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Zusammenfassung

Die Bereitstellung hochster 3He-Kernspinpolarisation ist fiir zahlreiche Anwendungen in der
Kern- und Neutronenphysik, der Materialforschung, der Biophysik oder der medizinischen
Magnetresonanztomografie essenziell.

In dieser Arbeit wird zum FErreichen hoher Kernspinpolarisationen die Methode des
metastabilen optischen Pumpens benutzt. Das Verfahren beruht auf dem Ubertrag des
Drehimpulses absorbierter Photonen auf das hierbei angeregte Valenzelektron, welches
durch Hyperfeinkopplung den Drehimpuls weiter auf den *He-Kern transferiert. Da der
Polarisationsprozess nur bei Driicken von ca. 1 mbar effizient funktioniert, fiir die meisten
Anwendungen aber polarisiertes He bei einem Druck von > 1 bar benétigt wird, muss das
Gas nach der Aufpolarisation komprimiert werden.

In unserer Arbeitsgruppe steht eine Maschine (,,Polarisator®) zur Verfiigung, die das Gas
polarisiert und anschlieSfend komprimiert. Ziel dieser Dissertation ist, einerseits die Lei-
stungsfihigkeit des Polarisators beziiglich Maximalpolarisation und Gasfluss zu verbessern
und andererseits den metastabilen Pumpprozess selbst genauer zu untersuchen.

Durch die Verwendung neuer Laser auf Basis der Fasertechnologie sowie einer systemati-
schen Optimierung der optischen Komponenten konnten in abgeschlossenen Pumpzellen
Rekord-Polarisationsgrade von 91 & 2% erzielt werden.

Mit der Implementierung neuer Optiken und Laser am Mainzer Polarisator konnte die
Leistungscharakteristik entscheidend verbessert werden. So wurde die erreichbare Pola-
risation bei identischer Produktionsrate um 20 Prozentpunkte gesteigert. Zurzeit sind
maximale Polarisationsgrade von mehr als 75% im optischen Pumpvolumen erreichbar.
Eine am Mainzer Triga-Reaktor durchgefiihrte Polarisationsbestimmung ergab einen
Wert von 72.7 &= 0.7%. Dies veranschaulicht die geringen Polarisationsverluste infolge der
Gaskompression, des Transports und einer Lagerung iiber mehrere Stunden.

Zur Dynamik der geschwindigkeitsverdndernden St68e sowie zur Bestimmung der mittle-
ren Photonen-Absorptionsrate wurde ein Modell entwickelt, welches auch experimentell
bestétigt wurde. Damit konnte erstmalig das gemessene Absorptionsverhalten einer spektral
schmalbandigen Laserdiode korrekt beschrieben werden.

Zudem stimmen die an so genannten abgeschlossenen Pumpzellen gemessenen extrem
hohen Polarisationswerte mit theoretischen Vorhersagen iiberein, sofern der Druck im
optischen Pumpvolumen geringer als 1 mbar ist und das 3He nicht durch Fremdgase
verunreinigt ist. Bei derartigen Pumpzellen ist die gemessene Abh#ngigkeit der Polarisation
von Laserleistung, Metastabilendichte und falscher Zirkularkomponente mit der Theorie
kompatibel.
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1 Einleitung

Anwendungen

Kernspinpolarisierte Edelgase stoflen in den letzten Jahren auf ein gesteigertes Interesse in
verschiedenen Teilgebieten der Physik. Besonders geeignet sind die beiden stabilen Isotope
3He und '?Xe mit Kernspin I = 1/2. Durch Ausrichtung (Polarisation) ihrer Kernspins
ldsst sich eine makroskopische Magnetisierung erreichen, die einen Einsatz dieser Gase in
der physikalischen Grundlagenforschung, der Materialwissenschaft sowie der medizinischen
Magnetresonanztomografie ermoglicht. In der physikalischen Grundlagenforschung wird
polarisiertes 3He (3}fe) beispielsweise in kernphysikalischen Experimenten als polarisiertes
Neutronentarget benutzt, um durch Streuung polarisierter Elektronen fundamentale
Eigenschaften des Neutrons - wie Spinstrukturfunktion [Ant93], den magnetischen Form-
faktor [Xu00] oder den elektrischen Formfaktor [Mey94, Roh99, Ber03] - zu bestimmen.
Dariiber hinaus ist die Untersuchung der *He-Kernstruktur besonders interessant, da der
3He-Kern als das nach dem Deuteron einfachste Mehrnukleonensystem theoretisch noch
beschreibbar ist. An Reaktoren und Spallationsquellen wird 3He als Neutronen-Spinfilter
eingesetzt [Sur97, Hei02, Che03]. Der Neutronen-Spinfilter basiert auf der Eigenschaft, dass
aufgrund unterschiedlicher Absorptionsquerschnitte Neutronen beim Durchgang durch 3He
nach ihren beiden Spinzusténden selektiert werden. Derart polarisierte Neutronenstrahlen
konnen in der Festkorperphysik zur Analyse magnetischer Strukturen eingesetzt werden
[Bra03].

Eine andere Anwendung polarisierter Gase in der Grundlagenforschung ist der Bau von
Edelgasmasern [Bea00]. Auerdem kénnen polarisierte Edelgase ihre Magnetisierung mittels
des so genannten Kern-Overhauser-Effekts auf die Kernspins anderer Atome oder Molekiile
iibertragen. Mit fliissigem polarisiertem '??Xe konnten die Kernspins von 'H und '3C
in Chloroform (CHCIl3) polarisiert werden. Dies ist fiir die Forschung an so genannten
NMR-Quanten-Computern bedeutsam, weil die polarisierten Kerne von Kohlenstoff und
Wasserstoff in Chloroform-Molekiilen als Quantenbits dienen und eine Ausrichtung der
Kernspins fiir die Préparation kohérenter Zustinde notwendig ist [VerOl]. In der Ma-
terialwissenschaft und Biophysik sind polarisierte Edelgase ein hilfreiches Werkzeug zur
Untersuchung der Struktur von Mikroporen in pordsen Materialien [Pie95, Nag01] sowie
zur Strukturuntersuchung von Biomolekiilen wie z.B. Proteinen [Rub01].

Neben diesen Anwendungen hat der Einsatz polarisierter Edelgase als Kontrastmit-
tel fiir die Magnetresonanztomografie der Lunge besonderes Augenmerk gefunden
[Alb94, Ebe96, Bac96, Kau96]. Im Tiermodell und am Menschen eréffnet die Bildgebung
mit polarisierten Edelgasen neue nicht-invasive Methoden zur Diagnose von Schidigungen
und zur Lungenfunktionsuntersuchung, weil sich neben der Abbildung von Spindichtevertei-
lungen auch Moglichkeiten in der funktionellen Tomografie ergeben (siehe Abbildung 1.1).
So kann bei der zeitaufgelosten Bildgebung der gesamte Inspirations- und Expirationszyklus
der Lunge mit einer Zeitauflosung von bis zu ~ 30 ms verfolgt werden [Sch00]. Es ist



2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Nichtraucher Raucher

Abbildung 1.1: Beispiel von 3 He-NMR-Tomografiebildern einer gesunden Lunge (links) und
einer geschddigten Raucherlunge (rechts). Die Pfeile weisen auf Ventilationsdefekte hin
[Sch99a).

zudem méglich, den Diffusionskoeffizienten von 3He ortsaufgeldst zu bestimmen [Sch99b],
oder gar die primire Lungenfunktion mit einer orts- und zeitaufgelosten Messung des
Sauerstoffpartialdrucks zu untersuchen [Den99].

Begriff der Polarisation

Voraussetzung fiir samtliche aufgezihlte Anwendungen sind hohe Kernspinpolarisationen
Pr. Die Polarisation P ist in allgemeiner Form durch die Formel

P

1
oy v & V) M .

Mp

definiert, wo F' den Drehimpuls, M die magnetische Quantenzahl und N(Mp) die Beset-
zungszahl des entsprechenden Zeeman-Niveaus angibt. Demnach nennt man einen Zustand
polarisiert, wenn die Summe aus magnetischer Quantenzahl multipliziert mit der Beset-
zungszahl der einzelnen Unterniveaus von null verschieden ist. Die in Gleichung (1.1) darge-
stellte Polarisation P bezieht sich auf die Besetzung der Zeeman-Sublevel beziiglich des Ge-
samtdrehimpulses F'. Haufig wird jedoch die Kenntnis der Kernspinpolarisation P benétigt,
die auf den Besetzungszahlen der jeweiligen magnetischen Kernspin-Quantenzahlen M; ba-
siert:

1
PI:I-J\;]V(]VII) %;N(M[)'M] (1.2)



Bei gegebenem Hiillenspin J, Kernspin I sowie Gesamtdrehimpuls F' ldsst sich Gleichung
(1.2) in einer Form darstellen, die der Kopplung von Hiillendrehimpuls und Kernspin zum
Gesamtdrehimpuls Rechnung trégt:

P_F(F+1)+I(I+1)—J(J_|_1)A%N(MF)'MF ~
T = 2F2(F +1) SN QL) (1.3)
Mp

Damit erh#lt man beispielsweise fiir den 115y (F' = 1/2)-Grundzustand von *He aus Glei-
chung (1.3) die bekannte Beziehung fiir die Kernspinpolarisation

Nt - N~

Pr=———
I N+—|—N77

(1.4)

wo N (bzw. N7) die Anzahl der Spins mit Mp = +1/2 (bzw. Mp = —1/2) darstellen. Da
in der vorliegenden Arbeit beim Begriff Polarisation fast ausschlieflich die Kernspinpolari-
sation gemeint ist, soll von jetzt, sofern nicht explizit anders vermerkt, P = P; gelten.

Bei experimentellen Bedingungen von Temperaturen 7' um 300 K und Magnetfeldern B der
Stérke von beispielsweise 1.5 T stellt sich eine thermische (Boltzmann-) Polarisation P von
2uB
exp(+=) —1 _
Pp = (2’2% ~ 0(1079) (1.5)
exp(Fg) + 1

ein, wo p das magnetische Kernmoment (*He: p = 1.074 - 10726 J/T) und k& = 1.381 -
10723 J/K die Boltzmann-Konstante ist. Erforderlich fiir die genannten Anwendungen ist
jedoch eine so genannte Hyperpolarisation der Gréf8enordnung 1, also viele Gréflenordnungen
iiber dem thermischen Gleichgewicht. Um eine solche Hyperpolarisation zu erreichen, bietet
sich optisches Pumpen an.

Historischer Abriss des optischen Pumpens

Unter optischem Pumpen versteht man die selektive Besetzung oder Entleerung eines
atomaren oder molekularen Niveaus durch Wechselwirkung mit Photonen. Aus heutiger
Sicht wurden die ersten Versuche zum optischen Pumpen bereits im Jahre 1924 von W.
Hanle mit seiner wegweisenden Untersuchung iiber die magnetische Beeinflussung der
Polarisation des Resonanzlichts durchgefiihrt [Han24]. Seitdem ist bekannt, dass die durch
polarisiertes resonantes Licht angeregten atomaren Zustéinde ebenfalls polarisiert sind.
Allerdings wurde in den folgenden beiden Jahrzehnten nicht weiter an der Beziehung
zwischen polarisierten Atomen und Resonanzlicht geforscht. Erst im Jahre 1949 untersuchte
A. Kastler intensiver die Eigenschaften der Wechselwirkung von Resonanzlicht mit Atomen
([Kasb50], Nobelpreis 1966). Er wies darauf hin, dass die Absorption und Streuung von
resonantem Licht zu einem starken Besetzungsungleichgewicht in den Grundzustdnden der
Atome fiithren konnte - vergleichbar mit der Polarisation in den angeregten Zustinden.
Bereits 1952 wurde die Grundzustandspolarisation durch optisches Pumpen experimentell



4 KAPITEL 1. EINLEITUNG

von Brossel, Kastler und Winter [Bro52] sowie Hawkins und Dicke [Haw53] nachgewiesen.
Mit dieser Entdeckung erfuhr das optische Pumpen grofie Aufmerksamkeit. Im Jahre 1956
postulierten E. M. Purcell und G. B. Field, dass bei binédren Kollisionen von Wasserstoff-
bzw. Alkali-Atomen der Elektronenspin auf den Kernspin iibertragen werden kann [Pur56].
Beide suchten mit ihrer Theorie primér nach einem Erkldrungsansatz fiir die Intensitét
der 21 cm-Linie in der Radioastronomie, sie lieferten aber einen wesentlichen Beitrag fiir
die zum optischen Pumpen wichtigen Spinaustauschstéfle. Die experimentelle Bestédtigung

SN

He

Abbildung 1.2: Schema eines Spinaustauschstofies am Beispiel von Rb und 3He. Bei der

Kollision wird die elektronische Polarisation des Rb auf den Kernspin des 3 He iibertragen,
wobei der Gesamtdrehimpuls des bindren Systems erhalten bleibt.

der Existenz der Spinaustauschstofle erfolgte um das Jahr 1958 an verschiedenen atoma-
ren Systemen durch mehrere Gruppen [Deh58, Fra58a, Nov58|. Damit stand lange vor
der Erfindung der Laserspektroskopie ein Instrumentarium zur Verfiigung, welches eine
prizise Vermessung der Hyperfeinstruktur von sehr vielen Atomen durch die selektive
Besetzung von Hyperfeinniveaus mithilfe des optischen Pumpens ermoglichte. Im Jahre
1960 gelang es M. A. Bouchiat, T. R. Carver und C. M. Varnum, durch Polarisation
des Elektronenspins von Rubidium, kernspinpolarisiertes 3He zu erzeugen ([Bou60],
vergleiche Abbildung 1.2). Der experimentelle Aufbau ist dabei bis heute nahezu un-
verdndert geblieben: Bei Temperaturen um 150°C befinden sich einige bar *He-Gas in
einem Glasbehilter, zusammen mit geséttigtem Rb-Dampf. Zum optischen Pumpen von
Rubidium wird Licht der Wellenléinge 795 nm eingesetzt. Wihrend eines bindren Stofles
kommt es aufgrund der Kontaktwechselwirkung zum Ubertrag des Elektronenspins eines
im Grundzustand befindlichen Rb-Atoms auf den Kernspin eines *He-Atoms. Die Aufpola-
risationsrate héngt dabei linear von der Dichte polarisierter Rb-Atome ab. Nach erfolgter
Aufpolarisation wird das Rb auskondensiert und das polarisierte Gas kryogenisch extrahiert.

Etwa zur gleichen Zeit entdeckten F. D. Colegrove und P. A. Franken eine Methode zur
(elektronischen) Polarisation des metastabilen 2 3S;-Zustandes von He [Col60]. Durch ei-
ne schwache Gasentladung werden etwa 1 ppm der Grundzustandsatome bei einem Druck
von rund 1 mbar in den metastabilen Zustand angeregt und durch resonantes Licht der
Wellenlédnge 1083 nm optisch gepumpt. Kurze Zeit nach der Entwicklung des metastabilen
optischen Pumpens von *He wurden Experimente mit 3He von G. K. Walters [Wal62] und
F. D. Colgegrove [Col63] durchgefiihrt. Sie entdeckten, dass durch das optische Pumpen des
2 351-Niveaus eine Ausrichtung der Kernspins im Grundzustand hervorgerufen wird. In den



darauffolgenden Jahren wurde der zugrunde liegende Mechanismus eingehend untersucht.
Man erkannte schnell, dass so genannte metastabile Austauschstofie fiir den Polarisations-
transfer in den Grundzustand verantwortlich sind (siehe Kapitel 2.2.1). Bei derartigen Stéfien
wird die Elektronenhiille eines angeregten metastabilen Atoms mit der eines Grundzustands-
atoms ohne Beeinflussung der beiden Kernspins ausgetauscht [Col64, Gre64, Dup71, Dup73].
Wird das angeregte Atom mit 3He* bezeichnet, so lisst sich die dabei ablaufende Reaktion
schematisch wie folgt darstellen:

He™ (1) + He(l) — He(T) + He*(1) (1.6)

Die Kernspinpolarisation bleibt aus verschiedenen Griinden nicht konstant (siehe Kapitel
2.3). Vielmehr zerfllt sie exponentiell mit einer Zeitkonstanten 77, die man als longitudinale
Relazationszeit bezeichnet, in den Gleichgewichtszustand (1.5). Den Kehrwert I'y = 1/T3
nennt man auch longitudinale Relaxationsrate. Im Allgemeinen liegt eine Summe einzelner
Raten vor (I'y = Y T'1;). Bei kernspinpolarisiertem *He lassen sich in speziellen Glasgefifien
in Abwesenheit der Gasentladung Speicherzeiten von weit iiber 100 Stunden erreichen
[Hei95, Wol00, Ric02].

Die Gasentladung fiihrt zu einer partiellen Wiederanregung bereits polarisierter Atome
und tragt somit durch Abstrahlung zirkular polarisierten Fluoreszenzlichts einerseits
und durch Relaxationsprozesse im angeregten Zustand andererseits zur Relaxation der
Kernspinpolarisation bei. Dadurch wird je nach Helligkeit des Plasmas die T7-Zeit typi-
scherweise auf ein bis zehn Minuten begrenzt. Die Polarisation des Fluoreszenzlichts lésst
sich jedoch ausnutzen zur Bestimmung des Polarisationsgrades. Ende der sechziger Jahre
bemerkten L. D. Schearer und F. Laloé einen Zusammenhang zwischen dem Grad der
Polarisation des Fluoreszenzlichts der angeregten Zustinde und der Kernspinpolarisation
[Sch67, Lal68]. Wird némlich ein Ensemble teilweise polarisierter Atome angeregt, so
fithrt die Hyperfein-Kopplung nun umgekehrt zu einem Besetzungsungleichgewicht der mpg
Sublevel des resultierenden Zustands. Das emittierte Fluoreszenzlicht ist dann teilweise
zirkular polarisiert. Mittels eines so genannten Optischen Polarisationsnachweises (OPN)
kann die Zirkularpolarisation des Fluoreszenzlichts gemessen werden. Unter Einberechnung
eines druckabhéngigen, die partielle Stofirelaxation wihrend der Lebensdauer des Zustands
beriicksichtigenden Eichfaktors, lisst sich dann die Kernspinpolarisation des *He-Ensembles
berechnen. Die Druckabhéngigkeit wurde von verschiedenen Gruppen untersucht und ist
mit rund 2% Genauigkeit bekannt [Pin74, Big92, Lor93].

Sofern das Pumplicht die metastabilen Zusténde nicht s#ttigt, erreicht man durch eine
Erhohung der Photonenrate eine Steigerung des nuklearen Polarisationsgrades sowie der
Aufpolarisationsgeschwindigkeit. Allerdings standen bis etwa Mitte der achtziger Jahre
weder fiir das metastabile optische Pumpen noch fiir das Spinaustauschpumpen leistungs-
starke Lichtquellen bereit, sodass lediglich geringe Mengen spinpolarisierter Edelgase
mit entsprechend geringer Polarisation erzeugt werden konnten. Durch die Entwicklung
geeigneter Festkorperlaser &nderte sich die Situation. Zunéchst standen NakF : F;r*—
Farbzentrenlaser zur Verfiigung, die iiber den Wellenldngenbereich von 1000 bis 1200 nm
durchstimmbar waren und eine Ausgangsleistung von bis zu 100 mW besaflen [Eis83]. Mit
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Abbildung 1.3: Bild des Mainzer Polarisator- und Kompressorsystems.

einem so genannten LNA-Kristall (Neodym dotiertes Lanthan-Magnesium-Hexaluminat,
Lag.s5Ndg.15MgAl11019) wurde Anfang der achtziger Jahre ein vielversprechendes Wirts-
kristall aus der YAG-Familie (Yttrium-Aluminium-Granat, Y3Al5012) gefunden, dessen
Zentralwellenlinge mit 1082 nm sehr nahe an der gewiinschten Wellenlénge liegt. Durch
Pumpen des Laserkristalls mit einem Argon-lonenlaser konnten anfangs resonante Lei-
stungen von 300 mW erzeugt werden [Wer89]. Eine Leistungssteigerung auf etwa 5 W
erbrachte der Einbau ldngerer Kristalle und der Einsatz von Krypton-Bogenlampen als
Pumpquelle [Gen93, Roh94|. Ende der neunziger Jahre wurden Ytterbium-dotierte Faser-
verstérker erhéltlich, die in einem Wellenldngenbereich von 1000 bis 1150 nm einsetzbar
waren [Zel97]. Speziell fiir das optische Pumpen von He wurden kommerzielle Faserlaser
entwickelt, die an das Dopplerprofil angepasst sind und eine Leistung bis zu 20 Watt liefern
[Che97, Kro02, Tas03b]. Die rasante Laserentwicklung zeigt sich auch bei den Fortschritten
des Spinaustausch-Pumpens mit Rubidium. Bis zum Ende der achtziger Jahre erreichte
man durch den Einsatz von Farbstofflasern eine Leistung von einigen 100 mW bei der
benstigten Wellenlédnge 795 nm [Chu87]. Der Gebrauch von Ti:Saphir-Lasern erhshte die
Laserleistung auf 5 W [Lar91]. Mit der Entwicklung leistungsstarker Halbleiterlaser wurde
die Leistung auf rund 20 bis 30 W pro Laserdiodenarray gesteigert. Durch den Betrieb in
einem externen Resonator konnte die spektrale Breite dieser Laser von etwa 30 THz auf
gut 100 GHz reduziert und in diesem eingeengten spektralen Bereich eine Leistung von
rund 15 W pro Array erzielt werden [Cha03].

Die Methode des Spinaustausch-Pumpens hat den Vorteil, dass das Gas bereits beim
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gewiinschten Enddruck aufmagnetisiert werden kann. Andererseits sind die Aufpolarisa-
tionsraten gegeniiber dem metastabilen optischen Pumpen um etwa eine Groflienordnung
niedriger und die erreichbaren Endpolarisationen geringer. An der Universitéit Mainz wurde
deshalb das Konzept des metastabilen optischen Pumpens realisiert. Allerdings funktioniert
das metastabile optische Pumpen nicht mehr effizient bei Gasdriicken oberhalb weniger
mbar, da die Dichte der 2 3S;-Atome zu gering und die Relaxationsprozesse zu schnell
werden. Da fiir nahezu alle Anwendungen polarisiertes Gas bei einem Druck von > 1 bar
benotigt wird, erfordert die gewéhlte Polarisationsmethode eine Gaskompression um einen
Faktor 1000 oder mehr unter Erhaltung der Kernmagnetisierung. Ein entsprechendes
Kompressionssystem wurde an der Mainzer Universitit entwickelt ([Bec92, Sur95, Ebe00],
sieche Abbildung 1.3). Somit war man Anfang der neunziger Jahre in der Lage, Gasmengen
der Groflenordnung bar-liter auf 30% zu polarisieren [Eck92]|, was die eingangs genannten
Anwendungsgebiete erst ermoglicht hat.

Notwendigkeit weiterer Verbesserungen

Zu Beginn meiner Dissertation dienten zwei LNA-Laser zum optischen Pumpen am
Mainzer Polarisator. Mit diesem Lasersystem konnte 3He mit einer Kernspinpolarisation
von maximal 50% - 55% bei einer Produktionsrate von 2.5 bar-liter pro Stunde in ein
Speichergefé abgefiillt werden (sieche Abbildung 1.4).
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Derartige Polarisationsgrade sind fiir Experimente in der Kern- bzw. Neutronenphysik
unbefriedigend. Zum Beispiel ist in kernphysikalischen Streuexperimenten mit polarisierten
Elektronen die zum Erreichen eines bestimmten statistischen Fehlers benctigte Messzeit
umgekehrt proportional zur He-Polarisation. Eine Verdopplung der Polarisation fiihrt
also bei gleicher Messdauer zu einer Reduzierung des statistischen Fehlers um den Faktor
zweil Beim Neutronen-Spinfilter besteht eine #hnliche Abh#ngigkeit der Messzeit von
der Polarisation [Hei02]. Dies verdeutlicht, dass die Kernspinpolarisation fiir die gerade
aufgezdhlten Anwendungen so grofl wie moglich sein sollte.

Fiir die medizinischen Anwendungen gelten andere Anforderungen. Hier sollten Polarisati-
onsgrade von etwa 60% bei gleichzeitig groflen Gasmengen angestrebt werden. Die Erfahrung
zeigt, dass eine hohere Polarisation zu keinen signifikanten Verbesserungen in der Bildqua-
litdt bzw. dem Signal-zu-Rausch-Verhéltnis fithrt. Wie bereits erwahnt, sind die benttigten
Gasmengen jedoch deutlich grofler als in der Grundlagenforschung. Wahrend einer Mess-
phase am Mainzer Teilchenbeschleuniger miissen pro Tag 1 bis 3 bar-liter hochpolarisiertes
Gas zur Verfiigung gestellt werden. Demgegeniiber werden bei klinischen Messreihen haufig
bis zu 10 bar-liter pro Tag eingesetzt. Dennoch ist auch fiir die medizinische Applikation
eine Erhohung der maximal moglichen Polarisation am Polarisator sinnvoll, weil dadurch
die Produktionsrate bei konstanter Polarisation gesteigert werden kann und somit der Ar-
beitsaufwand fiir die Bereitstellung des Gases reduziert wird.

Struktur dieser Arbeit

Zunichst wird die Theorie des metastabilen optischen Pumpens von *He ausfiihrlich dis-
kutiert. Hierzu wurde ein neues Verfahren entwickelt, das die mittlere Photonenabsorpti-
onsrate wesentlich praziser als bisher beschreibt. Auflerdem werden erstmalig so genannte
geschwindigkeitsverindernde Stée in das Modell des optischen Pumpens integriert. Kapitel
3 beschreibt die theoretischen Grundlagen zur Bestimmung der Lichtpolarisation mithilfe
der Stokes-Vektoren und analysiert anschlieffend die experimentell ermittelten Polarisations-
eigenschaften der verwendeten optischen Komponenten. In Kapitel 4 werden verschiedene
Methoden zur Messung der Kernspinpolarisation dargelegt. Der Schwerpunkt liegt hierbei
in der Bewertung unterschiedlicher optischer Messverfahren der Lichtpolarisation. Kapitel
5 referiert iiber die Eigenschaften des verwendeten Lasersystems. In einem Unterkapitel
werden Ergebnisse présentiert, die wihrend einer Kollaboration mit der Universitdt Jena
(Institut fir Angewandte Physik) unter Leitung von A. Tiinnermann erzielt wurden. Ka-
pitel 6 beschreibt die Resultate von Polarisationsmessungen an abgeschlossenen optischen
Pumpzellen bei unterschiedlichen Bedingungen. Kapitel 7 stellt das Mainzer Polarisator-
und Kompressorsystem vor. Dabei werden sowohl die durchgefithrten Verbesserungen als
auch die aktuellen Leistungsdaten der Maschine erdrtert. Kapitel 8 schlieit die Arbeit mit
einem Ausblick weiterer Verbesserungsmoglichkeiten zur Steigerung der Polarisation.



2 Theorie des Metastabilen Optischen
Pumpens

Ziel dieses Kapitel ist es, das metastabile optische Pumpen von 3He bei niedrigen Magnet-
feldern, d.h. B < 50 G, und Driicken der Gréflenordnung 1 mbar detailliert zu diskutieren
und Ratengleichungen fiir die zeitliche Entwicklung der einzelnen Hyperfein-Zustéinde bei
der Wechselwirkung mit Laserlicht aufzustellen. Zunéchst wird der optische Pumpprozess
qualitativ beschrieben und anschlieffend die Kinetik im Einzelnen ausfiihrlich dargestellt.

2.1 Qualitative Beschreibung

Ein 3He-gefiilltes Volumen mit etwa 1 mbar Druck befindet sich in einem schwachen
homogenen Magnetfeld von etwa 10 G. Eine schwache Gasentladung regt die Atome
aus dem Grundzustand in den 2 3S;-Zustand an. Dieser metastabile Zustand kann
aufgrund der Drehimpulsbilanz und des Interkombinationsverbotes zwischen Triplett-
und Singulettzustéinden nicht iiber einen Strahlungsprozess zerfallen; seine Lebensdauer
wird durch die Diffusionszeit der *He-Atome zur Wand auf etwa 1 ms begrenzt. Der
eigentliche Pumpprozess findet vom metastabilen Niveau aus statt. Resonantes Laserlicht
induziert Ubergiéinge in die 2 3P0,172—Zustéinde. Zwischen diesen Energieniveaus existieren
insgesamt neun Hyperfeinlinien, die geméfl einer in [Nac85] eingefithrten Konvention nach
aufsteigenden Energien von Cp bis Cy durchnummeriert werden (Abbildung 2.1). Zum
optischen Pumpen sind am besten die beiden Linien Cg und Cy geeignet, die vom 235;- in
den 23 Py-Zustand fiihren (Details siehe Abschnitt 2.2.2).

Das angelegte Magnetfeld fithrt zu einer Aufspaltung der Hyperfeinzustiande in die Zeeman-
Niveaus mit den Quantenzahlen mp. Bei einer Rechtszirkularpolarisation des eingestrahlten
Lichts (o7 -Licht) werden ausschlieSlich Ubergéinge mit Amp = +1 angeregt; dabei wird der
Drehimpuls des absorbierten Lichtquants auf das Atom iibertragen (siche auch Abbildung
2.2). Wihrend der Lebensdauer des 2 3 Py-Zustands von 7 = 97.8 ns [Cou01] fithren Stofe
zu strahlungslosen Ubergiéingen in die anderen 2 3 P-Niveaus, die bei einem Gasdruck von
~ 1 mbar in erster Ndherung gleich besetzt werden [Sch67, Sch68b, Lan68]. Diesen Prozess
bezeichnet man als collisional mixing. Durch die anndhernde Gleichbesetzung erfolgt die
Abregung dieser Zusténde praktisch isotrop in sdmtliche Zeeman-Niveaus der beiden
2 3S,-Hyperfeinzustéinde. Somit wird bei der Reemission kein Netto-Drehimpuls auf die
Atome tibertragen; zur Ausrichtung der Elektronenspins tragt nur der Anregungsprozess bei.

Durch die Hyperfeinwechselwirkung im 2 3S;-Zustand sind Hiillen- und Kernspin eines
3He-Atoms miteinander gekoppelt. Die charakteristische Zeitdauer dieser Wechselwirkung
ist Typ = 1/A = 1/(4.493GHz) = 2.23 - 10710 s [Ros70], was sehr viel kiirzer ist als
7. Deshalb fiihrt die An- und Abregung eines Atoms gleichzeitig zu einem vollstandigen
Umkoppeln der m j- und m-Quantenzahlen in der mp-Basis. Demzufolge kommt es zu einer
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Abbildung 2.1: Illustration der 23Sy - 2 3P-Uberginge von 3He (blau) und *He (rot).

Ausrichtung des Kernspins entlang der vom Magnetfeld vorgegebenen Quantisierungsachse.

Das entstandene kernspinpolarisierte Atom befindet sich zunéichst noch im metastabilen
Zustand. Wihrend der langen Lebensdauer des 2 3S;-Zustands erfihrt das Atom jedoch
StoBe mit unpolarisierten Grundzustandsatomen. Einige dieser Stéfle resultieren in einem
Austausch der Anregungsenergie zwischen den Stoflpartnern. Wird das angeregte Atom mit
3He* bezeichnet, so lisst sich die dabei ablaufende Reaktion darstellen:

He*(I,mp) + He(IL, |) = He(I, 1) + He* (Il m)y = mp — 1) (2.1)

wobei (I) und (II) die Kerne der Atome bezeichnen und T, | die Richtung des Kernspins
angibt. Die Stoflzeit betréigt dabei ca. 1 ps. Dies ist um zwei Gréflenordnungen kiirzer
als die Hyperfeinwechselwirkungszeit, sodass der Kernspin durch den Stofl nicht veréndert
wird. Nach dem Stof liegt also ein angeregtes Atom mit Kernspin ,down* vor, welches
seinerseits wieder am Pumpprozess teilnehmen kann, sowie ein 3He-Atom im Grundzustand
mit Kernspin ,,up*.

2.2 Kinetik des optischen Pumpens von *He

In diesem und den nachfolgenden Unterkapiteln wird die Kinetik des metastabilen op-
tischen Pumpens mithilfe von Ratengleichungen quantitativ beschrieben. Aufgrund der
Komplexitét der gesamten Methode werden die Ratengleichungen der einzelnen Teilprozesse
zunédchst getrennt diskutiert und erst im Abschnitt 2.6 zusammengefiigt.
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Nach der Vorstellung der Notation zur Bezeichnung der atomaren Zustinde werden in
Kapitel 2.2.1 die Ratengleichungen fiir die metastabilen Austauschstéfle hergeleitet. Diesem
Abschnitt folgt die quantitative Beschreibung der Lichtwechselwirkung zwischen dem 235~
und dem 23P-Niveau (induzierte Emission/Absorption, spontane Emission). Hier wird
besonderes Augenmerk auf den Cg— bzw. Co-Ubergang gelegt. AnschlieBend werden die
Ratengleichungen fiir die Relaxationsprozesse im Grundzustand, im metastabilen Zustand
sowie im 23P-Zustand motiviert. Um den Einfluss der thermischen Bewegung der Atome
zu beriicksichtigen, werden die metastabilen Atome in zwei Klassen unterteilt, wovon eine
Gruppe mit dem Laserlicht wechselwirkt und die andere nicht. Im Abschnitt 2.5 wird
eine Methode vorgestellt, mit der bei gegebenem Laserprofil der Anteil beider Klassen
an der Gesamtmetastabilendichte sowie die mittlere Absorptionsrate berechnet werden kann.

Der 3He-Grundzustand 1 'Sy (F=1/2) ist in zwei Zeeman-Sublevels aufgespalten, die mit

G1 (mp = +1/2) und Gy (mp = —1/2) bezeichnet werden sollen. Mit g; bzw. g2 werden die

jeweiligen Teilchenzahldichten in den beiden Niveaus gekennzeichnet. Die gesamte Teilchen-

zahldichte des Grundzustands ny kann bei bekanntem Druck p in der optischen Pumpzelle

iiber das ideale Gasgesetz bestimmt werden. Bei einer Temperatur von 20°C gilt:
D [mbar]

ngEgl+92:—=2.47‘1022p

o 3 (2.2)

Diese Gleichung bleibt auch beim Ziinden einer Gasentladung giiltig, weil nur etwa jedes
millionste Grundzustandsatom in den metastabilen oder einen noch héheren Zustand an-
geregt wird. Alternativ ist es mdoglich, bei gegebener Grundzustandsteilchendichte n, und
Polarisation P die Teilchendichte der Atome im Zustand G bzw. G5 mithilfe von Gleichung
(1.4) zu berechnen:

g2 = L(1£P) (2.3)
Der durch die Gasentladung bevélkerte metastabile 2 3S;-Zustand spaltet in zwei Hyperfein-
Niveaus (F=3/2 und 1/2) mit insgesamt sechs Zeeman-Unterniveaus auf. In Anlehnung an
die in [Nac85] eingefiihrte Schreibweise werden die Sub-Zustinde des F' = 3/2-Niveaus
(mp = 3/2,1/2, -1/2, -3/2) mit A;, Az, A3 und A4 bezeichnet und die beiden F' = 1/2-
Unterniveaus (mp = 1/2,-1/2) mit A5 und Ag (siehe Abbildung 2.3). In einem metastabilen

Zustand A; wird die Teilchenzahldichte durch die Notation a; ausgedriickt, wobei fiir die
gesamte metastabile Teilchendichte n,, gilt:

6
N = Z a; (2.4)
i=1

Aufgrund der gleichen GréBenordnung von Fein- und Hyperfeinkopplung besitzt der 2 3P-
Zustand eine wesentlich komplexere Struktur. Die fiinf Energieniveaus des Zustands be-
zeichnet man in Richtung kleinerer Energien mit Py, P, Pi, P, und P. Es gibt insgesamt
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Mischung
durch StoRRe
2%o(F=112) /y'\ /y'\ isotrope
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-3/2 -2 12 3/2

23S, (F=3/2)
metastabile
19.8 eV Austausch-
stoRe
1 150 (F=1/2) _L l

Abbildung 2.2: Schema des metastabilen optischen Pumpens von 3 He iiber Resonanzabsorp-
tion von Laserlicht und metastabile Austauschstifie (Erliuterungen siehe Text).

18 Zeeman-Sublevels, die mit B; bezeichnet werden. Analog zu den Grundzustands- bzw.
metastabilen Atomen wird die Teilchenzahldichte eines Zustandes B; mit b; gekennzeichnet.
Die Summe

18
np, = Z b; (2.5)
j=1
gibt die gesamte Teilchenzahl pro Volumen im 2 2 P-Zustand an.

2.2.1 Metastabile Austauschstofle

Wihrend der langen Lebensdauer der metastabilen Atome von etwa 1 ms erfahren die
Atome aufgrund ihres Wirkunsquerschnitts oy =2 1.2 - 107'® m? bei Raumtemperatur und
bei einem typischen Druck von 1 mbar im Mittel knapp 10° St68e mit Grundzustandsato-
men [Eva69]. Die Kollisionen ziehen aber nicht unbedingt einen Drehimpulsiibertrag nach
sich, da der metastabile Zustand keinen Bahndrehimpuls trdgt und es sich in den meisten
Féllen um elastische Stofle handelt. Nur etwa jeder fiinfzehnte Stofl, entsprechend einem
Wirkungsquerschnitt o, = (7.6 + 0.4) - 10720 m? [Dup71]Y, fiihrt zum Austausch der
Anregungsenergie zwischen polarisierten metastabilen Atomen und Grundzustandsatomen
gemifl dem in Gleichung (2.1) beschriebenen Reaktionsschema.

1) Die in den Veréffentlichungen [Col63] und [Gre64] angegebenen Wirkungsquerschnitte differieren von
[Dup71] nur wegen einer Fehlinterpretation der Messergebnisse.
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- P, F=12
B, By By B
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23p ® N P,,F=1/2
Bll B].Z !
B7 B8 BQ BlO
oo o P, F=32
B, B, B, B, B, B,
oo P, F=5/2
AS AG
—e F=1/2
2 3
St A, A, A, A,
—————e—e—o——— [=32
Gl GZ
118, ~—e F=12
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Abbildung 2.3: Schema der Zeeman-Unterniveaus der 11Sy-, 2381 - und 23P-Zustinde von
3He. Dargestellt ist der Zusammenhang zwischen den (F,mp )-Quantenzahlen und den Be-
zeichnungen G;, A; sowie B;.

Der Austausch der beiden Elektronenhiillen wihrend des Stofes rithrt von der kurzzeitigen
Bildung eines 3297 oder 3%, ~Molekiils her, dessen Lebensdauer rund 107!? s betriigt
[Hap72]. Da die Impulsiibertrige bei solchen gaskinetischen Stoflen recht gering sind,
lasst sich der Hes—Molekiil-Zustand alleine durch symmetrische und antisymmetrische
Linearkombinationen der Wellenfunktionen des metastabilen Atoms und des Grundzu-
standsatoms hinreichend genau charakterisieren (adiabatische Niherung, siche z.B. [Bra94]).

Im Allgemeinen entwickelt sich eine Wellenfunktion, die durch die adiabatische Ndherung
zweier Atome beschrieben wird, als eine linear von der Zeit abhingige Kombination der
beiden stationdren Zusténde (329 und 3%,). Bedeutungsvoll ist nun die Tatsache, dass die
Potentiale des symmetrischen und des antisymmetrischen Zustandes sehr unterschiedlich
sind (Abbildung 2.4), d.h. sie entwickeln sich mit unterschiedlichen Raten. Somit entsteht
wahrend der Kollision eine Phase,

_ Eg_EU
o= [ B (2.6)

StoBdauer

die letztlich zu einer Anderung des Elektronenspins in beiden Atomen fithren kann. Der
Drehimpuls bleibt withrend eines solchen Stofiles erhalten. Andert sich beispielsweise
der Spin eines metastabilen Atoms um Ampgp = —1, so muss sich der Drehimpuls des
Grundzustandsatoms um den gleichen Betrag erhéhen.

Eine explizite Berechnung der einzelnen Ubergangsraten ist in Anhang A ausgefiihrt.
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Abbildung 2.4: Darstellung der adiabatischen 32;- und 3% - Wechselwirkungspotentiale zwi-
schen Grundzustands-Atomen und metastabilen Helium-Atomen [Eva69].

Deshalb werden hier nur die fiir die weiteren Untersuchungen bendétigten Gleichungen
dargestellt.

Fiir die mittlere Stofirate I' gilt bei gaskinetischen Sto8en, d.h. gegenseitigen Stofen:

1
'=-—=V20(u)n (2.7)
(1)
wobei o der Wirkungsquerschnitt fiir einen Stof, n die Teilchendichte und (v) die mittlere
Geschwindigkeit ist. Die mittlere Geschwindigkeit ist gem&fl der Formel

8kT
=3/ — 2.8
() =y (28)
gegeben. Fiir He betriigt die mittlere Geschwindigkeit bei Raumtemperatur 1434 m/s.
Bezeichnet man mit 1/7, die metastabile Stofirate der Grundzustandsatome und mit 1/7,
die metastabile Stofirate der Atome im 23S;-Niveau, so gilt:

1

— = V20me (V) ng (2.9)
Te

1
T = V20me (V) Ny (2.10)

Hieraus folgt bei einem Gasdruck von 1 mbar und einem Anteil der metastabilen Atome an
den Grundzustandsatomen von 1 ppm

Te ~0.3s; 7. >~ 300 ns.

