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Kapitel 1

Einleitung

1.1 Einfihrung in die (optische) Magnetometrie

Die Anfinge der Detektion magnetischer Felder durch den Menschen reichen zuriick
bis zur Erfindung des Magnetkompasses als schwimmende Nadel eines ferromagneti-
schen Materials in China und im antiken Griechenland bereits mehrere Jahrhunderte
vor Beginn der Zeitrechnung. Ein Kompass richtet sich entlang der Feldlinien des
Magnetfeldes aus, erlaubt aber keine Aussage iiber dessen Stérke.

Erst 1832 entwickelte Carl Friedrich Gaufl ein Instrument, welches gestattete die
Starke des Magnetfeldes zu messen [1], das erste Magnetometer. Im Laufe der Zeit
wurden verbesserte Messgerdate wie zum Beispiel die Forster-Sonde (engl. fluzgate),
die Hall-Sonde und das Protonen-Magnetometer entwickelt, wihrend in den letzten
Jahrzehnten der Fortschritt in der Entwicklung der SQUIDs (engl. Superconducting
QUantum Interference Devices) gipfelte. Diese Sensoren basieren auf dem Phé-
nomen der Flussquantisierung in supraleitenden Ringen und nutzen Josephson-
Kontakte um die magnetfeldinduzierte Anderung des im Ring flieBenden Stromes
zu detektieren [2].

Die Idee der optischen Magnetometrie kam bereits in den Jahren nach dem 2. Welt-
krieg auf, jedoch erst durch die rasante Entwicklung in den letzten beiden Deka-
den konnten die optisch gepumpten Magnetometer (OPM, engl. Optically Pumped
Magnetometer) beziiglich ihrer Sensitivitat zu den SQUIDs aufschlielen.

Dabei ist seit den Pionierarbeiten in den Nachkriegsjahren das Grundprinzip der op-
tischen Magnetometrie bis heute unverédndert: Atome mit einem magnetischen Mo-
ment werden in abgeschlossene Kavitéaten gebracht. Man verwendet bevorzugt Alka-
limetalle (Elemente der ersten Hauptgruppe des Periodensystems mit Ausnahme des
Wasserstoffs). Diese weisen ein einzelnes Aufienelektron iiber sonst abgeschlossenden
Elektronenhiillen (Edelgaskonfiguration) auf, welches aufgrund der guten Abschir-

mung von den anderen Rumpfelektronen sehr leicht polarisier- und manipulierbar
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ist. Diese Alkaliatome konnen als Gas bzw. Dampf vorliegend durch Bestrahlung mit
zu den Spektrallinien der Atome resonantem Licht optisch gepumpt und dadurch
polarisiert werden. Das magnetische Moment der polarisierten Atome préazediert in
einem aufleren Magnetfeld mit einer charakteristischen Frequenz, der Larmorfre-
quenz

WL =7|§|7 (1.1)

woraus eine periodische Modulation der optischen Eigenschaften der Atome resul-
tiert, welche somit ebenfalls optisch (und sogar mittels des zum optischen Pumpen
verwendeten Lichtes) detektiert werden kann. Die Larmorfrequenz ist iiber das gyro-
magnetische Verhéltnis des Atoms v (ndherungsweise) direkt proportional verkniipft
mit dem Betrag des duleren Magnetfeldes. Somit ist es moglich, die Messung des
Magnetfeldbetrages auf eine Frequenz- bzw. Zeitmessung zuriickzufiihren, die physi-
kalische Grofe, die heutzutage mit Abstand am genauesten bestimmt werden kann.
Die Messung von Magnetfeldern spielt eine zentrale Rolle fiir unsere heutige Zivili-
sation. In Anwendungsfeldern wie beispielsweise der Navigation, medizinischer Dia-
gnostik, digitaler Informationsspeicherung, zerstorungsfreier Materialpriifung, Roh-
stoffexploration, archaologischer Prospektion oder in Experimenten zu fundamenta-
ler Physik kommen hochsensitive Magnetfeldsensoren zum Einsatz. Fir jeden An-
wendungsfall haben sich verschiedene Sensortypen etabliert, wobei verschiedene Ei-
genschaften der Sensoren wie die bendtigte Sensitivitéit, die gemessene physikalische
GroBe (siehe unten), Baugrofie und Anschaffungs- sowie Betriebskosten gegenein-
ander abgewogen werden. Wahrend fiir den industriellen Einsatz zum Beispiel als
Rotations- und Drehzahlsensoren in Automobilen weniger sensitive, aber giinstige
Hall-Sensoren ausreichen, héngt der Erfolg bei manchen Anwendungen sehr stark
von der bestmoglichen Sensitivitit des Sensors ab. Je kleiner die Anderungen des
Magnetfeldes sind, die ein Messgeréit detektieren kann, desto tiefer kann es beispiels-
weise bei Prospektionsmissionen ins Erdinnere “schauen” oder in gleicher Tiefe weni-
ger stark ausgepriagte Signaturen eines Objektes noch detektieren. In einem solchen
Fall miissen dann hoherer technischer und damit auch finanzieller Aufwand in Kauf
genommen werden und fortgeschrittene Sensorsysteme wie SQUIDs und OPMs zum
Einsatz gebracht werden.

Neben der Frage der Sensitivitdt des Sensors spielen weitere Kriterien wie zum
Beispiel das physikalische Messprinzip eine Rolle: SQUIDs messen den durch ih-
re supraleitende Schleife tretenden magnetischen Fluf, detektieren also prinzipiell
die Vektorkomponente des dufleren Magnetfeldes senkrecht zu der Fliche, die die
Schleife aufspannt.

Ein OPM misst die Larmorfrequenz der préizedierenden Spins von Atomen welche

unabhéngig von der Lage des Magnetfeldvektors im Raum ist, solange die Prézes-



sion stattfindet (zu sog. toten Zonen des Sensors siche Abschnitt 6.8). Man spricht
hier in Gegensatz zum vektoriell messenden SQUID von einem skalaren Sensor, der
den Betrag des Magnetfeldvektors im Prinzip unabhangig von seiner Lage im Raum
detektiert.

Einschrankend muss gesagt werden, dass in der Praxis Effekte auftreten, die zur
Richtungsabhéngigkeit der Messung des OPMs fithren. Diese zu verstehen und An-
sitze zu finden diese moglichst zu eliminieren, ist ein Teil der vorliegenden Arbeit.
Fiir einige Anwendungen vor allem bei Experimenten zu Fragen fundamentaler Phy-
sik ist es essentiell nicht nur die Anderung des Magnetfeldes bezogen auf eine feste
Referenz zu kennen, sondern exakt die Grofle des Magnetfeldes zu kontrollieren.
Optisch gepumpte Magnetometer messen die Larmorfrequenz der Atome, welche im
Allgemeinen ausschliellich iiber fundamentale atomare Konstanten an den Betrag
des zu messenden Magnetfeldes gekoppelt ist. Sie werden deshalb als absolut mes-
sende Sensoren bezeichnet, wihrend dagegen beispielsweise SQUIDs ohne weitere
Mafnahmen die Verdnderung des Magnetfeldes beziiglich eines Ausgangspunktes,
also inkrementell detektieren.

