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Dielektrische Polarisationsechos an amorphem Arsentrisulfid
bei tiefen Temperaturen

Die Tieftemperatureigenschaften amorpher Festkorper werden von atomaren Tunnel-
systemen, die durch das phénomenologische Standardtunnelmodell beschrieben werden,
dominiert. Tunnelsysteme, die ein elektrisches Dipolmoment tragen, kénnen resonant
an elektrische Felder koppeln und dadurch mit Hilfe von dielektrischen Polarisations-
echos untersucht werden. Dielektrische Messungen an Glésern mit groffen Kernquadru-
polmomenten deuten auf einen bisher nicht beriicksichtigten Relaxationsprozess hin.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden daher dielektrische Zweipuls-Polarisationsechos an
amorphem Arsentrisulfid (AseS3) durchgefiihrt. Dieses Glas enthilt mit 40% Arsen
einen groflien Anteil an Kernquadrupolmomenten und eignet sich folglich fiir die Un-
tersuchung moglicher Kerneffekte. Fiir die Abhéngigkeit der Echoamplitude von der
elektrischen Feldstérke wurde ein F''2-Verhalten gemessen, was eine signifikante Ab-
weichung zum erwarteten F3-Verlauf darstellt. Die aufgenommenen Echozerfallskurven
zeigen im Vergleich mit Glésern, die keine Kerne mit grofler Quadrupolaufspaltung
besitzen, eine kurze Zerfallszeit. Unter dem Einfluss magnetischer Felder von bis zu
160 mT zeigt die Echoamplitude keine signifikante Anderung. Diese Ergebnisse konn-
ten qualitativ durch den Einfluss von Kernrelaxationsprozessen motiviert werden.

Dielectric Polarization Echoes on Amorphous Arsenic Trisulfide
at Low Temperatures

The low temperature properties of amorphous solids are dominated by atomic tunneling
systems, which are described by the phenomenological Standard Tunneling Model. Tun-
neling systems with a permanent electric dipole moment couple resonantly to electric
fields and can thus be studied using dielectric two-pulse polarisation echoes. Dielectric
measurements on glasses with large nuclear quadrupole moments point towards an as of
yet unconsidered relaxation process. Hence, in the scope of this thesis, dielectric two-
pulse polarisation echo experiments were performed on amorphous arsenic trisulfide
(As2S3). With a fraction of 40% arsenic, this glass contains a large number of nuclear
quadrupole moments and is therefore suited well for the study of possible nuclear ef-
fects. An F''2-dependence between the echo amplitude and the electric field strength
was measured, which differs significantly from the predicted F3-dependence. Measured
echo decay curves show a reduced decay time in comparison to glasses without large
nuclear quadrupole splitting. The echo amplitude does not change significantly when
applying magnetic fields of up to 160mT. These results could be explained by the
influence of nuclear relaxation processes.
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1. Einleitung

Die Festkorperphysik erforscht den Aufbau und die Eigenschaften kondensierter, fes-
ter Materie. Unterschieden werden dabei zwei Klassen von Festkorpern: Zum einen
die perfekten Kristalle, in denen eine Nah- und Fernordung existiert, da die Atome in
ihnen streng periodisch angeordnet sind, zum anderen die amorphen Festkorper, zu
denen auch die Gléser gehoren. In diesen weisen die Atome eine ungeordnete Struk-
tur auf, sodass lediglich eine Nahordnung vorliegt.

Die thermischen Eigenschaften von Kristallen bei tiefen Temperaturen werden gut
durch das Debye-Modell beschrieben [Deb12]. Fiir amorphe Festkorper wurde auf-
grund der Existenz von langwelligen Phononen ein Debye-éhnliches Verhalten bei
tiefen Temperaturen erwartet. 1971 stellten Zeller und Pohl jedoch signifikante Un-
terschiede in der spezifischen Wéarme und Wirmeleitfahigkeit amorpher Materialien
im Vergleich zu ihren chemisch dquivalenten, kristallinen Formen fest [Zel71]. In wei-
teren Experimenten konnte nachgewiesen werden, dass es auch Abweichungen im
dielektrischen und akustischen Verhalten gibt [Ens05].

Eine Erklarung dieser Beobachtungen konnten 1972, unabhéngig voneinander, An-
derson et al. und Phillips mit einem phédnomenologischen Modell liefern [And72,
Phi72|. Dieses geht davon aus, dass durch die ungeordnete Struktur fiir bestimmte
Atome oder Atomgruppen mehrere, energetisch dhnliche Gleichgewichtslagen exis-
tieren, die durch eine Potentialbarriere voneinander getrennt sind. Bei niedrigen
Temperaturen kann diese nicht mehr thermisch iiberwunden werden, ein Wechsel
zwischen den Potentialmulden ist jedoch durch einen quantenmechanischen Tunnel-
prozess moglich. Solche Systeme werden daher als Tunnelsysteme und das zu Grunde
liegende Modell als Standardtunnelmodell bezeichnet.

Das Standardtunnelmodell liefert gute Ubereinstimmungen mit den experimentel-
len Ergebnissen [Las75] und ist damit die Basis der theoretischen Beschreibung der
Tieftemperatureigenschaften amorpher Festkorper. Ein Nachteil dieses Modells liegt
jedoch darin, dass es kein mikroskopisches Bild der Tunnelsysteme liefert. Die Na-
tur der Tunnelteilchen ist weitestgehend unbekannt und nur in wenigen Materialien
konnte durch dielektrische Messungen eine mikroskopische Vorstellung entwickelt
werden [Baz08]. Des Weiteren war es nicht moglich, den gemessenen Einfluss eines
magnetischen Feldes auf die dielektrischen Eigenschaften nicht magnetischer Gléser
[Str98, Lud03] durch das Standardtunnelmodell zu beschreiben. Dieser wurde durch
die Wechselwirkung des magnetischen Feldes mit den Quadrupol tragenden Atom-
kernen im Glas erkliart [Wii02, Wii04, Par04]. Dielektrische Messungen an Glésern
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mit groflen Kernquadrupolmomenten lieferten zudem Hinweise auf bisher nicht be-
riicksichtigte Relaxationsprozesse [Lucl6].

In dieser Arbeit wurden dielektrische Zweipuls-Polarisationsechos an amorphen Ar-
sentrisulfid durchgefiihrt, um die Relaxationseigenschaften der Tunnelsysteme in ei-
nem Glas mit vielen Kernquadrupolmomenten zu untersuchen. Dazu wurden Echo-
zerfallskurven bei verschiedenen Temperaturen aufgenommen und der Einfluss eines
magnetischen Feldes untersucht. Zuséatzlich wurde die Abhéngigkeit von der elektri-
schen Feldstiarke mit der theoretischen Vorhersage verglichen.

Kapitel 2 befasst sich zundchst mit den theoretischen Grundlagen des Standardtun-
nelmodells und den dielektrischen Polarisationsechos. Dabei werden die mdéglichen
Relaxationsprozesse erkléirt und der Einfluss von Kerneffekten erldutert. Die experi-
mentellen Methoden, wie der Aufbau des Resonators, des Kryostaten und der Mes-
selektronik, werden in Kapitel 3 behandelt. Hier wird auch ein kurzer Einblick in
die physikalischen Eigenschaften der verwendeten Probe gegeben. Anschliefend wer-
den in Kapitel 4 die gemessenen Daten vorgestellt und im Hinblick auf die theoreti-
schen Grundlagen analysiert. Abschlieend wird das im Rahmen dieser Arbeit durch-
gefiihrte Experiment kurz zusammengefasst und ein Ausblick auf weiterfithrende Ex-
perimente gegeben.
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2.1 Tieftemperatureigenschaften von Glisern

Abbildung 2.1: Vergleich von kristallinem (links) und amorphem (rechts) SiOs
in zwei Dimensionen [Hunl4]. Im kristallinen Festkorper besitzt jedes Atom eine
eindeutige Gleichgewichtslage, wihrend im amorphen Fall mehrere stabile Positionen
moglich sind. Dies ist hier an den Stellen A, B und C angedeutet.

Bei der Entstehung von Glédsern kann sich aufgrund des schnellen Erstarrens keine
Fernordnung ausbilden, weshalb sie zu den amorphen Festkorpern zéhlen. Die Bin-
dungswinkel und Abstdnde der Atome im Festkorper variieren, sodass keine exakte
Vorhersage iiber die Position eines Atoms moglich ist. Ein Vergleich von kristalliner
und amorpher Struktur ist in Abb. 2.1 schematisch am Beispiel von Quarz (links) und
Quarzglas (rechts) dargestellt, wobei sich zur Vereinfachung hierbei auf zwei Dimen-
sionen beschrankt wird. Die weiflen Kreise stellen Sauerstoffatome dar, die schwarzen
Siliziumatome. Die chemische Zusammensetzung ist in beiden Fiéllen identisch. Im
kristallinen Fall (links) ergeben sich durch die Periodizitét regelméBige Sechsecke mit
jeweils 12 Atomen. Die amorphe Struktur (rechts) zeigt Anzeichen solcher Formen,
jedoch variiert die Anzahl der Atome in einem Ring.

Dieser strukturelle Unterschied zeigt sich auch im physikalischen Verhalten amorpher
Materialien. Im Bereich tiefer Temperaturen wurde erwartet, dass sich die thermi-
schen Eigenschaften kristalliner und amorpher Festkorper nicht stark unterscheiden,
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Abbildung 2.2: Messungen der spezifischen Warme (links) und Warmeleitfihigkeit
(rechts) an kristallinem und amorphem SiOs [Zel71, Las75]. Das Quarzglas zeigt
deutliche Abweichungen von der Debye-Theorie [Deb12].

da dort hauptsichlich Phononen existieren, deren Wellenldnge grof3 gegeniiber den
Atomabsténden ist. Jedoch zeigten Messungen der spezifischen Warme [Zel71] und
Wirmeleitfihigkeit [Las75] an Gldsern eine signifikante Abweichung von dem von De-
bye vorhergesagten Verhalten fiir kristalline Festkorper. In Abb. 2.2 sind Messungen
dieser Unterschiede an Quarz und Quarzglas gezeigt. Die spezifische Wérme weist
bei tiefen Temperaturen, statt einer kubischen, eine nahezu lineare Abhéngigkeit
von der Temperatur auf und liegt einige Grofenordnungen iiber der des chemisch
dquivalenten Kristalls. Die Warmeleitfihigkeit ist einige Groflenordnungen kleiner
als vorhergesagt und folgt einer quadratischen Temperaturabhéingigkeit.

Dies lidsst darauf schliefen, dass in amorphen Festkorpern niederenergetische Anre-
gungen existieren, die zur spezifischen Warme beitragen. Zusétzlich miissen diese lo-
kalisiert sein und als Streuzentren fiir Phononen dienen, wodurch die Warmeleitfahig-
keit verringert wird. Diese Anregungen diirfen jedoch in Kristallen nicht existieren
und sind daher auf die strukturelle Unordnung im Festkorper zuriickzufiithren. Eine
phénomenologische Erklarung der auftretenden Unterschiede konnten, unabhéngig
voneinander, Anderson et al. und Phillips mit ihrem Standardtunnelmodell liefern
[And72, Phi72].
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2.2 Standardtunnelmodell

Abbildung 2.3: Tunnelteil-
chen der Masse m in einem
Doppelmuldenpotential mit der

Energie —

Asymmetrieenergie A, Potenti-

albarriere V', Muldenabstand d

und Grundzustandsenergie %!

2
> nach [Fic07].

Das Standardtunnelmodell nimmt an, dass fiir bestimmte Atome oder Atomgrup-
pen in einem amorphen Festkorper zwei energetisch &dhnliche Gleichgewichtslagen
existieren. Dieser Sachverhalt wird in Abb. 2.1 (rechts) an den Stellen A, B und C
angedeutet. Physikalisch kann diese Situation durch ein harmonisches Doppelmul-
denpotential mit Asymmetrieenergie A, Potentialbarriere V', Muldenabstand d im
Konfigurationsraum und Grundzustandsenergie % beschrieben werden. Ein solches
Potential ist in Abb. 2.3 dargestellt. Bei ausreichend hohen Temperaturen reicht die
thermische Energie des Teilchens mit Masse m aus, um iiber die Potentialbarriere in
die andere Potentialmulde zu gelangen. Sinkt die Temperatur unter den kritischen
Wert kgT < V, kann ein Ubergang zwischen den Gleichgewichtslagen nur noch durch
einen quantenmechanischen Tunnelprozess stattfinden. Ein solches System wird da-
her als Tunnelsystem und das zu Grunde liegende Modell als Standardtunnelmodell
(STM) bezeichnet.