Mithilfe der Zeitkonstanten und der in Anhang A berechneten Ubergangswahrscheinlichkei-
ten ldsst sich die Dynamik der metastabilen Austauschstofe in Form von Ratengleichungen
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kompakt formulieren?:
) 1
a; = - zl: [Eiy + Fy P] a
5 1 : 1
P:i [P+ (I)m] mit <I>m:a Z)\iai
-9 3 0 0 6 0
3 —13 4 0 4 2
oLl 0o 413 3 2 4
Ratengleichungen 18 0 0 3 -9 0 6
fiir metastabilen 6 4 2 0 -I3 1 (2.11)
Austauschstof 0 2 4 6 1 -13
9 3 0 0 6 0
-3 3 4 0 0 2
p_Ll | 043 3 2 0
18 0 0 -3 -9 0 —6
—6 0 2 0 -3 1
0 -2 0 6 —1 3
)\:%(3 1 -1 -3 -1 1)

Kollisionen iibertragen hierbei die Kernspinpolarisation (I),, der metastabilen Atome auf
die Grundzustandsatome. Falls die Polarisation P konstant ist, sind die Gleichungen (2.11)
zur Entwicklung der Besetzungszahlen der metastabilen Niveaus linear. Diese Eigenschaft
ist fiir Zeiten ¢t < T, gegeben, weil sich die Polarisation in diesem Zeitraum kaum &ndert.
Bei der Betrachtung der Gleichungen iiber lingere Zeiten ist eine lineare Beziehung dagegen
nicht mehr erfiillt.

2.2.2 Absorptionsrate des Laserlichts fiir ruhende Atome

P.-J. Nacher hat 1985 den Zusammenhang zwischen eingestrahlter Laserleistungsdichte und
absorbierter Photonenrate fiir die 235;-23P-Hyperfeiniibergéinge in 3He ausfiihrlich stu-
diert [Nac85]. An dieser Stelle sollen deshalb nur die wesentlichen Aspekte aufgeziahlt wer-
den. Die gesamte Leistungsdichte J des Lasers, also die eingestrahlte Leistung I pro Fliche
S, ergibt sich aus dem Integral der spektralen Leistungsdichte j(wy ) iiber alle Frequenzen:

J = é = /j(wL) dwrp, (wr, : Frequenz des Lasers) (2.12)
0
Fiir ruhende Atome beschreibt die Gleichung
1
— =Ty (2.13)

2) In [Nac85] ist das Element Fg ¢ falsch angegeben.
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die Absorptionsrate 1/7;; fiir den Ubergang des Atoms von A; nach Bj. Hierbei ist

s / j(wr) dwr,
T = (T'/2)? + (wij —wr)? (2.14)
T 2
mit ¢ = mf =9.803-102° 21 fiir T/27 = 20 MHz.
3
me wij WS

Der Koeffizient +;; enthélt Lasereigenschaften wie die spektrale Leistungsdichte j(wr)
sowie charakteristische Gréflen des angeregten Ubergangs (f = 0.5391 Oszillatorenstirke
des Helium [Nac85], w;;/27 ~ 276.80 THz Ubergangsfrequenzen von den 23S- nach 23P-
Zustédnden, I'/2m = 20 MHz homogene Linienbreite inkl. Druckverbreiterung bei 1.3 mbar
[Blo85]) und Naturkonstanten (o = 1/137.04 Feinstrukturkonstante, m, = 9.1094-1073! kg
Elektronenmasse). Tj; sind die in Tabelle (2.1) aufgelisteten Ubergangsmatrixelemente
zwischen den Zeeman-Niveaus A; und Bj. Ihre Berechnung ist nicht trivial, weil die
Hyperfeinkopplung nicht als Stérung der Feinstruktur betrachtet werden kann. Vielmehr
ist die Fein- und die Hyperfeinwechselwirkung von vergleichbarer Stérke, sodass der
Hiillendrehimpuls J in diesem Fall nicht als Basis zur Beschreibung eines Zustandes dienen
kann (,,J ist keine gute Quantenzahl®).

Mit diesen Angaben kann man die durch die Lichtwechselwirkungen verursachten Beset-
zungsverdnderungen der einzelnen Zustidnde in Ratengleichungen formulieren. In dem nach-
stehenden Gleichungssystem beschreibt der Term Tj; % (7 = 97.8 ns, mittlere Lebensdauer
des 23P—Zustands) die spontane Emissionsrate von Bj; nach A;, wihrend T;; y;; die durch
das Laserlicht induzierte Emissions- bzw. Absorptionsrate von B; nach A; darstellt:

a; = ZTM K%] )bj—%j az} (2.15)
bj = ; T [%‘j ai — (%’j + i) bj] (2.16)

Zum FErreichen hoher Polarisationen eignen sich nur die beiden Hyperfeinlinien Cg und Cy.
Ursache hierfiir ist die Dopplerverbreiterung von 2.0 GHz (FWHM) bei Raumtemperatur,
die ein separates Pumpen der Ubergiinge C bis C7 verhindert (vergleiche Tabelle 2.2). Dies
wiire nicht weiter problematisch, wenn beim optischen Pumpen die Uberginge C; und Cs
nicht entgegengesetzt zu den Ubergiingen Cy, Cy, C5, Cs und Cy7 pumpen wiirden. Wegen der
gleichzeitigen Absorption des Laserlichts durch die sieben Hyperfeinresonanzen kann deshalb
keine hohe Polarisation erreicht werden®). Aus diesem Grund werden im Folgenden nur die
Eigenschaften der beiden Hyperfeiniiberginge Cg und Cg genauer betrachtet. Sowohl bei
der Cg- als auch bei der Cyg-Resonanz wird in das 22 Py-Niveau gepumpt. Sto8e verursachen

3) Der Grad der negativen Polarisation beim Einstrahlen von o-Licht (!) auf dem Ci- bzw. Cs-Ubergang
héngt entscheidend von dem Maf fles so genannten collisional mixing ab, das in Kapitel 2.3.2 diskutiert wird.
Einzelheiten zu der Effizienz der Ubergéinge C1 bis C7 lese man in [Nac85] nach.
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[ A Ay [ Ay Ay | As Ag
B; || 1.0000
By || 0.4000 | 0.6000
B3 || 0.1000 | 0.6000 | 0.3000
B4 0.3000 | 0.6000 | 0.1000
Bs 0.6000 | 0.4000
Bsg 1.0000
B7 || 0.5838 | 0.3892 0.0270
Bg || 0.3892 | 0.0649 | 0.5189 0.0180 | 0.0090
By 0.5189 | 0.0649 | 0.3892 | 0.0090 | 0.0180
Bio 0.3892 | 0.5838 0.0270
By || 0.2198 | 0.1466 | 0.0733 0.1868 | 0.3735
Bio 0.0733 | 0.1466 | 0.2198 | 0.3735 | 0.1868
Bis || 0.0162 | 0.0108 0.9730
Bi4 || 0.0108 | 0.0018 | 0.0144 0.6487 | 0.3243
Bis 0.0144 | 0.0018 | 0.0108 | 0.3243 | 0.6487
Big 0.0108 | 0.0162 0.9730
Bi7 || 0.2802 | 0.1868 | 0.0934 0.1466 | 0.2931
Bisg 0.0934 | 0.1868 | 0.2802 | 0.2931 | 0.1466

Tabelle 2.1: Ubergangsmatrizelemente T;; fiir simtliche 238 — 23 P-Hyperfeiniiberginge in

3He [Nac85].

Tabelle 2.2: Relative

| E/h [GHz] | Agir [nm] [ Intensitét |

Cq 0 1083.184 | 0.03566
Cy 4.51159 1083.166 | 0.37482
Cs 4.95920 1083.164 2

Cy 5.18076 1083.163 | 1.29767
Cs 6.73970 1083.157 | 1.29767
Ce 11.25129 | 1083.140 | 0.29185
Cr 11.92046 | 1083.137 | 0.03566
Cg || 32.60452 | 1083.056 | 0.29185
Co || 39.34422 | 1083.030 | 0.37482
Dy || 38.53362 | 1083.033 5/3
Dy || 40.82479 | 1083.024 1
Do || 70.44174 | 1082.908 1/3

Energielagen und relative

Hyperfeiniiberginge von 3 He und *He [Cou02, Nis04].

Intensititen der 23S

17

23p-
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[ A [ A | As [ A [ A [ A
Bs |[3—1/21[3—-1/23[3—1/23[3—1/2]1] 2+1 2+1
By | 1/23 1/31] 1/67 1/31—1) | 2/3(1=1J)
Bis 1/61 1/33 127 [2/3(1—3) | 1/3(1—1)
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Tabelle 2.3: Alternative Darstellung der Ubergangsmatrizelemente T;; fir die Hyper-
feiniiberginge Cs und Cy. Mit 3 = 0.5603 ergeben sich die in Tabelle (2.1) dargestellten
Ubergangswahrscheinlichkeiten.

anschlieBend eine gleichmiiflige Umbesetzung in die anderen 23P-Zustéinde (siche Kapitel

2.3.2). Diesen Sachverhalt nutzt man aus, indem die Besetzungszahlen der Zustédnde B; bis

Big in einer Grofle by zusammengefasst werden:
by =by=bs=...=b

= (2.17)

Ausgehend von den Gleichungen (2.15) und (2.16) werden nun die Ratengleichungen fiir
das Cg— und Co—Pumpen explizit dargestellt. Die Ratengleichungen werden {ibersichtlicher,
wenn man die Ubergangsmatrixelemente T;; fiir den Cg- bzw. Co-Ubergang gemiB der in
Tabelle (2.3) vorgegebenen Form benutzt. Fiir das Fluoreszenzlicht (spontane Emission)
folgt dann:

i |

JoL 3732, 4

e S T e

VRN A S PR

2= 7 g Vst ghmtghs

i |

g1 3_55 Eb Eb

a3 = = 16 s+6 17+3 18
Ratengleichungen 1 :3 b 1
. p_ 1 |3-3 1
fiir spontane @G =_"1"75 bs+2b18
Emission bei Tl (2.18)
Pumpen auf gy 1 [2413 1-13 2(1-17J)

=—- b b —b
Cs bzw. Cy R T T U B S

.f_1‘_2+:[b 2(1—])b 1—:Ib

GG—T 16 s + 3 17+ 3 V18

. 1

b{:—;bs

. 1

blz = —— bir

. 1

b{sz—;bls
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Ist der Laser auf die Cs-Linie abgestimmt und strahlt mit einem Anteil von (1 —¢) rechtszir-
kular polarisiertes Licht (Amp = +1) ein - und mit einem Anteil € linkszirkular polarisiertes

Licht (Amp = —1) -, so ergeben sich durch die Laseranregung folgende Ratengleichungen:
0=a) =ah=al=d} =0k
. 2(1—
. aézgf'%‘j'(bw—%)
Ratengleichungen 3
fiir induzierte dl6 - 2(1-7) (I —¢)-vij - (bir — as) (2.19)
Emission und ( 3 ) '
. . 2(1—
Absorption auf Cg b = ; (1 —¢) - - (ag — b17)
2(1-1
bllszi( 3 ) €75+ (a5 — big)

0= al = a5 = by

, ]

iy 25'8'%‘3"(1?17—@1)

=3y (bas — a2)
Ratengleichungen g
fiir induzierte .l

an=—-(1—¢ *Yig - b17—a3
Emission und ’ g ( )i ) (2.20)
Absorption auf Cy a, = R (1—e) - (bis — aq)

. ]

bll7: 6")/1']‘ . [36&14—(1—6) a3—(1+2€) b17]

: ]

bl18: E’YU . [sa2+3(175) 04*(3*26) blg]

Zusammengefasst ergeben sich die Ratengleichungen der Lichtwechselwirkung fiir Cg- bzw.
Co-Pumpen durch Addition der Ratengleichungen, die die Fluoreszenz sowie das Laserfeld
beschreiben:

Ratengleichungen

fiir Lichtwechselwirkung . P .
auf Cg und Cy bj = bj +b; j=5,17,18

a=al +ab i=1,2,...,6

(2.21)
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2.3 Relaxationsprozesse

In diesem Abschnitt werden die einzelnen Relaxationseffekte, die zu einer Zerstorung der g;-
(Kernspinpolarisation), a;- und b;-Orientierung fithren, diskutiert und quantifiziert.

2.3.1 Relaxation der Orientierung der metastabilen Atome

Die metastabilen Atome unterliegen mehreren Arten von Stéen. Neben den bereits ausfiihr-
lich diskutierten metastabilen AustauschstéBen kommt es zu Kollisionen, die zu einem Uber-
gang von A; nach A; oder zu einer Abregung in den Grundzustand fithren. Vor allem
Wandstée bewirken zu einem sehr grofien Teil eine Abregung. Weil aber die Gesamtzahl
der metastabilen Atome konstant ist, bedeutet dies, dass sie durch neue angeregte Atome,
die nicht ausgerichtet sind, ersetzt werden, was einem Relaxationsprozess entspricht. Ohne
die einzelnen Mechanismen genauer zu beschreiben, wird die simple Annahme gemacht, dass
die Besetzungszahlen der einzelnen metastabilen Niveaus sich mit der Rate 1/7, ausgleichen:

6

e a;
o= > (2.22)

T
T ]:1

Eine solche Beschreibung erscheint gerechtfertigt, weil bei niedrigen Driicken um 1 mbar
Wandstofe den dominanten Relaxationsprozess représentieren. Fiir eine zylindrische Pump-
zelle mit einem Radius von 2.5 cm liegt die mittlere Diffusionszeit der metastabilen Atome
in der Groflenordnung O(1 ms). Da dieser Wert im Vergleich zu den anderen Zeitkonstanten
grof} ist, kann die Relaxation der metastabilen Atome im Allgemeinen vernachlissigt werden.
Allerdings kommt es bei sehr geringen Laserleistungen zu einer geringfiigigen Modifikation
der Ergebnisse.

2.3.2 Collisional mixing der 23P-Zustinde

Wie die metastabilen Atome im 2 3S-Niveau, konnen auch die Atome in den 2 3 P-Zustinden
durch Sté8e von einem Bj- in einen B;-Zustand transferiert werden, was man als collisional
mixing bezeichnet:

b = YL b (2.23)

Der Wirkungsquerschnitt fiir solche Stéfle wurde von L. D. Schearer sowie D. A. Landmann
zu 0. = 68-1072Y m? bestimmt [Sch67, Sch68b, Lan68]. Demnach betrigt die Zeitkonstante
des collisional mixing bei einem Druck von 1 mbar 74, = 30 ns. Damit ist 1/74, wesentlich
grofer als die Austauschrate 1/7. der metastabilen Atome mit den Grundzustandsatomen
oder die Rate 1/7, mit der das Fluoreszenzlicht emittiert wird. Séttigt das Laserlicht
den angeregten Ubergang nicht, ist die absorbierte Photonenrate 1 /Tij ebenfalls geringer
als beim collisional mixing. Deshalb kann in erster Niherung eine Gleichbesetzung der
2 3 P-Zusténde angenommen werden. Weiterhin lisst sich das 18-dimensionale DGL-System
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vereinfachen, wenn nur die beiden zum optischen Pumpen effizienten Hyperfeiniiberginge
Cs und Cy diskutiert werden, die die beiden 2 3Py-Niveaus Bj; und Bjg bevolkern. In
diesem Fall resultiert die Population der restlichen P-Zusténde By bis Big alleine aus dem
collisional mixing. Da die Bildungsrate 1/74, und die Zerfallsrate 1/7 des Fluoreszenzlichts
fir jeden dieser 16 Zusténde identisch ist, kann man die Besetzungsdichten b; zu einer
einzigen Grofle by = 21‘121 b; vereinigen.

Mithilfe dieser Umdeklarierung reduziert sich das 18-dimensionale Gleichungssystem in Glei-
chung (2.23) auf ein 3-dimensionales:

. 1
bg = . (—2 bs + 16 b17 + 16 blg)
18 74ep
. 1
o (bs — 1Tbi7 + b .
7= B ( 17 + b1s) (2.24)
. 1
o= —— - (bg+b17—170b
8= 1870 (bs + br7 18)

2.3.3 Kernspinrelaxation
Relaxation durch Feldgradienten

Insbesondere bei niedrigem Druck kann dieser Relaxationsmechanismus dominant sein. Hier-
zu betrachte man ein Ensemble sich diffusiv bewegender *He-Atome. Wenn ein Atom mit
einem in Richtung des Magnetfeldes orientierten Kernspin einen transversalen Feldgradi-
enten durchfliegt, erzeugt der transversale Feldgradient im Bezugssystem des Atoms ein
zeitlich verdnderliches Feld. St6fe mit anderen Atomen bewirken, dass dieses Feld sowohl
in seiner Frequenz als auch in seiner Amplitude fluktuiert. Enth#lt das Fourierspektrum
des zeitlich verdnderlichen Feldes die Larmorfrequenz des Kernspins, so wird ein Spinklapp
induziert, was zu einer Abnahme der Polarisation fiithrt [Sch65, Cat88a, Cat88b, Has90]. Bei
Raumtemperatur ergibt sich die durch den Feldgradienten verursachte Relaxationszeit zu

grad o h B 2

9 K) = 17500 cm? bar <aBr/8r> P (2:25)
Hierbei ist B die Magnetfeldstérke, 0B, /0r ist der radiale Feldgradient und p stellt den
Gasdruck dar. Wenn die Relaxationszeit durch Feldgradienten in einer optischen Pumpzelle
mit einem Druck ~ 1 mbar mindestens eine Stunde betragen soll, muss der quadratisch
gemittelte relative transversale Feldgradient (0B,/0r)/B iiber das optische Pumpvolumen
kleiner sein als 1-:10™* cm™!. Diese Homogenitiit wird bei den in unserer Gruppe verwendeten
Magnetfeldern auch erreicht.

Oberflichenrelaxation

Die Beschreibung der Wandrelaxation von kernspinpolarisiertem *He war bereits in den
sechziger und siebziger Jahren Gegenstand intensiver Forschung [Fit67, Fit69, Gan73] und
ist im Detail ein komplizierter Prozess. Generell skaliert die Relaxationsrate 'y jedoch
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mit dem Oberflichen/Volumen-Verhéltnis des umgebenen Materials und ldsst sich daher
ausdriicken durch

1S

'y =—-—=. 2.26
w1y (226)

Dabei ist n ein spezifischer Relaxationskoeffizient, der vom Wandmaterial abhéngt (n ~
1...1000 h/cm fiir verschiedene Gléser). Die Oberflichenrelaxationszeiten héngen zudem
von der Préparation der Behiltnismaterialien ab. In (unbeschichteten) optischen Pumpzellen
aus Duran- oder Quarzglas liegt die Wandrelaxationszeit zumeist zwischen einer und zehn
Stunden. Dagegen konnen in mit Césium oder Rubidium beschichteten Speichergefédfien
oberflicheninduzierte Relaxationszeiten von iiber 1000 Stunden erzielt werden [Ric02].

Dipolare Relaxation

Bei Stoflen zweier 3He-Atome kommt es kurzzeitig zur Bildung eines ®He->He-Molekiils.
Hierbei koppeln die Kernspins iiber die magnetische Dipolwechselwirkung miteinander, so-
dass ihre Ausrichtung verloren geht (sieche Anhang B). In [New93] wird fiir diesen Prozess
bei Raumtemperatur eine Relaxationszeit von

~ 17hb
TPl (300 K) = W (2.27)

angegeben (p: He-Druck). Dieser Wert konnte in der Diplomarbeit von M. Wolf [Wol00]
experimentell bestitigt werden. Da in der optischen Pumpzelle der Druck in der Groéfien-
ordnung 1 mbar liegt, kann der Beitrag der dipolaren Relaxation gegeniiber den anderen
Relaxationsquellen vernachlissigt werden.

Relaxation durch die Gasentladung

Die Gasentladung ist in der optischen Pumpzelle der mit Abstand stirkste Relaxationspro-
zess der Kernspinpolarisation. Sie fithrt zu einer Wiederanregung bereits polarisierter Atome
und trigt somit durch Abstrahlung zirkular polarisierten Fluoreszenzlichts im angeregten
Zustand infolge der Hyperfeinkopplung zur Relaxation der Kernspinpolarisation bei. Zur
Abnahme der Polarisation in der Gasentladung tragt jedoch noch ein weiterer Mechanismus
bei. Da die Polarisation der metastabilen Atome durch Wandstofle mit einer Zeitkonstan-
ten 7, ~ O(1 ms) relaxiert (siehe Kapitel 2.3.1), beeinflusst dies auch die Polarisation der
Grundzustandsatome aufgrund der metastabilen Austauschstéfle. Dieser Effekt ldsst sich
mit einer einfachen Bilanzgleichung quantifizieren:

(2.28)

In dieser Gleichung driickt 77"¢ die Relaxation der Kernspinpolarisation im Grundzustand
aus, die durch den Zerfall der Polarisation der metastabilen Atome hervorgerufen wird
und mittels Austauschstofie praktisch instantan (7. < 7;) iibertragen wird. Bei mittlerer
Helligkeit der Gasentladung liegt der Wert in der Groflenordnung einer halben Stunde.
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Abbildung 2.5: In dem Balkendiagramm wird die Mazwellsche Geschwindigkeitsverteilung
in so genannten Geschwindigkeitsklassen mit Av, = 200 m/s diskretisiert dargestellt. Die-
ses Geschwindigkeitsintervall entspricht einer Frequenzbreite von knapp 200 MHz. Mit ei-
nem schmalbandigen Laser konnen fast ausschliefSlich metastabile Atome einer einzigen Ge-
schwindigkeitsklasse angeregt werden. Durch Stéfie kénnen die Atome ihre Geschwindigkeits-
klassen wechseln.

Beriicksichtigt man zusétzlich die Zerstorung der Polarisation durch das polarisierte Fluo-
reszenzlicht, so wird die Relaxationszeit je nach Helligkeit des Plasmas auf typischerweise
ein bis zehn Minuten begrenzt.

Eine genaue Analyse der unterschiedlichen Relaxationsmechanismen der Grundzustands-
Polarisation wiahrend des Brennens der Gasentladung ist Thema der laufenden Promotion
von M. Batz [Bat04]. In der vorliegenden Arbeit werden sémtliche Relaxationsquellen durch
die Gesamtrelaxationszeit T, ausgedriickt:

Ratengleichung fiir -1
die Kernspinrelaxation b= T, P (2.29)

2.4 Einfluss der thermischen Bewegung der Atome

Die Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung der >He-Atome fiihrt zu einer inhomogenen
Linienverbreiterung des 235-23P-Ubergangs. Insbesondere bei spektral schmalen Lasern
resultiert hieraus eine geschwindigkeitsselektive Anregung der Atome, sodass zunéichst nur
Atome einer bestimmten Geschwindigkeitsklasse polarisiert werden (siche Abbildung 2.5).
Wird beispielsweise mit einem Single-frequency-Laser eine spezielle Geschwindigkeitsklasse
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gepumpt, so fithrt dies in der betreffenden Klasse zu einer Verdnderung der Besetzungszah-
len der metastabilen Zusténde, wihrend in einer nicht mit dem Laserlicht wechselwirkenden
Geschwindigkeitsklasse die Besetzungszahlen ihre urspriinglichen Werte beibehalten. Diese
Korrelation wird allerdings durch Stofe teilweise wieder ausgeglichen.

Wie in Abschnitt (2.2.1) beschrieben, betriigt der totale Wirkungsquerschnitt fiir Sto8e
zwischen Grundzustands- und metastabilen Atomen etwa o = 1.2 - 1078 m? bei
Raumtemperatur. Da der Streuwinkel jedoch bei mehr als 99% der Kollisionen geringer als
10° ist [Eva69], dndern sich die (vektoriellen) Geschwindigkeiten beider Stofpartner nur
geringfiigig. Deshalb fithren solche Stéfle nur zu einem Ausgleich der Besetzungszahlen von
direkt benachbarten Geschwindigkeitsklassen.

Eine andere Situation herrscht bei den metastabilen Austauschstéflen. Zwar resultieren auch
hier aus den meisten Kollisionen nur kleine Streuwinkel, allerdings verlieren die aufeinander
treffenden Atomkerne bei derartigen Stéflen ihre Identitéit (vergleiche Abbildung 2.6). Bei
einem metastabilen Austauschstofl geht das angeregte Atom in den Grundzustand iiber und
iibernimmt nidherungsweise die (vektorielle) Geschwindigkeit des metastabilen Atoms vor
der Kollision. Durch diesen Mechanismus kénnen angeregte und Grundniveau-Atome ihre
Geschwindigkeitsklassen tauschen, ohne dass diese benachbart sein miissen.

He' He'

— —> o~ —

Vl,vor Vl,nach V2,vor
metastabiler
Austauschstof3

He He

— —> o~ —>

V2,v0r V2,nach Vl,vor

Abbildung 2.6: Illustration des resonanten Energietransfers vom angeregten Atom (He*) auf
das Grundzustandsatom. Dieser Prozess kann auch bei kleinen Strevwinkeln (d.h. U1 yor ~
U2.nach) 2u einer grofien Geschwindigkeitsinderung fihren.

Eine realistische Behandlung der Stéfle muss eine separate Analyse sdmtlicher Geschwin-
digkeitsklassen enthalten und erfordert zusitzlich die genaue Kenntnis fiir jede Art von ge-
schwindigkeitsverindernden Stéfen. Ein solches Modell ist zu kompliziert und muss daher
idealisiert betrachtet werden. Eine mogliche Realisierung ist die Einteilung der metastabilen
Atome in zwei Gruppen. Die erste Gruppe mit einer totalen Teilchendichte n;, und den
Besetzungsdichten a;

ny =Y a; (2.30)

=1
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wechselwirkt mit dem Laserlicht, wihrend die zweite Gruppe mit einer totalen Teilchendichte
ng, und den Besetzungsdichten af

ne, = My — Ny, = Z(ai —a;) = Zaf (2.31)

nicht vom Laserlicht beeinflusst werden soll. Der Anteil der mit dem Laserlicht wechselwir-
kenden metastabilen Atome soll mit

n*

m_ __m__ (2.32)

Ny T, + 18,

n

B

bezeichnet und im néchsten Unterkapitel fiir ein gegebenes spektrales Laserprofil berechnet
werden. Zwischen beiden Klassen n}, sowie ng, kommt es zu einem Ausgleich der Besetzungs-
zahlen durch geschwindigkeitsverdndernde Stofe, die formell durch die Ratengleichungen

1
Ratengleichungen al =—[(1-pB)a; — Baj]
fiir geschwindigkeits- f (2.33)
verindernde Stole a; = — [faf — (1 —B)aj]

Te

beschrieben werden. Die Stofirate 1/7. wird bei den folgenden Berechnungen aufgrund der
vorangegangenen Erlduterungen gleich der Stofirate des metastabilen Austauschstofles 1/7,
gesetzt. In Kapitel 6.1.2 wird gezeigt, dass sowohl die Unterteilung der metastabilen Atome
in zwei Klassen als auch die Festlegung der geschwindigkeitsverindernden Stofirate zu einer
hervorragenden Ubereinstimmung von Theorie und Experiment bei der Laserlichtabsorption
fithrt und somit diese Modellannahmen a posteriori gerechtfertigt werden.

2.5 Bestimmung der mittleren Absorptionsrate

In diesem Abschnitt wird eine Methode vorgestellt, mit der man sowohl die mittlere
Absorptionsrate (v;j)g als auch den Parameter 3 selbst in Abhangigkeit der spektralen
Leistungsdichte des Lasers j(wr) bestimmen kann. Die Motivation fiir diese Ausfithrungen
ergibt sich aus dem Anspruch, die absorbierte Leistung eines Laserstrahls beim Passieren
einer Pumpzelle erstmals theoretisch korrekt vorherzusagen.

Bei der Beschreibung der Wechselwirkung der 3He-Atome mit dem Laserlicht muss die
Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung beriicksichtigt werden. Der Anteil der Atome in
einer Geschwindigkeitsklasse vy mit Breite Av ist dann gegeben durch:

’Uk-I—AU/Q )
nm(vk) MHe MHe " U,
LU St A ——F=|d 2.34
nge Nor kT / eXp[ 2-k-T] vz (2:34)
vp—Av/2

Die Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung driickt die Wahrscheinlichkeit aus, ein oder
mehrere Atome zu einem bestimmten Zeitpunkt in einer speziellen Geschwindigkeitsklasse zu
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finden, wobei aber keine Aussagen iiber die Aufenthaltsdauer in einer Geschwindigkeitsklasse
getroffen werden. Daneben unterliegen die mit v, sich bewegenden Atome einer durch den
Dopplereffekt verursachten Verschiebung der Resonanzfrequenzen:

Wij = Wij * (1 + ’Uf) (235)

Die Absorptionsrate v;;(vy) pro Atom in der Geschwindigkeitsklasse vy, ist mit der Gesamt-
leistungsdichte J iiber die Gleichung

Absorptionsrate in der
Geschwindigkeitsklasse v

Yij(vx) = x(vg) - J (2.36)

verkniipft, wobei der Faktor x(vy) analog zu Gleichung (2.14) gem#8

vp+Av/2 400
_ &1 j(wr)
() =7 3 / dv- / L T2 T ooy (1 + 02 /) — wi]? (2:37)
vp—Av/2 0

bestimmt wird. Mit diesen Formeln kann man bei einem bekannten spektralen Profil des
Lasers die Absorptionsrate ~;;(vy) in jeder Geschwindigkeitsklasse berechnen. Hierbei
beschreibt die Absorptionsrate 7;;(vx), wie haufig ein Atom im Geschwindigkeitsintervall
v £ Av/2 durch das Laserfeld angeregt wird.

Werden die metastabilen Atome als ein Ensemble betrachtet, berechnet sich die mittlere
Absorptionsrate (v;;) aus der Faltung des Lorentz- und des Geschwindigkeitsprofils der
3He-Atome:

+oo +o0o . mHe'U2
g MHe j(wr) exp [_W}
oy =vs=e |5 o [angm e
—00 0

Ist die Laserleistungsdichte in allen Geschwindigkeitsklassen gering, d.h. ~;;(vy) < 107 s~ 1,
konnen geschwindigkeitsselektive Sattigungseffekte vernachléssigt werden. In diesem Fall
miissen die metastabilen Atome nicht in verschiedene Gesschwindigkeitsklassen eingeteilt
werden, sodass die mittlere Absorptionsrate pro Atom bereits durch Gleichung (2.38) richtig
beschrieben wird. Mithilfe der Kenntnis der mittleren Absorptionsrate kann man - wie spéter
gezeigt wird - die in einer Pumpzelle absorbierte Leistung kalkulieren. Eine andere Situation
herrscht hingegen bei hohen Leistungsdichten, wo die geschwindigkeitsselektiven Prozesse
beriicksichtigt werden miissen. Da eine Gliederung der metastabilen Atome in mehr als
zwei Geschwindigkeitsklassen unter Beriicksichtigung geschwindigkeitsverdandernder Stofle
fiir eine theoretische Formulierung zu komplex ist, unterteilt man die Atome nur in zwei
Gruppen:

e Eine Gruppe mit dem Anteil §(J) und der mittleren Absorptionsrate (7;;)g wird vom
Laserlicht beeinflusst.



2.5. BESTIMMUNG DER MITTLEREN ABSORPTIONSRATE 27

e Die andere Gruppe mit dem Anteil 1 — 3(J) wechselwirkt nicht mit dem Laserfeld.

Dabei werden 3(J) bzw. (7;;)g iterativ in mehreren Schritten festgelegt:

Zu Beginn vernachldssigt man in nullter Ndherung geschwindigkeitsverdndernde Stofe.
Diese Annahme ist bei hohen Laserleistungen (vy;; > 107 s71) gerechtfertigt, weil die
Verweildauer der Atome innerhalb einer Geschwindigkeitsklasse wesentlich grofler ist als
die Zeitspanne zwischen zwei Photonenabsorptionsprozessen. Deshalb bleiben die Atome
hinsichtlich der Absorptions-Zeitskala sehr lange in ihren Geschwindigkeitsklassen®).

Im Folgenden wird im Vorgriff auf Experimente in Kapitel 6.1.2 das Absorptionsverhalten
von unpolarisiertem Cg-Laserlicht bei P = 0 genauer untersucht. Die entlang des Laser-
strahls pro Lange absorbierte Lichtleistung héngt von der Absorptionsrate 1/7;; = v;;-T;; =
X - J - Tij (siehe Gleichungen 2.13 und 2.36), der Besetzungszahldifferenz a; — b; sowie der
Energiedifferenz hw ab. Hierbei sind Tj; die in (2.1) tabellierten Ubergangsmatrixelemente
zwischen dem 23P— und dem 23S-Niveau. Wird beispielsweise mit Laserlicht selektiv vom
Zustand As nach Big gepumpt, so ist die absorbierte Intensitéit gegeben durch

Iops = hw 5,18 - T5.18 {as[vs,18] — big[ys,18]} » (2.39)

wobei die Besetzungszahlen selbst eine Funktion der Absorptionsrate sind. Das unpolari-
sierte Cg-Licht kann durch eine Mischung gleicher Anteile an o+- und o~ -Licht beschrieben
werden, woraus

J =g = J/2 = V5,18 (vk) = v6,17(vk) = J/2 - X (Vi)

folgt. Fiir die absorbierte Leistung iiber samtliche Geschwindigkeitsklassen gilt dann unter
Vernachléssigung geschwindigkeitsverédndernder Stofe:

Taps (D> vr) =hw > ¥518(vk) Tsas {as[ve, v5,18(ve)] — bis[ve, 5,18 (0r)]}

Vg

+hw Z Ye,17(0k) To,17 {as[vk, ¥6,17(vk)] — br7[vk, v6,17(vk)]} (2.40)

Vk

=2hw Y y5.18(vk) D518 {as [0k, ¥5,18(vk)] — bis [ve, V5,18 (k)] }
Vg
In der letzten Zeile von Gleichung (2.40) wurde die Identitét 7518 = T 17 = 0.2931 ver-
wendet. Aulerdem wurde ausgenutzt, dass bestimmte Zustédnde bei der Einstrahlung von
unpolarisiertem Licht aus Symmetriegriinden gleich stark besetzt sind; n&dmlich:
a1 = ay a2 = as

(2.41)
as = ag bi7 = big

4) Fiir geringe Laserleistungen ist diese Bedingung natiirlich nicht erfiillt. Da die absorbierte Leistung bei
geringen Laserintensititen jedoch unabhéngig von der Art und Weise ist, wie die geschwindigkeitsveriandern-
den StoBe beriicksichtigt werden (In diesem Regime gilt das Lambert-Beersche-Gesetz!), wirkt sich diese
inkorrekte Annahme nicht aus.
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Zur expliziten Bestimmung der absorbierten Laserleistung miissen als néichstes die Beset-
zungszahlen as(vy) und big(vy) bei gegebener Laserintensitét fiir alle Geschwindigkeitsklas-
sen berechnet werden. Dies geschieht, indem man die Ratengleichungen fiir metastabile
AustauschstoBe (2.11), fiir die Lichtwechselwirkung (2.15 und 2.16) und das collisional mi-
xing (2.24) zusammenfasst und anschlieffend das resultierende Differentialgleichungssystem
16st. Nach einigen Umformungen erhélt man folgende Ausdriicke fiir die dynamische Ent-
wicklung der Besetzungszahlen in Abhéngigkeit der Absorptionsrate von unpolarisiertem
Cs-Licht:

. 1013 3— J2
a3 = — [leg / ]+ [—9a3 + 3as + 6as]
1013 3 — :I 2 1
C'L4:; |: big + / b5:| +* 3a3—9a4+6a5]
. 2(1-1 1 2+1]
as — (3 )72]( )+T|:( )b18+T6b
) (2.42)
— [6(13—1—6&4—12(15]
7 S 2 - S
53:—£+3 big —2b
T 18 74ep
2 (1 - :I) big by — 1615
big = —— 2~ (big — _ZAe 4 s ~rrie
18 3 Yij (b1s = as) T * 18 Tgep

Diese Gleichungen beschreiben die Kinetik der Besetzungsdichten in allgemeiner Form
ohne Beriicksichtigung geschwindigkeitsverindernder Stofle. Zur Berechnung der ge-
suchten Groflen as(vi) und big(vg) ersetzt man in Gleichung (2.42) folgende Variablen:
Yij = 75,18<'Uk>7 asz = a3(vk), as = a4(vk), as = a5(vk) sowie 618 = blg(vk). Im dynamischen
Gleichgewicht verschwinden die zeitlichen Ableitungen, sodass ein lineares Gleichungs-
system entsteht, welches mit einem Computerprogramm wie zum Beispiel Mathematica
miihelos gelost werden kann. Nachdem die Besetzungszahlen fiir jede Geschwindigkeitsklas-
se bestimmt wurden, kénnen die Resultate in Gleichung (2.40) eingesetzt und somit die
gesamte absorbierte Leistung berechnet werden.

Die derart bestimmte absorbierte Leistung vernachléssigt - wie bereits mehrfach erwéhnt
- geschwindigkeitsverdndernde Stéle. Eine Einbeziehung dieser Kollisionen ist jedoch nur
durch eine idealisierte Aufteilung in zwei Gruppen mit sinnvollem Aufwand realisierbar.
Werden die geschwindigkeitsverdndernden StéBe weiterhin aufler Acht gelassen, so liefern
nur die mit dem Laserlicht wechselwirkenden Atome einen Beitrag zur mittleren Absorpti-
onsrate (7v;;). Da (7;5) jedoch die mittlere Absorptionsrate beziiglich aller Geschwindigkeits-
klassen beschreibt, muss die Absorptionsrate in der mit dem Laserlicht wechselwirkenden
Klasse entsprechend hoher sein. Beschreibt 5 den Anteil der Geschwindigkeitsklassen, die
mit dem Laserlicht wechselwirken kénnen, so folgt mithilfe von Gleichung (2.38) der Zusam-
menhang zwischen der mittleren Absorptionsrate (7;;) (bezogen auf simtliche Geschwindig-
keitsklassen) und der mittleren Absorptionsrate (7;;)g (bezogen auf die mit dem Laserlicht
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wechselwirkenden Gruppen):

Absorptionsrate in der (i) o]
mit dem Laserlicht (vij)g = %j = X—J (2.43)
wechselwirkenden Gruppe A) B

In dieser Beziehung driickt ((J) aus, dass der mit dem Laserlicht wechselwirkende Anteil
der metastabilen Atome von der eingestrahlten Leistungsdichte abhéngt.

Mit den Formeln (2.32) und (2.43) ist es nunmehr mdoglich, die absorbierte Leistung (Inps)
iiber die mittlere Absorptionsrate (7;;)g zu bestimmen. In Anlehnung an Ansatz (2.40)
erhilt man schliellich folgenden Ausdruck:

( Labs) = 2hw (5,18)5 T5,18 {a5 [(v5,18) 8] — bis [{75,18) 5]}

=256 (15,1505 To.1s {05 [(15,15)6] = brs [(15.15)s]) (2.44)

Zur Bestimmung der noch unbekannten Groflen as und big wird in Gleichung (2.42) ~;;
durch (7v518)p ersetzt und die Besetzungszahlen im Gleichgewicht kalkuliert. Das Ziel
der Berechnungen ist, den Parameter 3 solange zu variieren, bis die beiden absorbierten
Leistungen (I,ps) und Ips(> ) vg) identisch sind.

Ist § auf diese Art bestimmt worden, kénnen die geschwindigkeitsverdndernden Stofle als
»Storungsterm* bzw. ,Korrekturterm® in der Form von (2.33) in das Gleichungssystem
(2.42) integriert werden. Die vollsténdigen Ratengleichungen werden im néchsten Unterka-
pitel prisentiert.

Der Parameter 8 wurde fiir vier spektrale Laserprofile berechnet:
e Single-frequency-Laser (sf-Laser)
o gauBformiges Profil mit Av =1 GHz (FWHM)
o gauBformiges Profil mit Av =2 GHz (FWHM)
o gauBformiges Profil mit Av =3 GHz (FWHM)

Die Ergebnisse werden in Abbildung (2.7) dargestellt. Insbesondere fiir den Single-
frequency-Laser zeigt der Parameter (3 eine deutliche Abhéngigkeit von der Leistungsdichte
J. So variiert 3 bei Leistungsdichten < 0.1 W/cm? zwischen 0.03 und 0.05. Steigt die
Leistungsdichte dagegen auf 100 W/cm? an, betriigt 3 =~ 0.4. In der Vergangenheit wurde
§ immer als konstant betrachtet und fiir einen Single-frequency-Laser zumeist Werte
zwischen 0.01 und 0.05 verwendet. Dieser Fehler ist einer der Hauptursachen, weshalb
die theoretische Beschreibung des Absorptionsverhaltens nicht mit den experimentellen
Daten iibereinstimmte. Betrachtet man das Verhalten von Lasern mit einer spektralen
Breite von mehr als 2.0 GHz (FWHM), veréandert sich 3 nur unwesentlich zwischen 0.9 und 1.
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Abbildung 2.7: Illustration der Abhdngigkeit des Anteils 3 der mit dem Laser wechselwir-
kenden Atome von der Leistungsdichte J fiir drei spektrale Laserprofile auf den Hyper-
feiniibergingen Cg und Cy bei P = 0.
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Tabelle 2.4: Interpolierte Abhingigkeit des Parameters 1/ von der Leistungsdichte J fiir vier
spektrale Laserprofile auf den Hyperfeinibergingen Cs und Cy. Die Fitfunktion beschreibt
den Parameter B ausschlieflich fir P = 0.

