dekohérenzrate bei tiefen Tem-
peraturen zu iiberpriifen. Hier ist bereits ein Experiment in einem Kernentmagne-
tisierungskryostaten im Aufbau, das Echoexperimente bis zu etwa 1mK erlauben
sollte.

Abschliefsend kann man feststellen, dass sich der Zerfall der Zwei- und Dreipuls-
Echoamplituden zwischen 7,5 und 70 mK hervorragend durch eine Theorie beschrei-
ben lasst, in der die Relaxationsraten sich aus einem Ein-Phonon-Anteil, der bei ther-
mischen Tunnelsystemen eine kubische Temperaturabhéngigkeit, d.h. Tfnlm ox T3,
aufweist und bei resonanten Tunnelsystemen proportional zum Kotangenshyperbo-
licus coth (%) ist, und einem linear mit der Temperatur variierenden Beitrag
zusammensetzen. Der lineare Beitrag kann qualitativ durch Paaranregungen nach
Burin verstanden werden, zur quantitativen Beschreibung fehlt hier jedoch der be-
reits erwiahnte groke numerische Faktor. Die Relaxation thermischer Tunnelsysteme
fithrt zu spektraler Diffusion der resonant angeregten Tunnelsysteme. Um die Daten
vollstdndig beschreiben zu kénnen, muss dariiber hinaus angenommen werden, dass
ein Subensemble der Tunnelsysteme existiert, die wegen einer schwachen Kopplung
an Phononen kaum an Relaxations- und Dekohérenzprozessen beteiligt sind. Unter
Einbeziehung solcher Tunnelsysteme geht der Zerfall der Echoamplituden in Abhén-
gigkeit vom Pulsabstand in ein Potenzgesetz iiber, was insbesondere bei Dreipuls-
Echos deutlich in den Messdaten zu sehen ist. Die Annahme einer vom Standard-
tunnelmodell abweichenden Verteilungsfunktion der Asymmetrieenergien und Tun-
nelparameter ist hingegen nicht notwendig. Da zu den beobachteten Potenzgesetzen
nach der vorgestellten Theorie praktisch nur noch sehr symmetrische Tunnelsysteme
beitragen, ist insbesondere die Einfiihrung eines A, nicht sinnvoll.

Die derzeit zwingend erscheinende Annahme der Existenz eines nahezu
,relaxations- und dekohérenzfreie Subensembles” der Tunnelsysteme ist eine Neue-
rung, die bisher noch nicht bei Berechnungen zu Glaseigenschaften eingesetzt wurde.
Es wurde frither schon die Moglichkeit diskutiert, ob ,anomale Tunnelsysteme mit
eigenen Zustandsdichten und Kopplungstermen beispielsweise als Erklarung fiir die
Diskrepanzen in den gemessenen Zustandsdichten in akustischen Séttigungsmessun-
gen und Messungen der spezifischen Warme verantwortlich sein kénnten [BH77]. Die
Bedingungen fiir diese anomalen Tunnelsysteme fithrten jedoch zu Widerspriichen.
Ansonsten wurde bisher mit mittleren Werten fiir das Deformationspotential gerech-
net. Ein interessanter Test wére, wie sich eine Verteilung des Deformationspotentials
auf die niederfrequent gemessene dielektrische Suszeptibilitdt auswirkt und ob da-



110 4. Daten und Diskussion

durch méglicherweise die Widerspriiche zwischen Suszeptibilitdtsmessungen und dem
Standardtunnelmodell erklért werden konnen.