In der weiteren Beschreibung dieses Modells wird angenommen, dass bei tiefen Tem-
peraturen lediglich der Grundzustand der Potentialmulden relevant ist und die ein-
zelnen Tunnelsysteme nicht untereinander oder mit ihrer Umgebung wechselwirken.
Uber die physikalischen Eigenschaften des Tunnelteilchens werden im Standardtun-
nelmodell keine Annahmen getroffen.

Aus der stationdren Schrodingergleichung ergeben sich die Eigenfunktionen des Sys-
tems, die einer Linearkombination der Eigenfunktionen der einzelnen Potentialmul-
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Abbildung 2.4: Schematische
Darstellung des Grund- (W)
und ersten angeregten Zustands

(¥,) des Doppelmuldenpotenti-

E H M als im Konfigurationsraum nach
y.  [Fic07]. Die Energiedifferenz der

\/ \_/ beiden Zustidnde wird als £ und

A die Asymmetrieenergie als A be-

Energie

Konfigurationsraum zeichnet.
den (t,, 1y,) entsprechen:
W, = cos(@) s, + sin(@), (2.1)
U, = —sin(@)y, + cos(p)iy,. (2.2)

Der Winkel ¢ ist iiber tan(2¢) = A/Aq definiert, wobei A die sogenannte Tunnel-
aufspaltung ist und sich nach der WKB-Methode durch Ay = AQ2 exp(—A) mit dem
Tunnelparameter A = %\/ 2mV berechnen lasst. Die Energiecigenwerte ergeben sich

nach [Hunl4] zu
1
—— 2 2
Bus =3 (hQ /A2 + A0> , (2.3)

woraus eine Energieaufspaltung von

E=E,— E, =\/A?+ A2 (2.4)

resultiert. Wird der Energienullpunkt in der Mitte zwischen F, und FEg definiert,
besitzen ¥, und ¥, die Energiecigenwerte £/2 und —FE/2 und das Tunnelsystem
lasst sich in der Basis (V,,¥) als Zweiniveausystem mit dem Hamilton-Operator

1/E O
=5 (o ) (2.5)
beschreiben. In der lokalisierten Basis (1,,1,) ist dieser gegeben durch
/ 1/ A =4
== ) 2.
%TS 2 (_AO A ) ( 6)

In Abb. 2.4 sind die Eigenfunktionen eines Tunnelsystems mit A # 0 und Ag # 0
im Konfigurationsraum dargestellt.
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2.2.1 Verteilungsfunktion

. Abbildung 2.5: Verteilungsfunktion
der Tunnelsysteme mit fester Ener-
| gieaufspaltung F in Abhéngigkeit von
A/E. Symmetrische Tunnelsysteme
befinden sich auf der linken und sehr

Verteilungsfunktion P

asymmetrische Tunnelsysteme auf der
rechten Seite des Graphen.

Aufgrund der strukturellen Unordnung amorpher Festkorper liegt die Annahme nahe,
dass die Parameter der Tunnelsysteme gleichféormig und unabhéngig voneinander
verteilt sind. Die Verteilungsfunktion lédsst sich daher schreiben als

P(\, A)dAA = PdAA, (2.7)

wobei P ein materialabhiingiger Parameter ist. Das im Rahmen dieser Arbeit durch-
gefithrte Experiment regt Tunnelsysteme mit einer fest definierten Energieaufspal-
tung F an. Daher ist es sinnvoll, die Verteilungsfunktion in Abhéngigkeit von £ und
A zu betrachten. Aus Gleichung (2.7) ergibt sich durch eine Jacobi-Transformation

2

dEdA. (2.8)
Die Verteilungsfunktion bei fester Energieaufspaltung ist wichtig fiir das Verstdndnis
der Daten, da sie einen Einblick gibt, welche Tunnelsysteme angeregt werden kénnen.
In Abb. 2.5 ist die Verteilungsfunktion in Abhéngigkeit von A/E aufgetragen. Der
Graph zeigt eine Divergenz fiir stark asymmetrische (A/FE — 1) Tunnelsysteme und
konvergiert fiir symmetrische (A/E — 0) Tunnelsysteme. Dies bedeutet, dass in
amorphen Festkorpern bei fest definierter Energieaufspaltung eine deutlich héhere
Anzahl an sehr asymmetrischen als an symmetrischen Tunnelsystemen vorliegt.



8 2. Theoretische Grundlagen

2.3 Dielektrische Zweipuls-Polarisationsechos

A
2
|Fol
|P|
FID Echo

VAN

‘ Tqo ‘ Tqo

Abbildung 2.6: Zeitlicher Ablauf der Echo-Sequenz (grau) und makroskopische
Polarisation der Glasprobe (rot). Die Polarisation der Probe zerfillt nach Ende des
5-Pulses zunéchst im Free Induction Decay (FID) und tritt nach ¢ = 2715 als spon-
tanes Echo wieder auf. Eine solche Pulssequenz wird auch 7-m-Sequenz genannt.

Tunnelsysteme konnen, beispielsweise aufgrund von polaren Bindungen zwischen den
Atomen, ein permanentes elektrisches Dipolmoment tragen. Dadurch koppeln diese
an elektrische Felder und konnen somit mittels dielektrischer Messungen untersucht
werden. Eine Methode dafiir stellen dielektrische Polarisationsechos dar, die im Fol-
genden genauer erklart werden.

Das Prinzip der Zweipuls-Polarisationsechos ist dem der Kernspinresonanz (NMR)
sehr dhnlich. Jedoch werden die Zweiniveausysteme nicht von Spin—%—Kernen in einem
konstanten magnetischen Feld gebildet, sondern sind eine intrinsische Eigenschaft
der Tunnelsysteme. Die elektrischen Dipolmomente der untersuchten Tunnelsyste-
me fithren, im Gegensatz zur makroskopischen Magnetisierung durch ausgerichtete
Spins, bei gemeinsamer Ausrichtung zu einer messbaren makroskopischen Polarisa-
tion der Probe. Der zeitliche Ablauf eines Zweipuls-Echoexperiments ist in Abb. 2.6
gezeigt. Die grauen Rechtecke stellen Hochfrequenz-Pulse mit den Pulsléngen ¢, bzw.
to und Pulsabstand 75 dar. Es wird angenommen, dass der Pulsabstand grof3 ge-
geniiber der Pulsdauer ist und die Pulse damit als d-ahnlich beschrieben werden
konnen. Die rote Kurve zeigt die makroskopische Polarisation der Probe, die nach
dem ersten Anregungspuls im sogenannten Free Induction Decay (FID) zerfallt und
nach der Zeit t = 2719 als Echo wieder erscheint.

In Analogie zu NMR-Experimenten konnen Zweipuls-Polarisationsechos durch die
in Abb. 2.7 dargestellten Blochkugeln erklart werden. Da die Tunnelsysteme kei-
ne echten dreidimensionalen Spins sind, ist es wichtig von ,,Pseudospinvektoren® zu
sprechen. Die schwarzen Pfeile stellen jeweils einzelne Tunnelsysteme dar, der rote
Pfeil gibt den Erwartungswert der gesamten Probe an. In dieser Darstellung steht
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Abbildung 2.7: Beschreibung der Zweipuls-Polarisationsechos durch Blochkugeln
nach [Ficl3]. (a) ¢t = 0. Alle Tunnelsysteme befinden sich zu Beginn im Grund-
zustand. (b) ¢ = t,. Ende des F-Pulses. Es ist eine makroskopische Polarisation
messbar. (c) t > t;. Free Induction Decay. Die Phasen der einzelnen Pseudospinvek-
toren laufen aufgrund verschiedener Energien auseinander. (d) ¢ < 715. Die Pseu-
dospins liegen weit verteilt in der x-y-Ebene. (€) ¢t = 715. Der m-Puls bewirkt einen
Vorzeichenwechsel der y-Komponente jedes Pseudospinvektors. (f) ¢ = 275, Alle
Pseudospinvektoren besitzen wieder die selbe Phase, es kommt zum Echo.

der Erwartungswert (Sy) fiir die makroskopische Polarisation der Probe. Die Pro-
jektion des roten Pfeils auf die y-Achse ist demnach ein Maf} dafiir, wie viele der
Tunnelsysteme gemeinsam ausgerichtet sind. Der Erwartungswert (S,) steht fiir die
Besetzungszahldifferenz zwischen Grund- und angeregtem Zustand. Ein Tunnelsys-
tem mit einem nach unten zeigenden Pseudospinvektor befindet sich demnach im
Grundzustand Wy, wihrend ein nach oben zeigender Pseudospinvektor die Besetzung
des angeregten Zustands V¥, darstellt. Alle anderen Richtungen implizieren eine Li-
nearkombination der beiden Eigenzustdnde. Zur Verbesserung der Anschaulichkeit
rotiert das Koordinatensystem mit der Frequenz der elektrischen Pulse wgr um die
z-Achse. Dadurch wird die durch das externe elektrische Wechselfeld hervorgerufene
Rotation der Pseudospinvektoren kompensiert.

Fiir weitere Erklarungen wird als Vereinfachung angenommen, dass sich bei tiefen
Temperaturen, wie sie im Experiment vorliegen, zu Beginn einer Echosequenz alle
Tunnelsysteme im Grundzustand Wy befinden. Dies begriindet sich aus der Beset-
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zungszahldifferenz, die fiir Zweiniveausysteme durch

E
= h .
AN = N tan (2k3T> (2.9)

gegeben ist und sich fiir niedrige Temperaturen der Gesamtanzahl an Tunnelsyste-
men N nihert. Abb. 2.4 zeigt, dass die Tunnelteilchen in diesem Zustand delokalisiert
sind, wodurch die makroskopische Polarisation verschwindet.

Zu einem fest definierten Zeitpunkt ¢ = 0 wird die Probe einem elektrischen Wech-
selfeld der Frequenz wgr in Form eines Pulses der Lange t; ausgesetzt. Dieser Puls
bewirkt eine Rotation der Pseudospinvektoren um 90° um die x-Achse, weshalb er
als $-Puls bezeichnet wird. Durch die Rotation sind alle Pseudospins entlang der
y-Achse ausgerichtet und es zeigt sich eine makroskopische Polarisation der Probe.
Da die Pulsdauer jedoch sehr kurz ist, werden durch die Unschérferelation nicht
nur Tunnelsysteme angeregt, deren Energieaufspaltung Frg = hwrs genau der Anre-
gungsfrequenz hwgr entspricht. Nach Ende des Pulses durchlaufen die Tunnelsysteme
eine freie Zeitentwicklung, was im rotierenden Koordinatensystem einer Prézession
der Pseudospinvektoren mit der Frequenz wq = wgr —wrs um die z-Achse entspricht.
Die Pseudospinvektoren laufen demnach mit unterschiedlichen Geschwindigkeiten in
der x-y-Ebene auseinander und sammeln wihrend dieser Zeit die quantenmechani-
sche Phase ®; = wqt auf. Die makroskopische Polarisation nimmt daher im Free
Induction Decay ab. Nach der Zeit t = 75 wird die Probe einem weiteren Puls
der Lange to ausgesetzt. Dieser fiihrt zu einer Rotation der Pseudospinvektoren um
180° um die x-Achse, weshalb er, analog zum ersten Puls, als 7-Puls bezeichnet
wird. Die Rotation bewirkt eine Anderung des Vorzeichens der y-Komponente fiir
jeden Pseudospinvektor, was im anschaulichen Bild der Blochkugeln dquivalent zu
einer Zeitinversion ist. Nach dem Puls durchlaufen die Pseudospins erneut eine freie
Zeitentwicklung und generieren dabei die Phase ®5 = wq(t — 712). Es ist leicht zu
erkennen, dass die Phasen ®; und ®, nach weiteren ¢t = 715 gleich sind. Alle Pseu-
dospinvektoren sind zu diesem Zeitpunkt entlang der -y-Achse ausgerichtet und es
kommt erneut zu einer makroskopischen Polarisation, dem spontanen Echo.

Die Form des Echos ist dabei durch die Verteilung der angeregten Tunnelsysteme im
Frequenzraum bestimmt und stellt einen Kompromiss zwischen Lorentz- und Gauf$3-
kurve dar [Hah50].

Eine weitere Veranschaulichung von Zweipuls-Echoexperimenten kann durch die von
Parshin vorgestellten Pfaddiagramme gegeben werden [Par04]. Die Gesamtwellen-
funktion eines Tunnelsystems ist eine Linearkombination der Energieeigenfunktionen

Y, und ¥,

U(t) = 1 (1) s + eo(1) Ty, (2.10)
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Abbildung 2.8: Darstellung einer Zweipuls-Echosequenz durch ein Pfaddiagramm
nach Parshin [Par04]. Vertikale Linien stellen einen Ubergang zwischen den Energie-
niveaus und horizontale Linien eine freie Zeitentwicklung dar.

wobei die Koeffizienten zu jeder Zeit die Bedingung
e+ Jea? = 1 (2.11)

erfiillen miissen. Die Berechnung der zeitabhéingigen Wellenfunktion beschrankt sich
daher auf die Zeitentwicklung der Koeffizienten ¢; (¢) und c5(t). Diese beschreiben je-
weils die Moglichkeiten, dass ein Tunnelsystem seinen Energieeigenzustand bei Anle-
gen eines elektrischen Pulses wechseln oder in seinem bisherigen Zustand verbleiben
kann.