Wiéhrend die auf Supraleitung angewiesenen SQUIDs in tiefkalten Temperaturen
betrieben werden miissen, arbeiten OPMs bei Raumtemperatur oder wie bei den
in dieser Arbeit eingesetzten miniaturisierten Zellen deutlich dariiber. Durch den
moglichen Verzicht auf Kyrotechnik sind die OPMs den SQUIDs gegeniiber deshalb
in Fragen der Handhabung und laufenden Betriebskosten im Vorteil. Vor allem bei
der Absicht ein Sensorsystem auflerhalb des Labors im Feld einzusetzen, ist es sehr
attraktiv auf kryogene Flissigkeiten verzichten zu kénnen.

In den letzten Jahren sind die optischen Magnetometer in einem Mafle weiter-
entwickelt worden, dass sie die bis dato konkurrenzlos empfindlichen SQUIDs in
Sachen Sensitivitat eingeholt haben [3]. So wurden in jiingster Zeit in den sonst
ausschlieflich den SQUIDs vorbehaltenen Anwendungsdémanen OPMs erfolgreich
eingesetzt wie zum Beispiel der Magnetokardiographie (MKG) [4, 5], der Magneto-
enzephalographie (MEG) [6, 7], der Detektion magnetischer Nanopartikel [8, 9], der
Niedrigfeld-Magnetresonanztomographie (MRT') [10, 11], der Niederfeld-Kernspin-
resonanzspektroskopie (kurz ULF-NMR, engl. ultra-low-field NMR) [12, 13] oder zur
hochgenauen Messung des Magnetfeldes in Experimenten zu Fragen fundamentaler
Physik [14-16].

Die Vergleichbarkeit von OPM und SQUID ist allerdings nicht komplett gegeben,
da wie oben beschrieben beide Sensortypen auf prinzipiell verschiedenen physika-
lischen Konzepten beruhen. Beide Sensortypen konnen fiir die jeweils intendierte
Anwendung speziell ausgelegt werden und bauartbedingt ihre jeweiligen Stérken
ausspielen. Sie sollten daher nicht nur in gegenseitiger Konkurrenz gesehen werden,

sondern bieten das Potential sehr vorteilhaft komplementéar eingesetzt zu werden.



1.2 Historischer Abriss der optischen Magnetometrie

Den ersten Schritt zur Verkniipfung der bis dahin “spukhaften Erscheinung” Ma-
gnetismus mit optischen Phanomenen bedeutete die Beobachtung Michael Faradays
im Jahre 1845, dass die Polarisation von durch ein spezielles Medium (damals ein
Glas) tretendem Licht von einem duBleren Magnetfeld beeinflusst werden kann [17].
Der sich damit ergebende Zusammenhang von Licht mit Magnetismus, fiihrte James
Clark Maxwell 1865 zu der Vorhersage, dass Licht eine elektromagnetische Welle sei
[18]. Gut 30 Jahre spéter entdeckte Pieter Zeeman den spéter nach ihm benannten
Effekt der Aufspaltung atomarer Spektrallinien in einem &ufleren Magnetfeld [19].
Dazu lieferte dessen Doktorvater Hendrik A. Lorentz eine Erklarung des Phdnomens
indem er annahm, dass sich bewegende Elektronen, die damals erst als Bestandteile
der Atome vermutet wurden, zu einem magnetischen Moment ji des Atoms fiihren,
welches mit dem &uBeren Magnetfeld B wechselwirkt [20].
Klassisch veranschaulicht man sich die Wechselwirkung als Wirken eines Drehmo-
mentes

D =jix B, (1.2)

woraus die Larmorpréizession (benannt nach Joseph Larmor) des Drehimpulses des
Atoms resultiert. Den nichsten wichtigen Schritt, der die Entwicklung der Quanten-
mechanik weiter vorantrieb und eine befriedigende Deutung des Zeeman-Effektes
erlaubte, stellte die Entdeckung der Richtungsquantelung des Drehimpulses dar.
Schon 1916 von Niels Bohr und Arnold Sommerfeld vorhergesagt, wurde sie 1922
im Stern-Gerlach-Experiment bestatigt. Das Phanomen der magnetischen Resonanz
wurde 1936 von Isidor I. Rabi entdeckt, als er bemerkte, dass die Larmorprazession
von Atomen durch die Einstrahlung eines magnetischen Wechselfeldes beeinflusst
werden kann [21]. So basierten die ersten Magnetometer, die ein préazedierendes
magnetisches Moment ausnutzten, auf der Kernspinresonanzmethode (NMR, engl.
nuclear magnetic resonance) und wurden Protonenmagnetometer genannt [22-24].
Als Geburtsjahr der optischen Magnetometrie kann 1949 gelten, in dem die Methode
der optischen Detektion der Magnetresonanz entdeckt und als Doppelresonanztech-
nik publiziert wurde [25, 26].

Ebenso zentral war die Entdeckung von Alfred Kastler und seinen Mitarbeitern, dass
durch die Bestrahlung von Atomen mit Licht passender Wellenldnge und Polarisa-
tion die Besetzungszahlen der magnetischen Unterniveaus von atomaren Zustanden
manipuliert und damit das Atom selbst polarisiert werden kann. Diese Idee des sog.
optischen Pumpens (siche dazu Abschnitt 2.4) machte die direkte optische Mes-
sung der Elektronenspinresonanz (kurz ESR, engl. electron spin resonance) moglich
[27]. Darauf aufbauend wurde 1957 der Vorschlag veréffentlicht, mittels der durch
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die im Magnetfeld prizedierenden Spins hervorgerufenen Modulation des Pumplich-
tes den Betrag des Magnetfeldes optisch zu messen [28] was noch im selben Jahr
experimentell umgesetzt wurde [29]. Wahrend die ersten Arbeiten zur nétigen Pha-
sensynchronisation der Spins zunéchst ein zusétzliches oszillierendes Magnetfeld im-
plementierten, wurde wenig spéater gezeigt, dass auch moduliertes Pumplicht dazu
geeignet ist [30]. Eine weitere wegweisende Arbeit fithrte selbstoszillierende Magne-
tometeranordnungen ein [31], die zwar sehr zuverléssig arbeiten, aber wie man heute
weifl auch einige Nachteile aufweisen. Einen guten Uberblick iiber die sich anschlie-
Bende weitere Entwicklung des Gebiets geben die Ubersichtsartikel [32-34].