Fiir Rotationsechos gibt es noch keine abgeschlossene theoretische Beschreibung.
Dadurch ist leider auch nicht eindeutig nachweisbar, dass die Rundung, die der Zer-
fall der Rotationsechoamplitude bis zu grofsten Pulsabstanden aufweist, anstatt - wie
fiir einen T-Zerfall zu erwarten - in einen nahezu exponentiellen Zerfall iiberzuge-
hen, als Bestédtigung der relaxations- und dekohéarenzfreien Tunnelsysteme gewertet
werden kann. Daher wére eine unabhéngige Messung, die die aus Zwei- und Dreipuls-
Echomessungen bzw. Pausenrotationsechomessungen abgeleiteten Relaxationszeiten
iiberpriift, wiinschenswert. Dadurch konnte versucht werden, die Rotationsechodaten
mit einem Satz bekannter Relaxations- und Dekohérenzzeiten zu beschreiben und so
ihre Entstehung besser verstanden werden. Eine Moglichkeit ist die Messung der
Sattigung der dielektrischen Absorption. Die kritische Intensitét fiir die Séattigung J.
ist invers proportional zum Produkt der Relaxationszeiten ﬁ [Sch77]. Hierzu wur-
den bereits Vorexperimente mit einem supraleitenden Mikrostreifenresonator, der
auf einer BK7-Scheibe aufgebracht war, durchgefiithrt. Die Sattigung konnte beob-
achtet werden, jedoch gab es noch eine Vielzahl weiterer Effekte, die eine quantitative
Analyse unmoglich machten. Ein supraleitender Topfkreisresonator, der wegen des
herrschenden homogenen elektrischen Felds zu besser quantifizierbaren Ergebnissen
fithren sollte, ist bereits fertig gestellt und kann in Kiirze zur Messung von (7173)

herangezogen werden.



5. Zusammenfassung

Bei tiefen Temperaturen werden die thermischen, akustischen und dielektrischen Ei-
genschaften von Glésern von atomaren Tunnelsystemen bestimmt. Eine gute theore-
tische Beschreibung vieler experimenteller Ergebnisse liefert das phanomenologische
Standardtunnelmodell [And72|, [Phi72]. Es kann jedoch keine Aussage iiber die mi-
kroskopische Natur der individuellen Tunnelsysteme oder deren Wechselwirkungen
treffen. Zwei Wechselwirkungskanéle von Tunnelsystemen sind bekannt: Einerseits
gibt es die Wechselwirkung mit thermischen Phononen, die bei tiefen Temperaturen
hauptséichlich iiber den Ein-Phonon-Prozess ablduft und zu Relaxationsprozessen
fihrt [Jae72|. Zum anderen gibt es Wechselwirkungen zwischen den Tunnelsyste-
men selbst. Die elektrische Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen Tunnelsystemen,
die ein elektrisches Dipolmoment tragen, wird meist vernachléssigt. Die vom Verzer-
rungsfeld iibertragene Wechselwirkung zwischen individuellen Tunnelsystemen fiihrt
zur sogenannten spektralen Diffusion [BHT7|. In diesem Szenario fithren Anregungs-
und Relaxationsprozesse thermischer Tunnelsysteme zu Anderungen der Energie-
aufspaltung resonanter Tunnelsysteme und so zu Dephasierung oder Dekohéarenz.
Die weiterfiihrende Theorie von Burin [Bur98al postuliert sogar Wechselwirkungen
zwischen resonanten Paaren von Tunnelsystemen, die bei ausreichend tiefen Tempe-
raturen 7' < 20 mK auftreten und bis hin zu kollektiven Anregungen ganzer Cluster
von resonanten Paaren fiihren kénnen. Messungen der dielektrischen Funktion von
Strehlow [Str98] an dem Standardglas BAS weisen gar auf einen Phasentibergang
mit einer kritischen Temperatur von 5,8 mK hin, der méglicherweise einen Ubergang
von Anregungen individueller wechselwirkender Tunnelsysteme hin zu kollektiven
Anregungsmoden markiert.