Eine ausfiihrliche Berechnung der Koeffizienten ist in anderen Arbeiten [Baz08] zu
finden, im Folgenden soll lediglich die Zeitentwicklung anschaulich dargestellt wer-
den. In Abb. 2.8 ist ein Pfaddiagramm fiir eine Zweipuls-Echosequenz gezeigt. Ver-
tikale Linien stehen fiir einen Ubergang zwischen den beiden Energieniveaus, der
durch die elektrischen Pulse bei t = 0 und ¢ = 75 induziert werden kann. Horizonta-
le Linien stehen fiir eine freie Zeitentwicklung, durch die das System abhéngig von
seiner Energie eine Phase ® = E/h - t aufsammelt. Diese wird im Pfaddiagramm
durch die unter dem Pfad eingeschlossene Fldche dargestellt. Jede Moglichkeit der
Entwicklung des Gesamtzustands eines Tunnelsystems, und damit jeder Beitrag zur
Gesamtwellenfunktion, ist im Pfaddiagramm durch einen Pfad dargestellt.

Zu Beginn befinden sich nach Annahme alle Systeme im Grundzustand. Pfad a be-
schreibt die Moglichkeit, bei der das Tunnelteilchen seinen Anregungszustand weder
beim ersten noch beim zweiten Puls éndert. Pfad b repriisentiert einen Ubergang zwi-
schen den Energieniveaus bei beiden Pulsen und Pfad ¢ und d jeweils einen Ubergang
bei einem der beiden Pulse. Um zum spontanen Echo beizutragen, miissen die Pfad-
kombinationen zum Zeitpunkt ¢ = 2715 zueinander die Phasenbeziehung A® = 0
besitzen. Diese Bedingung wird nur durch die Pfade b und c erfiillt, die wéhrend
der Echosequenz beide eine Phase von ® = E/h- 115 generieren. Die restlichen Pfade
besitzen zum Ende der Sequenz eine unterschiedliche Phase und tragen daher nicht
zum spontanen Echo bei.



12 2. Theoretische Grundlagen

Eine ausfiihrliche Herleitung der Echoamplitude fiir ein einzelnes Tunnelsystem wur-
de schon in anderen Arbeiten [Baz08] durchgefiihrt. Im Folgenden soll jedoch eine
kurze Motivation der Abhéngigkeiten erfolgen. Das angelegte elektrische Wechsel-
feld F(t) = Focos(wgpt) wechselwirkt mit dem elektrischen Dipolmoment p ei-
nes Tunnelsystems und bewirkt eine Anderung der Asymmetrieenergie 6A. Da die
Anderung der Potentialbarriere V und des Muldenabstands d klein sind, ist 6\, ver-
nachlissigbar gegeniiber A [Phi81]. Sind die elektrischen Feldstidrken klein genug,
kann die Wechselwirkung des Dipolmoments mit dem elektrischen Wechselfeld mit
Hilfe der Storungstheorie 1. Ordnung berechnet werden. In der Basis der lokalisierten
Zustande (1a,Yr) lasst sich der Hamilton Operator daher schreiben als

i ’ / 1 A _A 1 ]. 0
H = HTS + HEF = 5 (—AO —AO) + 5 (O _1) 6p F() COS(C&)EFt), (212)

wobei 6p die Anderung des Dipolmoments zwischen den beiden Potentialmulden ist.
Durch Transformation in die Eigenbasis des storungsfreien Systems (W, W,) erhélt
Gleichung (2.12) die Form

1/FE O 1
H = 5 (0 —E) + §P FO COS(MEFt), (213)

wobei der Polarisationsoperator P durch

1 (A A
P—E<A0 _A) Sp (2.14)

gegeben ist. Mit Hilfe des Hamilton-Operators kann nun die Zeitentwicklung eines zu
Beginn im Grundzustand befindlichen Tunnelsystems wéhrend der Zweipuls-Sequenz
berechnet werden. Es ergibt sich eine periodische Anderung der Besetzung der Ener-
gieniveaus mit der Rabi-Frequenz

. 5p FO AO

Qr = . 2.1
p=BIOS (215)

Die Echoamplitude eines einzelnen Tunnelsystems ist durch den Erwartungswert des
Polarisationsoperators zum Zeitpunkt ¢ = 275 gegeben und ergibt sich nach [Baz08]

A Qgrt Qgrt Qgrt
AEcho:<P(t:27'12)>NFOCOS( ;1>sin( gl)siDQ( ;2). (2.16)

Aus Gleichung (2.16) ist leicht zu erkennen, dass die Echoamplitude durch die Be-
dingungen Qrt; = 7 und Qrls = 7 maximiert wird. Im Bild der Pfaddiagramme
(Abb. 2.8) unterdriickt diese Wahl der Parameter die Beitriage der nicht zum Echo

zu
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fiihrenden Pfade a und d. Die §-m-Bedingung kann im Experiment durch Einstel-
len geeigneter Pulsléingen und elektrischer Feldstéirken erfiillt werden und impliziert
bei gleicher Feldstédrke der Pulse, dass to = 2¢; gelten muss. Im Folgenden wird die
Pulsldnge des ersten Pulses daher als ¢, bezeichnet.

Fiir kurze elektrische Pulse Qrt, < 1 vereinfacht sich Gleichung (2.16) durch eine

Kleinwinkelnédherung zu

3 4
AEcho ~ @ (QRtP) ~ (5p F‘Otp)3 <&> . (217)

E 2 E

Daraus léasst sich ableiten, dass hauptsichlich symmetrische Tunnelsysteme zum
Echo beitragen, da nach Gleichung (2.4) eine grofie Tunnelaufspaltung Aq eine kleine
Asymmetrieenergie A zur Folge hat.

2.4 Relaxationsprozesse

Mit der bisherigen Beschreibung ist die Echoamplitude zum Zeitpunkt ¢ = 27
genau so grofl wie zu Beginn des FID, da dort wieder alle angeregten Tunnelsysteme
in Phase sind. In Experimenten wird jedoch eine Abnahme der Echoamplitude mit
zunehmendem Pulsabstand beobachtet. Diese resultiert aus der Vernachlédssigung
der Wechselwirkung von Tunnelsystemen mit ihrer Umgebung, die im Folgenden
erlautert wird.

2.4.1 Longitudinale Relaxation

Ein moglicher Relaxationsprozess, der als longitudinale Relaxation bezeichnet wird,
ist die Wechselwirkung von Tunnelsystemen mit dem Phononenbad. Die zugehérige
Relaxationszeit, die eine Gruppe von Tunnelsystemen bené6tigt, um nach einer Sto-
rung wieder das thermische Gleichgewicht zu erreichen, wird mit 77 bezeichnet. Bei
den im Experiment verwendeten tiefen Temperaturen spielen ausschlieSlich Ein-
Phononen-Prozesse eine Rolle, bei denen ein Tunnelsystem ein Phonon absorbiert
oder emittiert und dadurch seinen Anregungszustand dndert. Nach [J472] ergibt sich
die Relaxationsrate aus der mittleren freien Weglinge der Phononen und Fermis

Ao\ > E
T = B (=2 th 2.1

wobei K eine materialspezifische Konstante ist. Der Beitrag der longitudinalen Rela-
xation zur Echoamplitude eines einzelnen Tunnelsystems lésst sich daher schreiben

goldener Regel zu

als
Wi=e T1. (2.19)
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Aus Gleichung (2.18) folgt, dass vor allem symmetrische Tunnelsysteme (A =~ 0)
durch diesen Prozess relaxieren, da sie kleine T7-Zeiten besitzen.

2.4.2 Transversale Relaxation - Spektrale Diffusion

Abbildung 2.9: Schematische Darstel-
lung der Wechselwirkung von Tunnel-

systemen im Festkérper. Durch die

\A / Echosequenz angeregte Systeme (A)
% sind in blau und nicht angeregte Sys-

A i
‘ 5' elastische Feld an der Stelle eines ange-

teme (B) in rot dargestellt. Nicht an-
geregte Tunnelsysteme koénnen durch
T1-Prozesse ihren Anregungszustand
wechseln und verdndern dadurch das

regten Tunnelsystems.

Ein Relaxationsprozess, der bei den im Experiment verwendeten Pulsabstédnden
weitaus dominanter ist, ist die spektrale Diffusion. Dieser Prozess wurde von [Kla62]
zur Beschreibung von Spin-Echos entwickelt und von [Bla77] auf Polarisationsechos
in amorphen Festkorpern angewandt.

Nach [Ens05] existieren bei Temperaturen von 7' < 1K in amorphen Festkorpern
10'7 bis 10'® Tunnelsysteme pro cm?. Eine Abschiitzung von [Fic13] besagt, dass bei

einer Zweipuls-Echosequenz etwa 4 - 10'! Tunnelsysteme pro cm?

resonant angeregt
werden. Die Anzahl an angeregten Tunnelsystemen ist also deutlich geringer als die
der nicht angeregten. Somit kann davon ausgegangen werden, dass jedes angeregte
System von nicht angeregten Systemen umgeben ist. Diese Situation ist schematisch
in Abb. 2.9 dargestellt, wobei angeregte Systeme (Gruppe A) in blau und nicht ange-
regte Systeme (Gruppe B) in rot abgebildet sind. Wechselt ein System aus Gruppe B
durch einen Tj-Prozess seinen Anregungszustand, verandert sich das elastische Feld
an der Stelle des benachbarten Systems aus Gruppe A. Dies fithrt zu einer Anderung
der Asymmetrieenergie A und damit auch der Energieaufspaltung E. Dadurch ver-
liert das Tunnelsystem seine Phasenbeziehung zu den anderen Systemen aus Gruppe
A und tragt nicht mehr zum Echo bei. Im anschaulichen Bild der Blochkugeln dndert
sich wiahrend der Pulssequenz die Préazessionsgeschwindigkeit eines Pseudospinsvek-
tors, weswegen er zwischen dem ersten und zweiten Puls eine betragsmifig andere
Phase aufsammelt als zwischen dem zweiten Puls und dem Echo. Zum Zeitpunkt
t = 2115 besitzt dieser Vektor daher eine andere Phasenlage ® # 0 als die anderen
Vektoren und tragt demnach nicht zum Echo bei.
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Die Wahrscheinlichkeit fiir einen 77-Prozess nimmt mit der Zeit zu, sodass auch der
Einfluss der spektralen Diffusion mit steigendem Pulsabstand wéchst.

Nach [Kla62] und [Bla77] ergibt sich der Beitrag eines solchen Prozesses im Kurz-
zeitlimit 715 < Tfmin zu

A
W, (E’m> D3, (2.20)

wobei m(T) ~ T* eine temperaturabhiingige, materialspezifische Konstante ist.
Die starke Temperaturabhéngigkeit ldsst sich mit der stark ansteigenden Anzahl
von Phononen bei Temperaturerhhungen erkliaren. Gleichung (2.20) lasst darauf
schlieflen, dass die spektrale Diffusion hauptsichlich asymmetrische Tunnelsysteme

(A = E) betrifft.

Die im Experiment messbare Gesamtechoamplitude ergibt sich schliellich aus der In-
tegration der Echoamplitude (2.17) und der Beitrége der Relaxationsprozesse (2.19,
2.20) iiber ein Ensemble aus Tunnelsystemen, wobei mit der Verteilungsfunktion aus
Gleichung (2.8) gewichtet werden muss.

2.5 Kerneffekte

Messungen von Ludwig zeigten eine Magnetfeldabhéngigkeit der Echoamplitude an
nicht magnetischen Glédsern [Lud03]. Dieses Verhalten wird vom Standardtunnelmo-
dell nicht vorhergesagt, da es keine Annahmen iiber die physikalischen Eigenschaften
der tunnelnden Teilchen macht. Der gemessene Effekt konnte durch den Einfluss von
Kernquadrupolmomenten erklért werden [Wii02, Wii04]. Im folgenden Abschnitt soll
eine kurze Einfithrung in die Beschreibung von Kerneffekten gegeben werden, wobei
der Ausfithrung von [Baz08] gefolgt wird. Fiir eine detailliertere Betrachtung wird
auf die Arbeiten von Wiirger [Wii04] und Parshin [Par04] verwiesen.