Die Wiederentdeckung und rasante Weiterentwicklung der optischen Magnetometrie
wahrend der letzten 15 Jahre ist hauptsachlich auf neue technische Moglichkeiten
wie neuartige Lichtquellen zuriickzufithren, welche es teilweise erst moglich mach-
ten, das volle Potential dieses Sensortyps auszuschopfen, aber auch vollig neuartige

Entwicklungen ermoglichten (siehe dazu die Ubersichtswerke [35-37]).

1.3 Miniaturisierte optisch gepumpte Magnetometer am IPHT

Unsere Arbeitsgruppe Magnetometrie am Leibniz-Institut fiir Photonische Techno-
logien Jena e.V. (IPHT) verfolgt das Ziel neben den schon weit entwickelten und
im Einsatz befindlichen SQUID-Systemen auch ein feldtaugliches optisch gepumptes
Magnetometersystem zu entwickeln, welches zunachst vorranging zur Bodenerkun-
dung eingesetzt werden soll. Dabei vermisst man das Erdmagnetfeld tiber einem in-
teressierenden Gebiet. Ohne duflere Einfliisse ist das Erdmagnetfeld sehr homogen.
Strukturen im Untergrund, die sich durch Anderungen der magnetischen Suszepti-
bilitit manifestieren, fithren zu einer Anderung des an der Oberfliche gemessenen
Erdmagnetfeldes. Aus einer Karte dieses gestorten Magnetfeldes ist es unter geeigne-
ten Annahmen méglich riickzurechnen, welche Strukturen eine solche Feldverteilung
verursacht haben kénnten. Je tiefer man in den Boden “blicken” will, desto kleiner
werden die zu detektierenden Anderungen des Erdmagnetfeldes. Ein Messsystem
muss deswegen zunédchst so empfindlich wie moglich ausgelegt werden. Neben der
bestmoglichen Magnetfeldauflosung muss der Sensor aber auch den Anforderungen
gerecht werden, die sich aus dem Ziel ergeben, einen bewegten Einsatz im Erdma-
gnetfeld zu ermoglichen.

Um diese Herausforderungen zu adressieren wurde am IPHT die Entwicklung der
Sensoren auf Basis mikrosystemtechnisch hergestellter Arrays eingeschlagen. Die
Verwendung mehrerer moglichst identischer Sensoren verspricht die Moglichkeit, die-
se gegeneinander zu referenzieren und in gradiometrischen Ansétzen unerwiinschte

Storungen, welche beim Einsatz im Feld unweigerlich auftreten, zu eliminieren. Die-
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ser Ansatz ist gut motiviert durch die in der Abteilung Quantendetektion des IPHT
iiber Jahrzehnte gesammelte Erfahrung im Bereich feldtauglicher SQUID-Systeme
[38—41].

Der Ansatz miniaturisierte Magnetometerzellen zu verwenden erscheint auf den er-
sten Blick kontraproduktiv, da mit einem kleineren aktiven Volumen des Sensors
zundchst weniger nutzbare Atome in der Gasphase zur Verfiigung stehen, was wie-
derum eine geringere zu erwartende Magnetfeldauflosung bedeutet (siehe dazu Ab-
schnitt 2.8). Es sprechen aber einige gewichtige Argumente fiir diese Herangehens-
weise: Die integrierte Herstellung ermoglicht die Erstellung von Arrays mit einem
gemeinsamen Reservoir (siche Anhang B), sodass die Zellen stets nahezu identische
Eigenschaften wie Teilchendichte und Puffergasdruck aufweisen. Aulerdem sind die
Zellen immer raumlich fixiert zueinander angeordnet, wodurch die gegenseitige Refe-
renzierung erst gut moglich wird. Uber die Zelldimensionen ausgeprigte Gradienten
des Magnetfeldes (siehe Abschnit 2.9.4) fithren zu einer Verbreiterung der Resonanz-
linie und zum Verlust von magnetometrischer Empfindlichkeit. Kleine Zellen sind
weniger anfallig gegeniiber raumlichen Gradienten als groflere. Der Nachteil weniger
nutzbarer Atome in der Gasphase kann durch Erhohung der Teilchendichte beseitigt
werden, indem die Zelle mitsamt ihres Reservoirs geheizt wird (siche Abschnit 2.8).
Die in dieser Arbeit eingesetzten miniaturisierten Zellen werden deshalb oberhalb
der Raumtemperatur in einem Bereich von 55°C bis 140°C betrieben. Einher mit
der Erhohung der Teilchendichte geht allerdings auch die Verbreiterung des ma-
gnetischen Resonanzsignals durch fundamentale, von der Zelltemperatur abhangige
StoBprozesse zwischen den sich mit ihrer thermischen Geschwindigkeit durch die
Zelle bewegenden Alkaliatomen. Jedes in seinem Zelldesign optimierte optische Ma-
gnetometer wird in seiner Empfindlichkeit zunéchst durch diese sogenannten Spin-
Austausch-Stofle limitiert. Diese Tatsache fithrte zundchst dazu, dass die weltweit
besten OPMs bei kleinen Teilchendichten und mit entsprechend grofien Zellvolumi-
na betrieben wurden um die Spin-Austausch-Relazxation (siehe dazu Abschnitt
2.9.3) klein zu halten [42]. Erst mit der Realisierung des SERF-Magnetometers (engl.
spin-exchange relazation-free magnetometer) im Jahr 2002 in Princeton [43, 44], wo-
bei erstmals der Vorteil der Unterdriickung der Spin-Austausch-Relaxation fiir die
Verbesserung der Empfindlichkeit demonstriert werden konnte, wurden miniaturi-
sierte, hochstempfindliche OPMs denkbar. Diese Entwicklung stellt deswegen einen
Meilenstein in der Entwicklung der optischen Magnetometrie dar und war Initial-
zindung fiir zahlreiche neue Forschungsprojekte und -gruppen auf diesem Gebiet.
Allerdings ist der SERF-Mechanismus durch seine Funktionsweise prinzipiell auf den
Einsatz nur bei nahezu verschwindend kleinem auflerem Magnetfeld begrenzt. Dies
macht nicht nur den direkten Einsatz dieses Sensortyps im Erdmagnetfeld unmog-

lich, sondern verlangt fiir dessen Funktion den Betrieb in einer moglichst gut vom



auBeren (Erd-)Magnetfeld abgeschirmten Umgebung. Ein Aufbau, welcher durch
aufwendige aktive Riickkopplung mit Hilfe eines &ufleren Spulensystems im Erdma-
gnetfeld messen kann wurde zwar erfolgreich demonstriert [45], zeigte jedoch eine
Reduktion seiner iiberlegenen Empfindlichkeit in Bereiche, die auch von OPMs ohne

Implementation des SERF-Prinzips erreicht oder sogar iiberboten werden [42, 46].