Um ein besseres Versténdnis fiir die mikroskopischen Eigenschaften von Tunnel-
systemen in Glasern zu gewinnen, ist es unerldsslich, auch ihre Wechselwirkungen
besser zu verstehen. Ein etabliertes Werkzeug zur Untersuchung dieser Wechselwir-
kung ist die Messung des Zerfalls dielektrischer Polarisationsechos mit wachsendem
Pulsabstand. Je nach Anregungssequenz sind entweder die spektrale Diffusion oder
die Energierelaxation mafigeblich ursichlich fiir den Zerfall der Echoamplitude. Da-
durch tragen bei grofseren Pulsabstdnden auch unterschiedliche Verteilungen von
Tunnelsystemen zum Echo bei. Die Messungen kénnen daher als komplementére
Experimente zur Bestimmung der Relaxations- und Dekohérenzzeiten und deren
Temperaturabhéangigkeiten genutzt werden, wobei sie unter nahezu identischen ex-
perimentellen Bedingungen durchgefiihrt werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der Zerfall der Polarisationsechoamplitude von
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Zwei- und Dreipulsechos sowie von Pausenrotationsechos mit wachsendem Pulsab-
stand bei Temperaturen zwischen 7,5mK und 70 mK in dem Borsilikatglas BK7
experimentell und durch numerische Berechnungen untersucht. Aufgrund eines ver-
besserten experimentellen Aufbaus konnten bis zu noch nie erreichten Pulsabstéinden
von 1,2ms bei Zweipuls-Echos und 15ms bei Dreipuls-Echos kohérente Echos auf-
gelost werden, obwohl die Echoamplitude dabei um bis zu fiinf Dekaden abnahm.
Dadurch waren sowohl mehrere Regime der spektralen Diffusion als auch das durch
T1-Relaxation dominierte Regime experimentell zugdnglich. Durch den grofsen Zeit-
bereich, der in den Experimenten abgedeckt wurde, konnte ein neues Regime im Zer-
fall der Dreipuls-Polarisationsechoamplitude beobachtet werden. Er geht bei grofien
Zeiten asymptotisch in ein Potenzgesetz liber, das die Temperaturabhingigkeit des
Zerfalls im durch die Ti-Relaxation dominierten Zeitbereich iiberlagert. Um eine
unabhédngige Bestimmung der Relaxationszeit T} zu ermoglichen, wurden Pausenro-
tationsechos bis zu Pausenldngen von 6 ms gemessen. Thr Zerfall sollte nur durch 7;-
Relaxationsprozesse verursacht werden. Die aus dem anfénglichen Zerfall bestimm-
ten Werte fiir T} liegen jedoch im gesamten Temperaturbereich unter den erwarteten
Werten. Eine mogliche Ursache hierfiir ist der Einfluss von Dekohérenzeffekten.

Numerische Berechnungen des Zerfalls der Zweipuls- und Dreipuls-
Echoamplituden unter Einbeziehung der Energierelaxation und der spektralen
Diffusion im Limes kurzer und mittlerer Pulsabstéinde konnten die Daten bis zu
Pulsabsténden in der Grofenordnung der minimalen Relaxationszeit 77 min(7")
beschreiben. Dadurch werden die ersten zwei bis drei Dekaden des Amplituden-
zerfalls abgedeckt. Die Zerfille der Dreipuls-Echoamplitude bei drei verschiedenen
ersten Pulsabstdnden und der Zweipuls-Echoamplitude konnten dabei mit einem
einheitlichen Satz Relaxations- und Dekohérenzzeiten berechnet werden. Ein
Abschneiden der Verteilung der Tunnelsysteme war weder fiir grofe noch fiir
kleine Asymmetrieenergien sinnvoll. Die quadrierte maximale Dekohérenzrate