Um den Kurvenverlauf zu parametrisieren, wurden die simulierten Daten durch eine sigmoi-
de Funktion der Gestalt

1 b
ot ——— (2.45)

)

angepasst, wobei a, b, ¢ und d die aus einem Least-Squares-Fit bestimmten Variablen
sind. Die unterschiedlichen Fitfunktionen sind in Tabelle (2.4) zusammengefasst. Anhand
der Diagramme wird sichtbar, dass der Anteil der mit dem Laserlicht wechselwirkenden
metastabilen Atome vom gewéhlten Hyperfeiniibergang geringfiigig beeinflusst wird.
Diese kleine Abweichung kann erwartet werden, weil sich - streng genommen - kein
sinnvolles physikalisches Merkmal definieren lisst, ab dem ein metastabiles Atom Laserlicht
absorbiert. Deshalb wurde bei der hier vorgestellten Methode auch keine diesbeziigliche
Unterscheidung formuliert. Stattdessen wurde gefordert, dass die absorbierte Leistung ohne
geschwindigkeitsverindernde Stofle unabhingig vom Rechenweg sein soll. Hieraus folgt
letztlich die Vorschrift zur Bestimmung von [, die nach Mdoglichkeit an die physikalische
Fragestellung angelehnt sein sollte (Diese Fragestellung ist im Falle der Absorption die
korrekte Berechnung der Besetzungszahldifferenz as — b1s.).

Ist man beispielsweise an der erreichbaren Gleichgewichtspolarisation mit einem Single-
frequency-Laser interessiert, ist die Gleichheit der absorbierten Leistung nicht besonders
geeignet. In diesem Zusammenhang sollte der in Gleichung (2.11) formulierte Polarisati-
onsiibertrag von den metastabilen auf die Grundzustandsatome bei beiden Methoden iden-
tisch sein:

6 6
DO Nai vk, i (on)] = Y Aiai [(vi)s] (2.46)
i=1

v 1=1

Diese Berechnung gestaltet sich jedoch wesentlich komplizierter, weil 8 nun eine Funktion
der Leistungsdichte und der Polarisation ist. Andererseits lassen die geringfiigigen Abwei-
chungen zwischen dem Cg- und dem Co-Pumpen den Schluss zu, dass die Beriicksichtigung
der Polarisation das Verhalten von 3 nicht grundsétzlich &ndern wird. Eine genauere Analyse
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zur Beschreibung der experimentellen Daten ist nicht notwendig, da Polarisationsmessungen
in der vorliegenden Dissertation nur mit spektral breiten Lasern (Av > 2.0 GHz) durch-
gefithrt wurden, sodass 0 ~ 1 durchwegs ist.

2.6 Die Gleichungen des Polarisationsprozesses

Nachdem alle relevanten Mechanismen des metastabilen optischen Pumpens von 3He
dargelegt wurden, sollen nun die Ratengleichungen der einzelnen Prozesse zusammengefasst
werden. Auf den nachfolgenden vier Gleichungssystemen basieren sdmtliche Polarisations-
Kalkulationen in dieser Arbeit.

Fiir die nicht mit dem Laserlicht wechselwirkenden metastabilen Atome A; haben die Glei-
chungen die Form:

6
o _ %G ol .1
a; = — ;6_% +;c[(1_5)a — Baj] 7_6 lz; Ei + Fy P] aj (2.47)

Hierbei beschreibt der erste Summand die Relaxation der Orientierung der metastabilen
Atome, der zweite Summand driickt die Dynamik der geschwindigkeitsverdndernden Stof3e
aus und der dritte Term stellt schliellich die Kinetik der metastabilen Austauschstéfle dar.
Hingegen muss man fiir die durch den Laser gepumpten metastabilen Atome zusétzlich
die Absorption der Photonen sowie die spontane und induzierte Emission aus den 23P-
Zustédnden beriicksichtigen:

6 a* 6
Zéfaf +—[ﬁa7(1f 7_ Z Ei + F; P] af
=1 Tc [
2.48
s (2.48)
+ZTW [('YU s+ ) bj — (Vij) 8 }
7j=1

Die zeitliche Entwicklung der Besetzungszahlen in den 23 P-Zustinden ergibt sich aus der
Absorption und Emission der Lichtquanten und des collisional mixing:

26: Tij [ Vi) B a; — <<%’j>ﬂ + i) bj] T [i % - bj] (2.49)

T
i—1 dep

Zuletzt ist die Zeitentwicklung der Polarisation gegeben durch die Gleichung:

. P 1
P=—y—

2.
T T (2.50)

1
_P 72()\ o4 of
+n*m+n$n - l(az+az)
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2.7 Das Spintemperaturgleichgewicht

In diesem Abschnitt werden die Gleichungen des metastabilen optischen Pumpens (2.47-
2.50) fiir den Spezialfall niedriger Leistungsdichten analysiert. Man spricht von niedrigen
Leistungsdichten, wenn die mittlere Photonen-Absorptionsrate (7v;;)3 wesentlich geringer
ist als die Fluoreszenzrate 1/7 = 1.02 - 107 s und die metastabile Austauschrate 1/7, ~
106 — 107 s

Gl <= A (us<— (2.51)
T Te
Sind beide Bedingungen erfiillt, so sind die 23P-Niveaus niherungsweise unbesetzt, weil
durch die spontane Emission das P-Niveau viel schneller entleert wird als es durch das La-
serlicht bevolkert werden kann. Somit sind die Zustandsdichten b; beinahe null. Da weiterhin
(7ij) 8 gegeniiber 1/7, vernachléssigbar ist, kann man die Gleichung (2.48) auf die Form

6
.1
G = — > [Eu+ FiPla (2.52)
¢ =1

reduzieren. Dieses Gleichungssystem strebt mit einer Zeitkonstanten 7, in den Gleichge-
wichtszustand @; = 0 mit den Losungen:

a9 = as

43 = a6 (2.53)
g1 ai az _ az 1+ P

rT=— = — = = =

g2 a9 as ay N 1-P

Es ist also mit einem einzigen Parameter x moglich, sowohl das Verhéltnis der Besetzungs-
dichten im Grundzustand als auch im metastabilen Zustand zu darzustellen. Wenn man
durch eine Exponentialfunktion

r=e (2.54)

ausdriickt, so kann eine exponentielle Abhingigkeit der Besetzungszahldichte n von der
magnetischen Quantenzahl mp formuliert werden:

n(mp) o es™F (2.55)

Wird ¢ durch die Variablen der Zeeman-Aufspaltung (px: Kernmagneton, gp: Landéfaktor,
k: Boltzmann-Konstante, B: Magnetfeld, Ts: ,, Temperatur®) ersetzt

_  MkgrB
kT

, (2.56)

so entspricht die Abh#ngigkeit der Besetzungszahldichte von der mp-Quantenzahl einer
Boltzmann-Gleichgewichts-Verteilung mit dem Temperatur-Parameter Ts. Hierbei wird Tg
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in Analogie zur Boltzmann-Statistik als Spintemperatur bezeichnet®). Trotz der Ahnlich-
keiten ist zu beachten, dass die Spintemperatur keineswegs eine Art Teilchenbewegung oder
Spindynamik beschreibt. Im Gegensatz zur kinetischen Temperatur ist die Spintemperatur
auch keine thermodynamische Grofle, weil beispielsweise durch optisches Pumpen eine Be-
setzungsinversion erreicht werden kann, die mit einer negativen Spintemperatur verkniipft
ist.

Die herausragende Bedeutung des Spintemperaturgleichgewichts ergibt sich aus der Méglich-
keit, mit einem einzigen Parameter die Verteilung der Besetzungszahlen in den einzelnen
Zustéanden zu beschreiben. Mithilfe von Gleichung (2.53) kénnen die Besetzungsdichten der
metastabilen Zustdnde bei gegebener Gesamtmetastabilendichte n,, sofort berechnet wer-
den:

e
“= 1422 +222 423 Tt
2
x
as = az = n
2o 1+2xﬁ3x2+x3 " (2.57)
43 = a6 = 1422 +222+ 23 T
1
a4 = 1422 +222 423 T

Des Weiteren ermoglicht das Spintemperaturgleichgewicht eine alternative Formulierung
des Polarisationsprozesses fiir Laserleistungsdichten unterhalb der S&ttigungsleistung, die
einen analytischen Ausdruck fiir die erreichbare Gleichgewichtspolarisation in Abhéingigkeit
der absorbierten Laserleistung, der Teilchendichte sowie der Relaxationszeit ergibt. Fiir das
optische Pumpen auf dem Cy-Ubergang soll die Beschreibung im Spintemperaturgleichge-
wicht exemplarisch demonstriert werden. Dabei wird zur Vereinfachung in guter Nédherung
von einem vollstdndigen collisional mixing ausgegangen:

Wird ein zirkular polarisiertes Photon (o) der Co-Linie absorbiert und reemitiert, so ergibt
sich fiir das Atom ein mittlerer Drehimimpulsgewinn von

ALyes = ALye — AlLgys (2.58)

Wenn die Reemission aufgrund des collisional mixing isotrop ist, bleibt AL,. = 0. Sind
die Zeeman-Niveaus gleichbesetzt, d.h. die Polarisation P = 0, dann berechnet sich der
Drehimpulsiibertrag durch das absorbierte o™-Photon zu

ALups(P =0) = —ALges(P =0) = = Y _mph7(mp)

mpg

2.
3h 3 h 1 5 (2:59)
=+ |5+ =+ h,

2 42 4 4

5) Die fritheste gefundene Erwéhnung des Begriffs Spintemperatur findet sich in [And59].
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wo TI(mp) die normierte Ubergangswahrscheinlichkeit darstellt (siehe Tabelle 2.1). Dabei
schlieBt die Summe lediglich die Zustéinde des 23S;-Niveaus ein, die ein ¢T-Photon der Cy-
Resonanz absorbieren kénnen. Dies sind die Unterniveaus mp = —3/2 und mp = —1/2.
Bei endlicher Polarisation muss die unterschiedliche Besetzung der Zeeman-Niveaus bertiick-
sichtigt werden, die in den Gleichungen (2.57) angegeben ist. Der Drehimpulsgewinn in
Abhéngigkeit der Polarisation ist nun

— h 9+
Alges(v) = 81+2r 42221+ g3

- norm (2.60)

Aus der Bedingung ALges(P = 0) = ALgyes(x = 1) = 5/4 h folgt schliefllich norm = 6. Die
Gleichungen (2.59) und (2.60) gelten fiir die Absorption eines Photons. Wird bei P = 0 eine
mittlere Photonenabsorptionsrate 'yngG) angenommen, so folgt beim Aufpolarisationsprozess
insgesamt eine Drehimpulsénderung von

3h 9+

—_ . 2.61
4 14+2x+222 423 ( )

Lauf = ’ngs

Da durch die enge Kopplung zwischen metastabilem Zustand und Grundzustand wegen der
Austauschstofle jede Drehimpulséinderung im angeregten Niveau eine Besetzungsdnderung
im Grundzustand bedeutet, gilt:

NV = L V: Volumen der Pumpzelle (2.62)

St =

Mithilfe der Beziehung (2.3) kann man aus der zeitlichen Anderung von g; auf die zeitliche
Anderung der Polarisation schlieBen:

. 2
P=—@g (2.63)
Ng
Daraus folgt fiir die Polarisationséinderung
. 9 .
Pouy = m Loy - (2.64)

Dem Zugewinn an Drehimpuls durch das optische Pumpen stehen andererseits Verluste
durch Relaxationsprozesse

. 1
Pa=—7- P (2.65)

gegeniiber, die durch die Relaxationszeit T, beriicksichtigt werden. Insgesamt ergibt sich
eine resultierende Polarisationséinderung von

pges :PGUf+prel
_ 3 %as 9+a 1 a—1 . z—1 (2.66)
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Abbildung 2.8: Erreichbare Sdttigungspolarisation in Abhdngigkeit des Pumpparameters A
fiir zwei unterschiedliche Lichtpolarisationen.

Diese Bilanzgleichung héngt somit von drei experimentell direkt zugénglichen Groflen ab:

e Die bei P = (0 absorbierte Photonenrate ’ngs berechnet sich aus der absorbierten
Pumplichtleistung Igbs' Es gilt: Igbs = ygbs chw

e Die Anzahl der Atome n, -V in der Pumpzelle ist iiber den Druck p und das Volumen
V gegeben.

e Die Relaxationszeit T, in der Gasentladung bestimmt man iiber den Polarisationszer-
fall nach Abschalten der Pumplichtquelle.

Die sich im dynamischen Gleichgewicht einstellende Séttigungspolarisation (P = 0) ist eine
Funktion dieser drei Groflen in der Kombination
T, 2a2°-1

’YOb
A=22 — =— 2.67
ngV 3 9+x (2:67)

Die Grofle A wird hiufig als Pumpparameter bezeichnet. Neben der Relaxation wirken auch
geringe Intensitétsanteile € von o~ -Licht

I(o7)

Iges

E =

: (2.68)

6) Die beiden Photonenabsorptionsraten 72,, und {7i;)s haben unterschiedliche Bedeutungen. {v;;)s gibt
an, mit welcher Rate ein bestimmtes Atom bei gegebener Laserleistungsdichte angeregt werden kann. Da-
gegen beschreibt 4%, die Anzahl der absorbierten Photonen pro Zeit. Diese GréBe hingt sowohl von der
Laserleistung als auch von der Metastabilendichte ab.
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insbesondere bei hohen Polarisationswerten dem weiteren Polarisationsaufbau entgegen. Ihre
Beriicksichtigung fithrt auf den Cg- und Co-Ubergingen zu folgenden Ergebnissen (ohne
Rechnung, siehe z.B. [Eck92]):

3 -1
Cs : A=
6x—c(6x— 62
z—c(6z f) (2.69)
Co - 2 z? —1
o S 394+z—c(9+z+a2+923)

In Abbildung (2.8) ist die erreichbare Cy-Gleichgewichtspolarisation als Funktion des Pump-
parameters A fiir zwei Lichtpolarisationen dargestellt. Aufgrund der starken Abhéngigkeit
des falschen zirkularen Lichtanteils ¢ miissen zum Erreichen hoher Kernspinpolarisations-
grade erhebliche Anforderungen an die Polarisation des Laserlichts gestellt werden, die im
nichsten Kapitel ausfiithrlich erortert werden.

Obgleich die in Abbildung (2.8) gezeigten Resultate nur im Rahmen des Spintemperatur-
gleichgewichts gelten, demonstrieren sie jedoch eindrucksvoll die Notwendigkeit, dass die
Zirkularpolarisation des Lichts moglichst 100% betragen soll. In Kapitel 6.2.3 werden die
Ergebnisse des Spintemperaturgleichgewichts mit dem vollsténdigeren Modell verglichen und
die Anwendungsgrenzen erldutert.

2.8 Zusammenfassung

Das in diesem Kapitel vorgestellte Modell des metastabilen Pumpens ist das bisher
umfassendste seiner Art. Es orientiert sich an den von P.-J. Nacher [Nac85] aufgestellten
Ratengleichungen. Dariiber hinaus wurden in dieser Arbeit erstmals geschwindigkeits-
verdndernde Stofle beriicksichtigt und ein neues Verfahren zur Berechnung der mittleren
Absorptionsrate entwickelt.

Auch wenn bestimmte Phinomene wie z.B. collisional mixing, Einteilung der metastabilen
Atome in zwei Gruppen vereinfachend beschrieben sind, so liefert das Modell dennoch einen
tiefen Einblick in die einzelnen Prozesse. Am wichtigsten ist jedoch die Tatsache, dass die
Polarisationsabhéngigkeit fiir unterschiedliche Metastabilendichten, Relaxationszeiten und
Laserleistungsdichten trotz der vereinfachenden Annahmen gut vorausgesagt werden kann.
Dieser Sachverhalt wird in Kapitel 6 ausfiihrlich diskutiert werden.



3 Optische Grundlagen

Im vorangegangenen Kapitel wurde der Einfluss einer falschen zirkular polarisierten
Lichtkomponente auf die Kernspinpolarisation dargestellt (siehe Abbildung 2.8). Das Licht
soll demnach im Idealfall zu 100% zirkular polarisiert sein, um hohe Kernspinpolarisati-
onsgrade realisieren zu konnen. Im Folgenden wird mit dem so genannten Stokes-Kalkiil
eine Methode vorgestellt, die sowohl eine anschauliche mathematische Beschreibung des
Polarisationszustandes des Lichts erlaubt als auch vorgibt, wie man den Polarisationszu-
stand experimentell bestimmen kann. Anschlieend werden die Eigenschaften der einzelnen
optischen Elemente diskutiert.

3.1 Optische Elemente

3.1.1 Das Stokes-Kalkiil

Quasimonochromatisches Licht lisst sich durch die Feldstiarkevektoren

E.(t) = E, cos (wt + 0,)

A (3.1)
Ey(t) = Eycos (wt + dy)

eindeutig beschreiben. Da man bei experimentellen Untersuchungen eines Lichtstrahls je-
doch primér auf Intensitdtsmessungen beschrankt ist, hat man keine direkte Messmoglichkeit
der vier Parameter E,, Ey, 0z und 6. Einen Ausweg bieten die von G. G. Stokes bereits
im Jahre 1852 eingefiihrten Vektoren [Jac85], deren vier Komponenten Intensitéiten darstel-
len und den Lichtzustand ebenfalls eindeutig charakterisieren. Bezeichne 6 die Differenz
zwischen d, und 9,

0 =0, — 0y, (3.2)
so lautet die Definition des Stokes-Vektors:
I B2+ E7
- M E? — E?
V= = A Y 3.3
C 2 E; Ey (cosd) (3:3)
S 2 B, B, (sin )

Hierbei bezeichnen die spitzen Klammern die Mittelung iiber ein makroskopisches Zeitin-
tervall At, d.h. At-w > 1. Im Allgemeinen werden die auf I normierten Stokes-Parameter
verwendet. Fiir unpolarisiertes Licht ist E2 = E7, (cosd) = 0 und (sind) = 0 zu setzen,
sodass fiir die normierten Komponenten I =1/ =1 und M = C = S = 0 gilt.

1) Durch die Differenzbildung wird die Zahl der Parameter scheinbar auf drei reduziert. Dies ist inkorrekt,
weil § weiterhin aus zwei Parametern besteht - dem Betrag sowie dem Vorzeichen.

38
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In vektorieller Darstellung ist also fiir natiirliches Licht

Vy = (3.4)

o O O =

zu schreiben. Fiir linear polarisiertes Licht, das in x-Richtung schwingt, ist £, = 0; fiir linear
polarisiertes Licht, welches in y-Richtung schwingt, ist F, = 0. Fiir linear polarisiertes Licht,
das unter 45° gegeniiber der x-Achse schwingt, ist &, = E, und ¢ = 0; fiir linear polarisertes
Licht, das unter -45° gegeniiber der x-Achse schwingt, ist £, = E, und § = 7. Die normierten
Stokes-Vektoren lauten:

1 1 1 1

. 1 . ~1 . 0 . 0

Vl‘ — O 5 Vy = O , ‘/450 = 1 ; V_45o = _1 (3.5)
0 0 0 0

Rechtszirkular polarisiertes Licht ist durch E, = E, und é = 7/2, linkszirkular polarisiertes
Licht durch E, = E, und § = —m/2 charakterisiert. Als Vektoren ergeben sich daraus:

1 1

- 0 - 0

V=1, |- Vi=1| (3.6)
1 —1

Zur Beschreibung des Polarisationszustands kann man auch die Poincaré-Kugel benutzen
[Shu64]. Hierbei werden die Stokes-Parameter M, C' und S als kartesische Koordinaten eines

Punktes auf einer Kugel mit dem Radius P = v M?2 + C? 4 S2/I betrachtet:

M = P cosf cos ¢
C = P cosf sing (3.7)
S = P sinf

Der Radius P liegt zwischen null und eins und gibt den Polarisationsgrad des Lichts an
(weitere Erklarungen folgen im Text). Den Winkel ¢ benutzt man wie eine , geografische
Lénge“, den Winkel 6 wie eine , geografische Breite“. Rechtselliptisch polarisiertes Licht
wird durch Punkte auf der oberen Halbkugel dargestellt, rechtszirkular polarisiertes Licht
ist durch den ,,Nordpol“ der Kugel bestimmt. Linear polarisiertes Licht wird durch Punkte
in der Aquatorebene beschrieben. Fiir die untere Halbkugel ergeben sich die entsprechenden
linkselliptischen oder linkszirkularen Zustéande.

Eine direkte Analyse der Stokes-Komponenten ist vergleichsweise einfach. I (M) bestimmt
man durch die Summe (Differenz) der Intensitéten nach Durchgang eines in z-Richtung pro-
gagierenden Lichtstrahls durch einen unter 0° bzw. 90° zur x-Achse gedrehten Polarisator.
C ist durch die Differenz der Intensitdten eines unter 45° und -45° zur x-Achse gedrehten
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Polarisators gegeben. Zur Messung von S muss der zu priifende Lichtstrahl zunéchst in
x-Richtung einer Phasenverzogerung von A/4 unterworfen werden. Anschliefend wird die
Differenz der Intensitidten durch einen unter 45° und -45° zur x-Achse gedrehten Polarisator
gemessen.

Die Stokes-Vekoren erlauben die Beschreibung einer inkohdrenten, d.h. phasen-
unkorrelierten, Uberlagerung von Lichtzustinden durch einfache Summation der ein-
zelnen Vektoren. Dies lésst sich leicht einsehen: Addiert man beispielsweise die beiden
Stokes-Vektoren ‘_/;6 und Vy, so erhéalt man 2‘7]\/. Nach der Definition von V stellt dies
jedoch einen vollstdndig unpolarisierten Zustand dar. Dasselbe Ergebnis erhielte man bei
inkohirenter Uberlagerung der entsprechenden Lichtwellen. Eine kohérente Superposition
von Lichtwellen ist im Stokes-Kalkiil allerdings nicht trivial durchzufiithren, weil in diesem
Fall die elektrischen Feldstérken betrachtet werden miissen und nicht die Intensitdten. Hier
wéren so genannte Jones-Vektoren gut geeignet [HecO1].

Um aus dem Stokes-Vektor den Polarisationsgrad des Lichts zu berechnen, beschreibt man
das Licht als inkorérente Uberlagerung eines vollsténdig polarisierten Anteils V), und eines
absolut unpolarisierten Anteils Vi

IN+Ip In Ip

- - — M 0 M
V=Vn+V,= C = 0 + C (3.8)

S 0 S

Das polarisierte Licht besitzt eine feste Phasenkorrelation, sodass der Erwartungswert der
Phase (d) identisch mit der Phase 0 ist. Mithilfe der Definition des Stokes-Vektors (3.3) folgt
dann:
M4 P18 = B4 B 2B2E 4 B2 E2 (cos6 4 sin0)
2
- () 9)
2
Iy
Wenn man den Polarisationsgrad P des Lichts als Quotient der Intensitét des polarisierten
Lichtes I, zur Gesamtintensitét I definiert, erhélt man:

I, VM?+C?+ 52
P="L= 3.10
7 7 (3.10)
Fiir das optische Pumpen ist die Kenntnis des Zirkularpolarisationsgrades P,;,
S
Py = 7 (3.11)

des Lichts bzw. der Intensitétsanteil der falschen Zirkularkomponente € von Bedeutung.
Zur Berechnung des falschen Zirkularanteils beschreibt man wieder den Stokes-Vektor als
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V(D) v =M

"6
2

Abbildung 3.1: Prinzipieller Aufbau zum Nachweis des Polarisationszustandes.

inkohérente Uberlagerung von reinem Zirkularlicht ‘zir und nicht zirkular polarisiertem
Licht V.

Izir + Inzir Izir Inzir
o o o M 0 M
Izz’r Izir 0

Da sich sowohl unpolarisiertes Licht (inkohdrent) als auch linear polarisiertes Licht
(kohérent) als Superposition von gleichen Anteilen links- und rechtszirkularem Licht darstel-
len lisst, kann im Fall der Einstrahlung entlang des Magnetfeldes? der Anteil der richtigen
Zirkularkomponente x ausgedriickt werden durch

IgiChtig Izir + 1 I”Z“’
K= = 5
I Lir + Lnsir 2 Ly + Inzir (313)
1 1+ P,
= zir+§(1_PZi7“):Tm :

Der Intensitétsanteil der falschen Zirkularpolarisations-Komponente berechnet sich dann zu

Igalsch 1 Pzir
=1 —g=_—2"1 14
7 K 5 (3.14)

)
I

Die Manipulation des Lichts mittels optischer Elemente kann in der Sprache der Stokes-
Vektoren einfach beschrieben werden, wobei jedes Element durch eine so genannte
Miller-Matriz [Mued8] reprasentiert wird. Der Stokes-Vektor des transmittierten Strahls

2) Die Aufspaltung des (koh#renten) linear polarisierten Lichts in links- und rechtszirkular polarisiertes
Licht ist nur erlaubt, wenn die Quantisierungsachse der Atome parallel zur Strahlrichtung des Lichts ist
(siehe Abschnitt 3.2).
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errechnet sich durch Multiplikation der Miiller-Matrix mit dem Vektor des einfallenden
Strahls. Steht das optische Element unter einem Winkel ¢ zur x-Achse, so muss die relative
Lage der Bezugssysteme durch eine Drehmatrix R(¢) beriicksichtigt werden.

Nach der Definition der Stokes-Parameter gentigen theoretisch sechs Intensitdtsmessungen
zu deren Bestimmung. Eine Untersuchung des Polarisationszustandes mit mehr als sechs Da-
tenpunkten ist aber sinnvoll, weil die Parameter dann aus einem Least-Squares Fit bestimmt
werden kénnen, was die Messgenauigkeit deutlich erhoht. Beispielhaft soll ein polarisierter,
in z-Richtung propagierender Lichtstrahl betrachtet werden (siehe Abbildung 3.1). Im Po-
larisationsdetektor trifft er zunéchst auf ein Element, welches eine Phasenverzogerung A
bewirkt und mit seiner schnellen Achse unter dem Winkel 3 zur x-Achse steht, gefolgt von
einem Polarisator, dessen Durchlassrichtung den Winkel o mit der x-Achse einschlie3t. Fiir
die Anordnung der optischen Elemente ergibt sich somit

*

1 I
0| =Bl P R@) REs) V)] RG] | 3| (3.15)
S S

Ein Polarisator, der einen Intensitétsanteil o des senkrecht zu seiner optischen Achse pola-
risierten Lichtes durchlésst, wird beschrieben durch

146 1-6 0 0
1| 1=6 146 0 0
0 0 0 0

Ein ideales Verzogerungselement mit einer Phasenverzogerung A ist reprisentiert durch

10 0 0
0 1 0 0

V(&)= 0 0 cosA sinA (3.17)
0 0 —sinA cosA

Beide Matrizen gelten fiir den Fall, dass die Polarisationsrichtung bzw. die schnelle Achse des
Verzogerungselements in der Bezugsrichtung (x-Achse) des gewéhlten Koordinatensystems
liegen. Schlieflen sie dagegen mit der x-Achse den Winkel v ein (in Ausbreitungsrichtung z
des Lichts im Uhrzeigersinn betrachtet), so wird dies durch eine entsprechende Drehmatrix
beriicksichtigt:

0 0
cos2vy  sin2vy
—sin2y cos2y
0 0

(3.18)

=)

—~

8

=

Il
o O O
— o O O
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Abbildung 3.2: Polarisationsstrahlteilerwiirfel

Fiir den Fall der in Abbildung (3.1) skizzierten Anordnung folgt aus Gleichung (3.15) fiir
die gemessene Intensitdt I* nach den beiden Elementen:

I 1 —;— d I+ 1 ; 0 M [cos(283) cos(2a — 23) — sin(23) sin(2a — 2/3) cos A]
+ 12;5 C [sin(20) cos(2a — 23) + cos(2/3) sin(2a — 23) cos A] (3.19)
+ 12;6 S [sin(2a — 2() sin A]

3.1.2 Polarisationsstrahlteilerwiirfel

Zur Erzeugung von linear polarisiertem Laserlicht werden in unserer Gruppe Polarisations-
strahlteilerwiirfel verwendet. Ein Polarisationsstrahlteilerwiirfel besteht aus isotropem Glas,
das entlang der Diagonalfliche aufgeschnitten und mit einem Diinnschichtpolarisator verse-
hen wird, bevor es wieder verkittet wird. Die polarisierende Schicht besteht aus einer Vielzahl
diinner dielektrischer Schichten, deren Reflexionsvermogen fiir eine Polarisationskomponen-
te grof3, fiir die andere klein ist. Fiir die in unserer Gruppe vorhandenen Strahlteilerwiirfel
hat die dielektrische Teilungsschicht laut Herstellerangaben® im Bereich von 900 - 1200 nm
fiir die parallel zur Einfallsebene schwingende Komponente (p-Polarisation) eine Transmis-
sion von 97% - 98%. Im durchgehenden Licht ist ein Anteil von weniger als 0.04% senkrecht
zur Einfallsebene polarisierter Strahlung (s-Polarisation) enthalten. Fiir die senkrecht zur
Einfallsebene schwingende, um 90° abgelenkte Komponente betréigt das Reflexionsvermogen
99.9%. Das reflektierte Licht enthélt 2% - 3% parallel zur Einfallsebene polarisierte Strah-
lung. In der Sprache der Miiller-Matrizen wird der Strahlteilerwiirfel fiir den durchgehenden
Strahl durch die Matrix

146 1-6 0 O
- nl 1-6 1+06 0 0

[PsTw,00(n,6)] = 3 0 0 0 0 (3.20)
0 0 0 0

3) Die Angaben wurden in unserem Labor bei mehreren Strahlteilerwiirfeln fiir die uns interessierende
Wellenlénge 1083 nm gepriift und bestétigt.
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gekennzeichnet, wobei 6 < 4 - 107 und 7 ~ 0.975 ist. Dagegen beschreibt man den um 90°
abgelenkten Strahl durch die Matrix

2—n -, 0 0

16| -y 2-m 0 0
[PsTw,900(1,0)] = 5 0 0 0 0 (3.21)

0 0 0 0

Bei #lteren Strahlteilerwiirfeln steigt § in geringem Mafle mit zunehmender Laserleistung
an. Ursache hierfiir ist die (kaum messbare) Laserlichtabsorption des Kitts sowie der
dielektrischen Schichten. Das absorbierte Licht erwadrmt das Material und verdndert
dadurch die Polarisationseigenschaften. Heutzutage ist die Absorption dieser Materialien
wesentlich geringer, sodass die Grofle § nahezu unabhéngig von der Laserleistung ist.

Zur Minimierung von Reflexen sind die Wiirfelaulenflichen des Polarisationsstrahlteilers
durch aufgedampfte Mehrfachschichten entspiegelt, wodurch das Reflexionsvermogen auf
ca. 0.3% pro Fliche reduziert wird.

3.1.3 \/4-Verzogerungselemente

In diesem Abschnitt wird der Grad der Zirkularpolarisation in Abhéngigkeit von Tempera-
turschwankungen, der Verkippung des Verzogerungsplittchens zum Lichtstrahl sowie einer
herstellungsbedingten Abweichung der Verzogerung untersucht.

Fillt linear polarisiertes Licht auf ein A/4-Verzogerungselement (A = 7/2), dessen schnelle
Achse unter einem Winkel von 45° zur optischen Achse steht, so entsteht zirkular polari-
siertes Licht. Fiir eine beliebige Verzogerung A folgt mit dem Stokes-Kalkiil:

*

1 1
cos A o o 1
A | = [R5 V) R | ] (322
sin A 0
Mit Gleichung (3.14) bestimmt sich der falsche Zirkularanteil zu
1-— P, 1—sinA
e = e (3.23)

2 2

In der Praxis wird die Verzogerung A eines realen \/4-Verzogerungselements nicht exakt

A = 7/2 sein, sondern

e T
5

Hierbei ist k die Verzogerungsordnung und x stellt die relative Abweichung der Verzoge-
rung von m/2 dar. Bei einem Low-Order-Quarz-\/4-Pliattchen, d.h. & = 2 oder 3, ist die
Abweichung durch die Formel

x="T+2k+1)- {-2.0-107°(T[K] — 293K) £ 1.6 - 107> ¢[°]*} (3.25)

A= —DFE a4y (3.24)
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Abbildung 3.3: Einfluss einer von w/2 abweichenden Verzégerung (x: relative Abweichung
von w/2) auf den Intensititsanteil € der unerwiinschten Zirkularpolarisation (vergleiche For-
meln 3.23-3.25).

beschreibbar [Zin03]. Y ist die relative Abweichung der benutzten Wellenldnge, T ist
die Temperatur und 6 stellt den Kippwinkel des A/4-Pléttchens zum Lichtstrahl dar.
Gleichung (3.25) enthilt einen negativen Temperaturkoeffizienten, d.h. die Verzogerung
steigt mit fallender Temperatur fiir & = 2. Bei Verkippung &ndert sich die Verzégerung
quadratisch mit dem Winkel. Dabei steigt die Verzogerung, wenn die Kippachse mit der
optischen Kristallachse (schnelle Achse) zusammenféllt. Dreht man senkrecht zur optischen
Kristallachse, so nimmt die Verzogerung um den gleichen Betrag ab. Folglich verdndert sich
die Verzogerung {iberhaupt nicht, wenn man das Verzogerungsplédttchen zu gleichen Teilen
senkrecht und parallel zur Kristallachse kippt.

Falls das A\/4-Pldttchen die Ordnung k¥ = 3 besitzt (d.h. A = 7/4)), kehren sich die
Vorzeichen (scheinbar) um. Dieses ist wie folgt zu verstehen: Die Koeffizienten fiir die
gesamte Verzogerung behalten ihr Vorzeichen. Senkt man also z.B. die Temperatur, so
steigt die Verzogerung. Damit nihert sie sich (ausgehend von 7/4 \) aber dem Wert 2 A,
was optisch der Verzogerung null entspricht. Die wirksame Verzogerung sinkt also, obwohl
die Gesamtverzogerung steigt.

In unserer Arbeitsgruppe existieren mehrere A\/4-Plittchen unterschiedlicher Qualitét. So-
weit es sich um Low-Order-\/4-Elemente aus Quarz handelt, sind diese fiir die Wellenlédnge
1083 nm (bei 20°C) mit etwa 2% Genauigkeit beziiglich T gefertigt. Wie man Abbildung
(3.3) entnehmen kann, ist der dadurch entstehende falsche Zirkularpolarisationsanteil mit
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Abbildung 3.4: Strahifiihrung durch eine optische Pumpzelle

0.025% tolerierbar. Bei einer Temperaturinderung um 20°C oder bei einer Verkippung des
Plittchens um 5° veréindert sich die Verzégerung um jeweils bis zu maximal 0.3%, was nach
(3.25) einem falschen Zirkularpolarisationsanteil von 6-10~6 entspricht. Die meisten uns zur
Verfiigung stehenden Verzogerungselemente sind entspiegelt und weisen eine Restreflexion
von ungefihr 0.2% pro Seite auf.

Auch bei den Verzogerungselementen konnte ein Einfluss der Laserleistungsdichte auf den
Zirkularpolarisationsgrad festgestellt werden. Allerdings ist dieser Effekt nur fiir die im
Nahinfraroten relativ stark absorbierenden Verzogerungselemente aus Glimmer bedeutsam
(siehe Abbildung 3.9 rechts unten). A\/4-Elemente aus Quarz verdndern ihre Eigenschaften
praktisch nicht.

3.1.4 Polarisationsstrahlteiler mit angekittetem )/4-Element

Trotz einer Entspiegelung reflektieren die bisher vorgestellten Polarisationsstrahlteiler und
Verzogerungselemente immer noch etwa 0.1% bis 0.3% des einfallenden Lichts pro Seite.
Dieser Sachverhalt, der in der Vergangenheit nicht beachtet wurde, ist von Bedeutung, weil
das zuriickgeworfene Licht in einigen Fiéllen falsch zirkular polarisiert ist. Zum Versténdnis
betrachte man hierzu den in Abbildung (3.4) gezeigten schematischen Aufbau zum optischen
Pumpen: Das Laserlicht wird mittels eines Strahlteilerwiirfels und eines Verzogerungsele-
ments zirkular polarisiert. Anschliefend durchleuchtet das Licht die optische Pumpzelle und
trifft auf einen hochreflektierenden dichroitischen Spiegel. Danach passiert das reflektierte
Licht, dessen Intensitit aufgrund der groflien Absorptionslinge des zu polarisierenden
Gases in grober Naherung konstant bleibt, ein zweites Mal das optische Pumpvolumen.
Beim erneuten Durchtritt durch das \/4-Element wird die zirkulare Polarisation in lineare
umgewandelt, sodass dass Licht schlielich vom Polarisationsstrahlteiler 90° umgelenkt wird.

Da die Oberflichen der Polarisationselemente jedoch nicht perfekt entspiegelt sind, kommt
es an vier Stellen zu Riickreflexionen in das optische Pumpvolumen. Dies ist kritisch,
weil bei der Reflexion an @), @ und @ (siche Abbildung 3.4) das \/4-Pléttchen ein
drittes Mal durchlaufen wird und somit aus urpsiinglich linkszirkularem (rechtszirkularem)
Licht rechtszirkulares (linkszirkulares) Licht entsteht. Somit konnen die Restreflexionen in
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Abbildung 3.5: Schematischer Aufbau zur Charakterisierung eines Strahlteilerwiirfels mit
angekittetem \/4.

ungiinstigen Féllen eine falsche Zirkularkomponente von bis zu einem Prozent generieren.

Um die Reflexionen so weit wie moglich zu reduzieren, wurden daher Polarisations-
strahlteiler mit angekittetem X/4 gekauft?), welche die Reflexe zwischen Wiirfel und
Verzogerungselement (@2),@3)) durch Vermeidung eines Luftspaltes unterdriicken. Aulerdem
wurde durch eine spezielle Antireflexbeschichtung® die Reflexion pro Oberfliche auf etwa
0.02% reduziert. Durch diese beiden Mafinahmen konnte die von Reflexionen herriihrende
falsche Zirkularkomponente um etwa einen Faktor fiinfzig reduziert werden. Dariiber hinaus
wurde der Brechungsindex des Glases dem des Kitts angepasst, indem die Wiirfel aus
Schott PSK3-Glas gefertigt wurden. Somit werden storende Interferenzen an der Kittflache
reduziert.

Zur Uberpriifung der Polarisationseigenschaften eines Strahlteilerwiirfels mit angekittetem
Verzogerungselement wurde eine Messmethode entwickelt, die im Folgenden hergeleitet und
auf ein solches Polarisationselement angewandt wird.

Im Abschnitt (3.1.1) wurde dargelegt, wie sich die Intensitét I* eines polarisierten Licht-
strahls (I, M, C,S) nach dem Durchgang durch ein Verzégerungselement und einen Pola-
risator verhélt. Betrachtet man nun einen Strahlteilerwiirfel, an dessen Frontseite ein A/4-
Verzogerungselement unter einem Winkel von 45° relativ zur optischen Achse angekittet ist,
so sind die in Abbildung (3.1) eingefiihrten Drehwinkel o und 3 voneinander abhéngig:

8=« —45°

Zusétzlich wird beriicksichtigt, dass ein reales Verzogerungselement sowohl eine Abweichung

4) B. Halle Nachfl. GmbH, Berlin

5) Eine auf die entsprechende Wellenlénge angepasste Antireflexbeschichtung ist in der Regel nicht besser
als 0.1% pro Seite, weil die Dicken der aufgebrachten dielektrischen Schichten in den meisten Beschichtungs-
apparaturen nur auf wenige Prozent genau einstellbar sind. Die Firma B. Halle Nachfl. verfiigt iiber eine
Maschine, mit der sich die Schichtdicken sehr prézise einstellen lassen.
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in der Verzogerung
m

2

A = (1+x), x <1 (3.26)

als auch im Winkel zwischen optischer Achse des Verzdgerungselements und Polarisations-
achse aufweist:

8 = a—(%—kﬁ), C<1. (3.27)

Fiihrt man nun eine Taylorentwicklung von Gleichung (3.19) fiir die Abweichungen ¢ und x
bis zur zweiten Ordnung durch, so erh&lt man schliellich fiir die Intensitat I*:

I 146
=5 _”[2(1—5)]
+M [—C sin(2 o) — %XCOS(Q @) +2¢? cos(2a) — gCXsin(Q a)}

3.28
+C [+§ cos(2ar) — % xsin(2a) +2¢% sin(2a) + g ¢ xcos(2 a)} (329

1 9 2 9

+S5 [—2 + C + E X ]

Mittels Gleichung (3.28) lisst sich zeigen, dass die Qualitdtscharakteristika des Analysators

bei der Polarisationsmessung eines Lichtstrahls unbedingt beriicksichtigt werden miissen.