1.4 Motivation und Gliederung der Arbeit

Wihrend meiner Diplomarbeit [47] am IPHT gelang es, eine zu SERF alternative
Methode zu finden, die die Empfindlichkeit des Sensors reduzierende Wirkung der
Spin-Austausch-Stofe verkleinert. Darauf aufbauend sollte die sich anschliefende
Doktorarbeit dem moglichst vollstdndigen Verstédndnis dieses Effekts widmen, so-
wie untersucht werden, ob sich dieses Prinzip fiir den von uns angestrebten Einsatz
im Erdmagnetfeld eignet. Klar war zunachst nur, dass der “Light Narrowing”
(LN)! genannte Effekt auch in grofierem Magnetfeld vorteilhaft wirken kann und zu
einer dramatischen Empfindlichkeitssteigerung des Sensors fiihrt. Da dies die Aus-
sicht bot, komplett ohne aktive Riickkopplung und damit mit bedeutend weniger
technischem Aufwand als bei einer Implementation von SERF auszukommen (wel-
che zusatzlich auch nicht sicher erfolgsversprechend war) wurde die Arbeit auf die
Qualifizierung dieses neuen Arbeitsregimes fiir optische Magnetometer fokussiert.
Schon wéhrend der Untersuchungen im Rahmen der Diplomarbeit deutete sich an,
dass die neue Methode starker richtungsabhéangig war als der herkémmliche Betriebs-
modus. Da der Sensor perspektivisch auch im Feld bewegt eingesetzt werden soll,
musste die Klarung der Frage nach dem Richtungsfehler des Sensors und Moglich-
keiten zu dessen Verringerung (siche Abschnitt 6.8) besondere Prioritét erhalten.
Neben der Qualifikation des Sensors fiir die Anwendung war es fiir das physika-
lische Verstandnis des Effekts essentiell, sicher nachzuweisen, dass tatséchlich eine
Reduktion der unvorteilhaften Wirkung der Spin-Austausch-Sto3e auftritt. Dies war
zunachst nur vermutet und nicht sicher belegt, da hier vorab Aufklarung und ein
Verstédndnis der verschiedenen auf die polarisierten Atome wirkenden sogenannten
Relaxationsmechanismen (siche Abschnitt 2.9) erarbeitet werden musste.

Darauf aufbauend und das Verstiandnis vertiefend wurden Simulationen des opti-
schen Magnetometers im Allgemeinen und des Light-Narrowing-Effektes im Spezi-
ellen durchgefiihrt. Dies stellte sich als anspruchsvoll heraus, da einerseits der die
Relaxationsrate dominierende Effekt des Spin-Austausches einen nichtlinearen Pro-
zess darstellt, dessen Wirkung von zahlreichen EinfluBgrofien abhédngt und es nétig

macht das System in seiner vollen Dynamik zu erfassen. Die in dieser Arbeit neu

langelehnt an den origindr von Stephan Appelt et al. 1998 in einer Publikation eines sehr
dhnlichen Phénomens eingefiihrten Begriff [48].



etablierte Konfiguration des Light- Narrowed- M - Magnetometers macht es au-
Berdem notig, das System in seiner allgemeinsten Konfiguration abzubilden, speziell
um den Winkel 6 zwischen Ausbreitungsrichtung des Laserlichts und dem Vektor
des aufleren Magnetfeldes, der in unserem System ein sehr wichtiger Parameter ist,
Rechnung zu tragen.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich folgendermafien: Kapitel 2 bietet eine Einfiih-
rung in das optische Pumpen auf der in dieser Arbeit diskutierten D;-Linie des
Casiumatoms. AnschlieBend werden die Grundprinzipien der optischen Magnetome-
trie und des M,-Magnetometers erlautert und die die Magnetfeldempfindlichkeit des
Sensors begrenzenden Relaxationsmechanismen diskutiert.

In Kapitel 3 werden grundlegende Komponenten des Versuchsaufbaus vorgestellt,
mit dem die in den nachfolgenden Kapiteln prasentierten experimentellen Resultate
gewonnen wurden. Dies betrifft einerseits die Bestimmung der intrinsischen Relaxa-
tionsbeitrage in Kapitel 4 und darauf aufbauend die Messungen zum gewohnlichen
M,-Betriebsmodus und des Light-Narrowing-M,-Magnetometers in Kapitel 6.

Um die in Kapitel 6 dargestellten experimentellen Ergebnisse auch quantitativ zu
interpretieren werden Dichtematrix-Simulationen durchgefiihrt. Eine kurze Behand-
lung der wichtigen Phénomene in diesem Formalismus wird in Kapitel 5 zuerst an
einem einfachen Beispielsystem demonstriert, um darauf aufbauend auf das komple-
xere System der Cs-Di-Linie iibertragen werden zu kénnen.

Auf alle vorangestellten Inhalte aufbauend ist Kapitel 6 schlieflich dem Light-
Narrowing-Regime gewidmet. Die Funktionsweise wird erklért und es wird hinsicht-
lich seiner magnetometrischen Empfindlichkeit beziiglich der relevanten Einflugro-
Ben charakterisiert und mit dem gewohnlichen M, -Betriebsmodus verglichen. An-
schlieend an die Optimierung der schrotrausch-begrenzten Empfindlichkeit in Ab-
schnitt 6.5 wird durch Messungen in verschiedenen Konfigurationen, durch welche
auBere Storeinfliile reduziert werden konnen, gezeigt, dass und wie man sich die-
sem bestmoglichen Wert auch beim tatséchlich gemessenen Sensorrauschen anné-
hern kann. In einem davon abgesetzten Abschnitt 6.7 wird experimentell und durch
Simulation gezeigt, dass und in welchem Umfang die Reduktion der Spin-Austausch-
Relaxation in der LN-Konfiguration eine Rolle spielt. Der Abschnitt 6.8.2 behandelt
die Fragestellung der Richtungsabhangigkeit der Messung des Sensors, speziell im
LN-Regime und demonstriert erfolgreich einen Weg zu dessen Reduktion.

Im Anhang A werden Ergebnisse der Arbeit an einem Modul zur Stabilisierung der
Laserfrequenz vorgestellt, welches als Bestandteil des sich im Aufbau befindlichen
Gesamtsystems eines optischen Magnetometers eingesetzt werden soll. Die in der Ar-
beitsgruppe im Rahmen der Dissertation von Stefan Woetzel etablierte Technologie

zur Herstellung der in dieser Arbeit verwendeten Zellen ist in Anhang B skizziert.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

2.1 Alkalimetalle in der optischen Magnetometrie

Die Alkalimetalle eignen sich aufgrund ihrer Elektronenkonfiguration grundsatzlich
sehr gut fiir die optische Magnetometrie. Die ersten angeregten Zustdnde werden
iber Spektrallinien (die sog. D-Linien) im mit heutigen Diodenlasern gut zugéng-
lichen optischen und nahen Infrarot-Bereich erreicht, die hohe Polarisierbarkeit der
Atome ist vorteilhaft fir ein effizientes optisches Pumpen [32]. Wahrend man im
Prinzip auch hohere angeregte Zustande des Atoms zum optischen Pumpen nutzen
kann, zeichnen sich die D-Linien durch grofe Oszillatorstarken aus und werden des-
halb bevorzugt verwendet.