2.5.1 Quadrupoleffekt

Kerne mit einem Kernspin I > 1 besitzen durch ihre nicht kugelsymmetrische La-
dungsverteilung ein elektrisches Kernquadrupolmoment. Dieses koppelt an elektri-
sche Feldgradienten VFgg, die durch die umliegenden Atome im Glas entstehen
konnen. Im Allgemeinen ist der elektrische Feldgradient fiir ein Tunnelteilchen in
den beiden Potentialmulden verschieden, was in Abb. 2.10 schematisch dargestellt
ist. Wechselt das Teilchen durch einen Tunnelprozess die Potentialmulde, &ndert sich
der auf dieses wirkende elektrische Feldgradient. Im Folgenden wird angenommen,
dass die Tunnelbewegung des Teilchens einer Rotation um den Winkel 61 = 26
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VFEF,a 5 V":EF,b

1 Abbildung 2.10: Schematische Dar-
stellung eines Tunnelsystems mit Kern-
quadrupolmoment. Die schwarzen Pfei-

) le geben die Ausrichtung des Kern-
spins und die roten Pfeile den mul-
denabhéngigen elektrischen Feldgradi-
enten an. Die Tunnelbewegung des Teil-

chens entspricht einer Rotation um den
Winkel 01 = 26.

entspricht und sich der Feldgradient nur durch diese rdumliche Orientierung unter-
scheidet. Dadurch, dass die Relaxationsrate fiir Kerne mit kleinem Quadrupolmo-
ment klein gegeniiber der Tunnelfrequenz wrg ist [Sze75], bleibt die Ausrichtung des
Kernspins I trotz Anderung des Feldgradienten gleich. Die Annahme von kleinen
Kernrelaxationsraten wird fiir Kerne mit grofien Quadrupolmomenten schlechter, da
diese proportional zur quadratischen Quadrupolaufspaltung wfl zunimmt [Woe63].

Abbildung 2.11: Termschema eines

— M= +1 Tunnelsystems mit  Hyperfeinstruk-
=3 wéq m =0 turaufspaltung fiir einen tunnelnden

E Spin-1-Kern. Zusétzlich zu der normalen
Energieaufspaltung F des Tunnelsys-
tems, spaltet sich jedes Niveau in zwei

I
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Subniveaus mit der Aufspaltung E,.

Die Wechselwirkung des Kernquadrupolmoments mit einem elektrischen Feldgradi-
enten ldsst sich nach [Abr61] durch den Hamiltonoperator

eqQ

"= raroT)

[313 —I(I+1)+ %n(ﬁ +I?) (2.21)
in der Basis der Hauptachsen des elektrischen Feldgradienten beschreiben. Dabei
sind e@) das skalare Quadrupolmoment, eq die Stéarke des elektrischen Feldgradien-
ten, Iy die z-Komponente des Kernspins, n der Asymmetriefaktor und Iy die Auf-
und Absteigeoperatoren. Der Asymmetriefaktor beriicksichtigt dabei die Anteile des
elektrischen Feldgradienten, die von der Hauptachse abweichen. Der Hamiltonopera-
tor aus Gleichung (2.12) muss um den Einfluss der Kernquadrupolmomente erweitert
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Abbildung 2.12: Pfaddiagramme von vier zum Echo beitragenden Pfadkombina-
tionen in einem Vierniveausystem [Pol17]. Ein Beitrag zum spontanen Echo ist nur
gegeben, wenn die Phasendifferenz A® der Pfade Null oder ein Vielfaches von 27 ist.

werden und ergibt sich daher zu

10 0 0
ngs =H® ]lQ + (O 0) X %Qd + (0 1) & HQb, (222)

mit dem Einheitsoperator llg in der vorher gewdhlten Basis. In dieser Gleichung
wurde berticksichtigt, dass der elektrische Feldgradient in den beiden Mulden a und
b verschieden ist. Die Wechselwirkung fiihrt damit zu einer Hyperfeinaufspaltung
der Energieniveaus eines Tunnelsystems. Ein tunnelnder Atomkern mit Kernspin [
kann beziiglich des elektrischen Feldgradienten die 2I + 1 Spinzustinde
I, = —I,—I+1,...1 — 1,1 annehmen. Fiir I = 1 und n = 0 sind die Subni-
veaus [, = +1 energetisch entartet und das System lésst sich als Vierniveausystem
mit Tunnelaufspaltung  und Quadrupolaufspaltung E, beschreiben. Das zugehdrige
Termschema ist in Abb. 2.11 dargestellt.

Bei ausreichend tiefen Temperaturen und kleiner Energieaufspaltung durch die Kern-
quadrupole F, < kgT' < E kann davon ausgegangen werden, dass alle Subniveaus
des Grundzustands mit gleicher Wahrscheinlichkeit besetzt sind. Die elektrischen
Pulse fithren nun nicht mehr zu einer Uberlagerung der beiden Energieeigenzustinde
des Tunnelsystems, sondern zu einer Mischung von allen Subniveaus. Dieser Sachver-
halt 1asst sich anschaulich im Bild der bereits erkléirten Pfaddiagramme nachvollzie-
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hen. In Abb. 2.12 sind die Pfaddiagramme von vier moglichen zum Echo beitragen-
den Pfadkombinationen in einem Vierniveausystem gezeigt und die aufgenommene
Phasendifferenz A® in griin eingezeichnet. Zusétzlich zu den Kombinationen, die
eine Phasendifferenz A® = 0 aufweisen, kénnen noch jene zum Echo beitragen, wel-
che A® = E r3/h und 2E,7y5/h aufsammeln. Diese fithren genau dann zu einer
makroskopischen Polarisation, wenn die Phasendifferenz zum Zeitpunkt ¢ = 27
ein Vielfaches von 27 betriagt. Daraus resultieren Oszillationen der Echoamplitu-
de in Abhéngigkeit des Pulsabstands mit Frequenzen von w, = E,/h und 2E,/h.
Diese Oszillationen werden Quantenschwebung genannt und koénnen in Zweipuls-
Echoexperimenten beobachtet werden. Eine Rechnung von [Baz08] fiir I = 1 und
n = 0 liefert fiir die zeitabhéngige Echoamplitude eines einzelnen Tunnelsystems

A2
Ageno(t = 2719) ~ (IO) [1 — Apjoa sin® <%>} , (2.23)
wobei die Modulationsamplitude durch
16 (A ?
AMod = 3 (E sm(@T)) (2.24)

gegeben ist. Die Grofle 6t ist dabei der in Abb. 2.10 eingefiihrte Rotationswinkel des
Tunnelteilchens. Der Vorfaktor (%)4 stellt die Echoamplitude eines Zweiniveausys-
tems dar (vgl. Gleichung (2.17)) und ist damit die maximal erreichbare Amplitude.
Gleichung (2.24) lasst darauf schliefien, dass nur Tunnelsysteme mit A # 0 zur
Quantenschwebung beitragen. Da diese auch von spektraler Diffusion betroffen sind,
nimmt die Oszillation der Echoamplitude schnell mit der Zeit ab und die Quanten-

schwebung ist nur fiir kurze Pulsabsténde 75 sichtbar.

2.5.2 Zeemaneffekt

Besitzt ein Tunnelteilchen einen Kernspin I # 0, so kann das magnetische Moment
des Kerns an externe magnetische Felder B koppeln. Der Hamiltonoperator aus Glei-
chung (2.22) erweitert sich um den Summanden

Hyzee = 1 @ —yhBI, (2.25)

wobei 1 den Einheitsoperator in der lokalisierten Basis darstellt, und es kommt
zum Zeemaneffekt. Im nicht verschwindenden magnetischen Feld bewirkt dieser ei-
ne zusétzliche Aufspaltung und Verschiebung der Energieniveaus. Die energetische
Entartung der Zustédnde m; = +1 wird aufgehoben, wodurch sich im Pfaddiagramm
weitere mogliche Pfade ergeben, die zur Gesamtwellenfunktion beitragen. Die Ener-
giedifferenz E, der Kernspinzusténde, und damit die Frequenz der Quantenschwe-
bung, dndert sich mit der Grofe des magnetischen Feldes. Uberschreitet diese einen
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Abbildung 2.13:  Echoamplitude in
Abhéngigkeit des magnetischen Feldes fiir
vier verschiedene Glédser [Lud03]. Suprasil
ist die einzige der hier gezeigten Proben,
die (fast) keine Quadrupolmoment tra-
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kritischen Wert, wird die Mischung der Kernspinzusténde durch die Tunnelbewe-
gung vernachlissigbar. Die Quantenschwebung verschwindet und die Echoamplitu-
de néhert sich der eines Zweiniveausystems an. Anschaulich kann dies dadurch be-
griindet werden, dass sich der Kernspin ab einem ausreichend groflen magnetischen
Feld, das in beiden Mulden in die gleiche Richtung zeigt, nur noch nach diesem aus-
richtet und damit nicht mehr abhéingig von lokalen elektrischen Feldgradienten ist.
Bei einem Ubergang in die andere Potentialmulde findet daher keine Neuausrichtung
des Kernspins statt.

Eine Messung der Echoamplitude in Abhéngigkeit des B-Feldes von [Lud03] fiir die
Gléaser BK7, Duran, BAS und Suprasil ist in Abb. 2.13 gezeigt. Beginnend im Nullfeld
sinkt die Echoamplitude zunéchst mit grofler werdender magnetischer Flussdichte,
was aus der Aufspaltung der Energieniveaus und damit erhchten Anzahl an Pfaden
resultiert. Fiir groflere Magnetfelder wird die Entkopplung der Tunnelbewegung von
der Kernwechselwirkung erkennbar, da die Echoamplitude mit steigendem B-Feld zu-
nimmt. Von den vier vermessenen Glédsern enthélt Suprasil als einziges nahezu keine
Quadrupol tragenden Kerne, was dazu fiihrt, dass keine Abhéngigkeit der Echoam-
plitude von magnetischen Feldern erkennbar ist.
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3. Experimentelle Methoden

Nachdem die theoretischen Grundlagen zum Tieftemperaturverhalten von amorphen
Festkorpern besprochen wurden, soll im folgenden Kapitel eine Ubersicht iiber die
experimentellen Methoden gegeben werden, die zur Messung der dielektrischen Po-
larisationsechos benutzt wurden.

Dafiir wird zunéchst der verwendete Resonator und dessen Einbau in den Kryo-
staten erklédrt. AnschlieBend wird ein Einblick in die Messelektronik zum Auslesen
des Echosignals gegeben und die vermessene Probe charakterisiert.

3.1 Resonator

Eingang Ausgang

Ein- und Auskoppel-
P schleife

Abbildung 3.1:  Schematisches
Probe Schnittbild des in der Arbeit
verwendeten Resonators. Durch
kleine Kapazitdat und Induktivitéit

ist mit diesem Aufbau eine hohe
Resonanzfrequenz moglich.

In dieser Arbeit wurde zum Messen der dielektrischen Polarisationsechos ein elek-
trisches Wechselfeld mit einer Frequenz von etwa 1400 MHz verwendet. Fiir solche
hohen Frequenzen sind kleine Kapazitdten und Induktivitdten notig. Gleichzeitig
soll jedoch eine makroskopische Probe untersucht werden. Diese Anforderungen wer-
den von einem Topfkreisresonator erfiillt, dessen Aufbau schematisch in Abb. 3.1
dargestellt ist. Der Resonator besteht aus einem 54 mm hohen Hohlzylinder aus ver-
goldetem, sauerstofffreiem Kupfer mit einem Durchmesser von 20 mm. Uber einen
17mm langen Fufl wird er an die Experimentierplattform geschraubt und ist so ther-
misch an diese gekoppelt.

Von der Mitte des Deckels ragt ein 31 mm langer massiver Kupferzylinder mit ei-
nem Durchmesser von 8 mm in den Hohlraum und l&sst einen etwa 3mm breiten

21
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Abbildung 3.2: Aufgenommene Reso-
02 - + nanzkurve mit Lorentz-Anpassung bei
10 mK. Man erhélt eine Resonanzfrequenz
0.0 - | | | - von 1403 MHz und eine Giite von 212.
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Spalt zum Boden des Resonators frei. Dieser Aufbau kann in guter Naherung als
LC-Schwingkreis behandelt werden, wobei der Spalt zwischen Innenleiter und Boden
als Kapazitat dient und der Innenleiter zusammen mit dem Hohlzylinder die Induk-
tivitdt bildet. Das von diesem Resonator erzeugte elektrische Feld ist im Bereich
zwischen Innenleiter und Boden maximal und besonders homogen, weshalb dort die
Probe platziert wird und als Dielektrikum dient. Zwischen Probe und Resonatorbo-
den wird zur besseren thermischen Ankopplung etwas Vakuumfett gegeben.