Falls Polarisationsstrahlteiler und A/4-Element ideal gefertigt wéren (( = x = § = 0),

konnte man Gleichung (3.28) auf die einfache Beziehung
I1-S

I'=—— 3.29

- (3:29)

reduzieren. Mit den gemessenen Werten I und I* ist S bekannt und somit ldsst sich der

Grad der zirkularen Polarisation mithilfe von Gleichung (3.11) einfach bestimmen:
S I-2I

Pzirzf 7

(3.30)
Ist das einfallende Licht perfekt zirkular polarisiert, d.h. I = S = 1, so folgt jedoch fiir einen
realen Analysator aus Gleichung (3.28):
2
* 2 T 2 .
I :5+C+EX fir 6, (, x K1 (3.31)
Setzt man (3.31) in Gleichung (3.30) ein:

2
Pyr=1-2 (5 +¢2+ % x2> , (3.32)

so beschreibt diese Gleichung einen scheinbaren Zirkularpolarisationsgrad, weil mit einem
realen Analysator gemessen und mit einem idealen Analysator gerechnet wurde. An dieser
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Stelle ist es sinnvoll, eine Gréfle €4y, zu definieren, die den scheinbar falschen zirkularen
Intensitdtsanteil des Lichts angibt, der durch Einstrahlen von perfekt zirkular polarisiertem
Licht (S = 1) auf den nicht perfekten Analysator gemessen wird:

1 — | Pairl w2
Eapp = 5 2l _ 8 + <2 + E X2 (3'33)
Setzt man typische Herstellerangaben ein, ¢ = 0.2° - 7/180°, x = 0.02 sowie § ~ 11074,

erhélt man 4y, = 3.6+ 10~%. Obwohl der im Beispiel angenommene Lichtstrahl ideal zirkular
polarisiert war, wird ein scheinbarer falscher Zirkularanteil von rund 4 - 10™% gemessen,
wenn man den realen Analysator als ideal annimmt.

Bislang wurde das Augenmerk auf die Analysatoreigenschaften eines Strahlteilerwiirfels mit
angeklebtem \/4-Plittchen gerichtet. Im Hinblick auf das optische Pumpen ist man jedoch
an den Polarisationseigenschaften eines solchen Elements interessiert, wenn nicht zirkular
polarisiertes Laserlicht auf einen Polarisator trifft. Fiir unpolarisiertes Licht wird der Po-
larisationszustand nach Propagation durch einen realen Polarisator mit \/4-Verzogerungs-
plattchen durch

*

I

| = RET - v G a0 RGO PG) 1

S

(3.34)

o O o

beschrieben. Fiihrt man anschlieBend wiederum eine Taylorentwicklung der Gréfien d, ¢ und
x bis zur zweiten Ordnung durch, so lautet das Ergebnis:

I * 144
2
M (1-0)(2¢=7x)
— 7 4 3.35
c ~(1-8)(C+3x0) (3:55)
S (1-0)(5—Tsx*—¢%)
Mit diesem Resultat ldsst sich unter Ausnutzung der Naherung
1200y g5 fir §<1 (3.36)
1+6 o '
der falsche zirkulare Intensitétsanteil € berechnen:
_1_|Pzir|_1_‘8*/1*|_ 2 L 2
€= 5 = 5 _5+C+EX (3.37)

Trifft also unpolarisiertes Licht auf einen derartigen Polarisator, dann ist der falsche
zirkulare Intensitétsanteil € durch die Gleichung (3.37) bestimmt®.

6) Die Gleichheit der Ergebnisse (3.33) und (3.37) kann nicht unbedingt erwartet werden: Bei der Anwen-
dung als Analysator wurde das Element mit polarisiertem Licht bestrahlt, bei der Nutzung als Polarisator
war das Licht dagegen unpolarisiert.
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Abbildung 3.6: Messkurven zur Charakterisierung des Strahlteilers mit angekittetem \/4. Im
oberen Diagramm trifft linear polarisiertes Licht auf einen Analysator, der aus einem \/4-
Plittchen, gefolgt von einem angekitteten Strahlteilerwiirfel, besteht. Der Analysator wird
dabei um den Winkel o gedreht und die transmittierte Intensitit gemessen. Diese schwankt
zwischen 48% und 52%. Das untere Bild zeigt die transmittierte Leistung, wenn zirkular po-
larisiertes Licht den Analysator passiert. Auch hier ist eine periodische Schwankung sichtbar,
wobei die Werte jedoch nur zwischen 0 und 0.002 variieren.

1,8 P R R U R RS R |

12 a=60° .
a =105°

ot
o 2 4 & 8 10 12 14

Leistung P [W]
Abbildung 3.7: Dieses Diagramm ist ein Ausschnitt des unteren Grafen in Abbildung (3.6).
Es zeigt am Beispiel dreier Winkel die Konstanz des Quotienten aus transmittierter zu
einfallender Intensitdt bei variabler Laserleistung.
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Die Ausfiithrungen haben die Notwendigkeit demonstriert, dass man zur Untersuchung der
Polarisation des Lichts iiber eine genaue Kenntnis des Analysators verfiigen muss, wenn die
relative Messgenauigkeit der Stokes-Parameter etwa 10~ betragen soll. Um die charakteri-
stischen Groflen 6, ¢ und x des zusammengekitteten Strahlteilerwiirfels und A/4-Pldttchens
zu messen, benutzt man das Element als Analysator und strahlt in zwei getrennten Expe-
rimenten einmal linear polarisiertes Licht ein und ein anderes Mal (beinahe 100%) zirkular
polarisiertes Licht. Als linear polarisiertes Licht dient Laserlicht, welches eine Kette von zwei
Strahlteilerwiirfeln durchlduft (siche Abbildung 3.5). Dadurch werden falsche Polarisations-
komponenten sehr stark unterdriickt. Wird das derart linear polarisierte Licht durch den
Stokes-Vektor (I,1,0,0) beschrieben, so misst man hinter dem Analysator in Abhéngigkeit
des Winkels a:

T 100 (1 6) [eos(20) (26— T x) —sin(20) (¢ + 2 ¢ ) (3.38)

1 2 4 2
Die experimentellen Daten sind im oberen Teil von Abbildung (3.6) dargestellt. Man erkennt
eine Modulation der relativen transmittierten Intensitdt I*/I in Abhéngigkeit des Winkels
a von rund 48% bis 52%, wobei die eingezeichneten Fehlerbalken auf Schwankungen in der
Anzeige des Wattmeters zuriickzufiihren sind. Mit einer Kurvenanpassung an die Daten las-
sen sich die Parameter ¢ und y berechnen. § beeinflusst in dem erwarteten Wertebereich
die beiden anderen Gréflen ¢ und x praktisch nicht und kann daher zunéchst vernachléssigt
werden. In der zweiten Messung wird zirkular polarisiertes Licht eingestrahlt. Weil die Fr-
zeugung von hochgradig zirkular polarisiertem Licht wesentlich schwieriger ist als die von
linear polarisiertem Licht, wird der reale elliptische Lichtzustand durch den Stokes-Vektor
I-(1,0,v/1—52,5) beriicksichtigt. Diese Festsetzung erscheint willkiirlich, da man dadurch
den Azimutwinkel der Ellipse festlegt, ohne ihn zu kennen. Allerdings bewirkt eine Verédnde-
rung des Azimutwinkels nur eine Phasenverschiebung des Winkels & um Z. Setzt man den
Stokes-Vektor T - (1,0,v1 — 52, S) in Gleichung (3.34) ein, dann folgt:

*
T_180 A-sa—y) [605(204 +25)(C+ ggx) — sin(20 + 25)(% —20?)

L (3.39)

1 9 2 9
-S-)|5-¢ =T

Im unteren Diagramm von Abbildung (3.6) sind die dazugehorigen Messpunkte sowie
der angefittete Kurvenverlauf zu sehen. Fiir den Fit wurden die in der ersten Messung
bestimmten Variablen ¢ und x als feste Parameter angenommen und die noch zu bestim-
menden Groflen S sowie § ermittelt. Mit dem beschriebenen Verfahren ergeben sich fiir die
drei charakteristischen Groflen des Strahlteilerwiirfels mit angekittetem \/4-Verzogerungs-
element: ¢ = 0.17(2)°, x = 0.022(3) und 6 = 1.0(8) - 107°. Der zirkulare Polarisationsgrad
der verwendeten Polarisationsoptik wurde zu P,; = 0.9990(2) bestimmt, was einem
falschen zirkularen Intensititsanteil von ¢ = (5 £ 1) - 10~* entspricht. Alle Werte stimmen
hervorragend mit den Herstellerangaben iiberein, § ist sogar eine Groflenordnung besser als
bei durchschnittlichen Polarisationsstrahlteilern. Wenn man das als Analysator verwendete
Element als Zirkularpolarisator verwenden wiirde, so kdme man durch Einsetzen der drei
charakteristischen Grofien in die Gleichung (3.37) auf einen Zirkularpolarisationsgrad von
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Abbildung 3.8: Prinzip der Erzeugung von unpolarisiertem Licht durch thermisch induzier-
te Spannungsdoppelbrechung mit einem radialsymmetrischen Laserintensitdtsprofil (Erldute-
rungen siehe Text).

P.ir = 0.9994(2), also ¢ = (34 1) - 10~%. In Kapitel 6.2.2 wird gezeigt, dass die Werte fiir ¢
fiir das optische Pumpen absolut tolerierbar sind.

Zuletzt wurde untersucht, ob die Polarisationseigenschaften des Strahlteilerwiirfels mit an-
gekittetem Verzogerungselement eine Korrelation zur eingestrahlten Laserleistung zeigen.
Hierzu traf zirkular polarisiertes Laserlicht unterschiedlicher Leistung auf das Element. Ge-
messen wurde der Quotient aus transmittierter und einfallender Leistung. In Abbildung (3.7)
kann man erkennen, dass sich die Polarisationseigenschaften auch bei hohen Leistungsdich-
ten kaum verdndern.

3.1.5 Pumpzellenfenster

Nachdem in den vorangegangenen Abschnitten die polarisationserzeugenden Elemente
ausfiihrlich diskutiert wurden, sollen nun die Fenster der optischen Pumpzellen genauer
betrachtet werden.

Prinzipiell kann der Grad der Zirkularpolarisation beim senkrechten Durchgang durch ein
Glasfenster nur durch die Doppelbrechung beeinflusst werden, weil sich auch in homogenen
isotropen Medien durch #uflere Druck- oder Zugkrifte eine orts- und richtungsabhingige
Brechungsindexénderung erzeugen lisst. Ubt man einen hohen Druck auf ein Fenster aus,
z.B. beim Dichten mit einem Indiumring, so entsteht eine Spannungsdoppelbrechung.

Eine andere Charakteristik zeigt die thermisch induzierte Doppelbrechung infolge der Ab-
sorption von Laserlicht im Glas. Aufgrund der geringen Warmeleitfihigkeit von Glas bleibt
die durch die Absorption erzeugte Erwdrmung des Glases lokalisiert, wodurch es zu einer
auf ein kleines Raumgebiet begrenzten Ausdehnung kommt, die Spannungen verursacht. In
diesem Fall verhilt sich das Glas nicht mehr wie ein Verzogerungselement - wie bei der
Spannungsdoppelbrechung - sondern wie ein (teilweiser) Depolarisator. Zum Versténdnis
betrachte man hierzu einen Laserstrahl mit radialsymmetrischer Intensitéitsverteilung: Ein
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derartiger Laserstrahl generiert um den Auftreffpunkt eine Temperaturverteilung mit einem
radialsymmetrischen Temperaturgradienten (siehe Abbildung 3.8). Da die optische Achse
jedoch entlang eines Spannungsgradienten - also des Temperaturgradienten - verlauft, ldsst
sich in der Gesamtheit keine resultierende Richtung der optischen Achse bei einem sym-
metrischen Intensitatsprofil angeben. Trifft zirkular polarisiertes Licht mit einer radialsym-
metrischen Intensitétsverteilung (Stokes-Vektor: I(r) - (1,0,0,1)) auf ein Fenster, so wirkt
dieses als Verzogerungselement mit einer von 7 radial-abhéngigen Verzogerung A(r) (siehe
auch Gleichung 3.17). In der Spache der Stokes-Parameter kann man diesen Sachverhalt
folgendermaflen beschreiben:

1
:/drrl(r) 8

27
/ da / drr [R(—a)][V (A ()] [R(a)] I(r)
0 cos(A(r))

_ o O

Hierbei wird iiber alle Winkel « integriert, weil die optische Achse nicht ausgezeichnet
ist. Aus der Gleichung geht hervor, dass das zuvor zirkular polarisierte Licht nach dem
Durchgang durch das Fenster einen unpolarisierten Intensititsanteil aufweist und sich somit
wesentlich von einem idealen Verzoégerungselement unterscheidet:

Sunpolarisiert = 110 : /drrl(r) [1 = cos(A(r))] (3.40)

Als néchstes wird die Doppelbrechung der Endfenster an drei unterschiedlichen Pumpzellen
experimentell untersucht. Die Pumpzellen wurden folgendermaflen gefertigt:

e Zelle 1: Auf ein Duranrohr mit passendem Flansch wurden beidseitig antireflexbe-
schichtete Quarzfenster mit einer Indiumdichtung vakuumdicht angepresst.

e Zelle 2: In einem speziellen Verfahren wurden Quarzfenster von der Firma Hellma
GmbH Miillheim auf ein Quarzrohr aufgeschmolzen, ohne die Giite der Fenster zu
beeintrichtigen, und anschlieffend beidseitig antireflexbeschichtet.

e Zelle 3: Ahnlich wie bei (2) wurden unbeschichtete Fenster aus Borofloat” von der
Firma Hellma auf ein Duranrohr aufgeschmolzen®), anschlieBend jedoch nicht antire-
flexbeschichtet.

Es ist zu erwarten, dass die Beeinflussung der Zirkularpolarisation durch die Doppelbrechung
der Pumpzellenfenster gering ist. Um die beschriebenen Effekte dennoch nachzuweisen, wird
der in Abbildung (3.5) beschriebene Aufbau verwendet, wobei man nun zwischen Polarisator
und Analysator zusétzlich die optische Pumpzelle positioniert. Durch Rotation des Analy-
sators um den Winkel « erhélt man dann eine Variation der transmittierten Laserintensitét.

7) Borofloat ist das optische Pendant zu Duranglas. Die Ausgangsstoffe sind bis auf die htheren Reinheits-
anforderungen beim Borofloatglas identisch. Der Unterschied besteht darin, dass die Glasschmelze fiir die
optische Anwendung iiber ein fliissiges Zinnbad gefloatet wird, was Einschliisse im Glas verhindert.

8) Das Auf- bzw. Verschmelzen ist nur durchfiihrbar, wenn die thermischen Ausdehnungskoeffizienten der
beiden Materialien nahezu identisch sind. Daher ist eine Kombination Quarzfenster/Duranrohr nicht moglich.
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Abbildung 3.9: Obere vier Diagramme: Zirkular polarisiertes Licht passiert eine optische
Pumpzelle und trifft auf einen Analysator. Aufgetragen ist die normierte transmittierte
Leistung in Abhdngigkeit des Analysatordrehwinkels o (siehe auch Abbildung 3.5). An die
Messwerte wurden die Parameter A und 3 angefittet. Untere vier Diagramme: Diese Gra-
fiken zeigen beispielhaft das Verhalten aus transmittierter zu einfallender Intensitdit bei va-
riabler Laserleistung fiir jeweils ein oder zwei konstant gehaltene Drehwinkel c.
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Die oberen vier Diagramme in Abbildung (3.9) stellen die normierte transmittierte Leistung
der einzelnen Pumpzellen in Abhéngigkeit von « dar. Da im vorangegangenen Abschnitt
die Eigenschaften der verwendeten Polarisator- bzw. Analysator-Elemente genau untersucht
wurden, kénnen die gewonnenen Resultate zur Analyse der Verzogerungseigenschaften der
Pumpzellenfenster benutzt werden. Im Stokes-Kalkiil gilt dann fiir die Verzégerung der Fen-
ster:

I \" Analysator: Strahlteiler mit x/4
1 M s T T
71 ¢ = [R=a)[PO)R(F +OIV(5 A +X)][B(a = 7 = )]
S
Polarisator
—_—
OPZ-Fenster 1
TREONV@or BB | o (3.41)
S

Die beiden unbekannten Parameter Appz und 8 in Gleichung (3.41) wurden mithilfe einer
in Pascal programmierten Fitroutine aus den Messdaten bestimmt (siehe Abbildung 3.9).
Waéhrend die experimentellen Werte der drei Pumpzellen bei moderater Leistung von rund
1.0 W gut durch die Formel (3.41) beschrieben werden, zeigt sich bei der aus Borofloat-
fenstern bestehenden Pumpzelle bei hoher Leistung eine signifikante Diskrepanz beim
Datenfit. Offensichtlich dominiert hier die thermisch induzierte Spannungsdoppelbrechung,
sodass das Borofloatfenster kein ideales Verzogerungselement mehr darstellt.

Die Auswertung der Daten zeigt, dass die Spannungsdoppelbrechung fiir die mit Indium
gedichtete Pumpzelle mit A = 0.0174(3) am grofiten ist, woraus mit Gleichung (3.23)
e = 8-107 folgt. In der unteren Hilfte von Abbildung (3.9) ist die Abhingigkeit der Licht-
polarisation von der Laserleistung fiir die drei Pumpzellen sowie ein Verzogerungselement
aus Glimmer dargestellt. Bei der mit Indium gedichteten Pumpzelle konnte keine bedeuten-
de Verdnderung der Zirkularpolarisation in Abhéngigkeit der Leistung nach dem Durchlauf
durch die Zelle beobachtet werden. Die Spannungsdoppelbrechung der Zelle mit den auf-
geschmolzenen Quarzfenstern ist mit A = 0.047(3), entsprechend ¢ = 6 - 1075, deutlich
geringer. Auch hier wurde keine Beeinflussung durch die Laserleistung festgestellt. Dagegen
zeigt die Pumpzelle mit Borofloatfenstern ein anderes Verhalten. Bei einer Leistung von
1.0 W betriigt die Spannungsdoppelbrechung A = 0.083(3), d.h. e = 2 - 10~°. Damit ist die
Spannungsdoppelbrechung der aufgeschmolzenen Borofloatfenster mit der Spannungsdop-
pelbrechung der aufgeschmolzenen Quarzfenster in der Gréflenordnung vergleichbar. Erhoht
man allerdings die einfallende Leistungsdichte, so bewirkt die thermisch induzierte Doppel-
brechung die Erzeugung von unpolarisiertem Licht. Empirisch kann die Abhéngigkeit des
falschen zirkularen Intensitédtsanteils von der in Watt angegebenen Laserleistung P durch
eine quadratische Fit-Funktion beschrieben werden:

e=(0.240.064- P?)- 1074 (3.42)
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Abbildung 3.10: Skizze eines zur Quantisierungsachse z dejustierten Lichtstrahls.

Die Untersuchungen demonstrieren, dass die zirkulare Lichtpolarisation bei hohen Leistungs-
dichten beim Durchtritt durch ein Fenster nur dann unverdndert bleiben, wenn die Fenster
im Wellenléngenbereich von 1083 nm das Licht ohne Absorption transmittieren. Borofloat-
glas und Glimmer geniigen diesen Anspriichen nicht. Des Weiteren konnte gezeigt werden,
dass die Spannungsdoppelbrechung von Indium gedichteten Zellen tolerierbar ist. Am besten
eignen sich jedoch auf ein Quarzrohr aufgeschmolzene Quarzfenster.

3.2 Nichtparallele Einstrahlung zur Quantisierungsachse

Unerwiinschte Zeeman-Ubergiinge kénnen auch bei einer perfekten Optik entstehen, wenn
der Laserstrahl nicht exakt zur Magnetfeldrichtung - also der Quantisierungsachse der Ato-
me - justiert ist. Schliefit der Laserstrahl einen Winkel o mit der Magnetfeldachse ein, so
kann aus Sicht der anzuregenden Atome kein ideal zirkular polarisiertes Licht erzeugt wer-
den. Dazu betrachte man ein Koordinatensystem mit der z-Achse als Quantisierungsachse.
Strahlt man Licht ein, welches in z-Richtung propagiert, so gilt fiir die elektrischen Feldvek-
toren E bei ot~ bzw. o-Licht an einem festen Raumpunkt:

~ cos(wt) ~ cos(wt)
E(ct) = | sin(wt) E(c™)=| —sin(wt) (3.43)
0 0

Schlielt der Richtungsvektor k des Lichts in der y-z-Ebene einen Winkel a mit der z-Achse
ein (siehe Abbildung 3.10), so muss der urspriingliche Feldvektor auf die Quantisierungsachse
projeziert werden. Fiir E(o™) folgt dann:

1 0 0 cos(wt) cos(wt)
0 cosa —sina sin(wt) | = | cosa sin(wt) (3.44)
0 sina cosa 0 sina sin(wt)



3.2. NICHTPARALLELE EINSTRAHLUNG ZUR QUANTISIERUNGSACHSE o7

Anschlieflend wird das Resultat von Gleichung (3.44) mithilfe der Additionstheoreme

1 = sin? % + cos? %
cos a = cos> @ sin? & (349
B 2 2
in drei Terme zerlegt:
cos(wt) 0 o cos(wt) cos(wt)
cosa sin(wt) | =sina 0 +sin? — | —sin(wt) | +cos? 3 sin(wt)
sin av sin(w t) sin(wt) 0 0
—_——— —_——
x—Licht o——Licht o+—Licht

Der erste Summand stellt m-Licht dar, weil der Feldstédrkevektor parallel zur Quantisie-
rungsachse schwingt; die beiden anderen Summanden beschreiben o~ bzw. o™ —Licht. Fiir
die Beschreibung des optischen Pumpens werden jedoch nicht die Feldstarkevektoren son-
dern die iiber eine Periode gemitteten Intensitéten I benétigt (c: Lichtgeschwindigkeit, e¢:
Dielektrizitatskonstante, T: Schwingungsdauer der Feldstérke):

/ B dt (3.46)

Sie lassen sich dann schreiben als:

I(cT) =1 cos4%

_ .4«
I(o™) = Iy sin* 5 (3.47)

1
I(m) = 510 sin? o

Es sei darauf hingewiesen, dass D. Rohe in ihrer Diplomarbeit [Roh94] die Winkelabhéngig-
keit durch die Gleichung

I'(6") = Iy cos? @
2 (3.48)
I'(67) = Iy sin® 5

angibt. Diese Formel gilt nicht allgemein. Fiir den Fall des Spintemperaturgleichgewichts
und des vollstéindigen collisional mixing kann man jedoch den Intensitdtsanteil des 7-Lichts
e(m) = I(m)/Ip und den o~ -Anteil e(0~) = I(07) /I folgendermaBien zusammenfassen (ohne
Herleitung):

e=¢e(lo)+ %5(77) (3.49)
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Einsetzen von (3.47) und (3.48) in Gleichung (3.49) fiihrt dann zu einer wahren Aussage:

o) =I(o7)+ %I(W) v (3.50)

Nimmt man an, dass der Laserstrahl um 5° von der Magnetisierungsachse abweicht, so
erhiilt man: e(0~) = 3.6 - 107% und ¢(x) = 0.0038. Eine Dejustage von 5° scheint auf
den ersten Blick unrealistisch hoch; allerdings erhilt man eine solche Abweichung, wenn
der Laserstrahl parallel zu einem Labormagnetfeld von 6 G verlduft und die senkrechte
Komponente des Erdmagnetfeldes von gut 0.5 G nicht kompensiert wird. Aus diesem
Grund ist eine Erhohung des Fiihrungsfeldes oder eine Kompensation des Erdfeldes zur
Reduzierung der falschen Polarisationskomponenten ratsam.

3.3 Fluoreszenzlicht

Bei der bisherigen Betrachtung des optischen Pumpprozesses wurde eine méogliche Reab-
sorption des emittierten Fluoreszenzlichts aufler Acht gelassen. Durchleuchtet man eine 1 m
Meter lange Pumpzelle mit einer Laserleistung von rund 10 W (das bedeutet eine Lei-
stungsdichte von ~ 1 W/cm?), so absorbiert das unpolarisierte Gas bei einer mittleren
Gasentladungsstéirke gut 1 W. Hingegen sinkt die absorbierte Leistung auf nur noch 10 mW
bis 100 mW, wenn das *He zu 70% oder hoher polarisiert ist. Das absorbierte Laserlicht
wird als unpolarisiertes Fluoreszenzlicht wieder ausgesandt. Dadurch kann es von anderen
metastabilen Atomen erneut absorbiert werden, wodurch es wegen der fehlenden Polarisa-
tion des Fluoreszenzlichts zu einer Verringerung der Kernspinpolarisation kommt. Um den
Einfluss der Reabsorption zu quantifizieren, soll der Intensitétsanteil der falschen Zirkular-
komponente € durch die Beziehung

Ift
B 2 Iem

€ (3.51)
ausgedriickt werden. Hierbei ist I! die reemittierte Leistung des Fluoreszenzlichts und I.;,
gibt die einfallende Laserleistung an. Der in der Formel auftretende Faktor zwei triagt der
fehlenden Polarisation des Fluoreszenzlichts Rechnung, ohne zwischen 7— und ot/~—Licht
zu unterscheiden. Benutzt man die oben erwiahnten Zahlenwerte und setzt sie in Gleichung
(3.51) ein, dann wird € in Abhéngigkeit der Kernspinpolarisation zwischen 0.05% und 5%
betragen (die Absorption ist von der Kernpolarisation abhéngig). Bei der Interpretation
von £ muss aber beriicksichtigt werden, dass das Fluoreszenzlicht die Pumpzelle bereits
nach einer kurzen Strecke verlassen kann und es somit nicht mit sémtlichen metastabilen
Atomen in Wechselwirkung tritt. Aus diesem Grund ist die Kenntnis des Lichtverlaufs des
Fluoreszenzlichts innerhalb der Pumpzelle erforderlich. Um die mittlere Strecke (A) des
reemittierten Lichts zu berechnen, wurde in der Programmiersprache Turbo Pascal eine
Simulation der moglichen Lichtwege geschrieben.

Dabei hingt die Ausbreitung des Lichts von der Geometrie der Pumpzelle (Lénge und
Durchmesser) sowie von den Reflexionseigenschaften der Zellenwénde ab. Die Simulation
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Abbildung 3.11: Schema einer optischen Pumpzelle der Breite B und der Ldnge L. Die
Pumpzelle wird durch 30000 Volumenelemente diskretisiert. Von jedem Element i wird iso-
tropes Licht ausgesandt, welches an den Seitenwdnden reflektiert wird. Im oberen Bild ist
der Ubersichtlichkeit nur ein maglicher Lichtlaufweg eingezeichnet, der insgesamt die Linge
A; hat. Die Strecken zwischen zwei Auftreffpunkten werden mit F,, ; bezeichnet. Das isotrop
emittierte Fluoreszenzlicht IT" kann als paralleler Lichtstrahl mit einer Bindringtiefe (A)
interpretiert werden.

der mittleren Wegstrecke ist sehr aufwéindig, weshalb einige Vereinfachungen vorgenommen
werden miissen:

e Das Fluoreszenzlicht ist vollkommen unpolarisiert und bleibt es auch nach der Refle-
xion an den Pumpzellenwéinden. Diese Annahme ist gut erfiillt, weil das collisional
mixing eine massive Zerstorung der Polarisation des reemittierten Lichts bewirkt. Bei
der Reflexion wird unpolarisiertes Licht teilweise linear polarisiert. Da jedoch keine
Seite der Pumpzelle ausgezeichnet ist, ergeben die linearen Anteile im Mittel wieder
unpolarisiertes Licht.

e Das Fluoreszenzlicht wird isotrop in alle Raumrichtungen emittiert. Diese Vorgabe ist
gut erfiillt, weil das Fluoreszenzlicht annédhernd unpolarisiert ist, d.h. die Besetzungs-
dichten der mp-Quantenzahlen der 23 P-Zustinde sind gleichverteilt.

e Die Pumpzelle ist quaderférmig.

e Die Metastabilendichte ist innerhalb der Pumpzelle konstant. Diese Forderung stimmt
nicht mit der in etwa parabelformig zum Rand hin abnehmenden Dichte der meta-
stabilen Atome tiberein. Allerdings zeigt die Simulation, dass die mittlere Wegliange
in erster Niherung unabhéngig von der x- bzw. y-Position ist (sieche Abbildung 3.11).
Daher wird die mittlere Weglidnge (A) korrekt berechnet, wohingegen die Absorpti-
onswahrscheinlichkeit fehlerbehaftet sein wird?).

9) Emittieren beispielsweise zwei Atome mit gleicher z-Koordinate aber unterschiedlichem Wandabstand
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e Der Reflexionskoeffizient ist unabhéingig vom Einfallswinkel. Diese Annahme trifft nur
bei verspiegelten Flidchen in guter Naherung zu. Um den Rechenaufwand zu reduzieren,
werden die Kalkulationen mit einem mittleren Reflexionskoeffizienten p durchgefiihrt.
Zur Bestimmung von p wird der reflektierte Intensitéitsanteil der senkrechten Licht-
komponente R, und der parallelen Komponente R, mithilfe der Fresnel-Formeln in
Abhéngigkeit des Einfallswinkels o berechnet:

Ry(a) = [m] 22 (3.52)
mio) = e s 3)

Hierbei ist der Austrittswinkel 3 des gebrochenen Strahls iiber das Gesetz von Snellius
sin «
1.5

mit « verkniipft. Wenn o mit gleicher Wahrscheinlichkeit alle Winkel zwischen 0° und
90° annehmen kann, folgt fiir die mittleren Reflexionskoeffizienten (R,) und (R)):

sin 3 = (Luft-Glasiibergang mit nges = 1.5) (3.53)

/2
2
(Rs) = — | Rs(a)da=0.21
-
i (3.54)
(Rp) = % / R,(a)da = 0.10 .

0

Der polarisationsunabhéngige mittlere Reflexionskoeffizient p ist fiir unpolarisiertes
Licht das arithmetische Mittel von (R) und (R,). Da das Licht jedoch sowohl an der
Grenzfliche He — Glas als auch an der Grenzfliche Glas — Luft reflektiert wird, muss
diese doppelte Reflexion durch Multiplikation mit einem Faktor zwei beriicksichtigt
werden. Fiir p gilt folglich:

1
p=2- 3 ((Rs) + (Rp)) =0.31 (3.55)
Mit den erlduterten Annahmen wurde die mittlere Weglénge (A) berechnet, indem das Innere
der Pumpzelle durch 30000 gleich grofle Volumenelemente dargestellt wurde. Jedes Element
reprasentiert hierbei ein Atom, welches isotropes Licht der Intensitét eins aussendet. Trifft
das Licht auf eine Seitenwand, so wird die Intensitéit des reflektierten Lichts um den Faktor
1 — p reduziert. Dagegen passiert das Licht die Endfenster ohne Reflexionsverluste. Die
mittlere Weglinge (A) fiir ein in eine bestimmte Richtung emittierendes Atom i erhilt man
dann aus der Summe der einzelnen Produkte von Intensitdt und Wegstrecke:
n
Ai=> (1=p)™: Fung (3.56)

m=0

Licht parallel zur z-Achse, so ist (A) in beiden Féllen gleich. Trotzdem ist die Absorptionswahrscheinlichkeit
des vom Zentrum (z = y = 0) ausgesandten Lichtquants aufgrund der héheren Metastabilendichte gréfer.
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’ L [mm)] ‘ B [mm] ‘ Vol. [1] ‘ P ‘ (A) [mm)] ‘

1000 50 2.5 0.0 143
1000 50 2.5 0.3 220
1000 50 2.5 0.9 753
1000 70 4.9 0.0 181
1000 70 4.9 0.3 258
1000 70 4.9 0.9 895
2000 50 5.0 0.0 167
2000 50 5.0 0.3 255
2000 50 5.0 0.9 1028

Tabelle 3.1: Abhdngigkeit der mittleren Weglinge (A) von der Linge L, der Breite B und
dem Reflexionskoeffizienten p.

Hierbei ist n die Zahl Lichtreflexionen des Lichtquants in der Zelle und F}, ; ist die Weglénge
zwischen zwei Auftreffpunkten. Die Zahl der beriicksichtigten Reflexionen wird durch zwei
Kriterien festgelegt:

1. Trifft das Licht nach n Reflexionen auf ein Endfenster, wird die weitere Berechnung
der Lichtlaufwege abgebrochen.

2. Ist die urspriingliche Intensitit nach n Reflexionen auf weniger als 1% abgesunken,
d.h. 0.01 > (1 — p)", wird die weitere Berechnung der Lichtlaufwege abgebrochen.

Die mittlere Strecke (A) des gesamten Ensembles bestimmt man durch Mittelung sdmtlicher
isotrop emittierender Atome:

1
(A = — Z A; Z : Anzahl der berechneten Lichtwege (3.57)

Fiir die Analyse des Fluoreszenzlichts wurden mit p = 0 (vollkommen entspiegelt), p = 0.3
(mittlere Reflexion von Glas) und p = 0.9 (beinahe verspiegelt) drei Fille untersucht. Die
Ergebnisse dieser Simulationen sind in Tabelle (3.1) zusammengefasst. Man erkennt, dass
die mittlere Weglénge des Fluoreszenzlichts bei gegebenem Volumen kleiner wird, wenn der
Durchmesser der optischen Pumpzelle reduziert und die Lénge entsprechend vergréfiert wird.

Um den Einfluss des Fluoreszenzlichts experimentell zu testen, wurde die aus Quarz be-
stehende optische Pumpzelle (Lidnge: 1000 mm, Durchmesser: 50 mm) erst mit stark re-
flektierenden Aluminium-Elektroden beklebt und dann mit matten geschwirzten Kupfer-
Elektroden. Die Gleichgewichtspolarisation betrug fiir die nicht-reflektierenden Elektroden
90% (Relaxation in der Gasentladung: 594 s), wohingegen mit den Aluminium-Elektroden
bei vergleichbarer Gasentladungsstérke eine Polarisation von maximal 84% (Relaxation in
der Gasentladung: 579 s) erreicht werden konnte. Mithilfe der aus der Simulation gewonne-
nen mittleren Weglénge des Fluoreszenzlichts lédsst sich das Ergebnis genauer analysieren.
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Hierzu unterteilt man die Zelle gedanklich in zwei Regime: Im ersten Bereich mit der Lange
(A) tritt sowohl das zirkular polarisierte Laserlicht als auch das unpolarisierte Fluoreszenz-
licht auf und polarisiert das Gas auf den Wert Py;. Der unerwiinschte Intensitétsanteil der
Lichtpolarisation ist dann durch Gleichung (3.51) gegeben. Im zweiten Bereich mit der Lénge
L — (A) gibt es dagegen nur zirkular polarisiertes Licht, wodurch eine Polarisation Py er-
zielt wird. Die gemessene Polarisation kann demnach als Mittelung zwischen diesen beiden
Extremen interpretiert werden (siche Abbildung 3.11):

(A) L—(A)

p="Ilp
L nt T

F (3.58)

Fiir die stark reflektierenden Elektroden (p = 0.9) entnimmt man der Tabelle A = 750 mm,
hingegen (A) = 220 mm fiir die geschwérzten Elektroden (p = 0.3). Daraus folgt mithilfe
von Gleichung (3.58)

0.90 = 0.22 Py; + 0.78 By _ ) _

0.84 = 0.75 Py + 0.25 P, = Pp=08L R =09 (3:59)

der Einfluss des Fluoreszenzlichts auf die Polarisation. Falls das Fluoreszenzlicht nicht mit
den metastabilen Atomen wechselwirken wiirde, erwartet man eine Gleichgewichtspolarisa-
tion von 92%. Ist die Wechselwirkung des Fluoreszenzlichts hingegen identisch mit der des
Laserlichts, werden nur maximal 81% erreicht.

Mochte man die beiden Gleichgewichtspolarisationswerte alternativ anhand der Glei-
chungen (2.47-2.50) vorhersagen, benotigt man den Druck (p = 0.65 mbar), die relative
Metastabilendichte (n,,/ng ~ 0.4), die Hellrelaxationszeit (77 = 580 s), die Laserleistung
(Iein ~ 10 W) und die Laserleistungsdichte (J ~ 1 W/cm?) als Modellparameter. Fiir diese
Groflen erhélt man auf der Cg-Linie mit zirkular polarisiertem Licht eine Gleichgewichts-
polarisation von 90%, was eine recht gute Ubereinstimmung mit den veranschlagten 92%
darstellt (Einzelheiten zur Polarisationsberechnung finden sich in Kapitel 6).

Die Berechnung der Polarisation unter Beriicksichtigung des Fluoreszenzlichts ist kompli-
zierter, weil das Licht auf allen neun Hyperfeiniibergéngen reabsorbiert werden kann. Zur
Vereinfachung der Kalkulationen wird das gesamte Fluoreszenzlicht jedoch nur die Cg-
bzw. Co-Ubergéinge anregen. Aus der Intensitiit des Fluoreszenzlichts kann e zu etwa 0.001
bestimmt werden, was eine Verringerung der Polarisation auf 83% zur Folge hat. Vergleicht
man diesen Wert mit den erwarteten 81%, so erkennt man eine Abweichung. Dennoch wird
die Groflenordnung des Effekts richtig beschreibt.

Zusammenfassend lédsst sich aussagen, dass durch die Nutzung matt geschwérzter Elek-
troden die Effekte des Fluoreszenzlichts auf die Maximalpolarisation gering sind. Die
Simulationen und Modellrechnungen zeigen eine Reduzierung der Polarisation von 92% auf
90%.



4 Methoden zur Messung der
Kernspinpolarisation

Eine genaue Kenntnis der Kernspinpolarisation ist aus vielerlei Griinden wiinschenswert.
Die Wahl der Messmethode richtet sich danach, ob die Polarisation in der optischen
Pumpzelle bei niedrigem Druck (~ 1 mbar) analysiert werden soll oder ob man den
Polarisationsgrad in einem Speichergefdfl bei einem Druck der Groéflenordnung 1 bar
bestimmen méchte.

Ist letzteres der Fall, kann man die makroskopische Magnetisierung, deren Feldstidrke in
der Groflenordnung von 1 mG liegt, relativ prézise messen und somit auf die Kernspinpola-
risation zuriickschliefen. Dieses Verfahren verliert allerdings seine Sensitivitét bei deutlich
niedrigeren Driicken als 1 bar. Alternativ fithrt die Untersuchung der Transmissionseigen-
schaften einer Speicherzelle in einem Neutronenstrahl zu einem sehr genauen Ergebnis
der Polarisation, obgleich diese Methode sehr aufwéndig ist und daher nicht routineméflig
angewandt werden kann. Auch dieses Verfahren ist bei geringen Teilchenzahldichten nicht
geeignet.

Zur Bestimmung der Kernspinpolarisation in einer optischen Pumpzelle eignen sich
optische Verfahren. Durch Analyse des durch die Gasentladung erzeugten polarisierten
Fluoreszenzlichts kann die Kernspinpolarisation ermittelt werden. Eine andere Mdoglichkeit
der Polarisationsmessung bietet die Untersuchung der Absorption bzw. Transmission
eines resonanten Probelasers. Mithilfe dieser beiden Verfahren ist es nicht moglich, die
Kernspinpolarisation bei hohen Driicken zu bestimmen.

Nachfolgend werden die angesprochenen Methoden zusammenfassend dargestellt. Insbeson-
dere die verschiedenen Varianten der Polarisationsbestimmung mittels Fluoreszenzlichtana-
lyse (Optischer Polarisationsnachweis, kurz OPN) waren in den vergangenen fiinf Jahren
Gegenstand intensiver Forschung [Has00, Rud01, Kro02], weshalb die erreichten Resultate
an dieser Stelle prisentiert werden sollen.

4.1 Polarisationsbestimmung mittels Fluoreszenzlichtanaly-
se

Die Messung der Kernspinpolarisation in einer optischen Pumpzelle beruht auf der Bestim-
mung des Grades der Zirkularpolarisation des 3'Dy — 2P Ubergangs bei 667.815 nm
[Nis96]. Dieses Fluoreszenzlicht entsteht, wenn ein durch die Gasentladung vom Grund-
zustand in den 3'Dy-Zustand angeregtes He-Atom in das 21 Pj-Niveau zerfillt. Falls die
Atome im Grundzustand polarisiert sind, werden die Zeeman-Niveaus des angeregten Zu-
stands wihrend der Lebensdauer von ca. 15 ns [Nis96] durch die Hyperfeinwechselwirkung
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64 KAPITEL 4. METHODEN ZUR MESSUNG DER KERNSPINPOLARISATION

zwischen Kernspin und Elektronenhiille ungleich besetzt, sodass das emittierte Licht zirkular
polarisiert ist. Der Grad der Zirkularpolarisation ist direkt proportional zur He-Polarisation
in der optischen Pumpzelle. Unter Einberechnung eines druckabhéingigen, die partielle Stof3-
relaxation wiahrend der Lebensdauer des Zustands beriicksichtigenden Eichfaktors «, ldsst
sich dann die Kernspinpolarisation des 3He-Ensembles bei beliebigen Driicken zwischen ca.
0.1 und 10 mbar berechnen. Der Druckeichfaktor o wurde von verschiedenen Gruppen un-
tersucht und ist mit rund 2% Genauigkeit bekannt [Pin74, Big92, Lor93] (p: Druck in mbar):

o — 31.74 - (14 2.219p) (4.1)
(1+2.219p) (1 + 1.843p)2 + 128 ULLSBHULLIED 47073 (14 2594p) |
Fiir die Kernspinpolarisation P gilt dann:
+ _ —
p_1t I{o™) — I(07) 7 (4.2)
a I(ct)+1I(c7)

wobei I(0") bzw. I(c~) die Intensitéit der rechts- bzw. linkszirkular polarisierten Kompo-
nente im Fluoreszenzlicht beschreibt. Bei typischen Driicken in den optischen Pumpzellen
von rund 1 mbar ist a von der Gréflenordnung 0.1, sodass das Fluoreszenzlicht nur zu rund
10% zirkular polarisiert ist.