Da fiir die optische Magnetometrie das Alkalimetall in der Gasphase verwendet wird,
spielt der Schmelz- bzw. Siedepunkt des Metalls bei der Auswahl des Mediums fiir
einen praktikablen Sensor eine wichtige Rolle. Je niedriger die Schmelztemperatur
des Metalls, desto grofler ist bei gegebener Temperatur die Teilchendichte der Ato-
me in der Gasphase. Je niedriger die Einsatztemperatur des Sensors bei optimierter
Empfindlichkeit (siche Abschnitt 2.8) ausfallen kann, desto niedriger kann die zum
Heizen der Zelle bendtigte Leistung gehalten werden. Die Schmelztemperatur der
Alkalimetalle nimmt mit steigender Ordnungszahl ab, sodass die schweren Elemen-
te aus dieser Sicht zu bevorzugen sind. Das schwerste Alkalimetall Francium besitzt
kein stabiles Isotop, sodass das zweitschwerste - Casium - in dieser Hinsicht die
beste Wahl darstellt. Es besitzt auflerdem im Gegensatz zu den néchstleichteren
Alkalimetallen - Kalium und Rubidium - nur ein einziges stabiles Isotop (**3Cs),
wodurch ein Isotopengemisch bzw. eine mogliche aber aufwendige Isotopentrennung
vermieden wird. Die Verwendung eines Isotopengemischs kann unter Umsténden zu
systematischen Fehlern der Magnetfeldmessung fithren [36].

Waihrend Natrium, Kalium und - wie unsere Erfahrung gezeigt hat - auch Rubidi-

um bei den notigen Betriebstemperaturen sehr stark mit den Zellwanden reagiert,
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zeigen unsere Céasiumzellen, wenn sie nicht zu stark geheizt wurden, iiber Jahre
hinweg gleichbleibend gute Eigenschaften. Neben Aspekten wie einer praktikablen
Zelltemperatur und der Vermeidung von Isotopieeffekten spielen weitere Faktoren
eine Rolle, die mit Details des atomaren Aufbaus des Elements verkniipft sind.
Bei dem angedachten zukiinftigen Einsatz des Sensors im Erdmagnetfeld wird die
Nichtlinearitat des Zeeman-Effektes merklich (siche Abschnitt 6.8.1), durch welche
das Magnetometer-Signal verbreitert und asymmetrisch verformt wird. Die Gro-
Be des Effekts ist umgekehrt proportional der Groéfle der Hyperfeinaufspaltung des
Grundzustandes. Da Casium die grofite Hyperfeinaufspaltung des Grundzustandes
(9,19 GHz) der stabilen Alkaliatome besitzt, fallt der Effekt vergleichsweise gering
aus. Fir die Verwendung von Casium als aktives Medium sprechen also hinreichend

viele Griinde.

2.2 Das Casium-Atom und seine D;-Linie

Das einzelne Valenzelektron des Césiumatoms weist einen elektronischen Grundzu-
stand 6s 6S; /2 mit Spin S = %, Bahndrehimpuls L = 0 und Gesamtdrehimpuls des
Elektrons J = % auf. Die beiden ersten angeregten atomaren Zustande (mit S = %
und L = 1) sind 6p 6°Pyjs (J =L — S = 3) und 6p 6°P3» (J =L+ S = 32), welche
durch Feinstrukturaufspaltung (Kopplung des Spinmoments fig des Elektrons mit
seinem Bahnmoment /i) entstehen. Die entsprechenden Energieabsténde der ersten
beiden angeregten Zustdnde zum Grundzustand werden D;- (Ap; = 894,6 nm) und
Dy-Linie (Ape = 852,3nm) genannt [49]. Das Casiumatom besitzt den Kernspin
1= % und durch Hyperfeinstrukturaufspaltung (Kopplung des Drehimpulsmoments
iy des Elektrons mit dem Moment des Kernspins fi;) spalten die Zustdnde weiter
auf. Es ergeben sich geméafl der Regel F' = |J— 1|, ..., JJ+ I die Hyperfeinniveaus im
Grundzustand und erstem angeregtem Zustand F' =1+ J = % + % = 3, 4 und im
zweiten angeregten Zustand F' = 2, 3, 4, 5 (siehe Abbildung 2.1). Die angeregten
Zustande haben Lebensdauern von 34,9ns (D;) und 30,5ns (Ds) [49].
Innerhalb dieser Arbeit wird ausschliefilich auf der D;-Linie gearbeitet, sodass nur
auf dieses System hier detaillierter eingegangen wird.
Gemafl der Auswahlregel fur elektrische Dipoliibergange |F' — F| = AF = 0,+1
besitzt die D;-Linie von Cs also vier erlaubte Hyperfeiniiberginge, welche spek-
troskopisch detektiert werden kénnen. Die Hyperfeinstruktur der Cs-D;-Linie zeigt
Abbildung 2.2 als Absorptionsspektrum (links). Die relative Stérke der Hyperfeinli-
nien ist durch
F+1)2F+1)|J J 1
2I +1 R ]

Apospr = (2.1)
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Abbildung 2.1: Elektronisches Termschema der D-Linie von '*3Cs mit Feinstruktur-
und Hyperfeinstrukturaufspaltung (nicht mafistablich). Durch Feinstrukturaufspal-
tung spaltet der angeregte Zustand auf, durch die wesentlich kleinere Hyperfein-
strukturwechselwirkung bilden sich weitere Unterniveaus.

gegeben, wobei gestrichene Groflen fiir den angeregten Zustand stehen. Der Ausdruck
in geschweiften Klammern ist ein sogenanntes Wigner-6-j-Symbol und kann nach-
geschlagen oder mit dem Computer berechnet werden [50, 51]. Die Tabelle rechts
in Abbildung 2.2 zeigt die Werte Ap.,p/, welche durch die Flachenverhéltnisse der

Absorptionspeaks nidherungsweise wiedergegeben werden.