Die Ein- und Auskopplung der hochfrequenten Signale geschieht {iber versilberte
Kupferdrahtschleifen, die sich am Deckel des Resonators befinden, da das magneti-
sche Feld dort maximal ist. Die Starke der Kopplung kann durch die vom Magnetfeld
durchflossene Fliche der Schlaufen, und damit durch deren Winkel zum Innenlei-
ter, eingestellt werden. Die Ausrichtung der Auskoppelschleife wurde im Experiment
senkrecht zum Innenleiter gewdhlt, um das maximale Signal aus der Probe zu er-
halten. Fiir das eingehende Signal wurde eine schwache Kopplung eingestellt, damit
elektrisches Rauschen moglichst schlecht eingekoppelt wird.

Der gesamte Resonator ist vollstdndig von einer supraleitenden Spule umgeben, wo-
durch die Probe mit einem Magnetfeld durchsetzt werden kann. Der Fufl des Reso-
nators sorgt zusétzlich dafiir, dass die Probe mdoglichst in der Mitte der Spule liegt,
da das Magnetfeld dort besonders homogen ist.

Mit dem hier beschriebenen Aufbau erhdlt man bei 10 mK die in Abb. 3.2 darge-
stellte Resonanzkurve. Durch numerische Anpassung einer Lorentzkurve mit kon-
stantem Untergrund konnen die Resonanzfrequenz zu f, = 1403 MHz und die Giite
zu () = 212 bestimmt werden. Die Giite beschreibt dabei das Verhéltnis von Energie
zu Beginn Eg und Energieverlust AEgR innerhalb einer Schwingungsperiode

Er
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3.2 FErzeugung der tiefen Temperaturen
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Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau des verwendeten Verdiinnungskryostaten
mit verschiedenen Kiihlstufen. Der hier gezeigte Teil ist vollstandig von 4 K kaltem,
fliilssigem Helium umgeben. Der Resonator ist innerhalb des Magneten auf der Ex-
perimentierplattform angebracht.

Damit moglichst viele Tunnelsysteme zum Echo beitragen, muss die Besetzungszahl-
differenz zwischen Grund- und angeregtem Zustand maximiert werden. Tunnelsys-
teme, die resonant mit einer Frequenz von 1400 MHz angeregt werden, besitzen eine
Energieaufspaltung von E = kg - 67 mK. Um thermische Anregungen zu vermeiden,
werden daher ausreichend tiefe Temperaturen benétigt, welche mit einem *He/“He-
Verdiinnungskryostaten erreicht werden. Dessen Funktionsweise wird in vielen Ar-
beiten [Ens05] ausfiihrlich erklirt, weshalb auf eine genauere Ausfithrung an dieser
Stelle verzichtet wird.

Ein schematischer Aufbau des Kryostaten ist in Abb. 3.3 zu sehen. Der abgebildete
Vakuumtopf befindet sich in einem mit fliilssigem Helium gefiillten, superisolierten
Dewar, was Temperaturen von ca. 4 K zur Folge hat. Am 1K-Topf liegt die Tem-
peratur bei etwa 1,2 K und am Verdampfer bei 0,7 K. In der Mischkammer kénnen
Minimaltemperaturen von rund 7 mK erreicht werden. Die Temperatur auf der Expe-
rimentierplattform wird von dieser Basistemperatur aus durch geregeltes Heizen ein-
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gestellt. Die Mischkammer samt Experimentierplattform ist von einem Strahlungs-
schild umgeben, das von innen aus Kupfer und von auflen aus Blei besteht. Dieses
steht in thermischem Kontakt zum Verdampfer, wodurch das Blei supraleitend wird
und somit die Experimentierplattform und die darauf befindlichen Experimente von
magnetischen Feldern abschirmt, die die Messung beeinflussen kénnten. Die Kupfer-
schicht dient zur thermischen Kopplung mit dem Verdampfer und schiitzt zusétzlich
vor der Warmestrahlung des 4 K warmen Heliumbades.

Zur Ubertragung der hochfrequenten Signale zur Experimentierplattform und von
dieser weg werden unterhalb des 1K-Topfes Niob-Titan-Koaxialkabel verwendet. Die-
se werden ab 9,2 K supraleitend, was die ohmschen Verluste minimiert. Zusétzlich
wird dadurch die Wirmeleitfihigkeit entlang des Kabelwegs vermindert und somit
nur wenig Wérme iiber die elektrischen Leitungen ins Experiment eingebracht. Die
Kabel durchlaufen auf dem Weg zum Resonator mehrere Wéarmekoppler, die die
Leitung auf die jeweilige Umgebungstemperatur thermalisieren und dadurch den
Wairmeeintrag der sich bei Raumtemperatur befindlichen Messelektronik noch wei-
ter minimieren.

Um das durch die Messelektronik bei Raumtemperatur hervorgerufene Rauschen des
Eingangssignals zu minimieren, ist auf der Einkoppelseite ein 20 dB Dampfungsglied
angebracht. Auf der Auskoppelseite befindet sich oberhalb des 4K-Flansches ein
Tieftemperaturverstéirker, der dafiir sorgt, dass das ausgehende Signal moglichst
rauscharm verstédrkt wird. Die Temperaturmessung erfolgt iiber ein Kohle-Wider-
standsthermometer, das thermisch mit der Experimentierplattform verbunden ist.

3.3 Messelektronik

Eine Skizze des elektronischen Aufbaus zum Erzeugen der elektrischen Pulse und
Auslesen des Echos ist in Abb. 3.4 (links) gezeigt. Gerite, die auerhalb des blauen
Kastens liegen, werden bei Raumtemperatur betrieben. Um Reflexionen zu vermei-
den, besitzen alle Kabel, Verbindungen und Geréte eine Impedanz von 50 €2.

Das hochfrequente Signal wird von einem Signalgenerator (Rohde & Schwarz SMT06)
mit der Resonanzfrequenz des Resonators und einer Amplitude von 13 dBm erzeugt.
Dieses Signal wird anschlieBend durch einen Leistungsteiler in zwei gleich grofle An-
teile aufgeteilt, von denen eines spéter als Referenzsignal dient. Aus dem zweiten
Teil des kontinuierlichen Signals werden die Anregungspulse ausgeschnitten. Um
das Signal zwischen den beiden Pulsen zu unterdriicken, geschieht dies durch zwei
Schalter in Serie, zwischen denen ein 5 dB Dampfungsglied eventuell auftretende ste-
hende Wellen dampft. Die Steuerung dieser Schalter wird von einem Pulsgenerator
(Stanford Research Systems INC. Model DG535) iibernommen. Bevor die Pulse in
den Kryostaten gelangen, durchlaufen sie ein Dampfungsglied, das im Bereich von
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Abbildung 3.4: Schematischer Aufbau der verwendeten Messelektronik zum Mes-
sen des Echos (links) und der Resonanzfrequenz (rechts). Alle mit einem ,,x* versehe-
nen Bauteile sind durch die Auslesesoftware [Sch16] ansteuerbar. Geréte auflerhalb
des blauen Kastens werden bei Raumtemperatur betrieben.

0dB — 70 dB manuell einstellbar ist. Dadurch kénnen Messungen bei verschiedenen
Feldstérken durchgefiihrt werden. Im Kryostaten angekommen werden die Pulse, wie
vorher beschrieben, noch einmal um 20 dB gedampft, bevor sie in den Resonator ein-
gekoppelt werden.

Wie bereits erwahnt, wird das von der Probe ausgehende Signal von einem Tief-
temperaturverstarker (Kuhne electronics GmbH LNA 1020 A - Cool) verstérkt und
dem Zirkulator (Aertech Industries A4C-9011-M) iibergeben. Dieser absorbiert das
von auflerhalb des Kryostaten betriebenenen Geréten verursachte Rauschen in einem
50 ©2 Widerstand und leitet das von der Probe kommende Signal weiter. Anschliefend
wird dieses Signal durch einen weiteren, bei Raumtemperatur betriebenen Verstéarker
(Kuhne electronics LS-Band Super Low Noise Broadband Amplifier) verstiarkt und in
einem Mischer (MITeq DM0052LA2) mit dem zu Beginn erhaltenen Referenzsignal
multipliziert, um die Tragerfrequenz zu entfernen. Das Referenzsignal durchlauft vor
dem Mischer einen Phasenschieber, durch den die Phase der beiden Signale ange-
passt wird, um ein maximales Echosignal zu erhalten. Vom Signal bleiben danach die
Einhiillende der Pulse, des Free Induction Decays und des Echos iibrig. Nach einer
weiteren Verstérkung (Comlinear Corporation CLC100 Video Amplifier) digitalisiert
eine A/D-Wandler-Karte (GaGe CompuScope 14200) die Sequenz und iibergibt sie
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einem Computer. Zusétzlich steuert diese den Pulsgenerator an und startet auch die
Echosequenz.
Zur Erzeugung des magnetischen Feldes an der Probe wird eine supraleitende Niob-
Titan-Spule verwendet, die durch eine externe Stromquelle (Keithley 2601 Source-
Meter) betrieben wird. Zwischen der eingestellten Stromstérke und der magnetischen
Flussdichte gilt ndherungsweise der lineare Zusammenhang

T

B=0229—-1,

A
wobei der Vorfaktor eine spulenabhéngige Konstante ist. Bei maximal einstellbarer
Stromstérke wird eine magnetische Flussdichte von etwa 230 mT erreicht.

Die Messelektronik zum Bestimmen der Resonanzfrequenz ist schematisch in Abb. 3.4
(rechts) dargestellt. Der Aufbau innerhalb des Kryostaten ist dquivalent zu dem be-
reits im Rahmen der Echomessung beschriebenen. Die Geréte sind ebenfalls auf 50 €2
Impedanz angepasst. Das hochfrequente Signal verldsst den Signalgenerator ampli-
tudenmoduliert und durchlduft innerhalb des Kryostaten einen Kabelweg analog zur
Messung des Echos. Das vom Kryostaten ausgehende Signal durchlauft zunéchst eine
Demodulationsdiode (Hewlett Packard 423B Crystal Detector) und wird anschlie-
Bend durch einen Lock-In-Verstiarker (Ithaco Dynatrac 393 Lock-In Amplifier) mit
dem vom Signalgenerator kommenden Referenzsignal verglichen und die Verstarkung
berechnet. Der Verstiarker wird durch ein Multimeter (Keithley 195A Digital Multi-
meter) ausgelesen, das die Daten anschlieflend an einen Computer iibermittelt.

3.4 Probe

Ziel dieser Arbeit war es, eine Probe zu untersuchen, die einen grolen Anteil an Kern-
quadrupol tragenden Atomen besitzt. Amorphes Arsentrisulfid (AsySs3) stellt daher
eine geeignete Wahl dar. Schwefel besitzt vier stabile Isotope, von denen nur eines
einen Kernspin I # 0 besitzt. Dieses kommt jedoch lediglich mit einer Haufigkeit
von 0,75% vor und ist daher vernachlassigbar [Stol3]. Im Fall von Arsen, das zu
40% an der Bindung beteiligt ist, existiert mit As nur ein stabiles Isotop. Die-
ses weist einen Kernspin von [ = %
Qas = 0,31 barn [Com97]. Die Quadrupolaufspaltung in der Bindung mit Schwefel ist
sehr gut bekannt und wurde von Rubinstein bei 4,2 K zu 71,5 MHz mit einer Breite
von 3,5 MHz bestimmt [Rub74]. Diese Werte wurden sowohl in der Theorie als auch

in weiteren Experimenten bestatigt [Su03, Edw11].

auf und besitzt ein Kernquadrupolmoment von

AsyS3 erstarrt amorph bei einer Glasiibergangstemperatur von Tq = 197°C, weist
eine Dichte von p = 3,2g/cm?® auf [Sch19] und wird kommerziell als Infrarotglas
hergestellt und vertrieben.
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In dieser Arbeit wurden dielektrische Zweipuls-Polarisationsechomessungen an amor-
phem Arsentrisulfid durchgefiihrt. Es wurde die Abhéngigkeit der Echoamplitude von
der elektrischen Feldstdrke und Zerfallskurven bei Temperaturen von 10 mK und
25 mK aufgenommen. Des Weiteren wurde der Einfluss eines magnetischen Feldes
im Bereich von 0 mT bis 160 mT auf die Echoamplitude untersucht. Zur Validierung
der Messergebnisse wurde eine Thermalisationsmessung durchgefiihrt.

Das Auslesen des Echosignals wurde von einer im Rahmen von [Sch16] in LabVIEW
implementierten Auslesesoftware iibernommen. Eine detaillierte Beschreibung der
Software ist dort zu finden. Die Analyse der Daten wird im folgenden Abschnitt
kurz erlautert.

4.1 Auswertung der Daten

4.1.1 Echosignal und Echoamplitude

Jede Echosequenz wird abhéngig vom verwendeten Pulsabstand in einem Bereich
von 2715 + 30 us mit einer Abtastrate von 200 MS/s aufgenommen, was einer Zeit-
auflosung von 0, 005 us entspricht. Um das elektrische Rauschen zu minimieren, wird
iiber eine ausreichend hohe Anzahl an Messungen gemittelt.