Zur Messung der Lichtpolarisation des 668 nm—Lichts wurden drei Geréte realisiert, deren
Aufbau nun diskutiert wird.

4.1.1 Polarisationsnachweis mit rotierendem \/4

Bei diesem seit langem bekannten System zur Bestimmung des Polarisationsgrades [Roh94]
handelt es sich um ein pressluftbetriebenes Gerédt. Den schematischen Aufbau zeigt Ab-
bildung (4.1). Mittels einer rotierenden \/4-Folie wird der zirkular polarisierte Anteil des
Fluoreszenzlichts in linear polarisiertes Licht umgewandelt, dessen Polarisationsebene sich
mit der doppelten Rotationsfrequenz dreht. Eine darauffolgende, feststehende Polarisations-
folie analysiert dieses Licht. Da nur das 668 nm-Licht analysiert werden soll, werden andere
Wellenlédngen durch einen schmalen Bandpassfilter (Interferenzfilter IF, Durchlassbereich:
668 + 5 nm) herausgefiltert. Ein Farbglasfilter?) blockt das restliche Laserlicht ab, welches
von dem dichroitischen Spiegel hinter der Pumpzelle noch durchgelassen wird. Eine Lin-
se bildet das Licht auf eine 1 ecm? grofe Fotodiode?) ab, die mit einem nachgeschalteten
rauscharmen Verstérker die sinusformige Intensitdtsmodulation registriert. Mit einem Tief-
pass wird aulerdem der Mittelwert des Diodensignals

_ 1
U= 5 (Imaac + Imzn) (43)

1) Firma Schott Glas Mainz; Modell: KG-3
2) Hamamatsu Photonics Deutschland; Modell: S1337-1010BR Silicon
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Lock-In Referenz <«— —H—

Optische Rotierende Polarisa- IF-Filter Linse KG-3 Filter, Photo-
Pumpzelle M4-Folie  tionsfilter diode + Verstarker

Abbildung 4.1: Zirkular polarisiertes Licht aus der optischen Pumpzelle wird mit einem
rotierenden \/4-Element und einem Polarisationsfilter nachgewiesen. Schwarze und weife
Flichen auf dem Rotator dienen zur Gewinnung des Lock-in Referenzsignals.

bestimmt. Das modulierte Signal der Fotodiode wird mithilfe eines Lock-in-Verstérkers wei-
terverarbeitet, der den Effektivwert

1
ULock—in = m (Imax - Imm) (44)
der Intensititsmodulation misst. Die Referenzfrequenz fiir den Lock-in-Verstéirker wird iiber
eine Fotodiode gewonnen, die die Intensitétsunterschiede der am Rotator des A/4-Verzoge-
rungselements angebrachten schwarzen und weiflen Fliachen detektiert. Die Polarisation be-
rechnet sich aus diesen Signalen wie folgt:

L ULock:in \/i
ae U

Der Faktor ¢ (,,Effizienz*) berticksichtigt hierbei Fehler der verwendeten optischen Elemente
(Verzogerungspléttchen, Polarisationsfolie). Die Effizienz kann bestimmt werden, indem
man eine bekannte Kernspinpolarisation mit der Polarisation vergleicht, die der OPN an-
gibt. Eine Kernspinpolarisation von 100% l&sst sich durch Einstrahlen von perfekt zirkular
polarisiertem Licht simulieren. Hierzu stellt man zwischen die *He-Zelle und den optischen
Polarisationsnachweis einen Polarisationsfilter mit nachfolgendem \/4-Verzogerungselement
als so genannten Fichstandard, sodass insgesamt ein Zirkularpolarisationsgrad von mehr
als 98% erreicht wird. Da die OPN-Effizienz geringfiigig von der Stirke der Gasentladung
in der optischen Pumpzelle abhéngt, sollten die Polarisationsmessungen mit dem OPN
bei dhnlichen Gasentladungshelligkeiten durchgefiithrt werden. Der Grund hierfiir ist, dass
Licht unter verschiedenen Winkeln durch den Eichstandard und die Polarisationselemente
des OPN geht, und diese Winkelverteilung mit der Gasentladungsstirke variiert. Die
Eigenschaften der polarisierenden optischen Elemente sind jedoch nur bei senkrechtem
Einfall des Lichts optimal.

P= (4.5)
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Bei der Bestimmung des Druckeichfaktors in [Big92, Lor93] wurden jeweils optische
Pumpzellen von 5 cm Lénge benutzt. Die bei uns eingesetzten Zellen haben aber eine
Lénge von mindestens 80 cm. Da die beiden unabhéingigen Polarisationsrichtungen des
Lichts, wie durch die Fresnelschen Formeln beschrieben, verschiedene Reflexionskoeffi-
zienten haben, geht bei der Propagation des Lichts von der Zelle in den OPN ein Teil
der Zirkularpolarisation verloren. Eine Untersuchung von J. Schmiedeskamp [SchO4]
legt nahe, dass die Reflexionen einen Fehler von weniger als 2% (relativ) verursachen.
Dariiber hinaus ist der Grad der Zirkularpolarisation des Spektrallichts auch von der
Stiarke des Magnetfeldes abhéngig, weil dieses eine Entkopplung von Elektronen- und
Kernspin bewirkt. Bei einem verwendeten Magnetfeld von 10 G muss der Druckeichfaktor
a daher um 0.6% gegeniiber einem infinitesimal kleinen Magnetfeld reduziert werden [Big92].

4.1.2 Polarisationsnachweis mit einem Strahlteilerwiirfel

Die Polarisationsmessung mit einem Strahlteilerwiirfel gestattet es, den Zirkularpolarisati-
onsgrad des Fluoreszenzlichtes aus den optischen Pumpzellen mit einer Vorrichtung ohne
rotierende Teile zu bestimmen. Abbildung (4.2) zeigt den schematischen Aufbau dieses
Gerétes. Das Fluoreszenzlicht fillt zuerst auf eine feststehende \/4-Verzogerungsplatte. Das
nun zu einem gewissen Teil linear polarisierte Licht fillt auf einen Polarisationsstrahltei-
lerwiirfel. Je nach Ausrichtung der Polarisationsachse wird das Licht vom Strahlteilerwiirfel
transmittiert oder um 90° umgelenkt. Die Lichtintensitdten werden anschlieSfend durch
zwei Fotodioden mit nachgeschalteten Verstédrkern gemessen. Zur Intensitéitssteigerung
wird auf Linsen zuriickgegriffen, die das Licht auf die 1 cm? groSen Fotodioden abbilden.
Eine Kombination aus einem KG-3— und einem Bandpassfilter transmittiert nur Licht der
Wellenlénge 668 nm (£+5 nm). Durch Drehung der Verzogerungsplatte kann die Achse des
linear polarisierten Lichts so eingestellt werden, dass sie entweder genau senkrecht oder
parallel zur Wiirfelkante A (vergleiche Abbildung 4.2) liegt. Fiir rein zirkular polarisiertes
Licht verschwindet dann eine Intensitéit und die andere Fotodiode zeigt eine Maximalspan-
nung.

Mit unpolarisiertem Licht aus der optischen Pumpzelle wurde die Analysierstérke der bei-
den Fotodioden untersucht. Damit beide Verstérker bei konstanter Gasentladungsstirke die
gleiche Spannung liefern, ist es notig, beide Signale aufeinander zu kalibrieren. Mit der
Gleichung

Uness - = Uk = a+b- (U8 (4.6)
bekommt man ein kalibriertes Signal von Fotodiode 2. Fiir die Versuchsanordnung wurden
die Parameter durch einen Fit der Gleichung (4.6) an die Messwerte bestimmt (siehe Abbil-
dung 4.3). Man erkennt an der roten Kurve, dass die Anpassung das Verhalten der beiden

Fotodioden addquat beschreibt. Mit dem so aufgebauten Geréit wurden Polarisationstests
durchgefiihrt.
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668nm
Optische IF-Filter Linse KG-3 Filter, Foto-
Pumpzelle diode + Verstarker
A4-Platte

Strahlteilerwirfel

W

<

Abbildung 4.2: Schematischer Aufbau des OPN mit Strahlteilerwiirfel. Linear polarisiertes
Licht, welches durch das \/4-Plittchen aus dem einfallenden zirkular polarisierten Licht
entsteht, wird durch den Strahlteilerwiirfel auf zwei Fotodioden aufgeteilt.
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Abbildung 4.3: Signal der beiden Fotodioden fiir unterschiedliche Lichtintensititen (blau).
Die rote Kurve zeigt die zu erwartende Schwankung der Kernpolarisation bei Variation der
Gasentladungsstirke.
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Abbildung 4.4: Die rote Kurve beschreibt die gemessene Polarisation von unpolarisiertem
Gas iiber einen Zeitraum von gut 20 Stunden. Eine Korrelation mit der Temperatur (blaue
Kurve) ist erkennbar.

J. Hasse berichtet in seiner Diplomarbeit [Has00], dass die gemessene Polarisation sensitiv
auf geometrisches Verkippen der Messanordnung reagiere. Eine erneute Priifung zeigte ein
solches Verhalten nicht. Uber die Ursachen kann nur spekuliert werden; vermutlich haben
aber Lichtreflexe innerhalb des Geh&uses des optischen Polarisationsnachweises die friither-
en Messungen verfilscht. Als hochst problematisch erwies sich jedoch die sehr empfindli-
che Abhingigkeit der Kalibration von der Temperatur. In Abbildung (4.4) erkennt man,
dass schon Temperaturinderungen von weniger als 1°C eine Neukalibration erfordern. Als
Ausweg wiirde sich eine aktive Temperaturstabilisierung der Fotodioden anbieten, deren
Implementierung im OPN allerdings mit grofem Aufwand verbunden wire. Diese Art der
Polarisationsmessung stellt damit keine giinstige Alternative hinsichtlich Messgenauigkeit,
Kosten und Herstellungsaufwand gegeniiber dem OPN mit rotierendem \/4-Element dar,
weshalb die Untersuchungen auch nicht weitergefiihrt wurden.

4.1.3 Polarisationsnachweis mit einem Fliissigkristallelement

Das zentrale optische Element in diesem Aufbau ist ein elektrisch schaltbarer Shutter in
Fliissigkristallausfiihrung®, der in Videokameras hiufig Verwendung findet. Durch Anlegen
einer Spannung zwischen zwei parallelen Glasplatten, auf deren Innenseiten eine leitende
Schicht aufgetragen ist, wird ein elektrisches Feld erzeugt. Zwischen den Platten befindet
sich eine polare, stark anisotrope Substanz in einer so genannten ,fliissigkristallinen

3) Typ LCSI N der Firma Liquid Sun, United Kingdom
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Abbildung 4.5: Schematischer Aufbau des OPN mit Flissigkristallelement. Die \/4-Folie
und der Polarisationsfilter kinnen zur Justage gedreht werden.

Phase“. Wird ein &ufleres elektrisches Feld angelegt, dann bilden die Kristalle aufgrund
ihrer Polaritit eine makroskopische Polarisation, die die Lichtpolarisation beeinflusst. Je
nach Richtung des dufleren Feldes &ndert sich die Ausrichtung der Kristalle und damit
wegen der anisotropen Eigenschaft auch die Ausrichtung der optischen Achse. Betriagt der
Winkelunterschied der optischen Achse im Idealfall zwischen beiden Feldrichtungen genau
45° und ist die Verzogerung der verwendeten Schicht gerade eine halbe Wellenlénge des
Lichts, kann das Element als schaltbare \/2-Platte verwendet werden. Die Ansteuerung
erfolgt iiber eine Spannung von 410 bis 30 V, dabei kénnen Schaltzeiten bis hinab zu
100 us erreicht werden.

Das zirkular polarisierte 668 nm-Licht aus den Pumpzellen wird durch eine \/4-Folie
in linear polarisiertes Licht umgewandelt, wobei die Achsen fiir links- bzw. rechtszir-
kular polarisiertes Licht senkrecht zueinander liegen (vergleiche Abbildung 4.5). Ist die
Verzogerungsfolie derart justiert, dass die Achsen des linear polarisierten Lichts unter £45°
relativ zur schnellen Achse des Shutters liegen, so sind die beiden Polarisationsebenen
nach Durchgang durch das Fliissigkristallelement um je 90° gedreht worden. Wird die
Polaritdt der an den Shutter angelegten Spannung gewechselt, so dreht sich die schnelle
Achse um 45°. Sie steht jetzt parallel bzw. senkrecht zu den Polarisationsebenen, die das
A/4-Element vorgibt. Daher erfahren die Polarisationsebenen beim Durchgang durch den
Shutter keine Anderung. Eine nachgeschaltete Polarisationsfolie wird so justiert, dass ihre
Polarisationsebene parallel zu einer der Polarisationsebenen des A/4-Elements liegt. Diese
Polarisationsfolie analysiert das Licht, und je nach Schaltzustand detektiert die Fotodiode
eine groflere bzw. kleinere Intensitét, falls der Zirkularpolarisationsgrad des einfallenden
Lichts ungleich null ist.

Mit der Realisierung eines solchen OPN befassten sich in den vergangenen Jahren drei
Diplomarbeiten [Has00, Rud01, Kro02]. Entgegen der erwarteten Funktionsweise verhilt
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sich der Fliissigkeitskristall nicht wie ein \/2-Verzoégerungspliattchen. Durch Umpolung
der angelegten Spannung veréndert sich einerseits die schnelle Achse nicht um 45° und
andererseits ist die Verzogerung A von der Polaritdt abhingig. Da aufgrund der Shutter-
Eigenschaften eine herkémmliche Kalibration mittels eines Eichstandards zu unsinnigen
Ergebnissen fithrte, wurde in dieser Arbeit der OPN empirisch mithilfe der Messwerte des
Polarisationsnachweises mit rotierendem A/4 kalibriert und anschlieBend am Polarisator zur
Polarisationsmessung verwendet. Hier zeigte sich, dass das Fiihrungsfeld des Polarisators
von etwa 10 G die OPN-Eigenschaften beeinflusste. Zudem erwies sich die Kalibration als
zeitlich instabil. Offensichtlich sind die schaltbaren Fliissigkristalle fiir die prézise Messung
der Lichtpolarisation ungeeignet.

4.2 Polarisationsbestimmung durch Lichtabsorption

Die Bestimmung der Kernspinpolarisation in einer optischen Pumpzelle mittels einer
Absorptionsmessung wird hier zusammengefasst dargestellt (siehe auch Abbildung 4.6);
eine ausfiihrlichere Beschreibung findet sich in [Big92, Roh94|. Ergéinzend zur Ausfithrung
von D. Rohe wird der Einfluss eines falschen zirkularen Lichtanteils und einer zu groflen
Leistungsdichte auf die gemessene Polarisation untersucht.

Diese Methode beruht auf der Tatsache, dass die Absorption von o™ und ¢~ —Licht auf der
Cs— oder Co—Resonanz von der Kernspinpolarisation in der Pumpzelle abhingt. Bei 100%
Polarisation ist beispielsweise nur der mp = 3/2-Zustand des 238;-Niveaus bevolkert, alle
anderen Zeeman-Sublevels sind durch das optische Pumpen mit o' -Licht unbesetzt. In die-
ser Situation kann kein weiteres o"-Licht absorbiert werden. Die o ~-Komponente erreicht
dagegen ihre maximale Absorption. Setzt man zur expliziten Berechnung der Absorptions-
koeffizienten AT und A~ fiir o~ bzw. o~ -Licht das Spintemperaturgleichgewicht voraus,
erhilt man fiir den Cy-Ubergang aus der Theorie in Kapitel 2.7:

3+
AT = 4.
1422 +222+ 23 (47)

2 3
A = =43z (4.8)

1422 +222 423

Hierbei ist  nach Gleichung (2.53) definiert als x = %. Das Spintemperaturgleichgewicht
ist nur erfiillt, wenn die metastabile Austauschrate grofler als die absorbierte Photonenrate
ist. Da die absolute Polarisationsmessung auf Absorption eines Probestrahls beruht,
darf durch den Probestrahl auBerdem keine Sittigung der 3He-Atome erfolgen. Beide
Bedingungen sind fiir einen schmalbandigen Diodenlaser mit einer Leistungsdichte von
weniger als 100 pW /cm? gut erfiillt.

Die transmittierte Intensitit 77T und 7~ kann fiir die beiden zirkularen Lichtpolarisationen
durch das Beersche Absorptionsgesetz beschrieben werden als

T = [p e 4% (4.9)
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Abbildung 4.6: Schematischer Aufbau zur Polarisationsmessung durch Lichtabsorption.

Dabei bezeichnet I die Intensitéit des Laserstrahls, wenn keine Absorption in der optischen
Pumpzelle stattfindet. Der Faktor k berechnet sich aus folgender Uberlegung: Bei Polari-
sation null wird wegen der Gleichbesetzung der Zeeman-Niveaus das resonante Laserlicht
unabhingig von seiner Polarisationsrichtung absorbiert, d.h. AT = A~ = 2/3. Daraus folgt,
dass die Transmissionen fiir 07— und o~ -Licht gleich sind:

To=T"(P=0)=T"(P=0) (4.10)
Einsetzen der Formel (4.9) fiir z = 1 ergibt somit fiir die Co-Linie:

- —g In [IJ (4.11)

Um die Polarisation in einer 3He-Zelle festzustellen, miissen demnach drei GréBen bestimmt
werden: die Intensitéit des Laserstrahls Iy, die Transmission bei unpolarisiertem Gas Ty und
die polarisationsabhéngige Transmission mit zirkular polarisiertem Licht. Soll eine akkurate
Polarisationsmessung erfolgen, miissen zahlreiche Fehlerquellen ausgeschlossen werden. Von
herausragender Bedeutung ist die Verwendung eines frequenz- und leistungsstabilisierten
Lasers sowie das stabile Brennen der Gasentladung (sprich: konstante Metastabilendichte).
Sind diese Bedingungen nicht erfiillt, beeintrachtigt der statistische Fehler die Genauigkeit
der zu bestimmenden Absorptionskoeffizienten erheblich. Die Forderung nach einem
spektral schmalbandigen Laser ist zwar nicht essenziell, dadurch kann aber eine Mischung
der Cg- und Cy-Ubergiinge ausgeschlossen werden, was die Interpretation der Messdaten
erheblich vereinfacht.

Neben dem statistischen Fehler miissen eine Reihe systematischer Fehler beriicksichtigt
werden. Eine mogliche Quelle ist die Beimischung von *He in der 3He-Pumpzelle. “He
besitzt zwei Resonanzen, die nur 0.9 GHz (Dz) bzw. 1.7 GHz (D;) von der Cy-Linie in
3He entfernt sind (siche Tabelle 2.2). Daher kann aufgrund der Dopplerverbreiterung das
auf den Cy-Ubergang abgestimmte Laserlicht auch von “He absorbiert werden. Anhand
der Tabelle ist auch ersichtlich, dass die Absorptionswahrscheinlichkeit auf den D;- und
Do-Ubergiingen zusammengerechnet fast eine GroBenordnung héher ist als auf der Cy-Linie.
Folglich koénnen schon geringe Mengen an *He in der optischen Pumpzelle die Ergebnisse
empfindlich beeinflussen (Details siche [Roh94]).
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Abbildung 4.7: Das obere Diagramm beschreibt, wie grof$ die relative Abweichung der mithil-
fe der Lichtabsorption gemessenen Polarisation von der tatsichlichen Kernspinpolarisation
ist, wenn ein falscher Lichtpolarisationsanteil bei der Berechnung nicht beriicksichtigt wird
(Die Laserleistung sei sehr gering). Im unteren Grafen ist die Abweichung der gemessenen
Polarisation von der wahren Kernspinpolarisation fiir verschiedene Leistungsdichten darge-
stellt. Die Verdnderung kommt zustande, weil das Spintemperaturgleichgewicht nicht mehr
streng erfillt ist (Das Laserlicht sei perfekt zirkular polarisiert).



4.3. POLARISATIONSBESTIMMUNG MITTELS MAGNETOMETRIE 73

Bislang wurde das zur Absorptionsmessung eingesetzte Laserlicht als ideal zirkular polari-
siert (o7 oder 07 ) angenommen. Justagefehler des Probestrahls und nicht-ideale Polarisati-
onsoptiken verursachen allerdings falsche Anteile in der Lichtpolarisation, die in die Analyse
mit einbezogen werden miissen. Ist der falsche Polarisationsanteil € sowohl bei o+—Licht als
auch bei o~ —Licht identisch, so wird Gleichung (4.9) ergénzt:

™ = I, {(1—5)6*’““%@*“‘} (4.12)

- = I, [(1—5)6—M*+56—M*} (4.13)

Im oberen Diagramm von Abbildung (4.7) ist der Effekt einer falschen Lichtpolarisation zu
erkennen. Gerade bei hohen Kernspinpolarisationen verfilscht schon ein geringer falscher
zirkularer Lichtanteil die zu messende Kernspinpolarisation signifikant. Dies ist kritisch,
weil € nur mit grofem Aufwand bestimmt werden kann.

Bei den bisherigen Ausfithrungen sollte das Spintemperaturgleichgewicht streng gelten
und die Leistungsdichte des Probelasers hinreichend gering sein. Legt man hingegen das
durch die Gleichungen (2.47 - 2.50) gegebene umfassendere Modell des optischen Pumpens
zugrunde, so ergeben sich auch bei niedrigen Laserleistungen geringe Abweichungen, die
im unteren Grafen von Abbildung (4.7) dargestellt sind. Als Ergebnis dieser Kalkulation
kann festgehalten werden, dass die Leistungsdichte - wie oben schon erwahnt - geringer als
100 W /cm? sein sollte.

Diese Art der Polarisationsbestimmung erfordert einen deutlich héheren Aufwand als die
Messung der Polarisation mittels der Fluoreszenzlichtanalyse. Da beide Verfahren jedoch
auf unterschiedlichen physikalischen Prinzipien basieren, erlauben sie eine gegenseitige
Kontrolle der ermittelten Kernspinpolarisation. Daher wurde iiberpriift, ob die mit ei-
nem OPN am Polarisator gemessene Kernspinpolarisation identisch mit dem durch die
Lichtabsorptionsmethode erhaltenen Ergebnis ist. Tatséchlich kann man Abbildung (4.9)
entnehmen, dass die Resultate beider Methoden gut iibereinstimmen und die angenommene
Fehlertoleranz von 2% bei Verwendung eines optischen Polarisationsnachweises bestétigt
wird.

4.3 Polarisationsbestimmung mittels Magnetometrie

Die Polarisationsbestimmung mittels Magnetometrie basiert auf der Messung des durch die
polarisierte Probe verursachten statischen magnetischen Feldes. Bei einer polarisierten Zelle
mit einem Druck von einem bar und mehr erreicht das Magnetfeld eine Stdrke von etwa
einem mG. Dieses Feld kann mit so genannten Forstersonden mit einer Sensitivitit von
10 G gemessen werden, was einer relativen Genauigkeit von etwa 1% entspricht. Erschwert
wird die Bestimmung des durch die Probe erzeugten B-Feldes durch die Uberlagerung
des Fiithrungsfeldes von ~ 10 G. Prinzipiell ist eine Bestimmung des Magnetfelds mit
und ohne Probe moglich, um aus der Differenz auf das B-Feld der Zelle zu schlielen. Da
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Abbildung 4.8: Schematischer Aufbau zur Polarisationsmessung mittels Magnetometrie (De-
tails siehe Text).

die kurzzeitige relative Stabilitit des Fiihrungsfeldes allerdings schlechter als 107 ist,
kann man bei der Verwendung einer einzigen Sonde das Zellenmagnetfeld nur mit einer
absoluten Genauigkeit von ca. 100 4G vermessen. Notwendig ist also eine Methode, bei der
die Schwankungen des Fiihrungsfeldes eliminiert werden kénnen. Im Folgenden wird eine
mogliche Realisierung skizziert, die Gegenstand der laufenden Dissertation von M. Batz ist
[Bat04].

Polarisiertes Gas innerhalb einer kugelférmigen Zelle erzeugt ein Magnetfeld, das sich
aulerhalb des Gefiafles wie ein punktférmiger Dipol verhélt. Zur Untersuchung des von
der Probe erzeugten B-Feldes wird mit zwei Magnetfeldsonden nahe der Zelle gemessen,
wobei man eine Sonde S(1) am Pol eines solchen Dipols positioniert und die zweite Sonde
S(2) am Aquator platziert (siehe Abbildung 4.8). Das von der Sonde S(1) gemessene
Feld ist dann die Summe des Fiihrungsfeldes By(1) und des von der Probe erzeugten
Magnetfeldes Beey. Weil das Dipolfeld am Aquator exakt halb so groB ist wie am Pol
und dem Fiihrungsfeld entgegengesetzt ist, folgt fiir die Sonde S(2) dagegen By(2)—1/2 Beey-

In der praktischen Durchfithrung werden zunéchst die Magnetfelder ohne polarisiertes Gas
mit den Sonden S(1) und B(2) gemessen und die Messergebnisse subtrahiert:

AByg = [Bo(1) — Bo(2)] (4.14)

Dadurch kann ein moglicher Offset zwischen beiden Magnetfeldsonden beseitigt werden.
Anschliefend wiederholt man die Messung mit polarisiertem Gas und bildet erneut die
Differenz:

ABna = [Bma(1) — Bna(2)] = che” + [Bo(1) — Byp(2)] (4.15)

Eine nochmalige Differenzbildung ergibt dann schliellich das durch die Zelle erzeugte Ma-
gnetfeld:

AB = ABy — AByg = che” (4.16)
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Falls beide Sonden den gleichen Abstand r vom Mittelpunkt der kugelférmigen Zelle haben,
berechnet sich die Kernspinpolarisation P des Gases geméifl der Formel:

p_ 27 BaukT

~pop pvV ’ (.17)

wobei po die Permeabilititskonstante, u das magnetische Kernmoment (3He:
p = 1074 -107%6 J/T), k = 1.381 - 102 J/K die Boltzmann-Konstante, T die
Temperatur, p der Druck und V das Volumen der Probe ist. Nach derzeitigem Stand
wird mit dieser Methode die Polarisation mit einer relativen Genauigkeit von etwa 3%
bestimmt. Zur Exaktheit tragen hier neben der Magnetfeldsonden-Sensitivitdt vor allem
Unsicherheiten bei der Messung des Abstands r und des Drucks p bei.

Es ist geplant, mithilfe der Magnetometrie den Polarisationsgrad des abgefiillten 3He rou-
tineméBig zu messen. Zwar steht mit dem optischen Polarisationsnachweis bereits eine Po-
larisationsanalyse zur Verfiigung, dieser kann jedoch nur Aussagen zur Polarisation in den
Pumpzellen liefern. Etwaige Verluste bei der Kompression oder beim Transfer in ein Spei-
chergefafl konnen nicht erfasst werden. Deshalb ist es sinnvoll, die Polarisation des kom-
primierten Gases unmittelbar vor der Speicherzelle zu bestimmen. Da die Ergebnisse der
Magnetometriemessung durch systematische Fehler verfilscht sein kdnnen, bietet sich eine
Uberpriifung der ermittelten Polarisation durch Neutronenabsorption an. Diese aufwindige
Methode wird nachfolgend skizziert.

4.4 Polarisationsbestimmung durch Neutronenabsorption

An einem Neutronenstrahl kann die Kernspinpolarisation von 3He bei Driicken der
Groflenordnung 1 bar mit einer relativen Prézision von besser als einem Prozent gemessen
werden. Die Messung basiert auf der Eigenschaft, dass niederenergetische Neutronen in 3He
sehr unterschiedliche Absorptionsquerschnitte fiir ihre beiden Spinzusténde besitzen und
folglich beim Durchgang durch 3He spin-selektiert werden.

Tritt ein unpolarisierter Neutronenstrahl der Zzhlrate Iy durch eine 3He-Zelle mit der Kern-
spinpolarisation P, dann ist die transmittierte Zahlrate 7, bestimmt durch

T, = In e © cosh(O P) , (4.18)

wobei O (,,Opazitit®) den *He-Gasdruck p, die Linge der Zelle L, die DeBroglie-Wellenlinge
der Neutronen A und den Absorptionswirkungsquerschnitt vereinigt [Sur97]:

O = 0.0733 - p[bar] - L[cm] - A[A] (4.19)

Da die Neutronenintensitdt am Forschungsreaktor in Mainz sehr stabil ist, lassen sich die
drei unbekannten Gréflen Iy, O und P in drei nacheinander stattfindenden Messungen be-
stimmen. Zunéchst wird die Neutronenzéhlrate ohne Zelle gemessen, um Iy festzulegen.
Anschlielend wird die polarisierte Zelle in den Neutronenstrahl gebracht und die Zahlrate
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Abbildung 4.9: Oben: Vergleichende Untersuchung der Kernspinpolarisation mithilfe der
Fluoreszenzlichtanalyse (OPN) und der Absorption von ot -Laserlicht (AY) bzw. o~ -
Laserlicht (A~ ). Unten: Vergleichende Untersuchung der Kernspinpolarisation mithilfe der
Fluoreszenzlichtanalyse und der Absorption von Neutronen. Die Kernspinpolarisation des
Gases wird mit einem OPN gemessen. Anschlieflend wird das Gas zum TRIGA-Reaktor
transportiert und dort die Polarisation mittels Neutronenabsorption bestimmt. Die Polari-
sationsverluste werden durch quantitativ bekannte Relazationsquellen (Speichergefifs, Trans-
portfeld) verursacht, die bei der Untersuchung einkalkuliert werden (Details siehe [Sch04]).
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T,.(P) ermittelt. Zuletzt depolarisiert man die 3He-Zelle und misst die transmittierte Inten-
sitdt T5,(0). Sind 77,(0) und Iy bekannt, kann die Opazitit berechnet werden und mithilfe der
zweiten Messung erhélt man die gesuchte Kernspinpolarisation P (Details siehe [Sur95]).

4.5 Vergleich der Polarisationsbestimmungen

Die Kombination der vorgestellten Verfahren zur Polarisationsbestimmung erlaubt Riick-
schliisse auf die Prézision der einzelnen Methoden. Im oberen Grafen von Abbildung (4.9)
sind fiir drei unterschiedliche Kernspinpolarisationen Werte aufgetragen, die man durch die
Fluoreszenzlichtanalyse bzw. die Lichtabsorption erhélt. Beide Methoden sind im Rahmen
der Fehler konsistent. Das untere Diagramm veranschaulicht die Polarisationsmessung mit-
tels OPN und Neutronenabsorption. Auch hier sind die Resultate unter Beriicksichtigung der
Messgenauigkeiten identisch. Zusammengefasst untermauern diese Polarisationsbestimmun-
gen mit unabhéngigen Messmethoden, dass die Polarisation durch optische Untersuchungen
mit einer Genauigkeit von etwa 2% gemessen werden kann.



5 Laser

Fiir das optische Pumpen ist die Verfiigbarkeit geeigneter intensiver Lichtquellen essenziell.
Seit der ersten Realisierung eines Rubinlasers durch T. H. Maiman im Jahre 1960 [Mai60]
hat sich der Laser wie kaum eine andere Entwicklung in der Wissenschaft verbreitet.
Dennoch dauerte es bis in die achtziger Jahre, bis fiir das Spinaustauschpumpen und das
metastabile Pumpen von 3He geeignete Laser erhéltlich wurden.

In diesem Kapitel werden verschiedene Lasersysteme vorgestellt, mit denen wéihrend
der Dissertation gearbeitet wurde. Ein Ziel der Promotion bestand in der Entwicklung
eines leistungsfihigen Faserlasers, dessen spekrales Profil an das Doppler-verbreiterte
Absorptionsspektrum von 3He angepasst ist und dessen Ausgangsleistung mindestens
10 W betragen sollte. Aus diesem Grund wurde mit dem Institut fiir Angewandte
Physik der Universitit Jena unter der Leitung von A. Tiinnermann eine Kooperation
eingegangen. Die gemeinsam erzielten Forschungsergebnisse werden in Kapitel 5.6 diskutiert.

Bedingt durch den Zusammenbruch der ,New Economy“ im Jahre 2000 mussten viele Her-
steller von Lasern fiir die Telekommunikation starke Umsatzeinbriiche verzeichnen. Als Folge
wurden Laserentwicklungen fiir wissenschaftliche Anwendungen wieder intensiver betrieben.
So ist es zu erklidren, dass nach jahrelangen Bemiihungen im Spétherbst des Jahres 2001
endlich ein mafigeschneiderter Laser der Firma IPG-Laser zu einem vergleichsweise giinsti-
gen Preis erhiltlich war. Da fiir eine Eigenentwicklung eines Faserlasers neben der Faser
und der Pumpdioden zusétzlich eine kostenintensive Infrastruktur hétte aufgebaut werden
miissen (z.B. Einrichtung eines Labors mit Laminar-Flow, Anschaffung eines Mikroskops,
einer Poliermaschine fiir die Faserenden, eines Mikropositionierers usw.), wurde die Ent-
wicklung trotz erfolgsversprechender Ergebnisse nicht weiterbetrieben. Schliefllich ist es aus
Sicht eines wissenschaftlichen Instituts nicht sinnvoll, ein Produkt zu entwickeln, welches be-
reits zu einem angemessenen Preis-Leistungsverhéltnis kommerziell angeboten wird. Deshalb
wurde der Schwerpunkt der Arbeit auf die verschiedenen Aspekte zum Erreichen hochster
Kernspinpolarisation verlagert.

5.1 Der LNA-Laser

Die Funktionsweise des LNA-Lasers wird hier zusammengefasst diskutiert; eine ausfiihrli-
chere Beschreibung findet sich in [Sur91, Mie92, Gen93, Roh94].

Kernstiick des LNA-Lasers ist ein 79 mm langer zylindrischer LNA-Kristall mit einem
Durchmesser von 4 mm. Chemisch betrachtet handelt es sich um ein mit 15% Neo-
dym dotiertes Lanthan-Magnesium-Hexaluminat (LaggsNdg15MgAl11019), das in seinen
Eigenschaften dem Nd:YAG-Kristall &hnelt. Gegeniiber dem Nd:YAG-Kristall sind die
Fluoreszenzlinien des LNA verbreitert und zu héheren Wellenldngen hin verschoben. Die
Emissionsbanden des Kristalls liegen bei 900, 1054 und 1082 nm.

78
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Abbildung 5.1: Schematischer Aufbau des LNA-Festkorperlasers.
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Der schematische Aufbau des Lasers ist in Abbildung (5.1) zu sehen. Fiir die zum Laserbe-
trieb notwendige Besetzungsinversion sorgt eine Krypton-Bogenlampe, die im Bereich von
800 nm stark emittiert. Kristall und Lampe sind von einem goldbeschichteten elliptischen
Reflektor umgeben und in seinen beiden Brennpunkten platziert. Fine Wasserkiihlung fiihrt
die hauptséchlich von der Krypton-Lampe herrithrende Warme ab. Durch das transversale
Pumpen nimmt die angebotene Lichtleistung im Stab radial nach innen ab, sodass die
dufleren Regionen des Kristalls stérker invertiert werden als die inneren. Deshalb ist die
Intensitdt der transversalen Moden im Vergleich zu longitudinal gepumpten Lasern gréfer.

Um das Emissionsprofil des Lasers moglichst gut an das Absorptionsprofil der *He Atome
mit der zentralen Wellenldnge 1083 nm anzupassen, werden zwei unbeschichtete Quarzeta-
lons der Dicken 0.3 mm und 1.0 mm in den Strahlengang gebracht. Quarzetalons arbeiten
wie Fabry-Perot-Interferometer, die durch Vielfachinterferenz bestimmte Wellenléngen
selektieren. Durch Variation der Temperatur (Brechungsindexidnderung) und des Kippwin-
kels kann sowohl die Wellenldnge als auch die spektrale Breite eingestellt werden, wobei
die Einstellungen #uBerst sensitiv auf Temperaturschwankungen reagieren'). Bei einem
hinsichtlich seiner Frequenz und spektralen Breite optimierten LNA-Lasersystem liegt die
Ausgangsleistung typischerweise bei rund 5 W.

Eine Erhohung der Ausgangsleistung der LNA-Laser wird durch das so genannte thermal
lensing begrenzt: Die von der Bogenlampe dem Kristall zugefithrte Leistung bewirkt eine
Erwarmung des mit Wasser gekiihlten Kristalls. Durch die geringe Wirmeleitfihigkeit des
Kristalls entsteht ein Temperaturgradient und folglich ein ortsabhéngiger Brechungsindex,
der von innen nach auflen abnimmt. Somit wirkt der Kristall wie eine konvexe Linse, deren
Brennweite vor allem durch das Pumplicht der Kryptonlampe bestimmt wird. Ab einer
bestimmten Pumpleistung liegt der durch das thermal lensing verursachte Fokus innerhalb
des Lasermediums. Dies fiihrt zu Instabilititen der Wellenléinge sowie der Leistung des
Lasers. Auflierdem wird die Lebensdauer des Kristalls aufgrund mechanischer Spannungen
drastisch reduziert. Zur (teilweisen) Kompensation des thermal lensing werden die beiden

1) Die Temperaturanpassung soll dazu dienen, hohe Kippwinkel zu vermeiden, da man andernfalls , walk-
off“ Verluste im Resonator hat.
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Abbildung 5.2: Schematischer Aufbau eines Halbleiterlasers.

Stirnflichen des Kristalls konkav geschliffen, wobei der erforderliche Kriimmungsradius
von der Resonatorgeometrie und der Bogenlampenleistung abhéngt (zuletzt verwendete
Kriimmungsradien siehe Abbildung 5.1).

5.2 Halbleiterlaser

Halbleiter-Laser, oft auch als Laserdioden bezeichnet, verwenden als aktives Medium eine
p-n-Halbleiterdiode, die in Durchlassrichtung von einem Strom durchflossen wird. Dabei
wird Laserlicht erzeugt (siehe Abbildung 5.2). Um den Prozess besser zu verstehen, werden
die Eigenschaften eines Halbleiters nachfolgend genauer betrachtet:

Die Elektronenstruktur in einem Festkorper lédsst sich durch das Bandermodell beschreiben.
In einem Halbleiter ist fiir 7= 0 K das Valenzband voll besetzt, wihrend das durch eine
Energieliicke Fgq, vom Valenzband getrennte Leitungsband unbesetzt ist. Die Fermiener-
gie Er ist definiert als die Grenze zwischen besetzten und unbesetzten Zustdnden bei
T = 0 K und liegt bei einem Halbleiter zwischen Valenz- und Leitungsband. Aufgrund der
Grofle der Bandliicke ist das Leitungsband bei Zimmertemperatur nur schwach besetzt.
Durch Dotieren, d.h. durch Einbringen von Fremdatomen der dritten bzw. der fiinften
Hauptgruppe in das Halbleitermaterial, kann die Lage des Ferminiveaus gezielt beeinflusst
werden. Durch n-Dotierung entstehen Donatorniveaus unterhalb des Leitungsbandes. Aus
diesen Niveaus konnen Elektronen leicht durch thermische Anregung ins Leitungsband
gelangen. Durch p-Dotierung entstehen Akzeptorniveaus oberhalb des Valenzbandes, die
iiber thermische Anregung leicht durch Elektronen des Valenzbandes besetzt werden
konnen. So entstehen positiv geladene Locher im Valenzband. Bei sehr starker Dotierung
kann sich das Ferminiveau bis ins Leitungsband (n-dotierte Region) bzw. ins Valenzband
(p-dotierte Region) verschieben (siehe Abbildung 5.3a).

Wird nun eine duflere Spannung in Durchlassrichtung angelegt, wird die Potentialschwelle
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Abbildung 5.3: Energieniveauschema eines Halbleiterlasers: (a) p-n-Ubergang im thermi-
schen Gleichgewicht (Ep: Ferminiveau); (b) p-n-Ubergang bei angelegter Spannung in Durch-
lassrichtung (Err, Epy: Quasiferminiveaus von Leitungs- und Valenzband).

verringert, die die injizierten Ladungstrdger an der Grenzschicht iiberwinden miissen.
Dadurch koénnen sie iiber die Grenzschicht diffundieren. Dort haben Elektronen und Locher
die Moglichkeit, unter Emission von Photonen der Energie Fry, — Ery < hv < Eggp zu
rekombinieren (siehe Abbildung 5.3b). Es entsteht also eine aktive Zone, in der die fiir
ein lichtverstirkendes Medium bendétigte Besetzungsinversion vorliegt. Wegen der groflen
Elektronendichte ist die Verstarkung pro Weglidnge sehr grof3, und es geniigen Lingen unter
1 mm, um die Laserschwelle zu iiberschreiten. Der Pumpmechanismus funktioniert also
nicht iiber optisches Pumpen, sondern iiber die Injektion von Ladungstrigern. Deshalb
werden Diodenlaser auch Injektionslaser genannt.