9,19 GHz 1,17 GHz
0,0 oo (~ e s e r\ p {,,“‘,1'..?.“.;::.»*
0,2
T 04 ( ‘ | \] Linie | F < F' | Apop
g | : =
EOG Ih a 443 o
e 0. y , 1%
COE . , b 4454 2
O
< 08 : d c | 3e3 z
] ’ 21
F=4 | F=3
1,2 : , , , . , .
-5 0 5 10 15

Verstimmung der Laserfrequenz (bei 894,6 nm) [GHz]

Abbildung 2.2: Absorptionsspektrum der Cs-Dj-Linie einer Vakuum-Zelle (links)
und entsprechende relative Ubergangsstirken Ap.m der Hyperfeiniiberginge
(rechts). Die Hyperfeinstruktur ist hier vollstdndig aufgelost. Es wurde auf die maxi-
male Absorption normiert, sowie der Nullpunkt der Laserfrequenz auf den Ubergang
der niedrigsten Energie F' =4 < F’ = 3 festgelegt.
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2.3 Verbreiterungsmechanismen von Spektrallinien

Aus der Endlichkeit der Lebensdauer der angeregten Zustédnde der Atome 7, folgt
mit der Energie-Zeit-Unbestimmtheitsrelation AEAt = 2nhAvAt > h direkt die
natirliche Linienbreite als Av,,, = ﬁ: Avpatp1 = 4,6 MHz. Da sich die Atome
thermisch durch die Zelle bewegen, werden die Spektrallinien dopplerverbreitert. Fiir
Atome, die eine von Null verschiedene Geschwindigkeitskomponente v, parallel zur
Ausbreitungsrichtung des Lichtes aufweisen, verschiebt sich die Resonanzfrequenz v

durch den Dopplereffekt gemaf v/ = v(1 — v, /c). Dies fithrt zu einem gaufiférmigen

Ave = v /81n2/€BT’ (2.2)
c m

wobei m die Atommasse, ¢ die Lichtgeschwindigkeit und kg die Boltzmann-Konstante
bezeichnet [52]. Die Dopplerhalbwertsbreite betrdgt fir 1*3Cs bei 273K (373 K)
344 MHz (402MHz) und ist damit im Experiment viel groBer als die natiirliche
Linienbreite.

Wird ein zusétzliches (Puffer-)Gas in die Zelle gefiillt (siehe Abschnitt 2.9.2), verkiir-

zen Stofe der Cs-Atome mit den Gasteilchen die Lebensdauer der angeregten Zustan-

1
2nT)

Linienprofil der Breite

de. Dies fiihrt ebenfalls zur Verbreiterung der optischen Linien gemafl Ay, ~
die Lebensdauer im angeregten Zustand 7 sinkt mit steigender Teilchendichte! des
Puffergases. Neben der sog. Puffergasverbreiterung beobachtet man auch eine Ver-
schiebung der Spektrallinien, welche je nach Art des Puffergases positiv oder negativ
sein kann [52], siehe auch die Ubersichtswerke [53-55]. Tabelle 2.1 zeigt gemessene
Koeflizienten fiir Verbreiterung und Verschiebung der Cs-D;-Linie durch verschiede-

ne Puffergase, entnommen aus [56]. Wéahrend auch die Hyperfeinstruktur von Ca-

Tabelle 2.1: Verbreiterung und Verschiebung der Cs-D;-Linie in verschiedenen Puf-
fergasen bei Normbedingungen nach [56].

Puffergas | Verschiebung A [Srljgz] Verbreiterung Aw, [STH;]
Helium 3,81 21,74
Stickstoff —6,93 14,7

Neon —1,39 9,45

Argon —5,63 15,9

Krypton —4.,75 15,5

Xenon —5,60 17,2

sium [57, 58] und allgemein aller Alkaliatome [59, 60] durch Puffergase verschoben

wird, bleiben die magnetischen Unterzusténde mp innerhalb eines Hyperfeinlevels

'Die Teilchendichte von Puffergasen wird hier in Amagat [amg] angegeben. 1amg = 2,686 -

10%®m=3, n= pﬂo% amg, wobei Ty = 273,15K und py = 101,325 kPa.

12



F' davon unberiihrt.

In dieser Arbeit wird ausschliefllich mit Laserlicht gearbeitet, dessen Linienbreite viel
kleiner als die Breite der Spektrallinie der bestrahlten Atome ist. Allerdings tritt be-
dingt durch die teilweise verwendete hohe Intensitét des Laserlichts eine zusatzliche
Verbreiterung der Spektrallinien durch die Laserstrahlung selbst auf (engl. power
broadening) [61]. Diese entsteht durch Séttigung des optischen Ubergangs, wenn die
Pumprate ~p, mit der das Laserlicht Uberginge der Atome ins angeregte Niveau
induziert, vergleichbar wird mit der Zerfallsrate I' der Atome aus dem angeregten
Zustand zurtick in den Grundzustand. Da die Frequenzabhangigkeit des Sattigungs-
parameters SP(w) = WPT(“’) wie die einer homogen verbreiterten Spektrallinie selbst
durch ein Lorentz-Profil gegeben ist, wird das Profil des Absorptionskoffeffizienten

gestaucht und die Linie entsprechend verbreitert [52].

2.4 Optisches Pumpen

Ohne die Einwirkung auflerer Licht- oder Magnetfelder befinden sich alle Céasium-
Atome eines Ensembles im Grundzustand. Die thermische Energie der Atome (%)
ist bei Raumtemperatur (ca. 6 THz) viel kleiner als die des kleinsten optischen Uber-
ganges (Dj-Linie: 335,1 THz) und viel groer als die Hyperfeinstrukturaufspaltung
des Grundzustandes (9,19 GHz). Die Aufspaltung der mp-Niveaus im Grundzustand
des Céasium-Atoms durch den Zeeman-Effekt (siche dazu Abschnitt 2.6) im Erdma-
gnetfeld betrigt ca. yBy = 3,5 1;}% -50 uT = 175 kHz, ist also auch viel kleiner als die

thermische Energie der Atome. Die mpg-Unterzusténde des Grundzustandes sind in

sehr guter Naherung gleichverteilt besetzt und das Ensemble ist im Erdmagnetfeld
dementsprechend nahezu unpolarisiert. In einem komplett unpolarisierten Ensem-
ble kann keine Larmorprézession (siehe Abschnitt 2.6) beobachtet werden, da sich
in einem solchen Fall die Ubergangsraten zwischen den einzelnen mg-Unterniveaus
exakt kompensieren. Um die Atome zu polarisieren, also ein Ungleichgewicht der
Besetzung der atomaren Zustande herzustellen, nutzt man in der optischen Magne-
tometrie die Methode des optischen Pumpens [32].