Aufgrund der im Experiment verwendeten Bauteile wird das Echo von einem nicht
konstanten Untergrund iiberlagert, der aus dem Ausklingen des zweiten Pulses re-
sultiert. Zur Korrektur dieses Untergrunds wird eine zweite Echosequenz bei einem
grofferen Pulsabstand aufgenommen, bei dem das Echo nicht mehr in der Pulsflan-
ke liegt. Um diese als Referenz zu verwenden, wird die Untergrundsequenz auf der
x-Achse verschoben, sodass die m-Pulse der beiden Signale aufeinander liegen. An-
schlieend werden beide Signale punktweise voneinander abgezogen, wodurch das
Echo sichtbar wird. Zusétzlich bestimmt das Messprogramm den Wert des konstan-
ten Untergrunds und zieht diesen von jedem Punkt der Sequenz ab, sodass die kor-
rigierte Echosequenz moglichst bei y = 0 liegt. In Abb. 4.1 sind aufeinander an-
gepasste Echo- und Untergrundmessung (links) und das Ergebnis der Subtraktion
(rechts) gezeigt. Im dargestellten Fall wurde fiir die Untergrundmessung ein Pulsab-
stand von 115 + 25 us verwendet. Nach diesen Korrekturen verbleibt bei sehr kurzen
Pulsabstdnden ein weiterer nicht konstanter Untergrund, weshalb in einem weiteren
Schritt eine Exponentialfunktion der Form

y = Ae—k’(:c—xo) + o

27
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Abbildung 4.1: Echo- und verschobene Untergrundmessung bei einem Pulsabstand
von 712 = 1,8 us mit einer Pulsliange von ¢, = 230ns (links) und Ergebnis der Sub-
traktion (rechts). Es wurde ohne externe Démpfung iiber 20000 Einzelmessungen
gemittelt.

numerisch an das Signal um das Echo herum angepasst wird. Dies ist durch die rote
Linie in Abb. 4.1 (rechts) dargestellt. Die erhaltene Kurve wird anschliefend vom
bereits korrigierten Echosignal abgezogen. Nachdem das Signal die zweite Korrektur
durchlaufen hat, ist der Untergrund konstant und das Echo kann ausgewertet wer-
den.

Als Messgrofie wird jedoch nicht die Amplitude des Echos verwendet, da diese stark
von Rauschen beeinflusst wird. Eine geeignetere Referenzgrofie stellt die zur Am-
plitude proportionale Fliche unter dem Echo dar. Da diese genau dem Integral der
Echofunktion entspricht, wird die Messgrofle integrierte Echoamplitude genannt und
im Folgenden mit IEA bezeichnet. Die Integration erfolgt numerisch durch Approxi-
mation der Messdaten als Stufenfunktion, die den vom A/D-Wandler vorgegebenen
Stufenabstand 0,005 us besitzt. Als Integrationsgrenzen werden die Stellen gewéhlt,
an denen eine numerisch angepasste Gaufifunktion einen fest gewahlten Grenzwert
unterschreitet. Abb. 4.2 zeigt ein vollstindig korrigiertes Echosignal mit angepasster
Gauflfunktion. Die IEA ist als rot markierte Fliche unter dem Graphen dargestellt.

4.1.2 Fehleranalyse

Das an der Arsentrisulfid-Probe gemessene Echosignal ist kleiner als das der meis-
ten anderen bereits vermessenen Gliaser. Umso wichtiger ist es, systematische und
statistische Fehler zu minimieren, sodass bei hoheren Temperaturen und gréferen
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Pulsabstdnden eine Auswertung des Echos weiterhin moglich ist.

Das elektrische Rauschen, das hauptséchlich von der Messelektronik ausgeht, wird
minimiert, indem iiber viele Einzelmessungen gemittelt wird. Die Standardabwei-
chung o, die ein MaB fiir die Grole des Rauschens ist, ist bei rein statistischer Ver-
teilung abhéangig von der Anzahl der Einzelmessungen N. Aus der Theorie ergibt sich
eine V%—Abhangigkeit, die auch in anderen Arbeiten [Sch16] experimentell bestétigt
wurde. In Abb. 4.3 ist eine von [Sin16] durchgefiihrte Messung der Abhéngigkeit der
Standardabweichung von der Anzahl an Einzelmessungen gezeigt. Es ist zu erken-
nen, dass der Verlauf der Standardabweichung gut durch die LN—Proportionalitéit
beschrieben werden kann, bis die Kurve bei etwa 10000 Mittlungen stark abflacht.
In diesem Bereich nimmt der Einfluss der systematischen Fehler zu, wodurch eine
groflere Anzahl an Einzelmessungen keine signifikante Verbesserung mehr bewirkt.
Um die Qualitédt eines Echosignals zu quantifizieren, wird bei jeder Messung das
Signal-zu-Rausch-Verhéltnis (SNR) bestimmt. Dieses entspricht dem Verhéltnis von
maximaler Echoamplitude zur Standardabweichung des Rauschens. Ist das SNR am
Ende einer Messung kleiner als ein fest gewéhlter Minimalwert, wird das Echosignal
nicht ausgewertet und es werden weitere Mittelungen bendtigt. Da das Rauschen je-
doch, aufgrund der systematischen Fehler, nicht beliebig durch erhéhte Mittlungszahl
minimiert werden kann, ist eine Auswertung sehr kleiner Echoamplituden nicht im-
mer moglich. Bei Echozerfallsmessungen existiert daher ein maximaler Pulsabstand,
der eine vom Messaufbau gegebene Grenze darstellt.

Zusétzlich zu den besprochenen Fehlern des elektrischen Aufbaus wird das Echosignal
von weiteren systematischen Fehlern beeinflusst, die im Folgenden kurz diskutiert
werden. Zum einen koénnen mechanische Schwingungen wéahrend des Experiments
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auftreten, die die Probe deformieren und somit die Potentiallandschaft verdndern.
Die Tunnelsysteme erfahren dadurch eine Anderung der Energieaufspaltung, verlie-
ren ihre Phasenbeziehung und koénnen nicht mehr zum spontanen Echo beitragen.
Diese mechanischen Schwingungen resultieren hauptséchlich aus dem Fiillvorgang
des Dewars und des 1K-Topfes, weswegen die Echomessung wihrend des jeweiligen
Fiillvorgangs pausiert. Um das Abklingen moglicher Schwingungen abzuwarten, wird
die Messung erst 5 Minuten nach Fiillen des 1K-Topfes und drei Stunden nach dem
des Dewars wieder gestartet.

Eine weitere Systematik liegt darin, dass durch den sinkenden Helium-Fiillstand im
Dewar Teile der Kabel und der Tieftemperaturverstiarker nicht mehr vollstdndig von
fliissigem Helium umgeben sind. Dies hat eine Anderung der Impedanzen und der
Déampfung zur Folge, was Auswirkungen auf das gemessene Signal hat.

Auch externe Signale, wie beispielsweise von Handys, kénnen das Signal im Messauf-
bau beeinflussen. Das Ausleseprogramm fiihrt daher eine Fourier-Transformation
durch und identifiziert gestorte Signale, die dann nicht in die Mittelwertbildung ein-
gehen.

Des Weiteren kénnen bei der Einkopplung der elektrischen Hochfrequenzpulse bei zu
hohen Feldstérken Wirbelstrome im Resonator erzeugt werden, die eine Erwadrmung
zur Folge haben. Kann die Wérme trotz guter thermischer Kopplung nicht schnell
genug an die Umgebung abgegeben werden, erhitzt sich die Probe ebenfalls. Dies
fithrt zu einer vermehrten Anzahl an Phononen, die den Beitrag von Relaxations-
prozessen erhéhen und das Echosignal somit verringern.

Um solche Fehlerquellen identifizieren zu kénnen, werden wiahrend der Messung ei-
ner Zerfallskurve bei gleichbleibenden Einstellungen regelméflig Referenzechos auf-
genommen, sodass eventuelle systematische Anderungen beobachtet werden kinnen.
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4.2 Experimentelle Ergebnisse

4.2.1 Thermalisierung der Probe
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Im Rahmen dieser Arbeit wurden Messungen bei verschiedenen Temperaturen durch-
gefithrt. Wird die vorgegebene Soll-Temperatur gedndert, bentigen sowohl der Kryo-
stat als auch die Probe eine gewisse Zeit, diese zu erreichen. Um zu verifizieren,
dass die Probe der Temperatur des Kryostaten folgt, wurden bei gleich bleibenden
Einstellungen kontinuierlich Echomessungen durchgefiihrt und die Temperatur des
Kryostaten stufenweise verdndert.

In Abb. 4.4 ist der Verlauf der Echoamplitude und der eingestellten Temperatur
zusammen in einem Graphen gezeigt. Die grauen und schwarzen Messpunkte wur-
den nach verschiedenen Abkiihlvorgédnngen aufgenommen und bei 25 mK aufeinander
skaliert. Zur Veranschaulichung sind die Mittelwerte der Echoamplituden einer Tem-
peraturstufe als rote horizontale Linien eingezeichnet.

Aufgrund des kleinen Echosignals sind fiir einen einzelnen Messpunkt hohe Mitt-
lungszahlen notwendig. Die Messzeit zwischen zwei Messpunkten liegt daher bei etwa
6 Stunden, wodurch eine Beobachtung des Thermalisierungsvorgangs nicht méglich
ist. Erkennbar ist jedoch der stufenartige Verlauf der Echoamplitude, der die sel-
be Stufenbreite wie die Temperaturkurve aufweist. Wahrend einer Temperaturstufe
streut der Wert der Echoamplitude zwar um einen Mittelwert, jedoch kann kein Drift
zu groferen Amplituden beobachtet werden.

Dies lasst darauf schlieffen, dass die Probentemperatur der Temperatur des Kryo-
staten folgt und die Probe auf die Soll-Temperatur thermalisiert. Der Anstieg der
IEA mit sinkender Temperatur resultiert daraus, dass die Besetzungszahldifferenz
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aus Gleichung (2.9) zunimmt und die Anzahl der zu Relaxationsprozessen fithrenden
Phononen mit der Temperatur abnimmt (vgl. Abschnitt 2.4).

Eine Thermalisierungsmessung an amorphem As,S3 wurde in einem &dhnlichen Auf-
bau bereits von [Miil9] durchgefiihrt. Als Ma8 fiir die Probentemperatur wurde an-
stelle der IEA der Realteil der dielektrischen Funktion im MHz-Bereich verwendet.
Fiir eine Temperaturstufe von 25 mK auf 13 mK ergab sich eine Thermalisierungszeit
VoIl Tiryo = 30min fiir den Kryostaten und 7pyope = 55min fiir die Probe. Fiir die
in dieser Arbeit durchgefithrten Messungen liegt diese weit unter der Wartezeit nach
einer Temperaturinderung.

Ein weiterer moglicher Heizeffekt, der eine vollstédndige Thermalisation der Probe
verhindern kann, ist eine zu gering gewéhlte Wartezeit zwischen den Echosequen-
zen. Dadurch kann durch die elektrischen Pulse eventuell eingebrachte Warme nicht
schnell genug an das Warmebad abgegeben werden, was zu einer Erhohung der Pro-
bentemperatur und somit zu einem gréfleren Einfluss von Relaxationsprozessen fiihrt.
Zur Untersuchung eines solchen Effekts wurde die Abhéngigkeit der Echoamplitude
von der verwendeten Messrate gemessen. Abb. 4.5 zeigt die prozentuale Abweichung
der TEA vom Mittelwert fiir Messraten in einem Bereich von 3 Hz bis 100 Hz. Alle
Messpunkte wurden mit einer externen Dampfung von 4dB bei 10 mK und einem
Pulsabstand von 2 us aufgenommen. Die Echoamplitude streut ohne erkennbaren
Drift um den Mittelwert, wodurch angenommen werden kann, dass bei Messraten
von bis zu 100 Hz kein Heizeffekt auftritt. In den folgenden Messungen wurden Mess-
raten von maximal 10 Hz verwendet.



4.2. Experimentelle Ergebnisse 33

4.2.2 Dampfungsmessung
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Im folgenden Abschnitt soll die Abhéngigkeit der Echoamplitude von der elektrischen
Feldstéarke der angelegten Pulse untersucht werden. Die Feldstérke F' wird dabei iiber
das manuell einstellbare Dampfungsglied festgelegt und berechnet sich durch

—1
F=F, (102%> ,

wobei D die eingestellte Dampfung in dB ist. Da lediglich die qualitative Abhéngigkeit
von Interesse ist, wird der Vorfaktor Fy im Folgenden auf 1 gesetzt. Nach Glei-
chung (2.17) soll die Echoamplitude einem F-Verlauf folgen. Diese Vorhersage ba-
siert auf der Kleinwinkelndherung 2gt, < 1 und sollte bei fester Pulslinge dement-
sprechend fiir kleine Feldstérken gelten.