Als Resonatorspiegel dienen oft die beiden unbeschichteten planparallelen Stirnflichen
des Halbleiterkristalls, die durch Polieren oder durch Spalten entlang der Kristallebenen
erzeugt werden (siehe Abbildung 5.2). Aufgrund des hohen Brechungsindex von Halb-
leitermaterialien (n =~ 3.5 fiir GaAs) wirkt der Kristall-Luft-Ubergang als Spiegel mit
einem Reflexionsvermégen von etwa 30%. Wegen der grofien Verstirkung geniigt dieser
Wert, um trotz der hohen Reflexionsverluste von 0.7 pro halben Umlauf die Schwelle zur
Laseroszillation zu erreichen [Kne95]. In der Regel wird die Frontseite der Diode sogar
teilweise entspiegelt (R ~ 1 %), d.h. Dioden lasen im Wesentlichen superradiant.

Das Emissionsprofil einer Laserdiode ist iiblicherweise ca. 0.5 nm breit. Zur spektralen
Einengung wird in der Regel eine frequenzselektive Struktur im Halbleiter selbst verwendet.
Dazu benutzt man den Bragg-Effekt der Wechselwirkung elektromagnetischer Strahlung
mit rdumlich periodischen Strukturen. Die rdumlich periodischen Strukturen bewirken,
dass die longitudinalen Grundmoden, welche die Bragg-Bedingung exakt oder annihernd
erfiillen, erheblich geringere Verluste erleiden als die anderen. Dadurch erhilt man eine
wirksame Selektion der Moden. Da die optische Riickkoplung in diesem Fall auf die gesamte
Lénge des optisch aktiven Mediums verteilt ist, wird sie als Distributed Bragg Reflector
(DBR) bezeichnet.
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In unserer Arbeitsgruppe stehen zwei 1083 nm-single-frequency-Laserdioden? mit einer Aus-
gangsleistung von jeweils gut 30 mW zur Verfiigung, die zur Bestimmung der Kernspinpo-
larisation mittels Absorptionsmessung und der Metastabilendichte eingesetzt werden.

5.3 Prinzip eines Faserlasers

In diesem Abschnitt wird das Prinzip eines Faserlasers einfiihrend erklért, um anschlieend
die in Mainz verwendeten Faserlaser genauer zu charakterisieren. Eine detailliertere Funk-
tionsbeschreibung findet man beispielsweise in den Ubersichtsartikeln [Zel97] und [Rei97].

Faser-Lichtwellenleiter

Faser-Lichtwellenleiter bestehen aus einem inneren Faserkern (Core) mit einem Durchmes-
ser von 1 bis 1000 gm und einem duferen Fasermantel (Cladding) mit einer Dicke von gut
100 pm. Zum Schutz vor mechanischer Zerstérung wird der Fasermantel mit einer oder meh-
reren Kunststoffschichten iiberzogen (siehe Abbildung 5.4). Um eine gute Lichtwellenleitung
zu gewdhrleisten, bestehen Kern und Mantel aus einem optisch hochtransparenten Material
mit einer Dadmpfung der Groéflenordnung 10 dB pro km. Die Fahigkeit der Faser, Licht in
ihrem Kern zu fithren, beruht auf der Totalreflexion an der Kern-Mantel-Grenzfliche. Diese
tritt auf, wenn der Winkel + kleiner ist als der Grenzwinkel v, fiir die Totalreflexion. Wenn
n1 der Brechungsindex des Kerns und ns der Brechungsindex des Mantels sei, dann werden
diejenigen Strahlen in der Faser gefiihrt, welche die Bedingung

v < g = arccos (m) wobel 11 > ng (5.1)
ni

erfiillen® . Bezeichnet ng die Brechzahl des Mediums vor der Faserstirnfliiche, so liefert das
Brechungsgesetz an der Einkoppelstelle:

2 2
0y = arcsin () 52)
no

Dies bedeutet, dass alle Lichtstrahlen, die unter einem Winkel o < a4 relativ zum Lot auf die
Faserendfliche treffen, von der Faser gefiihrt werden, wobei man a4 als Akzeptanzwinkel
bezeichnet. Haufig wird jedoch die Angabe der nummerischen Apertur Ay an Stelle des
Akzeptanzwinkels bevorzugt:

AN =ng -sinay (5.3)
Eine weitere wichtige Grofle zur Charakterisierung von Lichtwellenleitern ist der dimensi-
onslose Faserparameter V:

2ma
A
2) Hersteller: JDS Uniphase, Eching; Modell: SDL-6702-H1.

3) Die Betrachtungen gelten nur fiir so genannte Stufenindexwellenleiter, bei denen der Brechungsindex
innerhalb des Kerns konstant bleibt.

V= 'AN s (5.4)
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Abbildung 5.4: Aufbau einer Doppelkern-Faser mit rundem bzw. D-férmigem Pumpkern.
Rechts: Zur Totalreflexion von Wellen, die aus dem optisch dichteren Medium ny unter dem
Winkel v < 74 auf die Grenzfliche treffen.

der das transversale Modenprofil einer Faser mit Kernradius a fiir Licht der Wellenldnge
A beschreibt. Fiir V' < 2.405 kann nur die transversale Grundmode in der Faser gefiihrt
werden [Blu98]. Man bezeichnet den Lichtwellenleiter dann als Singlemode-Faser.

Laseraktive Lichtwellenleiter

Die Lichtemission eines Faserlasers beruht wie bei anderen Festkorperlasern auf der
Verwendung laseraktiver Ionen, mit der das Wirtsmaterial dotiert ist. Allerdings wird beim
Faserlaser sowohl das Pump- als auch das Laserlicht ausschlielich innerhalb der Faser
gefiihrt. Die Moglichkeit, hohe Lichtintensitéiten in der Faser iiber weite Strecken (10 m -
100 m) zu fiihren, erlaubt sowohl die Ausnutzung schwacher Absorption des Pumplichts als
auch schwacher Laseriibergénge.

Man unterscheidet prinzipiell zwischen zwei Lasertypen auf der Basis dotierter Glasfasern.
Ein Faserlaser ist ein selbststindiger Oszillator, bei dem zur Einengung des Emissions-
spektrums Gitter benutzt werden. Von einem Faserverstirker spricht man genau dann,
wenn die Besetzungsinversion von einem externen Laser, dem so genannten Master-
oder Seedlaser, abgerufen wird. Dabei iibernimmt der Verstéirker das spektrale Profil des
Masters. Da sich ein Laser bei einer niedrigen Ausgangsleistung von typischerweise 100 mW
einfacher in seiner Wellenléinge und Linienbreite an gegebene Anforderungen anpassen
ldsst, verwendet man héufig einen mehrstufigen Aufbau aus einem Master und einem oder
mehreren nachgeschalteten Verstérkern.

Zum Bau von Faserlasern oder Faserverstiarkern werden so genannte Doppelkernfasern
eingesetzt. Der Aufbau einer Doppelkernfaser gleicht dem eines Lichtwellenleiters. Im
Fasermantel, den man jetzt als Pumpkern bezeichnet, wird der Pumpstrahl gefiihrt. Das
Coating muss deshalb die Faser nicht nur vor mechanischer Schadigung schiitzen, sondern
muss zusétzlich einen kleineren Brechungsindex als der Pumpkern haben, damit die
Lichtfithrung im Pumpkern erméglicht wird. Der Faserkern dient als aktives Medium; er
verstiarkt und fithrt den Laserstrahl. Er wird als Laserkern bezeichnet.

Der Laserkern kann mit unterschiedlichen Elementen dotiert sein. Als laseraktive Materia-
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Meridionalstrahlen Helixstrahlen
Abbildung 5.5: Hllustration von Meridional- und Helixstrahlen.

lien werden Lanthanide, wie z.B. Neodym, Ytterbium, Thulium oder Erbium verwendet,
die in der Regel als dreiwertige Kationen in das Wirtsmaterial (z.B. Quarz-, Phosphat-
oder Fluoridgldser) eingebaut werden [Rei97]. Um eine Besetzungsinversion im Laserkern
zu erreichen, wird Pumplicht geeigneter Wellenlénge durch eine oder beide Faserendflichen
in den Pumpkern eingekoppelt. Dabei kann jedoch nur das Licht so genannter Meridio-
nalstrahlen in den Laserkern eintreten (siche Abbildung 5.5). Helixstrahlen konnen einen
bestimmten Abstand zum Kern nicht unterschreiten und werden deshalb nicht im aktiven
Laserkern absorbiert. Der Anteil der ungenutzten Pumpleistung wird bei runder Pumpkern-
geometrie weder von der Dotierung noch von der Faserldnge bestimmt, sondern einzig von
den beiden Kerndurchmessern. Bei typischen Laser- bzw. Pumpkerndurchmessern von 5 pm
und 125 pm werden daher nur ca. 10% des Pumplichts vom Laserkern absorbiert [Zel97].
Zur Steigerung der Pumplichtabsorption werden D-formige oder rechteckige Pumpkerne
gefertigt, die zu einer chaotischen Ausbreitung des Pumplichts fithren (sieche Abbildung
5.4). Damit kann nach nur wenigen Metern praktisch das gesamte Pumplicht absorbiert
werden. Zusétzlich bietet sich eine Aufwicklung der Faser in ,Nierenform* an [Zel97].

Zur Lichtverstédrkung bei 1083 nm eignen sich Yb-dotierte Fasern. Ytterbium emittiert re-
lativ breitbandig im nahen Infrarot. Werden die Yb3t-Kationen in eine Quarzglasmatrix
eingebaut, liegt das Emissionsmaximum um 1080 nm. Auflerdem absorbiert in Quarzglas
eingebautes Ytterbium iiber einen grofien spektralen Bereich das Pumplicht, sodass kommer-
ziell erhéltliche Pumpdioden (beispielsweise bei 915 nm, 940 nm, 976 nm) verwendet werden
konnen. Am besten eignen sich Pumpdioden der Wellenlénge 976 nm (siehe Abbildung 5.6).

5.4 Der Keopsys-Faserlaser

Bei diesem System der Firma Keopsys AG Lannion (Frankreich)?) handelt es sich um
einen als Seed-Laser betriebenen Faserlaser mit nachgeschaltetem Faserverstédrker. Die
Ausgangsleistung betrigt maximal 2 W und die spektrale Breite wurde mit einem Fabry-
Perot-Spektrometer®) (Freier Spektralbereich: 8 GHz, Finesse: > 300) zu 3.4 GHz (FWHM)
bestimmt.

4) Modell: OI-FL-1083-2W.
5) Optilas GmbH, Puchheim; Modell: Burleigh SA (Plus)-800-11
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Abbildung 5.6: Relative Absorption des Pumplichts in einer Ytterbium-dotierten Quarzdop-
pelkernfaser in Abhingigkeit der benutzten Pumpuwellenlinge [Tin01].

In Abbildung (5.7) ist der schematische Aufbau des Keopys-Lasers illustiert. Der Ma-
steroszillator besteht aus einer 3 m langen, mit etwa 1% Yb-dotierten Doppelkern
Singlemode-Faser [Vol01]. Den Laserkern mit einem Durchmesser von 4.2 pym umgibt ein
175 x 120 pm? grofler rechteckiger Pumpkern mit einer nummerischen Apertur Ay = 0.35,
in dem das Licht der Pumpdioden gefiihrt wird.

Zur Einengung des Emissionsspektrums der Faser werden Faser-Bragg-Gitter benutzt. Die
Bragg-Gitter werden hergestellt, indem man mittels UV-Strahlung interferometrisch peri-
odische Brechzahldnderungen in Ge-dotierte Bereiche von Quarzfasern einbrennt [Blu98].
Sei Ap der periodische Abstand der Brechzahlmodulationen und nyy die effektive Brech-
zahl fiir die Mode, in der sich die Lichtwelle durch die Faser bewegt, dann wird nur diejenige
Wellenldnge Ap selektiert, welche die Bedingung

AB =2ncprAp (5.5)

erfiillt. Bei einer Anderung der Faserlinge durch Zugkrifte oder einer Erhshung der
Fasertemperatur kann man die Bragg-Periode Ap gezielt manipulieren und somit das
Emissionsspektrum der Faser variieren.

Ein Spiegel und das Bragg-Gitter begrenzen den Resonator des Masteroszillators. An dem
Bragg-Gitter ist ein Piezokristall montiert. Um die Temperatur konstant zu halten, sind die
Komponenten auf einem Peltierelement befestigt. Durch Anlegen einer Spannung an den
Piezokristall wird ein Druck auf das Bragg-Gitter ausgeiibt und somit die Laserfrequenz
um etwa 1.6 GHz pro Volt variiert.
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Abbildung 5.7: Schematischer Aufbau des Keopsys-Faserlasers: Der Masteroszillator besteht
aus einem Faserlaser, der anschlieffend in einer einzigen Stufe verstdrkt wird. Der Laser
kann durch eine piezoelektrische Verdnderung des Faser-Bragg-Gitters iiber einen Bereich
von gut 150 GHz bei der Wellenlinge 1083 nm verstellt werden. Das Pumplicht fiir die
Verstirkerfaser liefern zwei Laserdioden.

Direkt an das Bragg-Gitter schlieit sich der einstufige Verstérker an. Auch hierfiir wird
eine Doppelkernfaser verwendet. Die Linge der Verstirkerfaser betrdgt etwa 10 m. An
den jeweiligen Enden der Verstéirkerfaser werden zwei Pumpdioden in den Pumpkern
eingekoppelt. Der Strom der Pumpdioden - und damit auch die Ausgangsleistung der
Verstérkerfaser - kann von 0 bis 3 A variiert werden.

Mit einer maximalen Leistung von 2 W eignet sich der Faserlaser nicht fiir Anwendungen,
bei denen groflere Gasmengen in kurzer Zeit auf hohe Werte polarisiert werden sollen. Fiir
geringere Anforderungen an die Polarisation, wie beispielsweise beim Bau eines Magneto-
meters [Kir04], ist die Laserleistung dagegen ausreichend. Es bleibt anzumerken, dass der
Faserlaser keine hohe Frequenzstabilitdt aufweist und dass bei einer Verdnderung der Aus-
gangsleistung die Frequenz erneut justiert werden muss. Diese Probleme treten bei dem im
néchsten Abschnitt beschriebenen IPG-Faserlaser nicht auf.

5.5 Der IPG-Faserlaser

Unsere Arbeitsgruppe verfiigt iiber zwei baugleiche Faserlaser der Firma IPG Laser GmbH
Burbach®, die eine maximale Ausgangsleistung von 15 W besitzen. Im Folgenden werden
die beiden Laser in Anlehnung an die laborinterne Benennung mit ,,Laser 1¢ bzw. ,Laser 2
bezeichnet.

Als Seedquelle dient bei diesem Lasersystem eine Laserdiode mit einer Ausgangsleistung
von etwa 50 mW, die iiber einen Wellenldangenbereich von 1082.5 nm bis 1083.5 nm durch-
stimmbar ist. Hierbei kann die Wellenldnge durch eine Variation der Temperatur mittels
eines an der Laserdiode befestigten Peltierelements in 0.01°C-Schritten gedndert werden.
Fiir die Frequenzverschiebung Av bei einer Anderung der Temperatur AT wurde fiir die

6) Modell: YLD-15-1083.
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Abbildung 5.8: Schematischer Aufbau des IPG-Faserlasers: Der Seed-Laser besteht aus einer
Laserdiode mit einer Ausgangsleistung von 50 mW, die in zwei Verstdrkerstufen auf eine
Maximalleistung von 15 W gesteigert werden kann. Beide Verstdrker bestehen aus einer Yb-
dotierten Singlemode-Doppelkernfaser, die transversal von mehreren Pumpdioden bei 976 nm
gepumpt wird.

beiden Laser die Korrelation

A

Laser 1 : A—; = (23.2+1.5) MHz/mK (5.6)
A

Laser 2 : A—; = (29.3 £ 2.0) MHz/mK (5.7)

ermittelt. Um das Spektrum der Laserdiode an das 3He-Dopplerprofil zu adaptieren, muss
der Strom der Laserdiode mit mehreren Frequenzen der Gréflenordnung 100 MHz bis
1 GHz moduliert werden (siehe Abbildung 5.10). Diese Modulation ruft eine Variation der
Ladungstragerdichte hervor, infolge dessen eine Verdnderung des Brechungsindex generiert
wird. Dies ermoglicht die Erzeugung von Seitenbéndern, die in sehr grober Niherung an
das Dopplerprofil angepasst sind.

Das von der Laserdiode emittierte Licht wird in eine Yb-dotierte Singlemode-
Doppelkernfaser geleitet und mithilfe von transversal eingekoppelten 976 nm-Pumpdioden
auf 200 mW verstirkt. In einer zweiten Verstéarkerstufe wird das Laserlicht in eine zweite
2 m lange Yb-dotierte Singlemode-Faser gefithrt. Mit einigen (genaue Zahl ist ein Firmenge-
heimnis) regelbaren transversal eingekoppelten 976 nm-Pumpdioden kénnen dann beliebige
Leistungen zwischen 200 mW und 15 W eingestellt werden, ohne dass das Spektrum der
Laserdiode in den beiden Verstarkerstufen modifiziert wird.

In Abbildung (5.9) sind in den oberen beiden Diagrammen die spektralen Profile der zwei
Laser gezeigt. Man erkennt eine deutliche Abweichung von einem gaufférmigen Profil mit
einer FWHM-Breite von 2.0 GHz. Interessanterweise hat sich das Profil vor allem bei
,Laser 1¢ seit der ersten Messung im Jahre 2002 [Kro02| entscheidend verédndert, ohne
dass Auswirkungen auf die maximal erreichbare Polarisation registriert wurden. Die untere
Grafik von Abbildung (5.9) beschreibt das Fabry-Perot-Spektrum von ,Laser 1“, nachdem
der auf den Cg-Ubergang justierte Laser eine 1 m lange optische Pumpzelle durchlaufen
hat. Zu sehen sind unterschiedliche Intensitétsverldufe, die aus zwei Messungen mit und
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Abbildung 5.9: Spektrale Profile der beiden IPG-Laser. Die oberen beiden Grafen zeigen die
Frequenzspektren der Laser 1 und 2, die mit einem Fabry-Perot-Interferometer analysiert
wurden. Das untere Diagramm demonstriert den Finfluss der in der Pumpzelle absorbierten
Leistung auf das Fabry-Perot-Spektrum.
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Abbildung 5.10: Frequenzspektrum, mit dem der Strom der Laserdiode moduliert wird, um
die spektrale Breite des Lasers an das 3 He Absorptionsprofil anzupassen [IPG01].

ohne Gasentladung ermittelt wurden. Der schraffierte Bereich gibt die in der optischen
Pumpzelle absorbierte Leistung an. In diesem Fall betragt der Anteil der schraffierten
Fléche zur Fliche unterhalb der blauen Kurve 30.6%. Eine alternative (integrale) Messung
der transmittierten Leistung mit einem Wattmeter fithrte in guter Ubereinstimmung zu
einem absorbierten Anteil von 32.3%. Somit konnte gezeigt werden, dass man auch mit
einem Fabry-Perot-Interferometer die absorbierte Leistung bestimmen kann und gleichzeitig
Informationen {iber das spektrale Profil erhilt.

Das Fabry-Perot-Spektrum der beiden Laser zeigt ein dichtes Spektrum. Allerdings gilt die-
se Aussage nur fiir Zeitspannen von einigen Millisekunden, da die Scanzeit eines typischen
Fabry-Perot-Analysators in der Grofienordnung 10 ms liegt. Jedoch sind zeitaufgeloste
Modenspektren der Laser von grofler Bedeutung, weil fiir das effiziente optische Pumpen ein
dichtes Frequenzspektrum auf den Zeitskalen atomarer Prozesse (geschwindigkeitsindernde
StoBe, Absorption / Emission von Photonen) vorliegen sollte. Demnach sollte ein auf das
metastabile Pumpen optimiertes Laserprofil auf einer Zeitskala von 100 ns keine Liicken
aufweisen, die wesentlich grofler sind als die homogene Linienbreite von 20 MHz [Blo85]
(ausfiihrlichere Erlauterungen findet man in [Rud01]).

In der Diplomarbeit von D. Rudersdorf wurden zeitaufgeloste Spektren anhand der durch
die einzelnen Moden verursachten Beatfrequenzen mit einer geeigneten Fotodiode gewonnen
[Rud01]. Dieses Verfahren erlaubte bei der nachfolgenden Analyse jedoch keine eindeutigen
Riickschliisse auf die Anzahl der Moden innerhalb der betrachteten Zeit von 100 ns.

Daher wurde in dieser Arbeit eine Methode gewéhlt, die eine Untersuchung der Moden-
struktur iiber die erreichbare Gleichgewichtspolarisation in einer optischen Pumpzelle
zuldsst. Weist das Frequenzspektrum eines Lasers auf atomarer Zeitskala Liicken auf,
so ist die Maximalpolarisation bei hohen Leistungsdichten (Séttigung) im Vergleich zu
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Abbildung 5.11: Schema zur inkohdirenten Uberlagerung zweier Laser (Details siehe Text).

einem idealen Laser mit gleicher Leistung geringer. Im Experiment wurden deshalb die
Gleichgewichtspolarisationen bei identischen Bedingungen der Laser ,,1“ und ,,2“ bestimmt.
Anschlieend wurde das Licht beider Laser inkohérent iiberlagert und erneut die maximale
Polarisation gemessen. Besédflen beide Laser ein dichtes Spektrum, so wire mit einem
einzigen Laser wie mit der Uberlagerung beider Laser bei gleicher Leistung dieselbe Gleich-
gewichtspolarisation zu erwarten. Falls die Laser jedoch kein dichtes Spektrum haben,
fithrt die Uberlagerung zu einer hoheren Gleichgewichtspolarisation, weil das resultierende
Gesamtspektrum in diesem Fall weniger Liicken zeigt.

Der Versuchaufbau ist in Abbildung (5.11) skizziert. Durch eine sorgfiiltige Justage werden
die beiden Laser mittels eines polarisierenden Strahlteilerwiirfels {iberlagert, wobei die
inkohérente Superposition der beiden senkrecht zueinander polarisierten Laserstrahlen in
der Summe unpolarisiertes Licht ergibt. Danach trifft das Licht auf ein \/4-Plittchen,
welches derart justiert ist, dass zu gleich groBen Teilen o~ bzw. o~ -Licht entsteht. Beim
Auftreffen auf einen zweiten polarisierenden Strahlteilerwiirfel wird sowohl von ,,Laser 1%
die Halfte als auch von ,Laser 2“ die Hilfte der Laserintensitéit transmittiert und die
jeweils andere Hilfte um 90° abgelenkt. Das linear polarisierte transmittierte Licht wird
anschlieend von einem weiteren \/4-Plittchen zirkular polarisiert und in eine optische
Pumpzelle eingekoppelt.

Bei einer in die Pumpzelle eingestrahlten Leistung von 4 W wurden fiir ,Laser 1%,
,Laser 2¢ und die Superposition der beiden Laser ,1¢ und ,2“ auf dem Cg-Ubergang
Gleichgewichtspolarisationen zwischen 89.6% und 90.2% gemessen (siehe Abbildung 5.12).
Fiir die Cg-Linie wurden fiir die drei Kombinationen Polarisationsgrade zwischen 80.9%
und 81.9% erreicht. Die geringfiigigen Unterschiede in der Gleichgewichtspolarisation
rithren hauptséchlich von kleinen Schwankungen der eingestrahlten Laserleistung her; die
inkordrente Uberlagerung fithrt also nicht zu hoheren Polarisationswerten. Folglich muss
das spektrale Profil der zwei Laser hinreichend dicht sein.

Im Rahmen dieser Untersuchung wurde weiterhin Laserlicht mit einer Leistung von je
2 W auf der Cg- und Cy-Resonanz in die Pumpzelle eingekoppelt. Wie erwartet, liegt die
Gleichgewichtspolarisation mit 86.7% zwischen den Gleichgewichtspolarisationen, die man
mit reinem Cg- bzw. Cy-Licht erhélt (siehe Abbildung 5.12 unten).
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Abbildung 5.12: Vergleich der Gleichgewichtspolarisation bei Verwendung von ,Laser 1%,
sLaser 2% sowie einer inkohdrenten Superposition beider Laser (Erliuterungen siehe Text).
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Abbildung 5.13: Ezperimenteller Aufbou des Faserverstirkers zur Untersuchung der

Verstdrkereigenschaften.

Zusammenfassend bleibt festzuhalten, dass die beiden IPG-Laser hervorragend fiir das me-
tastabile Pumpen geeignet sind. In Kapitel 6 wird ausgefiihrt, dass weitere Verbesserungen
(hohere Leistungen, besser angepasstes spektrales Profil) die Kernspinpolarisation kaum
erhohen kénnen. Ohne Uberteibung kann man daher sagen, dass das seit iiber vierzig Jah-
ren bestehende Problem geeigneter Lichtquellen fiir das metastabile Pumpen von 3He gel6st
ist!

5.6 Entwicklung eines Faserlasers mit der Universitéit Jena

Im Rahmen einer Kooperation mit dem Institut fiir Angewandte Physik der Universitiét
Jena fanden im Spatsommer und Herbst des Jahres 2001 zwei jeweils einw6chige Messpro-
gramme zur Entwicklung eines eigenen Hochleistungs-Faserverstéirkers statt, die in diesem
Kapitel kurz vorgestellt werden sollen.

Abbildung (5.13) zeigt den Faserverstérker, in dem das Licht des als Masterlaser dienenden
Keopsys-Lasers verstédrkt wird. Der Faserverstidrker besteht aus einer 55 m langen mit
2000 ppm Yb-dotierten Doppelkernfaser”). Bei dieser Faser hat der Laserkern einen
Durchmesser von 11 um bei einer nummerischen Apertur von 0.11. Der Durchmesser des
D-férmigen Pumpkerns liegt bei 400 pm, wihrend die nummerische Apertur einen Wert
von 0.38 hat. Beide Enden der Faser sind schrig geschliffen und poliert.

Das Licht des Seed-Lasers wird durch einen optischen Isolator® geleitet. Dieser nutzt

7) Hersteller: Institut fiir Physikalische Hochtechnologie, Jena.
8) Modell FR 1060/5, Isolation > 30 dB. Firma Linos Photonics, Géttingen.
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Abbildung 5.14: Leistungskennlinie eines 915 nm-Pumpdiodenarrays.

die nicht-reziproke Natur des Faraday-Effekts aus: Zwischen zwei um 45° gegeneinander
verkippten Linearpolarisatoren befindet sich ein Terbium-Gallium-Granat-Kristall im Feld
eines starken Permanentmagneten (Faraday-Rotator). Der Kristall und das Magnetfeld
sind so aufeinander abgestimmt, dass sie die Polarisationsebene des einfallenden Lichts
einer bestimmten Wellenldinge um 45° drehen. In Vorwiértsrichtung kann polarisiertes
Licht den optischen Isolator ungehindert durchlaufen, unpolarisiertes Licht wird am ersten
Polarisator um 50% abgeschwicht. Durchlduft jedoch Licht beliebiger Polarisation den
Isolator riickwarts, so wird es spétestens am zweiten Polarisator ausgeloscht. Dadurch wird
der Masterlaser vor der Laserstrahlung des Verstérkers geschiitzt.

Das Licht des Masterlasers wird {iber zwei Spiegel und eine angepasste Einkoppeloptik
in den aktiven Kern der Verstirkerfaser fokussiert. Am anderen Ende der Faser wird der
Strahl wieder iiber einen dichroitischen Spiegel, der fiir das Pumplicht transparent ist,
seitlich herausreflektiert und anschliefend die Leistung des hochverstiarkten Signals mit
einem Wattmeter und das spektrale Profil mit einem Gitterspektrometer?) untersucht.
Als Pumplichtquelle dient ein Laserdiodenarray'®), welches Licht der Wellenlinge 915 nm
emittiert und bei einem maximalen Strom von 50 A eine Leistung von 90 W erreicht.
Von dieser Leistung kénnen etwa 60% in eine Faser eingekoppelt werden (siehe Abbildung
5.14). Uber ein Linsensystem wird der Pumpstrahl in den Pumpkern gefithrt und am
anderen Ende der Faser mittels eines dichroitischen Spiegels ausgeblendet, der jedoch fiir
das Seedlaserlicht transparent ist.

9) ANDO Deutschland, Miinchen; Modell: AQ 6315A, maximale Auflssung: 0.05 nm.
10) Spectra-Physics GmbH, Darmstadt; Modell: BFA1100-915-90.
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Abbildung 5.15: oben: Leistungskennlinie des Faserverstdirkers in Abhdngigkeit der eingekop-
pelten Pumpleistung. Unten: Emissionsspektrum des Faserverstirkers bei drei unterschied-
lichen Leistungen.
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Hinter dem optischen Isolator betrug die Masterleistung 800 mW, wovon gut 500 mW
in den Faserkern eingekoppelt wurden. Die Ausgangsleistung des Faserverstirkers zeigte
in Abhingigkeit des angelegten Pumpstroms die zu erwartende lineare Kennlinie (siehe
Abbildung 5.15 oben). Sie ist ein Indiz dafiir, dass in der Faser keine nichtlinearen
oder thermischen Effekte auftreten und die emittierte Lichtleistung somit nur durch
die verfiigbare Pumpleistung begrenzt ist [Zel97]. Das Fehlen nichtlinearer Effekte wird
durch die aufgenommenen Emissionsspektren bei unterschiedlichen Ausgangsleistungen
untermauert. Im unteren Diagramm von Abbildung (5.15) erkennt man eine Unterdriickung
der verstérkten spontanen Emission (ASE: Amplified Spontaneous Emission) um ca. 40 dB
im gesamten Leistungsbereich. Dies bedeutet, dass ca. 99.9% der emittierten Leistung
innerhalb des vom Seedlasers vorgebenen spektralen Profils liegen.

Eine weitere Erhchung der Verstérkerleistung sollte durch den Einsatz stédrkerer Pumpdi-
oden moglich sein. Diese standen fiir das Experiment jedoch nicht zur Verfiigung. Dennoch
stellen die gemessenen 36 W eine Rekordmarke fiir zum metastabilen Pumpen geeignete
Laser dar.



6 Untersuchungen an *He-Zellen

Eine hohe Polarisation bei zugleich hoher Produktionsrate kann nur durch das Zusammen-
spiel mehrerer Faktoren erreicht werden, die in diesem Kapitel ausfiihrlich erértert werden.

Im ersten Abschnitt liegt der Schwerpunkt auf der Beschreibung des Absorptionsverhaltens
anhand zweier unabhéngiger Experimente. Mit diesen Experimenten kann verifiziert wer-
den, dass die Beriicksichtigung geschwindigkeitsverindernder St6fe und das neu entwickelte
Verfahren zur Berechnung der mittleren Absorptionsrate zu einer korrekten Beschreibung
der Daten fiihrt. Im zweiten Teil des Kapitels wird die Abhéngigkeit von Laserprofil, Gas-
druck, falscher Zirkularkomponente sowie Metastabilendichte und Relaxationszeit auf die
Gleichgewichtspolarisation untersucht und mit theoretischen Vorhersagen verglichen.

6.1 Analyse der Absorption

In diesem Abschnitt wird dargelegt, wie man die Metastabilendichte mittels der in einer
Pumpzelle absorbierten Leistung bestimmen kann und welche Charakteristik die Absorption
sowohl bei niedrigen als auch bei hohen Leistungsdichten zeigt.

6.1.1 Messung der Metastabilendichte

Fremdgase, die sich zusitzlich zum 3He in einer optischen Pumpzelle befinden, reduzieren
die Metastabilendichte durch so genannte Quench-Stéfie und verringern somit die Kern-
spinpolarisation [Has00]. Aus diesem Grund ist die Untersuchung der Anzahl metastabiler
Atome pro Volumen von Bedeutung.

Die Messung der Metastabilendichte erfolgt dhnlich der Polarisationsmessung in Kapitel
4.2 durch die Bestimmung der absorbierten Laserintensitéit [,;s beim Durchgang eines
schwachen, die *He-Atome nicht sittigenden Laserstrahls durch eine optische Pumpzelle
(siche Abbildung 6.1). Im Unterschied zur Polarisationsbestimmung werden bei diesem
Verfahren keine Bedingungen an die Polarisation des Laserlichts gestellt. Allerdings muss
der Laser sehr prizise auf das Zentrum des verwendeten Hyperfeiniibergangs (Cs oder Cy)
justiert werden.

Durchlduft ein Lichtstrahl der Leistung I eine Gasschicht der Dicke d L, so wird die Intensitét
dl gemifl dem Lambert-Beerschen Gesetz absorbiert:

Iabs

dl = —k I dL & =1-—e "t (6.1)

Hierbei ist k& eine noch zu bestimmende Konstante, die mit der Metastabilendichte n,,
verkniipft sein wird. Bereits in Kapitel 2.5 wurde eine Gleichung (siehe Formel 2.44) fiir die

96
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Abbildung 6.1: Ezperimenteller Aufbau zur Messung der Absorption.

absorbierte Leistung von resonantem Licht auf dem Cg-Ubergang aufgestellt:

b= 0o o[ 2] o[ 25TV 6

wo J die Leistungsdichte, G der Anteil der mit dem Laserlicht wechselwirkenden metastabilen
Atome, (vij)g = xJ/B(J) die mittlere Photonenabsorptionsrate (siehe Gleichung 2.43),
w/2m ~ 276.80 THz die Frequenz des 22S-23P-Ubergangs und h = 1.0546 - 1073* Js
das Plancksche Wirkungsquantum ist. Fiir geringe Leistungsdichten vereinfacht sich der
Ausdruck folgendermaflen:

Iyps =hwJyx T5718 as -V (6.3)

Ersetzt man in dieser Gleichung die Leistungsdichte J, das Volumen V und das Ubergangs-
matrixelement 75 15 geméf

I
=3 (S: Flache)
V=S-1L (6.4)
2
Ts18 = 3 (1-13)=0.2931, (3 = 0.5603; siehe Tabelle 2.1)
so folgt fiir die absorbierte Leistung
2 _
Iabs:§(1—])hwlxa5L. (6.5)

Im unpolarisierten Gas sind die sechs einzelnen Zeeman-Sublevel der metastabilen Zustinde
gleich besetzt, weshalb fiir die Metastabilendichte n,, = 6 a5 gelten muss. Aus dem Vergleich
mit Gleichung (6.1) ergibt sich dann:

k=-(1-In,xhw (6.6)

O =

Benutzt man einen auf den Cg-Ubergang justierten Single-frequency-Laser (Y =
3691 m2/Ws), so beschreibt die Gleichung

I
—ap = 1nm 331107 m? (6.7)
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in differentieller Form die absorbierte Laserleistung bei gegebener Metastabilendichte n,.
Soll stattdessen die Zahl der metastabilen Atome auf der Cy-Resonanz gemessen werden,
verwendet man die Formel (ohne Herleitung)

dr
—qp = [rm 421 10717 m?|. (6.8)

Die rdumliche Verteilung der Metastabilendichte in einer zylindrischen optischen Pumpzelle
mit Lange L und Radius R kann bei einem Druck der Gréflenordnung 1 mbar durch eine
Parabel

2
gut angenihert werden [Has00, Kro02]. Hierbei ist n,, o die Dichte der metastabilen Atome
entlang der Zylinderachse; r gibt den Abstand von dieser Achse an. Fiir einige Zwecke
wird die iiber das gesamte Pumpvolumen gemittelte Metastabilendichte n,, benétigt. Dazu

berechnet man zunéchst die Gesamtzahl N der metastabilen Atome mittels Integration iiber
das Volumen der Pumpzelle V = 7 R? L:

R
2
N:27anm,0-/ [1— (%) ] rdr:%w}z% (6.10)
0

Eine anschlieende Division durch V ergibt dann

N 1
Folglich ist die mittlere Metastabilendichte exakt halb so grofi wie die Metastabilendichte
entlang der Pumpzellenachse. Bei typischen Bedingungen befinden sich in einem Kubikmeter
etwa 0(10') metastabile Atome.

6.1.2 Messung des Sittigungsverhaltens

In diesem Unterabschnitt werden von D. Rudersdorf [Rud01] und P.-J. Nacher [Nac0l]
bereits in den Jahren 2000/2001 durchgefiihrte Experimente erneut analysiert. Gegenstand
der damaligen Versuche war die Messung der Laserlichtabsorption in einer Pumpzelle mit
einem Single-frequency-Laser bei unterschiedlichen Leistungsdichten.

Bei der theoretischen Modellierung der Daten traten sowohl bei P.-J. Nacher als auch
bei D. Rudersdorf unerwartete Diskrepanzen auf, die mithilfe der im zweiten Kapitel
diskutierten Modellerweiterungen erklirt werden konnen. Die theoretische Anpassung
an die Daten durch Nacher vernachlissigte die geschwindigkeitsverindernden Stofe.
AuBerdem beriicksichtigte er nicht, dass der mit dem Laserlicht wechselwirkende Anteil
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der metastabilen Atome eine Funktion der Leistungsdichte und damit variabel ist. In der
Arbeit von Rudersdorf wurde zwar der Einfluss geschwindigkeitséindernder Stéfle beachtet,
allerdings beschrieb er den metastabilen Pumpprozess in unzuléssiger Vereinfachung durch
ein Zweiniveau-System.

Beide Messungen wurden mit einem Single-frequency-Laser auf der Cy-Linie mit linear po-
larisiertem Licht bei der Kernspinpolarisation P = 0 durchgefiihrt. Zur Berechnung des Ab-
sorptionsverhaltens verwendet man die Ratengleichungen des metastabilen optischen Pum-
pens (2.47-2.49), die beim ausschlieflichen Co-Pumpen mithilfe der Formeln (2.18; 2.20 und
2.24) vereinfacht werden konnen. In Kapitel 2.5 wurde detailliert der Zusammenhang zwi-
schen mittlerer Absorptionsrate (7;j)g und Leistungsdichte J erklart (siehe Gleichung 2.43
und Tabelle 2.4). Es gilt:

X J o m?
1 30.5 W (6.12)
1+ (1580)

Die zwei verwendeten Pumpzellen waren 5 cm (Nacher) bzw. 10 cm (Rudersdorf) lang und
hatten jeweils einen Druck von 1.3 mbar. Aus dem 3He-Gasdruck folgt fiir die metastabile
Austauschzeit 7. = 190 ns, fiir die collisional mixing-Zeit 74¢, = 20 ns sowie fiir die Zeitkon-
stante der geschwindigkeitsverindernden Stéfe 7. = 7. = 190 ns. Da durch das Einstrahlen
von linear polarisiertem Licht die Kernspinpolarisation konstant null bleibt, wird bereits
knapp eine Mikrosekunde nach Einschalten des Lasers ein Besetzungsgleichgewicht erreicht.
Insofern verschwinden die zeitlichen Ableitungen in den Ratengleichungen, und man erhalt
ein lineares Gleichungssystem, dessen Losungen (Besetzungsdichten der einzelnen Zustéinde)
mit dem Computerprogramm ,,Mathematica“ berechnet werden kénnen.

Sind die jeweiligen Niveaudichten bekannt, kann die absorbierte Leistung fiir den Cy-Uber-
gang geméif der Gleichung

dJ =hw-J- 1:‘2 (3&1 +as+az+3aq4 —4bi7 — 4b18) -dL (613)
kalkuliert werden. Um eine anschaulichere Darstellung zu erhalten, betrachtet man haufig

jedoch die relative Absorption - also den Quotienten aus absorbierter zu eingestrahlter Lei-
stung:

:hw-lz;(3a1+a2+a3+3a4—4b17—4blg)-dL (6.14)

In Abbildung (6.2) ist das simulierte Absorptionsverhalten auf der Cy-Resonanz fiir vier
unterschiedliche Annahmen dargestellt. Die griine Kurve beschreibt den erwarteten Verlauf
unter Vernachldssigung der geschwindigkeitsverdindernden Stéfle und mit einem {iber den
gesamten Leistungsbereich konstanten Parameter § = 0.03. Sie ist identisch mit der von
P.-J. Nacher im Jahre 2001 durchgefiihrten Anpassung. Wird 8 nun geméifi Gleichung
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Abbildung 6.2: Simuliertes Absorptionsverhalten eines Single-frequency-Lasers fiir resonan-
tes, linear polarisiertes Cy-Licht (p = 1.3 mbar, P = 0). Weitere Erliuterungen im Text.

(6.12) variiert und geschwindigkeitséindernde Stofle weiterhin aufiler Acht gelassen, so
erkennt man anhand des blauen Kurvenverlaufs vor allem bei hoheren Leistungsdichten
eine starke Abweichung vom griinen Plot. Demgegeniiber veranschaulicht die olivfarbene
Kurve die relative Absorption unter Beriicksichtigung geschwindigkeitsverdndernder Stofe
bei konstantem (. Man sieht, dass Abweichungen zum griinen Kurvenverlauf hauptséchlich
bei niedrigen Leistungsdichten auftreten. Beide Effekte zusammen werden schliefSlich durch
den roten Grafen illustriert.