(TQLD)Q folgt fiir hohe Temperaturen dem nach der spektralen Diffusion erwarteten
T*-Verlauf. Fiir T < 40mK geht sie in eine T“-Abhingigkeit, mit o < 2 {iber.
Eine T?-Abhingigkeit ist qualitativ konsistent mit einem Ubergang zu den von
Burin vorhergesagten Paaranregungen [Bur98|,[Burl2|; es gibt jedoch, wie bereits
in fritheren Messungen beobachtet, eine grofse quantitative Abweichung. Fir die
theoretische Ubergangstemperatur wurde 7' = 28 mK abgeschétzt, was nah an der
experimentell beobachteten Ubergangstemperatur von etwa 35mK liegt. Um den
Wert von « endgiiltig festzulegen und die Interpretation des Phaseniibergangs in
BAS als Ubergang zwischen verschiedenen Wechselwirkungsregimen zu iiberpriifen,
sollten Echoexperimente bei tieferen Temperaturen bis etwa 1 mK durchgefiihrt wer-
den. Ein entsprechender Aufbau zum Einbau in einen neu in Betrieb genommenen
Kernentmagnetisierungskryostaten ist bereits in Arbeit.
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Bei Pulsabstinden 75,73 > T} lag die gemessene Echoamplitude systematisch
iiber der berechneten. Daraus folgern wir, dass ein kleines Subensemble der angereg-
ten Tunnelsysteme langsamer zerféllt als nach den bisherigen Theorien angenommen,
weil es aufgrund einer schwachen Kopplung an Phononen wenig oder gar nicht von
Relaxations- und Dekohérenzprozessen betroffen ist. Solche dekohérenz- und relaxa-
tionsfreien Unterrdume sind beispielsweise bei Qubits bekannt [Lid98|,[Kwi00]. Die
Echozerféille wurden nun unter Einbeziehung einer Verteilung des Deformationspo-
tentials v berechnet, die einer kleinen Anzahl Tunnelsysteme sehr kleine Werte v — 0
erlaubt. Die Integration iiber die Verteilung iiber v und iiber alle resonanten Tunnel-
systeme ergibt fiir mittlere und lange Pulsabstédnde die beobachteten Potenzgesetze
fiir den Zerfall der Echoamplitude. Aus einer MonteCarlo-Anpassung des theore-
tischen Modells an alle Zwei- und Dreipulsecho-Daten wurde ein Satz Parameter
gefunden, der die Dekohérenz- und Relaxationszeiten in BK7 sowie das Produkt aus
mittlerer Kopplungsstérke Uy und der Dichte der Asymmetrieenergien pro Volumen-
und Energieeinheit im Standardtunnelmodell P wiedergibt. Die Werte sorgen fiir
eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen Daten und Theorie bei allen Pulsabstéin-
den und Temperaturen und stimmen gut mit fritheren Messungen iiberein. Es wiére
nun wiinschenswert, die Existenz der relaxations- und dekohérenzstabilen Tunnel-
systeme durch Messungen an anderen Glédsern zu bestétigen, zum Beispiel an BAS.
Aufserdem sollte ihr Einfluss auf andere Gréfen, wie beispielsweise die dielektrische
Suszeptibilitdt, untersucht werden.

Durch Anwendung der vollstandigen Theorie einschliefslich der Verteilung iiber ~
konnten auch Werte fiir die Relaxationszeit 7T in BK7 gefunden werden, die um etwa
einen Faktor 2 grofer sind als die aus den Pausenrotationsechos ermittelten. Um die
Ursachen dieser Diskrepanz zu kléren, ist es notig, eine geschlossene theoretische Be-
schreibung fiir den Zerfall der Pausenrotationsechoamplitude zu entwickeln. Dartiber
hinaus wére eine unabhéngige Messung wiinschenswert, mit deren Hilfe die gefunde-
nen Werte und Temperaturabhéngigkeiten fiir die Relaxationszeiten bestatigt werden
konnen. Ein moglicher Weg ist die Messung der Séttigung der resonanten Absorp-
tion. Dazu wurden bereits Vorexperimente an einem supraleitenden Mikrostreifen-
Resonator durchgefiihrt. Diese konnten jedoch wegen der Vielzahl an auftretenden
Effekten nicht quantitativ analysiert werden. Entsprechende Messungen mit einem
supraleitenden Topfkreisresonator sind in Kiirze geplant.
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