In Abb. 4.6 ist die integrierte Echoamplitude bei T" = 10 mK doppellogarithmisch
gegen die elektrische Feldstéirke der Pulse aufgetragen. Alle Messpunkte wurden bei
einer Pulslénge von ¢, = 230ns und einem Pulsabstand 72 = 2 pus aufgenommen.
Durch numerische Anpassung einer Geraden ergibt sich bei den verwendeten Para-
metern eine F*2-Abhingigkeit der IEA. Diese Proportionalitit weicht signifikant
von dem vorhergesagten Verhalten ab.

Eine mogliche Erklarung hierfiir wéire, dass die im Experiment verwendeten Feldstéirken
zu grof3 sind und somit die dem F3-Verhalten zu Grunde liegende Kleinwinkelniherung
nicht mehr gilt. Eine weitere Moglichkeit ware, dass zu hohe elektrische Felder Wir-
belstrome im Resonator erzeugen, die das Experiment aufheizen. Dadurch erhéht sich
die Anzahl an thermischen Phononen, die zu Relaxationsprozessen fithren kénnen. Es
verlieren dementsprechend mehr Tunnelsysteme ihre Phasenkohédrenz und das Echo-
signal nimmt ab. Fiihrt man die Dampfungsmessung, wie im vorliegenden Fall, von
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niedrigen zu hohen Feldstdarken durch, so konnte dieser Effekt zu einer reduzierten
Feldstarkenabhéngigkeit fithren.

Die vorher besprochene Thermalisierungsmessung und aufgenommene Messratenab-
héngigkeit zeigen jedoch, dass der Einfluss solcher Heizeffekte bei Feldstédrken von
bis zu 4dB nicht relevant sind, sodass mindestens die 5 Messpunkte bei niedrigen
Feldstarken nicht betroffen sind. Zudem wurde vor der Messung lange genug auf
die Thermalisierung der Probe gewartet. Somit bleibt als Erklarung nur noch eine
Ungiiltigkeit der Kleinwinkelndherung. Die Ursache dieser gilt es im Folgenden zu
kléren.

Hierzu kénnte man folgende Hypothese aufstellen. Amorphes Arsentrisulfid enthélt
aufgrund seiner chemischen Zusammensetzung einen Anteil von 40% an Quadru-
polmoment tragenden Kernen und durch seine Struktur besitzt in diesem Glas je-
des Tunnelsystem mindestens einen dieser Kerne. Unter der Annahme kurzer Kern-
relaxationszeiten aufgrund von grofier Quadrupolaufspaltung [Woe63] verlieren be-
troffene Tunnelsysteme schon bei kurzen Pulsabsténden ihre Phasenkohérenz. Nach
Gleichung (2.24) sind nur asymmetrische Tunnelsysteme von Kerneffekten betroffen.
Wird angenommen, dass auch nur diese sensibel fiir Kernrelaxationsprozesse sind,
bleiben am Ende einer Echosequenz iiberwiegend symmetrische Systeme iibrig. Diese
haben nach Gleichung (2.15) eine groflere Rabifrequenz und verletzen damit eher die
Kleinwinkeln&dherung.

Zum Vergleich mit anderen Glésern sind in Abb. 4.7 zusétzlich zu Arsentrisulfid die
Echoamplituden der Glaser N-BK7 [Sch16] und HY-1 [Tsul7] gegen die elektrische
Feldstarke der Pulse aufgetragen. Die Messdaten wurden dabei entlang der y-Achse
relativ zueinander verschoben, um die Kurven in einer Abbildung besser darstel-
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len und vergleichen zu kénnen. Die Messungen der IEA wurden fiir alle drei Gléser
im selben Kryostaten und mit einem baugleichen Resonator bei 10 mK und einer
Pulsléinge von 230 ns durchgefiihrt. Die AsySs-Probe war jedoch etwa 6 mal dicker
als die der anderen beiden Gléser. Da sich der Resonator in guter Néherung als
Plattenkondensator beschreiben ldsst, ist das anliegende elektrische Feld umgekehrt
proportional zur Dicke der Probe. Zur Korrektur dieses Effekts wurden die Mess-
punkte von As,S3 daher entsprechend auf der x-Achse verschoben. Das Abflachen
des Kurvenverlaufs von N-BK7 und HY-1 bei hohen elektrischen Feldern resultiert
aus einem Uberschreiten der Z-m-Bedingung. Im anschaulichen Bild der Blochkugeln
(Abb. 2.7) entspricht dies einer Drehung der Pseudospinvektoren um mehr als 90°
bzw. 180°, was zu einer Verringerung der Polarisation und damit der Echoamplitude
fiihrt.

Im Vergleich lasst sich gut erkennen, dass die Steigungen der angepassten Gera-
den signifikant voneinander abweichen. Die grofite Steigung, die damit die beste
Ubereinstimmung mit dem theoretisch vorhergesagten Wert liefert, weist das Glas
N-BK7 (~ F??*) auf. HY-1 liegt mit einer F?#2-Abhingigkeit signifikant unter dem
erwarteten Verlauf. As,S3 besitzt die geringste Steigung der drei Glaser. Betrach-
tet man die aufgenommenen Daten im Hinblick auf die obige Hypothese, lédsst sich
das unterschiedliche Verhalten der Glaser gut durch einen eventuellen Einfluss von
Kernrelaxationsprozessen erklaren. Die in N-BK7 enthaltenen Kernquadrupolmo-
mente, wie beispielsweise Bor, besitzen im Vergleich zu denen in Arsentrisulfid eine
kleine Quadrupolaufspaltung [Auel9]. Damit sollten die Kerne lingere Relaxations-
zeiten besitzen und die betroffenen Tunnelsysteme dementsprechend langsamer ihre
Phasenbeziehung verlieren. Zusétzlich ist der Anteil der Kernquadrupol tragenden
Atome im Glas vergleichsweise gering [Lud03], wodurch es plausibel erscheint, dass
einige Tunnelsysteme existieren, die nicht von Kerneffekten betroffen sind. Beides
zusammen wiirde dafiir sorgen, dass ein grofler Anteil an asymmetrischen Tunnel-
systemen auch bei grofleren Pulsabstinden zum Echo beitragen kann. Diese Systeme
besitzen eine kleinere Rabifrequenz als die symmetrischen, wodurch fiir das Ensemble
aller zum Echo beitragender Systeme die Kleinwinkelndherung erfiillt sein kénnte.
Die Quadrupolaufspaltung in HY-1 ist nicht bekannt. Das Quadrupolmoment des im
Glas vorhandenen Holmium ist mit ) = 3,47 barn [Ebe74] im Vergleich zu Kernen in
den anderen Glésern jedoch sehr grofl und Messungen an Holmium in dhnlichen Ver-
bindungen liefern eine Quadrupolaufspaltung im MHz-Bereich [Bun85|. Das in HY-1
vorkommende Barium fiihrt ebenfalls zu einer Quadrupolaufspaltung im niedrigen
MHz-Bereich [Ham10] und kénnte demnach auch fiir kurze Kernrelaxationszeiten sor-
gen. HY-1 enthélt mit etwa 75% einen grofien Anteil an SiO, [Corl6], welches kein
elektrisches Kernquadrupolmoment besitzt. Somit konnte im Vergleich zu Arsentri-
sulfid, bei dem jedes Tunnelsystem mindestens einen Quadrupolmoment tragenden
Kern enthélt, ein grofler Anteil an Tunnelsystemen existieren, die nicht von Kern-
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effekten betroffen sind. Dadurch kénnten mehr asymmetrische Systeme zum Echo
beitragen, die aufgrund der niedrigeren Rabifrequenz die Bedingung fiir eine Klein-
winkelndherung eher erfiillen.

Fiir eine weitergehende Analyse wire eine Messung bei kleineren Pulsabsténden
interessant, da nach der obigen Hypothese dadurch mehr asymmetrische Tunnel-
systeme zum Echo beitragen kénnten und damit eine bessere Ubereinstimmung
mit der theoretischen Vorhersage erreicht werden sollte. Fiir kleinere Pulsabsténde
wird ein Resonator mit geringerer Giite bendtigt, da das Echosignal ansonsten zu
stark von der Pulsflanke des m-Pulses iiberdeckt wird. Des Weiteren kénnte eine
Déampfungsmessung bei sehr groffen Magnetfeldern durchgefiihrt werden. Durch die
Ausrichtung der Kernspins nach dem B-Feld sollte die Wechselwirkung der Tunnel-
bewegung mit dem Kernbad vernachléassighar werden, sodass nach obiger Hypothese
eine F3-Abhiingigkeit gemessen werden konnte.

4.2.3 Zerfallskurven
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Aufgrund der in Abschnitt 2.4 besprochenen Relaxationsprozesse verlieren mit der
Zeit immer mehr Tunnelsysteme ihre Phasenbeziehung. Dies fiihrt zu einer Abnahme
der Echoamplitude mit steigendem Pulsabstand, dem sogenannten Echozerfall. Im
Folgenden werden Zerfallskurven bei verschiedenen Temperaturen und verschiedener
Gléser miteinander verglichen. Durch die Wiederholung einer Zerfallsmessung wurde
sich vorab von der Reproduzierbarkeit der Messdaten iiberzeugt.

In Abb. 4.8 sind die aufgenommenen Echozerfallskurven von As,S3 bei 10 mK und
25 mK gezeigt. Es lasst sich leicht erkennen, dass die Echoamplitude unabhéngig von



4.2. Experimentelle Ergebnisse 37

der Temperatur fiir steigende Pulsabstéinde abféllt. Dies resultiert aus dem léangeren
Zeitraum, in dem ein Tunnelsystem die Moglichkeit besitzt, seine Phasenkohérenz
durch einen Relaxationsprozess zu verlieren und deshalb nicht mehr zum Echo bei-
tragen kann.

Das Abflachen beider Kurven zeigt eine Abnahme der Zerfallsrate fiir steigende Puls-
abstdnde unabhéngig von der Temperatur. Wird die obige Hypothese aufler Acht
gelassen, ist der Hauptgrund fiir den Zerfall der Echoamplitude bei kurzen Puls-
abstédnden die Relaxation iiber die spektrale Diffusion, die hauptséchlich asymme-
trische Tunnelsysteme betrifft. Mit steigendem Pulsabstand verlieren immer mehr
dieser Systeme ihre Phasenbeziehung bis fast keines mehr einen Beitrag zum Echo
liefert. Die noch verbleibenden, nur schwach von der spektralen Diffusion betroffenen,
symmetrischen Tunnelsysteme tragen dann als einzige zum Echo bei. Die Relaxati-
on von symmetrischen Tunnelsystemen wird von T;-Prozessen dominiert und lauft
daher auf einer lingeren Zeitskala ab als die der asymmetrischen Tunnelsysteme.
Zusétzlich geht aus dem Diagramm hervor, dass die IEA bei 10 mK bei jedem Puls-
abstand grofer ist als die bei 25 mK. Dies folgt, wie bei der Thermalisierungsmessung
besprochen, zum einen aus der Besetungszahldifferenz. Bei hoheren Temperaturen
befinden sich mehr Tunnelsysteme zu Beginn einer Echosequenz im angeregten Zu-
stand und tragen damit nicht zum Echo bei. Zum anderen nimmt die Anzahl der
thermischen Phononen mit der Temperatur zu, was sich auf den Beitrag der spektra-
len Diffusion auswirkt. Die zugehorige Relaxationszeit nimmt nach Gleichung (2.20)
mit 7% ab, wodurch die Tunnelsysteme bei hoheren Temperaturen bereits frither
ihre Phasenkohérenz verlieren. Dies erklart auch die groflere Zerfallsrate der 25 mK-
Messung bei kleinen Pulsabsténden. Zusétzlich steigt die Relaxationsrate eines 7;-
Prozesses mit der Temperatur an, wodurch die Tunnelsysteme mit mehr Phononen
wechselwirken konnen. Beides sorgt dafiir, dass am Ende einer Echosequenz demnach
weniger Systeme iibrig bleiben, die ihre Phasenbeziehung noch nicht verloren haben
und zum Echo beitragen konnen.

Eine Quantenschwebung kann in den gemessenen Echozerfillen nicht beobachtet wer-
den, da die Quadrupolaufspaltung mit etwa 71,5 MHz zu grof§ ist. Die resultierende
Periodendauer betragt circa 0,1 us und erméglicht daher keine zeitliche Auflésung des
Phénomens. Sollte die Hypothese beziiglich des Zerfalls von asymmetrischen Tunnel-
systemen durch Kernrelaxationsprozesse stimmen, hiatten bei kurzen Pulsabstinden
bereits sehr viele dieser Systeme ihre Phasenkohérenz verloren. Dadurch kénnten sie
nicht mehr zur Quantenschwebung beitragen und diese wére selbst bei sehr guter
zeitlicher Auflésung eventuell nicht beobachtbar.