Der experimentelle Aufbau zur Messung des Absorptionsverhaltens ist in Abbildung (6.1)
dargestellt. Er war in beiden Versuchen identisch. Die Absorption wird aus der Differenz
der transmittierten Laserleistung mit und ohne Gasentladung ermittelt. Um eine mdoglichst
homogene spatiale Leistungsdichte des Laserstrahls zu erhalten, wurde ein grofler Teil des
Lichts mit einer Blende von 2 mm Durchmesser ausgeblendet. Dadurch wurde ein paralleler
Lichtstrahl mit einer transversal fast konstanten Leistungsdichte erzeugt (siehe auch
[Nac01, Rud01]). Anschlieflend durchleuchtete der Strahl das optische Pumpvolumen, wobei
seine Intensitédt hinter der Zelle mit einem Wattmeter gemessen wurde. Im FExperiment
benutzte D. Rudersdorf eine Laserdiode mit einer regelbaren Ausgangsleistung von 0 mW
bis 30 mW, wéihrend fiir die Versuchsdurchfiihrung von J.-P. Nacher eine Laserdiode mit
zusitzlichem Faserverstiarker zur Verfiigung stand. Hiermit konnte die Leistung zwischen
0 mW und 500 mW variiert werden. In Abbildung (6.3) sind die Messwerte und die
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Abbildung 6.3: Erneute Auswertung der Absorptionskurven von [Nac01] (oben) und [Rud01]
(unten). Die Messungen wurden mit einem Single-frequency-Laser auf der Cy-Resonanz
durchgefiihrt (Erlduterungen siehe Text).
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Abbildung 6.4: Absorptionsverhalten von Lasern mit unterschiedlichen spektralen Profilen
(rot: Single-frequency-Laser; ansonsten gaufformiges Profil mit einer FWHDM-Breite von
1.0, 2.0 und 3.0 GHz).

Anpassungen an die Daten von beiden Versuchen gezeigt!). Deutlich zu erkennen ist, dass
die urspriingliche Beschreibung des Absorptionsverhaltens (griine Kurve) nicht mit den
experimentellen Daten in Einklang gebracht werden kann. Dagegen beschreibt der rote
Graf, der § gemaf Gleichung (6.12) als variabel annimmt und geschwindigkeitsverdndernde
StéBe beriicksichtigt, in beiden Fillen die Messwerte sehr gut?).

Da die Berechnung der Absorption fiir einen Single-frequency-Laser zu sehr guten Ergeb-
nissen fiihrte, wurde die Séttigungsabsorption aulerdem fiir Laser mit einem gaufiférmigen
spektralen Profil mit FWHM-Breiten 1.0 GHz, 2.0 GHz und 3.0 GHz simuliert (sieche Abbil-
dung 6.4). Aus den Kalkulationen folgt, dass ein 1.0 GHz breites Spektrum - vor allem bei
Leistungsdichten von weniger als 1 W/cm? - die metastabilen Atome wesentlich effizienter
anregen kann als ein Laser mit 2.0 GHz spektraler Breite. Jedoch besteht fiir J > 1 W/cm?
kaum ein Unterschied in der Effizienz, wenn die spektrale Breite zwischen 1.0 GHz und

1) Es existieren keine Fehlerangaben fiir die Daten von [Nac01].

2) Die theoretische Beschreibung der Daten von [Rud01] beriicksichtigt, dass die relative Absorption von
etwa einem Viertel der eingestrahlten Leistung nicht mehr linear approximiert werden kann. Deshalb wurde
zur Berechnung der Anpassung die 10 cm lange Zelle in zehn gleich lange Abschnitte unterteilt und sukzessiv
die absorbierte Leistung berechnet.
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Abbildung 6.5: Schematischer Versuchsaufbau zum Polarisieren einer optischen Pumpzelle
(Details siehe Text).

3.0 GHz variiert. Diese Aussage widerspricht der verbreiteten Meinung, dass ein zum opti-
schen Pumpen optimierter Laser eine spektrale Breite von 2.0 GHz besitzen sollte (vergleiche
z.B. [Tas03b]). Allerdings stiitzt sich die oft favorisierte spektrale Breite von 2 GHz eben-
falls nur auf Rechnungen und nicht auf Experimente. Da die fritheren Abschétzungen jedoch
das Sattigungsverhalten eines Single-frequency-Lasers falsch beschreiben, scheint man {iber
Jahre hinweg einem Fehlschluss erlegen zu sein. Wie die in Abbildung (6.4) gezeigten Simula-
tionsrechnungen beweisen, spielt es heutzutage kaum eine Rolle mehr, ob die spektrale Breite
eines Laser 1 GHz oder gar 3 GHz betréigt. Die Ausgangsleistung kommerziell verfiigbarer
Laser ist mittlerweile mehr als ausreichend, sodass eine geringere Effizienz durch eine héhere
Leistungsdichte vollsténdig ausgeglichen werden kann.

6.2 Analyse der Kernspinpolarisation

In diesem Abschnitt wird untersucht, welche Polarisationswerte unter optimierten Bedin-
gungen experimentell erreichbar sind, und von welchen Faktoren eine weitere Steigerung
des Polarisationsgrades abhéngt.

Der schematische Versuchsaufbau ist in Abbildung (6.5) gezeigt. Im Gegensatz zu fritheren
Messungen konnte mit neuen Polarisationsoptiken auch bei groflen Laserleistungsdichten
zirkular polarisiertes Licht hoher Giite in die Pumpzelle eingekoppelt werden. Fiir das
Experiment wurde eine 1 m lange Pumpzelle mit einem Durchmesser von 50 mm (2.0 1
Volumen) benutzt, welche 3He-Gas bei einem Druck von 0.65 mbar enthilt. Die Zelle ist
vollkommen aus Quarz gefertigt und die Ein- bzw. Austrittsfenster sind jeweils beidseitig
antireflexbeschichtet, womit stérende Reflexe vermieden werden. Zudem wird die Span-
nungsdoppelbrechung unterdriickt (sieche Abschnitt 3.1.5), sodass keine unerwiinschten
Zirkularkomponenten generiert werden. Um den Einfluss der vertikalen Erdmagnetfeld-
komponente abzuschwichen, wurde das von Spulen erzeugte Magnetfeld B von 6 G auf
14 G erhoht. Damit konnte der Winkel zwischen den Spulenachsen und dem resultierenden
Magnetfeld von 5° auf 2° reduziert werden. Die optische Pumpzelle wurde sehr prézise im
Zentrum des Magnetfeldes entlang der Spulenachse positioniert, sodass aus der Fehlaus-
richtung von Quantisierungsachse und Lichtausbreitung ein Intensitatsanteil des 7-Lichts
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Abbildung 6.6: Gemessene Aufpolarisationskurve bei einer Laserleistung von 10 W (p =
0.65 mbar, T, = 583 s, iy /ng = 0.3 ppm, e ~ 0.1%).

von () = 6 - 10~* sowie ein Intensititsanteil des o ~-Lichts von e(0~) = 1-1077 resultiert.
AuBerdem wird die Relaxationszeit der Kernspinpolarisation im Plasma nur unwesentlich
durch die Feldinhomogenitéat beeintrachtigt, weil in der Mitte des Magnetfeldes die relativen
Feldgradienten mit O(10~%) pro cm am geringsten sind. Ferner wurde sichergestellt, dass
alle in der Néhe der Pumpzelle vorhandenen Gegensténde die Feldhomogenitét nicht storen.

Um Reflexionen des aufgeweiteten Laserstrahls an den Innenwénden des optischen Pumpvo-
lumens zu vermeiden, wurde der Strahldurchmesser mit einer Blende auf 40 mm begrenzt.
Mit einer Intensitédtsmessung des emittierten Fluoreszenzlichts (,Fluoreszenznachweis®)
wurde die Wellenléinge des Lasers auf die zu untersuchende Resonanz abgestimmt.
Die Erzeugung der metastabilen Atome in einer Gasentladung geschah mithilfe zweier
geschwiirzter, nichtreflektierender Kupferelektroden (90 c¢m lang, 6 cm breit), die an
gegeniiberliegenden Seiten der Auflenwand der Pumpzelle befestigt wurden. An die
Elektroden wurde eine Hochfrequenzspannung von etwa 2 MHz mit einer Amplitude der
Groéfenordnung 100 V angelegt®).

Dieser experimentelle Aufbau erreichte bei einer Laserleistung von 10 W in einer schwa-
chen Gasentladung den mit 91.2% hochsten jemals gemessenen Polarisationswert (siehe
Abbildung 6.6), wobei der Fehler der Polarisationsbestimmung etwa 2% (relativ) betrigt.

3) Die Frequenz wurde von 0.7 MHz bis 5.9 MHz variiert. Bei gleicher Plasmahelligkeit konnte keine
Abhingigkeit des Polarisationsgrades von der Frequenz erkannt werden.
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Neben der auflerordentlich hohen Gleichgewichtspolarisation ist bemerkenswert, dass
das Gas schon nach 29 s zu 80% polarisiert war. Nachdem sich eine Gleichgewichtspo-
larisation eingestellt hatte, wurde der Laserstrahl geblockt und aus der Abnahme der
Kernspinpolarisation eine Relaxationszeit von 583 s ermittelt. Anschliefend wurde das
Gas entmagnetisiert und die Metastabilendichte mithilfe einer Laserdiode entlang der
Pumpzellenachse zu (9 4 1) - 101> m™3 bestimmt. Aus diesem Wert folgt in Kenntnis des
Gasdrucks die mittlere relative Metastabilendichte 7, /ng = 0.3 ppm. Der Intensitétsanteil
der falschen Zirkularkomponente setzt sich zusammen aus der nicht-parallelen Einstrahlung
entlang des Magnetfeldes und der Qualitit der Optiken; er wurde mit e ~ 0.1% abgeschétzt.

Im Folgenden soll untersucht werden, ob der gemessene Polarisationsgrad in Einklang mit
der Theorie steht. Zusétzlich wird die Abhéngigkeit der Polarisation von verschiedenen
Parametern wie (3, €, p, iy, /ng und T, analysiert.

Die Berechnung der Polarisation ist mit gréfleren Fehlern behaftet als die Beschreibung des
Absorptionverhaltens, weil man in der Regel sowohl iiber das rdumliche Intensitéitsprofil des
Lasers als auch iiber die Verteilung der Metastabilendichte im Pumpvolumen mitteln muss.
Hohe Polarisationsgrade lassen sich nur mit einem aufgeweiteten Laserstrahl realisieren,
der das gesamte optische Pumpvolumen ausleuchtet. Hierbei gehorcht das rdumliche Inten-
sitatsprofil einer Gaufiverteilung mit einer maximalen Leistungsdichte entlang der Pump-
zellenachse. Zur Berechnung der Polarisation wird das Intensitétsprofil durch eine mittlere
homogene Leistungsdichte beschrieben, was selbstverstindlich nur als eine Annéherung an
die tatsdchlichen Bedingungen gesehen werden kann. Eine weitere Unsicherheit entsteht
durch die parabelférmig angenommene Verteilung der Metastabilendichte im Plasma. Da
die metastabile Austauschzeit der Grundzustandsatome T, gemifl der Gleichung (2.10)
1

T 2 0 me (V) N

mit der Metastabilendichte n,, verkniipft ist, variiert 7. mit dem Abstand von der
Zylinderachse der optischen Pumpzelle und somit die Transferrate der Kernspinpolarisation
von den metastabilen Atomen auf die Grundzustandsatome. Durch die Einfithrung der
mittleren Metastabilendichte wird versucht, den Effekt angemessen zu beriicksichtigen.

Soll die Gleichgewichtspolarisation fiir einen bestimmten Parametersatz kalkuliert werden,
miissen sdmtliche zeitliche Ableitungen in den gekoppelten Differentialgleichungssystemen
(2.47-2.50) verschwinden. Da die Polarisation P - im Gegensatz zur Absorptionsbestimmung
- selbst als Variable in den Gleichungen auftritt, entsteht ein kaum l6sbares, nichtlineares
Gleichungssystem. Allerdings lassen sich alle Gréfilen bestimmen, wenn das Gleichungssy-
stem linearisiert wird. Dies ist mit einem kleinen Trick moglich: Dazu betrachtet man die
Polarisation P nicht als freie Variable, sondern ordnet ihr zu Beginn der Rechnung einen
Wert zwischen 0 und 1 zu. Setzt man diesen Startwert in die Gleichungen (2.47-2.49) ein, so
werden diese linear und die Unbekannten kénnen problemlos mit einem Computer berechnet
werden. Die Lésungen beschreiben dann die Besetzungsdichte in den einzelnen Niveaus im
Gleichgewicht unter der Annahme, dass die vorgegebene Polarisation ebenfalls identisch mit



106 KAPITEL 6. UNTERSUCHUNGEN AN 3HE-ZELLEN

der Gleichgewichtspolarisation ist. Eine Uberpriifung dieser Aussage geschieht, indem man
die Ergebnisse in Gleichung (2.50) einsetzt. Verschwindet in der letztgenannten Formel die
zeitliche Ableitung, stimmt die vorgegebene Polarisation mit der Gleichgewichtspolarisation
iiberein. Ist dagegen die Ableitung in Gleichung (2.50) ungleich null, muss P ein neuer
Wert zugewiesen werden. Die gesamte Prozedur muss solange wiederholt werden, bis eine
geeignete Zahl fiir die Polarisation gefunden wird. Programmiert man nach diesem Schema
einen einfachen Algorithmus in Mathematica, liegt die Berechnungsdauer von P und den
anderen Besetzungsdichten in der Groflenordnung eine Sekunde.

Als néchstes soll die Gleichgewichtspolarisation mithilfe der vorhin dargestellten Parameter
ermittelt werden. Aus der mittleren Metastabilendichte 7,,/ny = 0.3 ppm und dem Druck
p = 0.65 mbar folgt fiir die metastabile Austauschzeit T, = 1.36 s bzw. 7. = 410 ns. Fiir
das collisional mixing resultiert eine Zeitkonstante von 74, = 46 ns.

Zur Berechnung miissen zuletzt noch die charakteristischen Lasereigenschaften angegeben
werden. Die Untersuchungen im fiinften Kapitel legen fiir die beiden IPG-Laser ein dichtes
Spektrum nahe, sodass 3 = 1 gewahlt wird. Beide Laser haben mit 2.1 GHz bzw. 3.0 GHz
unterschiedliche spektrale Profile, die durch eine mittlere spektrale Breite von 2.5 GHz
beschrieben werden kénnen (y = 2300 m?/Ws)Y. Der aufgeweitete Laserstrahl mit einer
Leistung von 10 W bestrahlt das optische Pumpvolumen und wird am dichroitischen
Spiegel reflektiert, wodurch das Gas ein zweites Mal durchleuchtet wird. Somit betréigt
die Leistungsdichte innerhalb der Zelle etwa 20 W auf einer Fliche von ca. 13 cm?
(Durchmesser: 40 mm). Berticksichtigt man, dass der Laserstrahl im Zentrum wesentlich
intensiver ist als an den Réndern, liegt die Leistungsdichte in der Mitte bei > 2 W /cm?.

Werden samtliche Grofien in die Gleichungen eingesetzt, erhéilt man eine Gleichgewichtspo-
larisation von 90.1% auf der Cs-Resonanz. Hierbei ist anzumerken, dass eine Veréinderung
der Leistungsdichte von 1.5 auf 3 W/cm? die berechnete Polarisation um maximal 0.1%
verindert. Dies rechtfertigt die oberflichliche Bestimmung der eingestrahlten Leistungs-
dichte und von Y.

Der Einfluss des Fluoreszenzlichts ist hier noch nicht beriicksichtigt. In Kapitel 3.3 wurde
abgeschiitzt, dass das Fluoreszenzlicht bei einem Polarisationsgrad der Gréflenordnung
90% eine Reduzierung der Polarisation um etwa zwei Prozent verursacht, wenn nichtre-
flektierende Elektroden benutzt werden. Demnach hétte man anstatt der gemessenen 91%
lediglich eine Polarisation von 88% erwartet. Trotz einer Abweichung von 3% zwischen
Theorie und Experiment (wenn man die Fehler der Polarisationsmessung nicht einbezieht)
ist die Ubereinstimmung beachtlich und zeigt, dass die Theorie nicht nur das Absorptions-
verhalten korrekt beschreiben kann, sondern auch brauchbare Vorhersagen zur erzielbaren
Kernspinpolarisation gibt.

In den ankniipfenden Unterabschnitten wird analysiert, wie grof3 die Effekte der einzelnen

4) Der hier entstehende Fehler ist unbedeutend, weil die spatiale Leistungsdichte nicht konstant ist.



6.2. ANALYSE DER KERNSPINPOLARISATION 107

1 | | 11 | | |
0,9 -
0,8 -
0,7 =
o o] cC8 3
g ] [
5 057 -
g ] — b=1.00 g
C_g 0,4 —b=0.30 C
o b=0.10 -
0.3 ——b=0.03 3
024 /| b = variabel -
0,1 -
070 . T TT |||||| T T ||||||| T TT |||||| T TT |||||| T T ||||||| T TT |||||| T LILBLBLLLL
1E-5  1E-4  1E3 001 01 1 10 100

Leistungsdichte J [W /cm?’]

Abbildung 6.7: Einfluss des Parameters 3 auf die Gleichgewichtspolarisation (Annahmen:
p = 0.7 mbar, T, = 500 s, fiy,/ng = 0.4 ppm, € =0, x = 2300 m?/Ws).

Parameter auf die Polarisation sind.

6.2.1 Einfluss des Parameters [

Im fiinften Kapitel wurden verschiedene Anforderungen an einen zum metastabilen
optischen Pumpen von 3He geeigneten Laser erortert. Neben einer hohen Ausgangsleistung
ist vor allem ein angepasstes spektrales Profil bedeutend. Das Modenspektrum sollte nach
Moglichkeit auf der Zeitskala der atomaren Prozesse in der Groéflenordnung 100 ns keine
groferen Liicken aufweisen. In der Theorie des optischen Pumpens wird die Modenstruktur
durch den Parameter 3 beriicksichtigt (vergleiche Kapitel 2.4 und 2.5). Er gibt an, wie grof§
der Anteil der metastabilen Atome ist, die mit dem Laserlicht wechselwirken kénnen.

Je grofler [ ist, desto hoher ist die Absorptionswahrscheinlichkeit des Laserlichts durch
die Atome im 23S;-Zustand und desto hohere Polarisationsgrade sind realisierbar. In
Abbildung (6.7) wurde die maximale Polarisation in Abhéngigkeit der Leistungsdichte fiir
unterschiedliche Werte von (8 berechnet. Hierbei muss man beachten, dass die Grofie
eigentlich variabel ist und mit zunehmender Leistungsdichte ansteigt. Im zweiten Kapitel
wurde auf (rechentechnische) Probleme bei der Bestimmung von [ bei verdnderlicher
Polarisation und Leistungsdichte hingewiesen. Um wenigstens eine Abschéitzung fiir die
Groflenordnung des zu erwartenden Effekts zu erhalten, sind vier Grafen mit konstantem
Parameter § im Diagramm eingezeichnet. Die gestrichelte Kurve beschreibt ein von der
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Leistungsdichte abhiingiges [§ unter Vernachldssigung irgendwelcher Einfliissse durch die
Polarisation.

Obgleich die Simulation die tatsdchliche Situation nur annihernd widerspiegelt, wird
deutlich, dass zum Erreichen hochster Polarisationsgrade der Parameter 8 moglichst eins
sein sollte. Bei einer Pumpzelle mit einem Durchmesser von 50 mm lassen sich mit heutigen
Lasern Leistungsdichten von hochstens 3 W/cm? im aufgeweiteten Strahl realisieren. Ist 3
in diesem Bereich von eins verschieden, verursacht dies einen Polarisationsverlust von bis
zu zehn Prozentpunkten.

Eine Steigerung der Leistungsdichte iiber die erwihnten 3 W /cm? hinaus ist zur Reduzierung
des Polarisationsverlusts wenig sinnvoll. Bei diesen Intensitédten geniigen n&mlich bereits
kleine Anteile unerwiinschter Zirkularkomponenten, um die Kernspinpolarisation bei einer
Leistungserhéhung zu reduzieren.

6.2.2 Einfluss einer falschen Zirkularkomponente

Der grofie Einfluss von nicht ideal zirkular polarisiertem Licht auf die Kernspinpolarisation
wurde durch Messungen mit einem kollimierten, intensiven Laserstrahl in einer begleiten-
den Diplomarbeit [Kro02] untersucht. Man stellte iiberraschend fest, dass eine Erhthung
der Intensitdt ab einer bestimmten Leistung zu einer kontinuierlichen Verringerung der
Kernspinpolarisation fithrt (siche Abbildung 6.8).

Der Riickgang in der Polarisation resultiert aus der Siattigung des gepumpten Hyper-
feiniibergangs infolge der hohen Leistungsdichte. Wird beispielsweise die Cg-Resonanz
sittigend mit o"-Licht angeregt, entleert sich der Zustand As nahezu vollstéindig und eine
weitere Zunahme der Laserleistung bewirkt keine Anderung der Absorptionsrate in diesem
Niveau (vergleiche auch Abbildung 2.2 und 2.3). Sind im Laserlicht zusitzlich o~ -Anteile
enthalten, so werden diese aufgrund der hohen Besetzungsdichte im Zustand Ag sehr gut
absorbiert. Eine Erhohung der Leistung fiihrt auf diese Weise fast ausschliefllich zu einer
vermehrten Absorption des o~ -Lichts, wodurch die Kernspinpolarisation schlielich sinkt.
Dieser Effekt ist beim optischen Pumpen auf der Cg-Linie ausgeprigter, weil das o~ -Licht
gerade das am stérksten besetzte Niveau anregt.

In einigen Anwendungen werden groBe Mengen an >He-Gas mit zugleich hoher Polarisation
benétigt. Hohe Laserleistungen sind fiir die erforderliche Produktionsrate unentbehrlich,
damit die Aufpolarisation in moéglichst geringer Zeit geschieht. Zudem miissen alle optischen
Elemente auf ihre Polarisationseigenschaften untersucht werden und gegebenenfalls durch
hochwertigere Optiken ersetzt werden, um die unerwiinschte Lichtpolarisation soweit wie
moglich zu minimieren (siehe auch drittes Kapitel).

Die starke Abh#ngigkeit der Polarisation von der falschen Lichtpolarisation € eignet sich
gut fiir eine weitere experimentelle Uberpriifung der theoretischen Vorhersagen. Im oberen
Diagramm von Abbildung (6.9) ist der kalkulierte Polarisationsverlauf sowohl fiir die Cg-
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Abbildung 6.8: In den Diagrammen ist die Abhdngigkeit der Gleichgewichtspolarisation von
der eingestrahlten Laserleistung fiir drei Pumpzellen dargestellt (rot: beidseitig antireflex-
beschichtete Quarzfenster, p = 0.65 mbar; grin: unbeschichtete Fenster aus Borofiloat,
p = 0.65 mbar; blau: beidseitig antireflexbeschichtete Quarzfenster, p = 0.75 mbar; im
Gegensatz zu den beiden anderen Zellen sind bei dieser Zelle im Gasentladungsspektrum
geringe Verunreinigungen erkennbar). Aufgrund der schlechteren Gasreinheit ist die Gleich-
gewichtspolarisation bei den blauen Datenpunkten niedriger. Bei den grinen Messwerten
rihrt die Abnahme der Polarisation bei hoher Leistungsdichte von der thermisch induzier-
ten Doppelbrechung in den Borofloatfenstern her. Man sieht an der mit steigender Leistung
abnehmenden Polarisation im mittleren und unteren Bild, dass der Cy-Ubergang wesentlich
empfindlicher auf falsche Zirkularkomponenten reagiert als die Cs-Resonanz.
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Abbildung 6.9: Finfluss des zirkularen Lichitpolarisationsgrades auf die Kernspinpolarisa-
tion. Im oberen Diagramm ist die Polarisation gegen die Leistungsdichte fiir verschiede-
ne € aufgetragen (Annahmen: p = 0.7 mbar, T, = 500 s, fpy/ng = 0.4 ppm, B = 1,
X = 2300 m?/Ws). Unten ist die gemessene und berechnete Abhingigkeit der Polarisati-
on von € bei konstanter Leistungsdichte dargestellt.
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als auch fiir die Cy-Linie bei vier verschiedenen Werten von ¢ dargestellt. Man erkennt, dass
ideal zirkular polarisiertes Licht bei Leistungsdichten von ~ 0.01 — 1 W/cm? zu héheren
Gleichgewichtspolarisationen auf dem Cg-Ubergang fithrt, bei héheren Leistungsdichten
jedoch die Co-Linie eine um etwa 2% hohere Endpolarisation liefert. Das Verhalten dndert
sich insbesondere bei hohen Leistungsdichten drastisch, wenn e nur geringfiigig von null
verschieden ist (z.B. ¢ = 0.01%). Dann ergeben sich bereits ab einer Leistungsdichte
von 10 mW/cm? bei Cg hohere Polarisationsgrade als auf dem Cg-Ubergang. Im Falle
geringer Leistungsdichten (J < 0.01 W/cm?) erzielt man dagegen auf der Co-Linie auch fiir
vergleichsweise hohe Werte von ¢ ~ 1% hohere Polarisationen.

Aus den simulierten Kurven kann man eine sinnvolle Grenze fiir ein noch tolerier-
bares ¢ ableiten. Wie bereits erwédhnt, betrdgt die Leistungsdichte im aufgeweiteten
Strahl maximal 3 W/cm?. Bei dieser Leistungsdichte wird fiir ¢ = 0 die theoretisch
mogliche Hochstpolarisation bis auf 0.2% erreicht. Falls die falsche Zirkularkomponente
aber einen Anteil von 0.1% der gesamten Lichtintensitit ausmacht und zum optischen
Pumpen der Cg-Ubergang benutzt wird, reduziert sich die Polarisation von 91% auf 90%.
Ein Wert fiir € von 0.1% oder besser sollte daher beim optischen Pumpen angestrebt werden.

Im unteren Grafen von Abbildung (6.9) ist die gemessene und theoretisch erwartete
Abhéngigkeit der Gleichgewichtspolarisation von der falschen Lichtpolarisation aufgetragen.
Bei konstanter Leistung wurde linear polarisiertes Licht mittels eines justierten A/4-Plitt-
chens in zirkulares Licht umgewandelt. Durch Verdrehen des Verzogerungselements um den
Winkel ¥ konnte € gezielt eingestellt werden und anschlieend die Kernspinpolarisation er-
mittelt werden. Die Korrelation zwischen beiden Groéflen ldsst sich hierbei mit folgender
Gleichung beschreiben (ohne Herleitung):

£ = sin? ¥ (6.15)

Aus dem Vergleich von Experiment und Theorie erkennt man beim Cg-Ubergang einen fqui-
valenten Kurvenverlauf. Indes weichen beim Pumpen auf der Cg-Linie die Messwerte von
der berechneten Polarisation geringfiigig ab. Wahrscheinlich ist dies auf die arithmetische
Mittelung der Laserleistungsdichte iiber das spatiale Intensitétsprofil zuriickzufithren. Da
die durch eine falsche zirkulare Komponente verursachte Polarisationsénderung in nichtli-
nearer Form von der Leistungsdichte abhéngt, sind Differenzen zwischen Experiment und
Modellierung moglich. Dennoch wird auch hier der grundsétzliche Verlauf angemessen re-
produziert. So verringert sich die gemessene Polarisation bei Cgy von 79% auf 58%, wihrend
ein Riickgang von 79% auf 55.5% theoretisch vorausgesagt wird.

6.2.3 Einfluss des Druckes

In Kapitel 2.7 wurde erldutert, dass die Polarisation im Spintemperaturgleichgwicht von
einer einzigen Gréfle abhéngt, dem so genannten Pumpparameter:

A ’ngs T, V. Volumen, fygbs : absorb. Photonenrate, (6.16)
ongV ng : Teilchendichte, 7,  : Relaxationszeit '
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Da die absorbierte Photonenrate '721; . im Spintemperaturgleichgewicht proportional zur Me-
tastabilendichte n,, und zur eingestrahlten Laserleistungsdichte ist, folgt bei konstantem
Volumen und konstanter Leistungsdichte aus Gleichung (6.16) somit:

3

Ax ™ =  n=o_m7, (6.17)
Ng Ng

Demnach ist die Gleichgewichtspolarisation in diesem Modell unabhéngig vom Druck, so-
lange die Grofle N gleich bleibt. Berechnet man dagegen die Polarisation mithilfe der Raten-
gleichungen (2.47-2.50), so zeigt sich eine Abhéngigkeit der Kernspinpolarisation vom Druck
in der optischen Pumpzelle. Die Abweichung erklért sich aus einer Ndherung in der Herlei-
tung der Formeln fiir das Spintemperaturgleichgewicht: Hier wurde angenommen, dass die
absorbierte und reemittierte Photonenrate klein gegeniiber der metastabilen Austauschrate
ist und vernachléssigt werden kann. Mathematisch ist diese Aussage jedoch dquivalent mit
einer endlichen Pumprate bei einer unendlich groflen metastabilen Austauschrate. Da aus
einer unendlich hohen Austauschrate nach Gleichung (2.9)

1

= 20me (V) g
ein unendlich hoher Druck wegen ng4 oc p folgt, beschreibt das Spintemperaturgleichgewicht
den Polarisationsprozess nur dann korrekt, wenn sowohl niedrige Leistungsdichten® als
auch hohe Driicke vorherrschen.

Im unteren Teil von Abbildung (6.10) wird verdeutlicht, inwieweit das Modell des
Spintemperaturgleichgewichts mit der umfassenderen Darstellung bei 0.7 mbar Druck
iibereinstimmt. Vor allem bei hohen Leistungsdichten ergeben sich erkennbare Abwei-
chungen aufgrund der Sattigung. Dariiberhinaus sieht man bei geringen Leistungsdichten
den Effekt des unvollstdndigen collisional mixing. In diesem Druckregime ist das Spin-
temperaturgleichgewicht inklusive collisional mixing noch nicht vollkommen erfiillt.
Deshalb sollten zur akkuraten Beschreibung die Ratengleichungen (2.47-2.50) herangezogen
werden, wie im oberen Diagramm von Abbildung (6.10) geschehen. Hier ist die Polari-
sation in Abhéngigkeit der eingestrahlten Laserleistung bei zwei Driicken mit gleichem
N aufgetragen. Man erkennt, dass ein gréflerer Druck hohere Polarisationsgrade liefern sollte.

Dieses vorhergesagte Verhalten des umfassenden Modells kann experimentell nicht bestétigt
werden. Samtliche Beobachtungen zeigen, dass hdchste Polarisationsgrade nur bei einem
Druck von etwa 0.5 — 1.0 mbar realisiert werden konnen. Eine Druckerhdhung fithrt zu
deutlich geringeren - anstatt zu hoheren - Maximalpolarisationen. Eine Méglichkeit ist,
dass bei hoheren Driicken die Metastabilendichte geringer oder die Relaxationszeit der
Kernspinpolarisation in der Gasentladung kiirzer ist. Deshalb wird im néchsten Abschnitt
der Einfluss der Metastabilendichte und der Relaxationszeit auf die Polarisation untersucht.

5) Das Spintemperaturgleichgewicht gilt nur fiir niedrige Leistungsdichten, weil die induzierte Emission
nicht beriicksichtigt wird.
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Abbildung 6.10: Finfluss des Druckes auf die Gleichgewichtspolarisation. Im oberen Gra-
fen sind die berechneten Kurven fiir zwei Driicke dargestellt (Annahmen: T, = 500 s,
fm/ng = 0.4 ppm, e =0, B =1, x = 2300 m?/Ws). Unten erkennt man drei Modelle zur
Beschreibung der Polarisation. Dargestellt ist die Polarisation unter Annahme des Spintem-
peraturgleichgewichts (1/1. — oo) mit vollstindigem collsional mizing (1/74ep — 00) und
mit unvollstindigem collisional mizing (Tqep = 42 ns). Dem gegeniibergestellt ist das ,,umfas-
sende“ Modell, das auf der Lésung der Ratengleichungen basiert (p = 0.7 mbar, T, = 500 s,
Nm/ng = 0.4 ppm, e =0, B =1, x = 2300 m?/Ws).
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6.2.4 Einfluss der Metastabilendichte und der Relaxationszeit

Die Berechnung der Polarisation mit der umfassenden Darstellung fithrt zu identischen Po-
larisationsgraden, wenn bei konstantem Druck das Produkt aus Metastabilendichte n,, und
Relaxationszeit T} unveréndert bleibt. Um dies einzusehen, fithrt man vorab die so genannte
relative metastabile Besetzungszahldichte a) ein:

aj

!
a;

= 1= q (6.18)

om

Wechselwirkt das Laserlicht mit sémtlichen metastabilen Atomen, d.h. af =0 = a; = a],
so folgt aus Formel (2.50):

T, T,

6
P+ N a;] (6.19)
=1

Setzt man die beiden bereits mehrfach erwidhnten Relationen

1
o= 2 0me (V) g
1
i: 2 0me (V)

in Gleichung (6.19) ein und formt sie um, so ergibt sich schliefilich:

0= —-p (1 +V205(0) T, nm) 2 Aigg (6.20)

\/E Ome <U> T

Falls der Druck und die Leistungsdichte in der letztgenannten Gleichung nicht variiert wer-
den, bleiben die einzelnen relativen Besetzungsdichten a] ebenfalls konstant, weil die in
den Ratengleichungen (2.47-2.49) vorkommenden Zeitkonstanten (¢, 7., 7, und 74ep) aus-
schliefllich von der Dichte der Grundzustandsatome abhéngen. Demzufolge wird sich die
Polarisation P nicht d&ndern, wenn das Produkt 77 - n,, konstant ist:

P = const., falls n,, -1, =const. und p, J= const.‘ (6.21)

Um die postulierte Abhéngigkeit zu iiberpriifen, wurde die Metastabilendichte und Relaxa-
tionszeit bei drei Pumpzellen variiert und jeweils die Gleichgewichtspolarisation gemessen.
Die verwendeten optischen Pumpzellen hatten folgende Eigenschaften:

1. Die Pumpzelle enthélt *He bei einem Druck von 0.65 mbar. Im Gasentladungsspektrum
sind keine Linien fremder Gase zu erkennen. (rote Datenpunkte, siehe Abbildungen
6.11 und 6.12)

2. Die Pumpzelle enthilt 3He bei einem Druck von 1.04 mbar. Das Gas ist spektral rein.
(griine Datenpunkte)
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Abbildung 6.11: Korrelation von Metastabilendichte und Relazationszeit.
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3. Die Pumpzelle enthiilt He bei einem Druck von 0.75 mbar. Im Gasentladungsspektrum
sind geringe Verunreinigungen sichtbar. (blaue Datenpunkte)

Die Messungen wurden in mehreren Schritten durchgefiihrt: Bei einer gewihlten Gasentla-
dungshelligkeit wurde das >He bei einer stets gleichbleibenden Laserleistung aufpolarisiert
und die Maximalpolarisation ermittelt. AnschlieBend wurde der Laserstrahl geblockt und
die Relaxationszeit T} im Plasma bestimmt. Dieser Untersuchung folgte in dem mittlerweile
entmagnetisierten Gas die Messung der Metastabilendichte entlang der Pumpzellenachse.
Danach wurde die Helligkeit des Plasmas verédndert und gesamte Prozedur wiederholt.

Im oberen Diagramm von Abbildung (6.11) ist die Metastabilendichte als Funktion
der Relaxationszeit dargestellt. Hierbei ist eine kurze Relaxationszeit mit einer starken
Gasentladung gleichzusetzen. Man erkennt in dem untersuchten Regime eine exponentielle
Abhéngigkeit von Metastabilendichte und Relaxationszeit. Allerdings ist die Metastabi-
lendichte im spektral sauberen Gas bei vergleichbarer Relaxationszeit deutlich grofler, da
Fremdatome wie Stickstoff und Sauerstoff metastabile *He-Atome sehr effizient quenchen
und somit die Metastabilendichte reduzieren. Der untere Teil von Abbildung (6.11) zeigt
das Produkt n,,/ng - T, iiber die Relaxationszeit, wobei man deutliche Unterschiede im
Kurvenverlauf sehen kann. Anscheinend gibt es bei der verunreinigten Zelle einen Bereich
mit relativ starker Gasentladung, wo n,, - T, maximal wird. Dagegen wéchst in einer
sauberen Zelle das Produkt aus Relaxationszeit und Metastabilendichte mit abnehmender
Gasentladungsstérke. Eine physikalische Interpretation fiir diesen Befund gibt es zurzeit
noch nicht. Es wird daher die Aufgabe zukiinftiger Experimente sein, das Verhalten
eingehender zu untersuchen und zu deuten.

Fiir das Erreichen hoher Polarisationswerte muss das Produkt aus Metastabilendichte und
Relaxationszeit grof sein. Im oberen Grafen von Abbildung (6.12) wird der erwartete Ef-
fekt von zwei unterschiedlichen Produkten n,, - T, auf die Gleichgewichtspolarisation illu-
striert. Beide Kurven veranschaulichen, dass eine Leistungserhohung iiber 1 W /cm? hinaus
zu keiner Polarisationssteigerung fithrt und deshalb einzig die Optimierung des Produkts
von Relaxationszeit und Metastabilendichte eine Erhchung der Polarisation erméglicht. In
diesem Zusammenhang wird die spektrale Gasreinheit eine zentrale Rolle spielen. Die expe-
rimentellen Daten im unteren Teil der Abbildung (6.12) verdeutlichen, dass eine Erhthung
von n,, - 1) tatséchlich zu grofleren Polarisationsgraden bei konstantem Druck fiithrt. Aller-
dings stimmen die postulierten Polarisationswerte sowohl in der verunreinigten Pumpzelle
als auch in der Pumpzelle mit 1.04 mbar Druck nicht mit den gemessenen Werten iiberein.
Gegenwirtig ist es nicht moglich, fundierte Erklarungen fiir dieses Phdnomen zu geben. Es
wird vermutet, dass die im Modell bisher unberiicksichtigten so genannten Dreikérperstofie
einen entscheidenden Beitrag zur Kldrung der Diskrepanz leisten konnen. Um die Ursachen
zu finden, sind dennoch weitergehende Messungen unumggnglich. Diesbeziigliche Vorschléige
und Deutungen werden im letzten Kapitel erortert. Trotz dieser unbefriedigenden Erkennt-
nisse haben die Messungen ein fundamentales Problem in der theoretischen Beschreibung
bei hoheren Driicken aufgezeigt, welches in der Vergangenheit unbekannt war.
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Abbildung 6.12: Oben: Erwartete Abhingigkeit der Polarisation von der Leistungsdichte fiir
zwei unterschiedliche Produkte aus Metastabilendichte und Relaxationszeit. Unten: Gemes-
sene Abhdngigkeit der Polarisation von ny,/ng - T, bei drei Pumpzellen. Die Linien zeigen
den vorhergesagten Verlauf an.



7 Der Mainzer Polarisator

Fiir die Bereitstellung groBer Mengen an hochpolarisiertem *He benétigt man eine lei-
stungsfihige Maschine (,,Polarisator®), die das 3He polarisiert und anschlieend auf den
gewiinschten Enddruck komprimiert. Nachfolgend wird mit dem Mainzer Polarisator eine
Anlage vorgestellt, die hohe Polarisationsgrade mit groflen Produktionsraten verbinden
kann.

Der Polarisator gliedert sich in verschiedene Bereiche:

e In einem Gasreservoir wird das zu polarisierende 3He-Gas aufbewahrt und bei Bedarf
entnommen.

e Das Gas wird in einer Reinigungseinheit von Fremdgasatomen gesdubert, bevor es in
das optische Pumpvolumen gelangt.

e Mit zwei Lasern strahlt man das Pumplicht mithilfe von Optiken in die Pumpzellen ein,
wodurch der Kernspin der 2He-Atome entlang eines d#uBeren Magnetfeldes ausgerichtet
wird.

e Danach wird das Gas in einer Kompressionseinheit mechanisch verdichtet und einem
Zwischenspeicher (auch ,Buffer genannt) zugefiihrt. Das im Zwischenspeicher ge-
sammelte Gas wird nochmals komprimiert und in ein geeignetes Transportgeféfl zur
weiteren Verwendung abgefiillt.

Samtliche aufgezihlten Einheiten befinden sich in einem homogenen Magnetfeld von knapp
10 G (siehe Abbildung 7.1). Da die Relaxation der Polarisation vom relativen radialen
Magnetfeldgradienten abhéngt (siehe Kapitel 2.3.3), wurde beim Bau des Magnetfeldes
auf eine hohe Homogenitéit geachtet. Der relative radiale Magnetfeldgradient des in der
Diplomarbeit von J. Schmiedeskamp entwickelten Magnetfeldes ist im Bereich des Zwi-
schenspeichers etwa 2-10~% em ™! [Sch98]. Somit betrigt die druckabhingige Relaxationszeit
bei p = 200 mbar (p = 1 mbar) rund 200 h (=~ 1 h).

In den folgenden Unterkapiteln wird zuerst die Gasreinigung skizziert. Anschliefend wird
das optische Pumpvolumen mit der Strahlfithrung der Laser beschrieben. Nach einer kur-
zen Darstellung des Kompressors werden im letzten Unterkapitel die Leistungsdaten des
Polarisators diskutiert.

7.1 Die Gasreinigung

Im vorherigen Kapitel wurde die empfindliche Abhéngigkeit der Kernspinpolarisation von
der Gasreinheit demonstriert. Demnach wird fiir das Erreichen hochster Polarisationsgra-
de eine hohe Gasreinheit benétigt. He-Gas wird daher nicht direkt aus dem Reservoir
(®He-Anreicherung: > 99.8%, gesamter Anteil *He und *He: > 99.99%) in das optische

118
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Abbildung 7.1: Schematischer Aufbau des Polarisators. Aus Grinden der Ubersichtlichkeit
sind von den fiinf optischen Pumpzellen nur zwei eingezeichnet.