Dazu strahlt man zu einem optischen Ubergang (z.B. der Cs-D;-Linie, Abb. 2.3)
des Atoms resonantes und (iiblicherweise) zirkular polarisiertes Licht ein, welches je
nach Helizitat entweder Spin —h (Ausrichtung des Spins in Ausbreitungsrichtung,
o~ -Licht) oder Spin +h (Ausrichtung des Spins entgegen der Ausbreitungsrichtung,
oT-Licht) tragt. Dieses Licht regt elektrische Dipoliibergiange aus dem Grund- in
den jeweiligen angeregten Zustand an. Bei Verwendung von zirkular polarisiertem
Licht oF folgen die Uberginge der Auswahlregel Amy = 41 unter Vernichtung des

Photons und der Ubertragung seines Spins an das absorbierende Atom. Die sich
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6°S,), Pl Dunkelzustédnde
F=3 —_——

mp= -4-3 -2 -1 01 2 3 4

Abbildung 2.3: Optisches Pumpen auf dem Hyperfeiniibergang F' = 4 < F' = 3
der D;-Linie des Césiumatoms. Zirkular polarisiertes Licht oF induziert Ubergéin-
ge zwischen den magnetischen Unterniveaus von Grund- und angeregtem Zustand
gemaf der Auswahlregel Ampr = +1. Beispielhaft angedeutet ist die Abregung aus
einem angeregten mpg-Niveau durch spontane Emission. Innerhalb des gepumpten
Hyperfeiniibergangs treten F' — F’ 4+ 1 = 2 Dunkelzustédnde auf, bei denen zur Ab-
sorption passende angeregte Zusténde fehlen (grau dargestellt). Das gesamte untere
Grundzustandsniveau F' = 3 kann man hier auch als Dunkelzustand auffassen, da
diese Atome ebenfalls nicht mehr am Zyklus des optischen Pumpens beteiligt sind.

sofort anschliefende Relaxation zuriick in den Grundzustand erfolgt, da normaler-
weise die Lichtintensitat klein genug ist um stimulierte Emission zu vernachlassigen,
durch spontane Emission. Fiir diesen Prozess gelten die Auswahlregeln AF = 0, £1
und Amyp = —1, 0, 1. Durch diesen zweistufigen Prozess wird also effektiv Dre-
himpuls (bzw. der Spin des Lichtes) an das Atom tiibertragen. Die Reemission der
(Fluoreszenz-)Photonen erfolgt isotrop, das Licht wird gestreut, der Anteil transmit-
tierten Lichts wird verkleinert. Dieser Zyklus kann wiederholt ablaufen, wobei mit
jedem Durchlaufen das Atom weiter in hohere mp-Zustande transferiert wird, bis
fiir die optische Anregung passende Zustdnde im angeregten Zustand fehlen. Nive-
aus des Grundzustandes, die in der jeweiligen Konfiguration nicht an die angeregten
Zusténde koppeln, nennt man Dunkelzustande?. In solchen Zustinden sammeln sich
die Atome im Grundzustand an. Wenn alle Atome in Dunkelzustande gepumpt wor-
den sind und Relaxation vernachlassigt wird, wird das Ensemble transparent fiir das
Pumplicht.

Beispielhaft zeigt Abbildung 2.3 den tiblichen Fall des optischen Pumpens eines Hy-
perfeiniiberganges der D;-Linie mit o"-Licht. In dieser Konfiguration koppelt das

Licht nur die Hyperfeinniveaus F' = 4 und F’ = 3 miteinander. Wéahrend die Atome

2Der Begriff stammt aus der Anfangszeit des optischen Pumpens und beschrieb urspriinglich
das beobachtete Ausbleiben von Fluoreszenzstrahlung, da Atome in diesen Zusténden nicht erneut
optisch gepumpt werden und anschliefend relaxieren kénnen.
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nur aus F' = 4 mit Amp = +1 gepumpt werden, relaxieren sie zuriick in beide Hyper-
feinniveaus des Grundzustandes. Die Zusténde FF =4, mp =3 und F =4, mp =4
sind hier Dunkelzustédnde. Nach hinreichend langer Zeit stellt sich eine Besetzungs-
verteilung im Gleichgewichtszustand zwischen optischem Pumpprozess und wirken-
den Relaxationsmechanismen (siche Abschnitt 2.9) ein. Diese ist bei Verwendung
zirkular polarisierten Lichtes wie in Abbildung 2.4 dargestellt nicht mehr symme-
trisch zu mp = 0, (mindestens) ein Zustand F' des Atomensembles weist eine Vek-

torpolarisation oder Orientierung (engl. orientation) des Grades
1
OF = Fzmpme (2.3)
mr

auf, wobei die p,,, die entsprechenden Populationen bezeichnen.

F=4-= = = = = = = = = F:4__________-_J_j_l_

F=3 . o m m om = F=3 N B BN BN BN BN BN B
mp= -4-3 -2 -101 2 3 4 mp= -4-3 -2 -1 01 2 3 4

Abbildung 2.4: Schematische Besetzungsverteilung des Grundzustandes von Casium
im thermischen Gleichgewicht (links) und im Gleichgewichtszustand nach optischem
Pumpen (rechts).

Strahlt man linear polarisiertes Licht ein, erzeugt man eine Verteilung der Popula-
tion, bei der die Zustdnde mit verschiedenem |mpg| ungleich besetzt, mp und —mpg
aber jeweils gleichbesetzt sind. In diesem Fall ist Or = 0, aber man hat ein Polari-
sationsmoment hoherer Ordnung erzeugt. Man spricht dann von Ausrichtung (engl.
alignment).

Die generierten Besetzungsunterschiede der mp-Niveaus erlauben es durch Uber-
génge zwischen diesen die durch das duflere Magnetfeld hervorgerufene Zeeman-
Aufspaltung mittels der Doppelresonanztechnik (siche Abschnitt 2.7) zu detektie-
ren.

Die Abbildungen 2.3 und 2.4 deuten bereits an, dass hier ein Grofiteil der Atome
auch in den unteren Grundzustand F = 3 relaxiert. Diese Tatsache ist unvorteil-
haft fiir den Betrieb des Magnetometers, da diese Atome fiir die Signalgenerierung
verloren sind. Einen Weg dies zu vermeiden stellt das Light-Narrowing-Regime dar
(siche Kapitel 6).
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2.5 Relaxationsmechanismen angeregter Zustande

Wie oben beschrieben, relaxieren die in angeregte Zusténde gepumpten Atome durch
spontane Emission eines Photons zuriick in den Grundzustand. Dieses Photon be-
sitzt die gleiche Energie wie die Photonen des Pumplasers und kann somit selbst
auf seinem Weg durch die Zelle ein anderes Atom optisch pumpen. Die Polarisa-
tion der spontan emittierten Photonen ist jedoch im Mittel Null. Dies fiihrt dazu,
dass durch die Reabsorption dieser Photonen der Aufbau einer hohen Polarisation
des Alkalidampfes behindert wird, vor allem wenn die Dichte der Atome (bei ho-
her Zelltemperatur) sehr grofl ist. Dadurch, dass diese emittierten Photonen mit
grofler Wahrscheinlichkeit auch von Atomen absorbiert werden, die sich schon in
einem Dunkelzustand befinden, kann es schnell zu unkontrollierter, sehr haufiger
Absorption und Reemission eines einzigen Photons kommen und dieses in der Zelle
gefangen bleiben (engl. radiation trapping) [32, 62].