Aufgrund der geringen Anzahl an Messpunkten ist es nicht sinnvoll, das Modell der
spektralen Diffusion an die Zerfallskurven anzupassen.
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In Abb. 4.9 werden die Echozerfille der Glaser N-BK7 [Sch16], HY-1 [Tsul7] und
As,S3 verglichen. Alle Kurven wurden bei einer Temperatur von 10 mK aufgenom-
men und bei 75 = 2 us aufeinander skaliert.

Im Vergleich zu den anderen Glésern weist N-BK7 die kleinste Zerfallsrate auf. Die
Zerfallskurven von HY-1 und Arsentrisulfid nehmen im Kurzzeitlimit zunéchst gleich
schnell ab, bei grofleren Pulsabstédnden zerféllt die IEA von HY-1 jedoch schneller. Ei-
ne mogliche Erklarung fiir das Verhalten bei kurzen Pulsabstéinden wére ein deutlich
stiarkerer Einfluss der spektralen Diffusion in den Glédsern HY-1 und As,S3. Jedoch
scheint aufgrund der Zusammensetzung der Proben die Hypothese der Kernrelaxati-
on ebenfalls plausibel, weshalb im Folgenden versucht wird, die Beobachtungen auf
Basis dieser zu motivieren.

N-BKT7 besitzt nur einen kleinen Anteil an Quadrupolmoment tragenden Kernen,
die zudem kleine Quadrupolaufspaltungen haben. Dadurch relaxieren die von Kern-
effekten betroffenen Tunnelsysteme nur langsam und der Zerfall der Echoamplitude
sollte bei kleinen Pulsabstdnden durch die spektrale Diffusion bestimmt werden. Un-
ter der Annahme kurzer Relaxationszeiten von asymmetrischen Tunnelsystemen in
HY-1 und As,S3 aufgrund von Kerneffekten, lasst sich der schnelle, nahezu identische
Abfall bei kleinen Pulsabstinden erkldren. Asymmetrische Tunnelsysteme, die von
Kerneffekten beeinflusst werden, verlieren schnell ihre Phasenbeziehung und tragen
daher schon im Kurzzeitlimit nicht mehr zum Echo bei. Die Abweichung der Zerfalls-
kurven von Arsentrisulfid und HY-1 bei grofleren Pulsdauern konnte sich qualitativ
durch den Einfluss weiterer Relaxationsprozesse erkldaren lassen. In obiger Hypothese
wird angenommen, dass bereits nach kurzer Zeit fast alle asymmetrischen Tunnel-
systeme, die ein Kernquadrupolmoment enthalten, ihre Phasenbeziehung verloren
haben. Da in AsyS3 kein Tunnelsystem existiert, das nicht mindestens einen Qua-
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drupol tragenden Kern enthélt, bleiben nahezu nur symmetrische Systeme iibrig. Fiir
diese ist der Beitrag der spektralen Diffusion vergleichsweise schwach und die Re-
laxation wird vorwiegend von Tj-Prozessen dominiert. In HY-1 hingegen kénnte es
aufgrund seiner Zusammensetzung einen héheren Anteil an asymmetrischen Tunnel-
systemen geben, die nicht von Kerneffekten betroffen sind. Dadurch kénnen diese fiir
kurze Pulsabstdnde noch zum Echo beitragen, relaxieren aber fiir steigende Zeiten
vorwiegend durch spektrale Diffusion. Da die entsprechende Relaxationszeit kiirzer
ist, als die eines T;-Prozesses, zerfillt die IEA von HY-1 bei gréfleren Pulsabstéinden
schneller als die von Arsentrisulfid.

Fiir eine genauere Untersuchung der aufgestellten Hypothese wiére es in einem wei-
teren Experiment hilfreich, zusédtzliche Messpunkte bei kiirzeren Pulsabsténden auf-
zunehmen. Dadurch kénnten Unterschiede in der Zerfallsrate der Glaser As,S3 und
HY-1 gefunden werden, die gegebenenfalls auf die Anzahl der Kernquadrupol tra-
genden Atome zuriickzufithren wéare. Auch Messungen bei gréfferen Pulsabstéinden
wiéren interessant, da dadurch eine Anpassung der spektralen Diffusion moglich wiire.
Eventuelle Abweichungen von diesem Modell im Kurzzeitlimit wiirden die obige Hy-
pothese weiter unterstiitzen.

4.2.4 Magnetfeldrampe
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Fiir eine qualitative Untersuchung des Zeemaneffekts wurde die Echoamplitude in
Abhéngigkeit des angelegten dufleren Magnetfeldes gemessen. In Abb. 4.10 ist die
prozentuale Abweichung der IEA zum Mittelwert gegen die magnetische Flussdichte
im Bereich von 0mT bis 160 mT aufgetragen. Die Messung wurde mit einer exter-
nen Dampfung von 4dB bei einer Temperatur von 10 mK und festem Pulsabstand
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von 2 us durchgefiithrt. Die schwarzen und roten Punkte wurden nach verschiedenen
Abkiihlvorgéngen aufgenommen. In der Abbildung ist zu erkennen, dass die Echoam-
plitude iiber den hier vermessenen Bereich weitestgehend konstant bleibt. Wie zuvor
erwahnt, ist das an der As,S3-Probe gemessene Signal nur sehr klein, wodurch die
Schwankungen der IEA um hauptséichlich +5% innerhalb der Messgenauigkeit lie-
gen. Aufgrund begrenzter Messzeit konnte die Mittlungszahl nicht so hoch eingestellt
werden wie bei den zuvor gezeigten Messungen der elektrischen Feldabhéngigkeit und
des Echozerfalls. Messpunkte, die nach einem Fiillvorgang aufgenommen wurden und
starke Abweichungen zeigen, wurden bei der Mittelwertbildung nicht beriicksichtigt.
Die Ausbildung eines Plateaus durch Ann#&herung an das Verhalten eines reinen
Zweiniveausystems kann im Rahmen dieser Messung nicht beobachtet werden, da
die angelegten magnetischen Felder zu schwach sind. Die Energieaufspaltung durch
den Zeemaneffekt betriigt fiir ®As in etwa 7,3 M2 [Com97] und ergibt sich daher

T
bei einer maximalen magnetischen Flussdichte von 160 mT zu

MH
Freemanmax = 7,3 TZ .016T = 1,17 MHz.

Damit ist die Zeemanaufspaltung viel kleiner als die Quadrupolaufspaltung von
E,/h ~ 72MHz. Der Einfluss des Zeemaneffekts bei magnetischen Flussdichten bis
zu 160 mT ist daher vernachlissigbar und es ist keine signifikante Anderung der IEA
mit steigendem magnetischen Feld zu erwarten.

Nun soll kurz der Einfluss obiger Hypothese beziiglich der Kernrelaxation auf diese
Messung diskutiert werden. Unter der Annahme, dass die asymmetrischen Tunnel-
systeme durch Kernrelaxationsprozesse bei einem Pulsabstand von 2 us bereits zu
einem Grofiteil ihre Phasenbeziehung verloren haben, erwartet man keinen Einfluss
des Magnetfeldes bei kleinen magnetischen Flussdichten. Diese Vorhersage wiirde
sich mit den gemessenen Daten decken. Ein beobachtbarer Effekt tritt nach dieser
Hypothese dann auf, wenn das angelegte B-Feld so grof ist, dass sich der Kernspin
nur noch entlang diesem ausrichtet. Dadurch sollte die Wechselwirkung der Tunnel-
bewegung mit dem Kernbad vernachlissighar und ein Anstieg der Echoamplitude
messbar werden.

Um den Einfluss eines magnetischen Feldes genauer zu untersuchen, miissten weite-
re Messpunkte bei grofleren Feldern aufgenommen werden. Die nétige magnetische
Flussdichte, um eine Annédherung an das Verhalten eines Zweiniveausystems zu er-
reichen und damit ein Plateau zu beobachten, ist mit dem hier verwendeten Aufbau
jedoch nicht moglich.



5. Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurden dielektrische Zweipuls-Echomessungen an amor-
phem Arsentrisulfid in einem *He/*He-Verdiinnungskryostaten bei Temperaturen
von 10mK und 25mK durchgefiihrt. Das verwendete Glas enthilt mit 40% einen
groflen Anteil an Arsen, welches ein elektrisches Kernquadrupolmoment von 0,31 barn
besitzt und in der Verbindung mit Schwefel zu einer Quadrupolaufspaltung von
71,5 MHz fithrt. Daher eignet es sich zur Untersuchung des Einflusses von Kern-
effekten auf die dielektrischen Eigenschaften von Glésern.

Die Abhéngigkeit der Echoamplitude von der elektrischen Feldstérke der Pulse zeigt
einen F'M2-Verlauf, was eine deutliche Abweichung zum vorhergesagten F3-Verhalten
darstellt. Eventuelle Heizeffekte konnten durch Messungen des Thermalisierungs-
verhaltens und der Messratenabhéngigkeit als Ursache ausgeschlossen werden. FEi-
ne mogliche Erklarung, basierend auf der stofflichen Zusammensetzung des Glases,
wurde durch das Aufstellen einer Hypothese gegeben, nach der Kerne mit grofler
Quadrupolaufspaltung eine kurze Relaxationszeit besitzen. Asymmetrische Tunnel-
systeme, die solche Kerne enthalten, wiirden folglich schneller ihre Phasenbeziehung
verlieren, wodurch bereits bei kurzen Pulsabsténden hauptséchlich symmetrische
Systeme zum Echo beitragen. Diese besitzen eine gréfiere Rabifrequenz und kénnten
demnach die der theoretischen Vorhersage zu Grunde liegende Kleinwinkelndherung
nicht erfiillen. In einem Vergleich mit den Glésern N-BK7 und HY-1 konnte diese
Hypothese zusétzlich untermauert werden. Ein weiterer Punkt, der diese Annahme
unterstiitzt, ist, dass Messungen der dielektrischen Funktion an Glasern mit groflen
Kernquadrupolmomenten nur durch die Einfiihrung eines zusétzlichen, zuvor nicht
beriicksichtigten Relaxationsprozess beschrieben werden konnten [Lucl6].

Die Messung des Echozerfalls bei verschiedenen Temperaturen zeigt eine kleine Zer-
fallszeit bei kurzen Pulsabsténden. Dieses Verhalten konnte qualitativ durch einen
groflen Beitrag der spektralen Diffusion erkldrt werden. Ein Vergleich mit den Glésern
N-BK7 und HY-1 zeigt jedoch, dass die Echoamplituden von Asy,S3 und HY-1 schnel-
ler zerfallen als die von N-BK7. Diese Beobachtung ist ebenfalls durch die im Rahmen
der Dampfungsmessung aufgestellten Hypothese, dass asymmetrische Tunnelsysteme
mit grofler Quadrupolaufspaltung ihre Phasenkohérenz durch Kernrelaxationsprozes-
se bereits bei kurzen Pulsabstidnden verlieren, motivierbar.

Unter dem Einfluss eines dufleren magnetischen Feldes bleibt die Echoamplitude
weitestgehend konstant. Eine Anndherung an das Verhalten eines Zweiniveausys-
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tems durch Entkopplung von Tunnelbewegung und Kernbad konnte demnach nicht
beobachtet werden. Dies wurde durch die zu geringe Zeemanaufspaltung begriindet,
die im Bereich der verwendeten magnetischen Flussdichten bis zu 160 mT deutlich
kleiner ist als die Quadrupolaufspaltung (Eze. < Ey).

Fiir zukiinftige Messungen an amorphem Arsentrisulfid wére es sinnvoll, kiirzere
Pulsabstinde zu verwenden, um mehr Informationen iiber das Relaxationsverhalten
im Kurzzeitlimit zu erhalten. Nach der aufgestellten Hypothese sollten dadurch mehr
asymmetrische Tunnelsysteme zum Echo beitragen und die Kleinwinkelndherung
bei der Dampfungmessung besser erfiillt sein. Zusétzlich erlauben Messpunkte bei
kiirzeren Pulsabsténden eine genauere Untersuchung des Echozerfalls in einem Be-
reich, in dem eventuelle Kernrelaxationsprozesse dominieren wiirden. Damit das
Echosignal nicht von der Pulsflanke des m-Pulses iiberdeckt wird, ist jedoch ein Reso-
nator mit geringerer Giite notwendig. Interessant wére auch der Einsatz von deutlich
hoheren Magnetfeldern, sodass die durch den Zeemaneffekt hervorgerufene Ener-
gieaufspaltung vergleichbar mit der Quadrupolaufspaltung ist. Die dafiir benotigte
magnetische Flussdichte kann mit dem hier verwendeten Messaufbau jedoch nicht
erreicht werden.
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