Pumpvolumen geleitet, sondern es stromt durch ein Dosierventil zunéchst in eine zweistu-
fige Reinigungseinheit, in der die Fremdgase entfernt werden. Das elektrisch verstellbare
Dosierventil erméglicht das Einstellen eines Gasflusses f, sodass sich nach der Zeitspanne 7
eine bestimmte Gasmenge

f-T=p-V (7.1)

in der Reinigungseinheit mit ca. 1000 ml Volumen befindet. Zur effizienteren Reinigung
wird das Gas eine bestimmte Zeit in diesem Volumen belassen, bevor es durch Offnen eines
zweiten Ventils in die optischen Pumpzellen gelangt.

Der Einfluss der Gasreinheit wurde in der Vergangenheit unterschitzt, weshalb in der Rein-
gungskammer zu einem bereits installierten selbst gebauten Titan-Getter nun zusétzlich ein
kommerzieller so genannter SAES-Getter!) eingebaut wurde. Obgleich die ausschlieBliche
Nutzung des Titan-Getters bereits gute Ergebnisse lieferte [Ebe00], fithrte der zusétzliche
Einbau des SAES-Getters zu einer hoheren Gasreinheit. Laut Herstellerangaben liegt der
Anteil der Fremdgase (H20, O2, COg2, N3) nach der Reinigung immer unterhalb von
0.01 ppm, wenn die urspriinglichen Verunreinigungen jeweils geringer als 5 ppm waren.

Auch wenn das in die Pumpzelle strémende 3He-Gas frei von Fremdatomen ist, kann es
durch Diffusion von Verunreinigungen aus dem Kompressorvolumen verschmutzt werden.

1) Pure Gas Products, Koln; Modell: PS2-GC50-R-2
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Mittels eines Titan-Getters (Ti-Getter 3, siche Abbildung 7.1) wird versucht, diesen Effekt
zu minimieren, allerdings ist die Reinigungswirkung zeitlich begrenzt. Um eine dauerhafte
Getterwirkung zu gewéhrleisten, miisste Titan mehrmals pro Stunde sublimiert werden. Da
die Verdampfung von Titan durch elektrische Strome - und damit einhergehende Magnet-
felder - geschieht, wird die Polarisation wéihrend der Sublimation teilweise zerstért. Deshalb
steht man vor dem Problem, entweder von der Aktivierung des Getters im laufenden Betrieb
des Polarisators abzusehen und eine eingeschrinkte Reinigungswirkung hinzunehmen oder
einen zeitlich begrenzten Polarisationsverlust durch die Aktivierung des Getters in Kauf
zu nehmen. Bisher ist noch keine zufriedenstellende Losung gefunden worden. Einen Aus-
weg konnte die Verwendung eines Kaltkopfs liefern, in dem Fremdgase ausgefroren werden.
Inwiefern sich die Nutzung jedoch auf die Polarisation auswirkt ist bislang ungeklért.

7.2 Das optische Pumpvolumen

Zur Erzeugung von hyperpolarisiertem *He sind hohe Leistungsdichten (~ 1 W /cm?),
lange Verweilzeiten im optischen Pumpvolumen sowie ein nichtdivergenter, aufgeweiteter,
zirkular polarisierter, resonanter Laserstrahl erforderlich. Diesen Vorgaben wurde bei der
Dimensionierung des optischen Pumpvolumens Rechnung getragen.

Das optische Pumpvolumen besteht aus fiinf je 240 cm langen Pumpszellen mit einem
Gesamtvolumen von ca. 34 1 (vergleiche Abbildung 7.2). Die Hilfte dieses Gasvolumens wird
bei jedem Pumpzyklus vom Kompressor abgesaugt. Da die entnommene Gasmenge eine
moglichst hohe Polarisation aufweisen soll, wurden die fiinf Pumpzellen in zwei Gruppen
mit jeweils ca. 17 1 Volumen angeordnet. Hierbei bilden die Pumpzellen #3, #4 und #b5
(Innendurchmesser je 5.4 ¢cm) die eine sowie die Pumpzellen #1 und #2 (Innendurchmesser
je 6.8 cm) die andere Einheit. In den Zellen #3, #4 und #5 wird das Gas auf moglichst
hohe Werte polarisiert. Um den Polarisationsverlust durch Diffusion in die Pumpzellen
mit niedrigerer Polarisation zu minimieren, wurden beide Anordnungen durch ein lidngeres
Glasrohr mit einem im Vergleich zu den sonstigen Pumpzellenverbindungen kleineren
Diffusionsleitwert verbunden.

Mit jedem Pumpzyklus wird das komplette Volumen der Zellen #3, #4 und #5 abgesaugt.
Zum gleichen Zeitpunkt, zu dem sich das Ventil zum Kompressor 6ffnet, wird auch das
Ventil zum Reinigungsvolumen aufgesperrt. Durch den Druckunterschied flieit das Gas
aus #3, #4 und #5 in den Kompressor. Dabei stromt Gas aus den Zellen #1, #2 durch
das lange Glasrohr in die drei anderen Zellen nach und das *He in den Rohren #1, #2
wird durch Gas aus dem Reinigungsvolumen ersetzt. Somit befindet sich in den zwei Zellen
#1 und #2 Gas mit einem niedrigeren Polarisationsgrad und in den drei anderen Zellen
hoherpolarisiertes Gas. Insgesamt wird das 3He zwei Pumpzyklen lang dem Laserlicht
ausgesetzt.

Abbildung (7.2) zeigt den Strahlengang mit den beiden im fiinften Kapitel diskutierten
IPG-Lasern. Die Laserstrahlen werden iiber Umlenkspiegel in das optische Pumpvolumen
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Abbildung 7.2: Strahifiihrung im Bereich der optischen Pumpzellen.

eingekoppelt. Das Licht eines Lasers wird vor der Pumpzelle #2 mit einem Strahlteilerwiirfel
in zwei gleich intensive Strahlen aufgesplittet. Dabei durchleuchtet ein Teilstrahl Zelle
#2, wihrend der andere Strahl nacheinander die Zellen #1 und #3 durchlduft. Vor der
Pumpzelle #4 wird das Licht des zweiten Lasers gleichméfig aufgeteilt, wobei ein Strahl in
Zelle #4 und der andere in Zelle #5 eingekoppelt wird.

Die Strahlteilerwiirfel dienen nicht nur zum Aufspalten des Lichts, sondern polarisieren
dieses auch linear. AnschlieBend wird es durch eine angekittete \/4-Verzogerungsplatte
zirkular polarisiert und in einem Teleskop (Linsen mit den Brennweiten f; = 330 mm,
fo = 60 mm bei OPZ #1 und #2 sowie fo = 75 mm bei OPZ #3, #4 und #5) auf
die jeweilige Zellengrofle angepasst. Nach Reflexion an einem dichroitischen Spiegel
lauft das Licht erneut durch die Zelle und trifft auf das A/4-Element. Dadurch wird die
Polarisationsrichtung um 90° gedreht und der Strahl im Strahlteilerwiirfel seitlich abgelenkt.

Tabelle (7.1) zeigt beispielhaft fiir die einzelnen Pumpzellen die Gleichgewichtspolarisation
sowie die erzielbaren Polarisationsgrade fiir eine Zykluszeit von 20 s bzw. 30 s. Fiir die
Messung wurde in allen Zellen gleichzeitig mit jeweils etwa 6 W optisch gepumpt. In
Abbildung (7.3) ist eine Polarisationskurve dargestellt, die hinter der fiinften optischen
Pumpzelle aufgenommen wurde. Die Gleichgewichtspolarisation betridgt in diesem Fall
83%2). Nach 33 s sind 70% erreicht. Damit ist gezeigt, dass eine hohe Polarisation auch in

2) Der zeitliche Abstand zwischen den Messungen in Abbildung (7.3) und Tabelle (7.1) betrigt mehrere
Monate. Daher sind die Gleichgewichtspolarisationen fiir Zelle #5 nicht identisch.
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’ Zelle \ Gleichgewicht \ 20 s Zyklus \ 30 s Zyklus ‘

1 2% 63% 66%
2 4% 64% 65%
3 79% 73% 76%
4 79% 74% 76%
5 81% 7% 79%

Tabelle 7.1: Gemessene Polarisationsgrade in den Pumpzellen im Gleichgewicht und im
laufenden Betrieb bei einer Zykluszeit von 20 s bzw. 30 s. (p = 0.6 mbar, einfallende Laser-
leistung etwa 6 W pro Zelle).

einem groflen Pumpvolumen in kurzer Zeit aufgebaut werden kann.

7.3 Aufbau der Kompressionseinheit

Bei Gasdriicken oberhalb weniger mbar funktioniert das metastabile optische Pumpen
nicht mehr effizient. Da fiir die unterschiedlichen Anwendungen polarisiertes Gas bei
einem Druck von > 1 bar benétigt wird, muss das Gas um einen Faktor 1000 oder mehr
unter Erhaltung der Kernmagnetisierung komprimiert werden. Dies geschieht mit einem
einstufigen Kolbenkompressor. Um die Polarisationsverluste wihrend der Kompression zu
minimieren, werden nur unmagnetische Materialen benutzt. Auflerdem muss der Teil des
Kompressionsvolumens, der durch den Kolben beim Vorfahren nicht verdrdngt werden
kann, so klein wie moglich sein. Das in diesem Totvolumen befindliche Gas relaxiert
aufgrund des ungiinstigen Oberflichen/Volumen-Verhiltnisses schnell und vermischt sich
beim néchsten Pumpzyklus mit dem neu angesaugten, hochpolarisierten Gas (Totvolumen
< 0.1%). Fiir detailliertere Angaben sei auf die Dissertation von M. Ebert verwiesen [Ebe00)].

Die Baulidnge des Kompressors wird durch den im Kolben integrierten Antrieb minimiert.
Abbildung (7.4) zeigt eine Skizze des Kompressors. Um Target- bzw. Speicherzellen mit bis
zu 10 bar zu befiillen, muss der Kolben bei einem Durchmesser von 14 ¢m eine maximale
Kraft von 15.4 kN aufbringen. Um diese Kraft bei der kompakten Bauweise erzeugen zu
konnen, wird eine Olhydraulikanalge eingesetzt. Dieses Aggregat erlaubt einen Oldruck
von bis zu 260 bar bei einem Fluss von 48 1 pro Minute. Das Ol wird vom Aggregat durch
die Offnung A in das Volumen V) gepresst, wobei sich der Kolben auf den Zylinderkopf
zubewegt. Gleichzeitig flieBt Ol aus dem Volumen Va zuriick in das Aggregat. Beim Kom-
primieren in die Speicherzelle wird ein typischer Oldruck fiir das Vorfahren des Kolbens
von etwa 80 bar eingestellt. Dabei bewegt sich der Kolben mit einer Geschwindigkeit von
ca. 0.3 m/s. Beim Zuriickfahren des Kolbens wird das Ol vom Hydraulikaggregat durch die
Offnung B in das Volumen Vs, gepumpt und das Ol aus V; flieBt zuriick in das Aggregat.
Hierbei muss nur die Reibungskraft der Dichtringe {iberwunden werden.
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Abbildung 7.3: Zeitlicher Verlauf der Polarisation in der optischen Pumpzelle #5. Es wurden

simtliche Zellen auf der Cs-Resonanz gepumpt (einfallende Laserleistung etwa 6 W pro
Zelle).

Die Dichtung des Kolbens gegen den 3He-Gasraum erfolgt mit zwei so genannten Qua-
dringen. Sie dichten zum einen den Kompressionsraum gegen ein Zwischenvolumen und
zum anderen das Zwischenvolumen gegen den Riickraum des Kolbens ab, wobei sowohl der
Riickraum als auch das Zwischenvolumen stdndig evakuiert werden. Messungen zeigen, dass
die Kompression ohne signifikanten Polarisationsverlust (< 2%) geschieht [Sch04].

7.4 Bestimmung der Leistungsdaten des Polarisators

Wie zu Beginn des Kapitels bereits erwidhnt, werden hiufig groflere Mengen hochpolarisier-
tes Gas bendétigt. Die Anforderungen an den Polarisator sind daher neben einem geringen
Polarisationsverlust bei der mechanischen Kompression auch ein méglichst hoher Gasfluss.

Der Fluss f ist in Gleichung (7.1) definiert durch die Gasmenge, die pro Zeiteinheit den
Kompressor durchstromt. Mit einem Druck von popy = 1 mbar, einer Zykluszeit von
Toyklus = o0 s und einem Kompressorvolumen von Vi = 15 1 ergibt sich beispielsweise ein
Fluss von 1.8 bar-1/h. Da der Kompressor mit jedem Kolbenhub etwa den Inhalt der Zellen
#5, #4 und #3 ansaugt, wird im Folgenden als Polarisationswert das arithmetische Mittel
der Polarisation aus diesen Pumpzellen benutzt.

Die Gesamtleistungsfahigkeit der Apparatur ergibt sich aus der maximal erreichbaren Pola-
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Abbildung 7.4: Schematische Abbildung des Kompressors. Die Aufenbaulinge betrigt etwa
2 m, der Kolbenhub etwa 1 m.
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Abbildung 7.5: Uber die Pumpzellen #3, #4 und #5 gemittelte Polarisation in Abhingigkeit
des Drucks und der Zykluszeit.
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Abbildung 7.6: Erreichbare ®He-Polarisation in Abhingigkeit vom eingestellten Gasfluss.
Dargestellt sind die optimalen Werte aus Druck und Zykluszeit vor und nach Verbesserungen
der Optiken und des Lasersystems.

risation bei einem durch den Druck und die Zykluszeit vorgegebenen Gasfluss. Messungen
der Polarisation in Abhéngigkeit des Drucks und der Zykluszeit sind in Abbildung (7.5)
illustriert. Wie erwartet erreicht man bei einer langen Aufpolarisationszeit - also einer
groflen Zykluszeit - bei vergleichbarem Druck die héchste Kernspinpolarisation. Die Fehler-
angaben der Polarisation sind systematischer Natur. Sie resultieren aus der Ungenauigkeit
des Druckeichfaktors. In der Abszisse ergibt sich der Fehler des Drucks dadurch, dass
jeder einzelne Messpunkt eine Mittelung von mehreren Zyklen ist, und der Druck wéhrend
dieser Zeit schwankt. Abbildung (7.5) zeigt bei Driicken im optischen Pumpvolumen von
> 0.6 mbar ein weitgehend lineares Verhalten. Unterhalb dieses Wertes ist ein Knick
zu erkennen. Offensichtlich ist in diesem Regime keine Steigerung der Polarisation mehr
moglich.

In Abbildung (7.6) ist schlieflich die erreichbare 3He-Polarisation in Abhingigkeit vom
eingestellten Gasfluss fiir die optimalen Werte aus Druck und Zykluszeit dargestellt. Die
in dieser Dissertation durchgefithrten Verbesserungen am Optiksystem fithrten zu einer
deutlichen Leistungssteigerung des Polarisators. Konnte zu Beginn des Jahres 2001 eine
maximale Polarisation von knapp 55% erreicht werden, so sind heute Kernspinpolarisatio-
nen von bis zu 75% im Betrieb moglich. Auch bei grofleren Produktionsraten liegen die
Polarisationsgrade um 20 Prozentpunkte iiber den fritheren Werten.
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Zur Uberpriifung der Daten wurde *He-Gas hochster Kernspinpolarisation in ein Speicher-
gefaf gefiillt und zum Mainzer Forschungsreaktor transportiert, um den Polarisationsgrad
zusétzlich mithilfe der Neutronenabsorption zu bestimmen. In den Pumpzellen #3, #4 und
#5 betrug die mit optischen Verfahren gemessene mittlere Kernspinpolarisation 76 + 2%,
wihrend die Untersuchung am Neutronenreaktor einen Wert von 72.7+0.7% ergab. Beriick-
sichtigt man Polarisationsverluste durch Kompression (ca. 1% relativ) und die einige Stun-
den andauernde Lagerung des Gases, dann stimmt die in den optischen Pumpzellen gemesse-
ne Polarisation sehr gut mit der Polarisation am Neutronenstrahl iiberein. Dies demonstriert
die erfolgreiche Realisierung des Konzepts einer zentralen Produktionseinheit von 3He mit
anschlieBender Lieferung an die unterschiedlichen Anwender.



8 Schlussdiskussion und Ausblick

8.1 Der Status quo

Die Kombination von leistungsstarken, an das metastabile optische Pumpen angepassten
Lasern sowie die systematische Optimierung der optischen Komponenten setzte mit einer
gemessenen Kernspinpolarisation von 91 & 2% neue Mafstibe.

Seit 2001 sind derartige Faserlaser zu einem vergleichbar giinstigen Preis kommerziell
erhaltlich. Deshalb wurde eine bereits begonnene Eigenentwicklung eines Lasersystems in
Kooperation mit der Universitét Jena nicht zu Ende gefiihrt, obgleich erste Experimente
vielversprechend verliefen: In einem Laboraufbau konnten 36 W resonante Ausgangs-
leistung erzeugt werden. Untersuchungen in dieser Arbeit demonstrieren, dass mit den
beiden 15 W-Lasern der Firma IPG einerseits eine (mehr als) ausreichende Laserleistung
zur Verfiigung steht und andererseits das spektrale Profil gut an die Bedingungen des
metastabilen optischen Pumpens angepasst ist. Somit kann das seit Beginn der sechziger
Jahre bestehende Problem geeigneter Lichtquellen als gelost gelten.

Das in Kapitel 2 beschriebene Modell zur Dynamik der geschwindigkeitsverindernden
StoBe sowie die neu entwickelte Methode zur Bestimmung der mittleren Photonen-
Absorptionsrate erweiterte das bis dato existierende Modell des optischen Pumpens und
filhrte zu einer experimentellen Ubereinstimmung auch bei hohen Laserleistungsdichten.
Damit konnte erstmalig das gemessene Absorptionsverhalten eines schmalbandigen Lasers
korrekt beschrieben werden.

Zudem stimmen die an abgeschlossenen Pumpzellen gemessenen extrem hohen Pola-
risationswerte mit theoretischen Vorhersagen iiberein, sofern der Druck im optischen
Pumpvolumen geringer als 1 mbar ist und das 3He nicht durch Fremdgase verunreinigt ist.
Bei derartigen Pumpzellen ist die gemessene Abhingigkeit der Polarisation von Laserlei-
stung, Metastabilendichte und falscher Zirkularkomponente mit der Theorie kompatibel.

Mit der Implementierung neuer Optiken und des neuen Lasersystems am Mainzer Pola-
risator konnte die Leistungscharakteristik entscheidend verbessert werden. So wurde die
erreichbare Polarisation bei identischer Produktionsrate um 20 Prozentpunkte gesteigert.
Zurzeit sind maximale Polarisationsgrade von mehr als 75% (gemittelt iiber die Pumpzellen
#3, #4 und #5) im optischen Pumpvolumen erreichbar. Eine am Mainzer Triga-Reaktor
mittels Neutronenabsorption durchgefiihrte Polarisationsbestimmung ergab einen Wert
von 72.7 + 0.7%. Dies verdeutlicht die geringen Verluste infolge der Gaskompression, des
Transports und einer Lagerung iiber mehrere Stunden. Die Erzeugung von 10 bar-liter zu
50% kernspinpolarisiertem *He-Gas dauerte zu Beginn dieser Dissertation noch fast vier
Stunden. Inzwischen kann diese Gasmenge mit gleichem Polarisationsgrad bereits nach zwei
Stunden bereitgestellt werden. Somit wurde die Produktionsrate des Polarisators verdoppelt.
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Mit den vorgestellten Verbesserungen diirfte die Nutzung eines Spinfilters fiir nieder-
energetische Neutronen an Bedeutung gewinnen. Die hohen Polarisationsgrade steigern
auBerdem die Effizienz von 2He-Targets in der kernphysikalischen Anwendung, da die
zum Erreichen eines bestimmten statistischen Fehlers benctigte Messzeit umgekehrt
proportional zur Polarisation ist. Schliellich kénnen fiir medizinische Zwecke groflie Gas-
mengen mit hoher Polarisation hergestellt werden, was insbesondere fiir die funktionelle
3He-Magnetresonanztomografie von Vorteil ist.

Trotz dieser Verbesserungen existiert ein weiteres Optimierungspotenzial. So liegt die
Maximalpolarisation im optischen Pumpvolumen des Polarisators unter den Werten,
die an abgeschlossenen Pumpzellen gemessen wurden. Im néchsten Unterkapitel werden
Moglichkeiten erortert, wie sich die Polarisation iiber den jetzigen Stand hinaus steigern
l&sst.

Die Untersuchung des Polarisationsverhaltens bei Zellendriicken oberhalb von 1 mbar
sowie bei (schwach) verunreinigten 3He-Pumpzellen offenbarte eine signifikante Diskrepanz
zwischen Experiment und Theorie, die sich mit dem im zweiten Kapitel diskutierten Modell
des optischen Pumpens nicht erkldren ldsst. Um die moglichen Ursachen analysieren zu
konnen, werden im iibernéchsten Unterabschnitt einige Vorschldge unterbreitet.

8.2 Verbesserungen am Polarisator

Die in dieser Arbeit durchgefithrten Analysen haben gezeigt, dass keine Optimierungs-
notwendigkeiten mehr hinsichtlich des Lasersystems und der verwendeten Optiken bestehen.

Allerdings ist die Relaxationszeit der Kernspinpolarisation in den optischen Pumpzellen am
Polarisator geringer als in den abgeschlossenen Testzellen, weil die Magnetfeldhomogenitiét
beim Polarisator schlechter ist. Zur Erhéhung der Feldhomogenitit konnte man versuchen,
magnetische Komponenten, wie beispielsweise Drucksensoren, in groflerer Entfernung zum
Pumpvolumen zu platzieren. Die Neukonstruktion eines homogeneren Fiihrungsfeldes wére
sehr aufwéndig und ist in der Praxis kaum realisierbar. Erfolgversprechend ist dagegen
der Austausch eines nicht richtig schliefenden Ventils zwischen dem Reinigungs- und dem
Pumpvolumen. Weil die Polarisation innerhalb des Reinigungsvolumens schnell zerstort
wird, konnen in der optischen Pumpzelle #1 nur deutlich geringere Gleichgewichtspolari-
sationen gemessen werden als in den diffusiv entkoppelten Zellen #3, #4 und #5. Eine
Behebung dieses Problems hitte einen Anstieg der Maximalpolarisation in den ersten
beiden Zellen zur Folge und wiirde sich positiv auf die Polarisation der restlichen Zellen
auswirken.

Neben einer léngeren Relaxationszeit wird eine weitere Verbesserung der Gasreinheit zu ei-
ner Erhohung der Polarisationswerte fithren, weil dann die Metastabilendichte bei gleicher
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Relaxationszeit grofler ist. Inwiefern man die Gasreinheit noch steigern kann, ist zur Zeit
jedoch noch ungekliart. Die Hauptursache fiir die Gasverschmutzung diirfte in der Riick-
diffusion aus dem Kompressorraum begriindet liegen. Zwar ist an der betreffenden Stelle
bereits ein Titan-Sublimations-Getter eingebaut; dessen Reinigungspotential ist allerdings
beschrinkt. Alternativ konnte man mit einem Kaltkopf Fremdgase einfrieren, wobei die
Auswirkungen auf die Polarisation bisher ungeklirt sind.

8.3 Untersuchungen des metastabilen Pumpprozesses

Um die Abweichungen zwischen Theorie und Experiment bei hoéheren Driicken und
Verunreinigungen erkldren zu kénnen, miissen einige Aspekte des optischen Pumpprozesses
genauer studiert werden.

Bei der theoretischen Beschreibung wird die Summe der Besetzungsdichten aus dem 235-
und dem 23P-Zustand als konstant angesehen. Die bisherigen Analysen deuten jedoch
darauf hin, dass diese Annahme nicht erfiillt ist. Vermutlich verdndert sich das Produkt
aus Metastabilendichte und Relaxationszeit wéhrend des Einstrahlens von resonantem
Laserlicht. Daher erscheint es angebracht, die Besetzungsdichten der 23S- und der
23 P-Niveaus in Abhiingigkeit der eingestrahlten Laserleistung explizit zu messen. Beide
Zustandsdichten konnten jeweils aus der absorbierten Leistung eines geeigneten Probelasers
ermittelt werden (23P-33S: 706.5 nm; 235-23P: 1083 nm). Auflerdem liefen sich mit
einer derartigen Untersuchung die aus den sechziger Jahren stammenden Werte fiir die
Wirkungsquerschnitte des collisional mixing {iberpriifen, indem die absorbierte Leistung
von samtlichen 23 P-33S-Hyperfeiniibergingen bestimmt wird.

Falls die Gesamtzahl der Atome im 235- und 23 P-Zustand tatséichlich von der Laserleistung
abhéngen sollte, konnte dies aus so genannten Dreikorperstofien resultieren. Hierbei sto3t
ein angeregtes 3He-Atom im 23S- bzw. 23 P-Zustand mit zwei *He-Grundzustandsatomen,
wobei die Bildungsrate quadratisch vom Druck abhéngt. In dieser Reaktion entsteht ein
stabiles, angeregtes Heliummolekiil (Excimer), das fiir den optischen Pumpprozess nicht
mehr zur Verfiigung steht. Die Korrelation von Besetzungsdichte und Laserleistung ent-
steht, weil der Wirkungsquerschnitt zur Excimer-Bildung der 23P-Atome etwa hundertmal
grofler ist als der Wirkungsquerschnitt der metastabilen Atome und die Population im
23 P-Niveau fast ausschlieBlich durch die Laserintensitit bestimmt wird. Inwieweit diese
Erkldarungsansétze tatsichlich giiltig sind, miissen zukiinftige Experimente zeigen.

In der laufenden Dissertation von M. Batz wird ein anderer interessanter Aspekt des meta-
stabilen optischen Pumpens untersucht: Welchen Einfluss hat ein relativ starkes Magnetfeld
von einigen 100 G auf den Pumpprozess und die erzielbare Kernspinpolarisation? Die Moti-
vation liegt im unerwiinschten Polarisationsverlust, der sich aus der Wiederanregung bereits
kernpolarisierter Atome ergibt. Das Fluoreszenzlicht, das infolge der Hyperfeinkopplung zir-
kular polarisiert ist, trigt wesentlich zur Relaxation in der Gasentladung bei. Steigert man
jedoch das Magnetfeld auf einige 100 G, entkoppeln die Kern- und Hiillendrehimpulse der
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angeregten Zustinde (Agps ~ O(100 MHz)). Damit ist das Fluoreszenzlicht nahezu un-
polarisiert und hat keinen Effekt auf die Kernspinpolarisation. Da die Hyperfeinkopplung
im 23S-Zustand rund eine Grofenordnung stiirker ist als in allen anderen Niveaus, sollte
bei solchen Magnetfeldern weiterhin eine ausreichende Pumpeffizienz zur Erzeugung von
kernspinpolarisiertem *He vorhanden sein. Letztlich wird ein Wert fiir die Magnetfeldstéirke
gesucht, bei welcher der Pumpeffizienz-Verlust von der Erhchung der Relaxationszeit iiber-
troffen wird.

Die Ausfithrungen in dieser Arbeit demonstrieren, dass auch nach {iber vierzig Jahren
Forschung das Thema des optischen Pumpens von *He keineswegs abgeschlossen ist. Hierbei
dienten die durchgefiihrten Untersuchungen und die daraus entwickelten Verbesserungen
nicht nur der Jagd nach neuen , Polarisationsrekorden®. Vielmehr kénnen erst durch die
erfolgreiche Herstellung grofier Mengen an hochpolarisiertem 3He zahlreiche Anwendungen
in der Kern- und Neutronenphysik, der Materialforschung, der Biophysik oder der medizi-
nischen Magnetresonanztomografie realisiert werden.



A Metastabile Austauschstofle

In diesem Abschnitt werden die relativen Ubergangswahrscheinlichkeiten durch metastabi-
le Austauschstofie anhand eines Beispiels berechnet. Um die Wellenfunktion des He*-He-
Systems zu bestimmen, werden die ungestorten Wellenfunktionen fiir den Grundzustand
sowie den metastabilen Zustand benutzt. Auflerdem soll in guter Ndherung die Hyperfein-
Kopplung vernachléssigt werden, sodass die Wellenfunktionen als Produkt einer Radial-
funktion [(), einer Kernspinfunktion |, mr) und einer Hiillenspinfunktion |J,m ) separiert
werden kann:

\P(C,I,J,F,mp):‘C>|I,’I7’L[>|J,’I7’LJ> (Al)

Die beiden stoflenden Atome sollen mit D und E bezeichnet werden. Dabei wird zur Zu-
standsbeschreibung eines gekennzeichneten Atoms die folgende Notation verwendet: Die
radiale Wellenfunktion wird mit einem grofien lateinischen Buchstaben (D, E), die Kern-
spinfunktion mit einem kleinen lateinischen Buchstaben (d, e) sowie die Hiillenspinfunktion
mit einem kleinen griechischen Buchstaben (6, ¢) indiziert. Somit erhdlt man beispielsweise
fiir Atom D:

Up(C, 1, J, Fymp) = |Cp)ld, I,mr)|6, J,my)

Befindet sich das Atom D im Grundzustand |G1) bzw. |G2), so wird dies folgendermafen
beschrieben:

|D(G1)) = ¥p((,1/2,0,1/2,41/2) = |(p) |d, 1/2,+1/2) |6,0,0)
’D(GQ» = \IID(Cv 1/27 0, 1/27 _1/2) = ‘CD> |d7 1/27 _1/2> |57 0, O>

Ist zum Beispiel der Zustand |G1) vom Atom E besetzt, wird dies durch die dquivalente
Schreibweise |E(G1)) ausgedriickt. Ein mit E gekennzeichnetes metastabiles Atom kann
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sechs Zustande einnehmen:

|E(A1)) =YE((,1/2,1,3/2,43/2) = |(E) |e,1/2,+1/2) |e,1,+1)
|E(A2)) =¥E(¢,1/2,1,3/2,+1/2)

— k) \/g l,1/2,—1/2) |e,1, +1) + \/z le,1/2,41/2) |&, 1,0)
IE(A3)) = Wg(C,1/2,1,3/2,—1/2) _
— 1Cp) \/g l,1/2,-1/2) |, 1,0) + \/g l,1/2,41/2) |, 1, —1)

|E(A4)> = \I/E(Ca 1/2’ 173/27 _3/2) = |CE'> |€a 1/27 _1/2> |5’ 17_1>
|E(A5)) =¥E(¢,1/2,1,1/2,+1/2)

= |CE) \/g le,1/2,—1/2) |e,1,+1) — \/g le,1/2,4+1/2) |e, 1,0)

|E(Ag)) =¥YE(¢,1/2,1,1/2,-1/2)
= (p) \/g le,1/2,—1/2) |e, 1,0) — \/g le,1/2,41/2) |e, 1,—1)

Falls es zu einem metastabilen Austauschstofl kommt, bildet sich ein Molekiil, welches durch
eine symmetrische und antisymmetrische Linearkombination der atomaren Zustédnde be-
schrieben wird. Unmittelbar zu Beginn des Stofles t = ty hat sich zwischen dem symmetri-
schen und antisymmetrischen Zustand noch keine Phase gebildet. Kollidieren zum Beispiel
ein Atom im Zustand |G1) und eines im Zustand |Asg), so gilt mit Ergénzung einer Null:

U; = |D(G1),to) |E(A2), o)

= 1) K 412, 41/2) e 172,12
- [(19,0,0) |e,1,4+1) 4 |£,0,0) |,1,+1))
+ (10,0,0) |e,1,+1) —|&,0,0) |0,1,4+1) )] (A4)
2210} 06 14 1/2.41/2) e 124172

' [(‘5’070> ’5’170> + ‘57070> ‘65150>)
+ (16,0,0) |5,1,0) — |&,0,0) 5,1,0 )]



133

Waihrend des Stofles entsteht aufgrund der unterschiedlichen Potentiale eine Phase zwischen
dem symmetrischen und antisymmetrischen Zustand:
Uy =[D(G1),t) |[E(A2), 1)
1 /1
- [(16,0,0) [e,1,+1) + |£,0,0) [6,1,41) )

+ ¢ (16,0,0) e, 1,+1) — [¢,0,0) |6,1,+1) ) ] (A.5)

2210} 6 14172412 fe 124172
- 1(14,0,0) |e,1,0) + |£,0,0) |,1,0) )
+ € (6,0,0) |e,1,0) — [¢,0,0) |5,1,0) ) ]
Wenn die obige Gleichung (A.5) umgeformt und eine Null der Form
et 1 it

3v3 33

0 = 1C2)|Co) 16.1.1) [d,1/2,~1/2) [2,0,0) e, 1/2,+1/2) (1 ) (A.6)

addiert wird, ergibt sich nach ldngerer Rechnung schliefllich:

=L p)) 1B(A2) + Lo (G ID(AY)
= 5 1 2)) + \/ﬁ 2 1 (A7)

1—e 1—e

[E(G1)) |D(Az)) — /i |E(G1)) |D(45))

An dieser Stelle erkennt man die Konsequenzen aus der Ununterscheidbarkeit der Atome.
So enthilt die Wellenfunktion Eigenfunktionen, in der sich die Atome D und E sowohl
im Grund- als auch im metastabilen Zustand befinden koénnen. Da die Phase am Ende
des Stofles auf ein Vielfaches von 27 angewachsen ist und die Lebensdauer eines Molekiils
statistisch schwankt, kann man von einer Gleichverteilung der Phase von 0 bis 27 ausgehen.
Dann ergeben sich die Ubergangswahrscheinlickeiten der beiden Atome vor dem Stof} in die
Zusténde nach der Kollision durch Mittelung iiber die Phase zu:

Uy

_l’_

B |1—|—€i¢|2 24+ 2cos¢ average

0| D(G) (A2 = LD 252 s
1- i 2-2 average
1 2 = = 3
| B(Gy) D(Ag)) 2 = 1= Cos average 1
1SR 3 eons (A8)
2 _ — € _a—acos average
(O E(G) DA = =" 3/18
_ ol9|2 _
U\ FE(Gy) D(As 2 _ ’1 e | _ 2—2cos¢ average 9/18
! 18 18

Diese Resultate werden zur Berechnung der Ubergangsraten benétigt. Fiir die mittlere Stof-
rate ' gilt bei gaskinetischen Stoflen, d.h. gegenseitigen StoBen:

I'(n) = =V20(v)n (A.9)
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wobei o der Wirkungsquerschnitt fiir einen Sto, n die Teilchendichte und (v) die mittlere
Geschwindigkeit ist. Fiir die Ubergangsrate R[(A4;, G;) — (A, Gi)] ergibt sich dann:

R[(Ai, Gj) — (A, G1)] = T(g;) - ai - W[(Ai, Gj) — (Ax, G1)] (A.10)

wo W[(Ai, G;) — (Ax, G))] die Stiirke der einzelnen Ubergiinge darstellt. Bei der Bestim-
mung von W muss man beriicksichtigen, dass sich zu Beginn eines Stofles sowohl das Atom
D im Zustand Az (E im Zustand G;) befinden kann als auch das Atom E im Zustand A,
(D im Zustand G1). Diese scheinbar doppelte Zéhlweise ist erforderlich, weil im Experiment
die Atome nicht unterscheidbar sind.

W((4s,G1) = (42,G1) = [(D(G1) B(43)|D(Gh) E(42))?
+ [{E(G1) D(42)|D(G1) B(42))P
+ [(D(G1) E(A2)|E(G1) D(Ag))|?
+ [(E(G1) D(A2)|E(G1) D(49))
9 4 49 26 (A.11)
ICRRCRETRRCIRT
(A2, G1) — (41, Ga)) = 2
W((A2,G1) — (A5, G)] = 2+ 1o

In Tabelle (A.1) sind sémtliche Ubergangsstirken zusammengefasst. Die zeitliche Entwick-
lung der metastabilen Besetzungsdichte im Zustand aj ist dann die Differenz aus der Bil-
dungsrate di”’ld und der Verlustrate dzel‘””:

ap = azuild . dzelar
= 3 Tl9)a; WG A)) — Al = Y Tlg) ar WG, Ay) — A;)|  (A12)
1,5,57#k i,7,0%k

Diese Gleichung soll beispielhaft fiir die Verdnderung der Besetzungszahldichte des Zustan-
des As niher ausgefiihrt werden:

6
az= Y a;-{T(g)W[(G1, Aj) — A3] + T (g2)W[(Ga, 4;) — A3}
j=1#3
6
— Y a3 {T(g)W[(G1, A3) — Aj] + T(g2)W[(Ga, A3) — Aj]}
L (A.13)

— {F(g1) [3a4 + 2(16] +I'(g2) [gaz + g% + 3%‘] }

~fro g 0 o]
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| (G1,A1) [ (G1,A9) | (G1,A3) [ (G1,A4) | (G1,A5) [ (Gi,Ag) |
18/9

( )

( ) 13/9 2/9
( ) 10/9 2/9
( ) 9/9
( ) 2/9 10/9
( ) 2/9 13/9
(G2,A1) 3/9 6/9
( )

( )

( )

( )

( )

4/9 2/9
3/9

2/9 1/9
6,/9

| (G2,A1) [ (Ga,A9) | (Ga,A3) [ (G2,A4) | (Ga,As) [ (Ga,As) |

3/9

4/9 2/9
3/9 6/9

( )

( )

( )

( )

( ) 6/9
(G1,A¢) 2/9 1/9
( )

( )

( )

( )

( )

( )

9/9

10/9 2/9
13/9 2/9
18/9
2/9 13/9
2/9 10/9

Tabelle A.1: Ubergangsstirken W[(A;, G;) — (A, G})] fiir metastabile Spinaustauschstife.
Die Zustinde der Teilchen vor dem Stofi sind in der jeweils obersten Zeile dargestellt. In
der linken Spalte findet man die Zustinde der Teilchen nach dem Stofs.



136 ANHANG A. METASTABILE AUSTAUSCHSTOSSE

Dieser Ausdruck lésst sich weiter umformen. Einsetzen von g2 = % (1 £ P) (Gleichung
2.3) in Formel (A.9) ergibt:

T'(gs) = T(ny) - # (A.14)

Somit erhalt man schlie3lich:

a3 4 4 13 3 33
(= -Z"p 2 2p 24P
T(ng) <18 18 >“2+< 18 18 >a3+(18+18 >a4

(A.15)

Das gleiche Verfahren wird auch zur Bestimmung der Ratengleichungen des Grundzustandes
und somit der Kernspinpolarisation angewandt, wobei man die Gleichung (2.3) ausnutzt:

6
g=-2P=>) T(a){g2W[(G2, Ai) = G1] — 1 W[(G1, A;) — Gal} (A.16)

=1

Mit der Beziehung

I(a;) = T(npm) - — (A.17)

folgt fiir die zeitliche Entwicklung der Polarisation P:

6
Z {(1 = P)WI[(G2, A7) — G1] — (1 + P)W[(G1, A) — G}
6
{1 3a1+a2—a3—3a4—a5+a6)—PZai} (A.18)

1
=T(nm) {?)n(?)al +as —az — 3aq — a5 + ag) — P}
m

Bezeichne

=TI(ng) = V2 0me (V) ng , (A.19)

L) = V2 0me (0) (A.20)

(ﬁ"—'m\]



so erhélt kann schlielich die Ratengleichungen der metastabilen Austauschstofe:

. 1
ai = — E [Ea + Fy P a
e
]

1

P:? [P+ (D),  mit (1), =
-9 3 0 0
3 -13 4 0
1 0 4 —-13 3
E=13 0 0 3 -9
6 4 2 0 -1
0 2 4 6
9 3 0 6
-3 3 4 0 0
oL 0 —4 -3 3 =2
18 0 0 -3 -9 0
-6 0 2 0 -3
0 -2 0 6 -1
1
)\:§(3 1 -1 -3 -1 1)
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B Abschitzung der dipolaren Relaxation

Mit einem sehr einfachen Ansatz lisst sich die Gréflenordnung der dipolaren Relaxationszeit
motivieren. Die dipolare Wechselwirkung V%% wird durch die Kopplung magnetischer
Momente verursacht:

yDipol o const, - M1 ‘3N2 (B.1)
r

In dieser Gleichung beschreiben p; die magnetischen Momente und r den Abstand der
beteiligten Stofipartner. Nach Fermis Goldener Regel ist die Ubergangswahrscheinlichkeit
W fiir eine Verdnderung des Spins pro Stof8 gegeben durch:

2
WD) & T o [T VPP D (o Zustandsdichte) (B2)

Dann ist die Ubergangsrate F?ip ° bestimmt durch die Ubergangswahrscheinlichkeit divi-

diert durch die mittlere Zeit 7. zwischen zwei Stoflen:

| = — X ——
Tc F{szol uy - py

‘ . ‘ 1
F{)zpol _ W(T: l) - Tszol o Te (B3)

Anhand Gleichung (B.3) ist der grofie Unterschied der Relaxationszeiten von kernspinpolari-
sierten Atomen wie 3He und hiillenpolarisierten Atomen wie den Alkalimetallen ersichtlich.
Bei StoBen zweier 3He-Atome koppeln die Kernmomente der Stiirke ~ g miteinander,
wihrend bei Kollisionen zweier Alkali-Atome die magnetischen Momente der Hiille koppeln
(~ up). Da das Kernmagneton px etwa 2000-mal kleiner ist als das Bohrsche Magneton pp,
ist die dipolare Relaxationszeit von Alkali-Atomen um etwa den Faktor (up/ur)* ~ 103
geringer als die von ausschlielich kernspinpolarisierten Atomen.
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