Um diesen ungiistigen Effekt zu verhindern, fiillt man zusétzlich ein meist molekula-
res, sogenanntes quenching-Gas in die Zelle. Die Auswirkung kann man sich wie folgt
veranschaulichen: Durch Stéfe der Alkaliatome mit diesen Gasteilchen kénnen klei-
ne Energiebetriage von den angeregten Atomen durch Kopplung ihres Drehimpulses
L =1 im P-Zustand auf die Vibrations- und Rotationsanregungen des quenching-
Gases iibergehen. Molekiilartige Teilchen wie zweiatomiger Stickstoff sind mit ihren
Bandenspektren daher fir das quenching besonders geeignet. Die Wechselwirkung
verbreitert die Spektrallinie der Alkaliatome und fithrt folglich auch zu einer Ver-
breiterung des Energiespektrums der spontan emittierten Photonen. Fiir diese ist
ebenso die Wahrscheinlichkeit der Reabsorption iiber der Frequenzachse weiter auf-
gespreizt. In der Folge werden weniger Photonen reabsorbiert. Dadurch kann sich die
Polarisation des Alkaliensembles effektiver aufbauen, was dieses gleichzeitig durch
den Mechanismus der Dunkelzustéinde immer transparenter macht und damit eine
homogenere Polarisation der Atome in der Zelle entlang der Ausbreitungsrichtung
des Pumplichtes zulasst.

Trotz des quenchings nimmt man an, dass die Relaxation aus dem angeregten Zu-
stand unter Einhaltung der Dipolauswahlregeln, also unter Emission eines Photons
ablaufen muss. Dies resultiert in einem effektiveren Pumpzyklus und steht in Kon-
trast zu dem Fall von komplett depolarisierter Relaxation. Diese tritt auf, wenn
die Zelle mit sehr hohen Gasdriicken von Edelgasen wie Helium, Argon oder Xenon
gefiillt wird. In diesem Fall wird die Besetzungsverteilung im angeregten Zustand
durch sehr héufige Stofle komplett gemischt und alle angeregten Zustiande gleich-
verteilt besetzt. Die Relaxation der angeregten Atome erfolgt dann mit gleicher
Wahrscheinlichkeit in jedes einzelne Grundzustandsniveau. Man spricht engl. von

collisional mizing. Im Gegensatz zum bis jetzt diskutierten optischen Pumpen mit
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anschliefender Relaxation geméfl spontaner Emission wird dabei die Polarisation,
die die Photonen bei der Absorption tibertragen haben, nicht transferiert, sondern
lediglich die Besetzung der vom Licht gepumpten Grundzustande reduziert und die
von nicht gepumpten Grundzustianden erhoht.

Simulationsresultate im Rahmen der Dissertation bestatigen die Annahme, dass es
trotz des quenchings durch die Stickstofffiillung in den von uns verwendeten Zellen

nicht zur vollstandig depolarisierten Relaxation kommt.

2.6 Wechselwirkung mit dem Magnetfeld

In einem dufleren Magnetfeld wird die Entartung der magnetischen Unterniveaus
mp durch den Zeeman-Effekt aufgehoben (siehe Abbildung 2.5). Fir einen Zustand

62P1/2 F,:4 _:__ 177;12 gF_+1/12
F'=3 —— g =112
D, §2:? ?:Iz 3,5 Hz/nT
F=4 e T T o= +1/4
6’S,, — 9,19 GHz
F=3 o mm gr=-1/4

mp= -4-3-2-101 2 3 4

Abbildung 2.5: Leveldiagramm der D;-Linie von '33Cs in einem kleinen duferen
Magnetfeld (wprs > wy,) (nicht maBstablich). Die Entartung der magnetischen Un-
terniveaus mp innerhalb der Hyperfeinlevel von Grund- und angeregtem Zustand
wird durch den Zeemaneffekt aufgehoben. Die Lande-Faktoren gr der Hyperfeinni-
veaus innerhalb eines Zustandes weisen nach Gleichung 2.6 in guter Néherung den
selben Betrag, aber umgekehrtes Vorzeichen auf.

mit J = % kann die Verschiebung der Energieniveaus geschlossen analytisch durch
die bekannte Breit-Rabi-Formel [63]

1 hw hew 4
HFS HFS\/x2+ Tmp 11 (2.4)

AB(F=I+-)=— By +
( ) = Tapr gy TemBme £ o7 + 1

angegeben werden, wobei x = %B ist mit dem Bohrschen Magneton pup =
eh

s = 9,274 - 107244, dem Kernmagneton j; = toepup, dem Lande-Faktor des

Elektrons g, = 2,002 und dem Landé-Faktor des '33Cs-Atomkerns g; = 0,732. Die
Hyperfein-Aufspaltung des Grundzustandes wypg betragt fiir Casium 27 - 9,19 GHz.
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Fir kleine Magnetfelder (im Bereich weniger puT) kann Gleichung 2.4 um =z = 0

entwickelt werden mit dem Resultat

Hier steht gp fiir den Lande-Faktor des Atoms und ist eine Funktion der Quanten-
zahlen des betrachteten Hyperfeinzustandes und fir kleine Magnetfelder naherungs-

weise gegeben durch [49]:

FIF+1)—I(I+1)+J(J+1)
2F(F+1)
JJ+1)+S(S+1)—L(L+1)
2J(J+1)

agr = gJ
(2.6)

gy ~ 1 +
Die Larmorfrequenz aus Gleichung 1.1 ist gegeben als der energetische Abstand

zweier benachbarter mp-Niveaus innerhalb eines Hyperfeinzustandes:

1 e
w = T[AE(mp + 1) — AB(mg)] = gFg‘B Bo % 4B, (2.7)

Fiir den Grundzustand von Casium betragt v(;+1/2) ~ 43,5 %, die Larmorfrequen-
zen sind in beiden Hyperfeinniveaus bis auf eine (hier vernachlassigte) sehr kleine
Korrektur durch den Kernspin identisch, jedoch ist ihr Prazessionssinn entgegenge-
setzt orientiert. Dieser Fakt spielt fiir die Relaxation durch Spin-Austausch-Stofe
eine wichtige Rolle (Abschnitt 2.9.3).

2.7 Bs-Feld, Doppelresonanz und M,-Magnetometer

Schlielen die durch das optische Pumpen aufgebaute Polarisation P bzw. Magneti-
sierung M = 7]3 der Atome und der Magnetfeldvektor B einen von Null verschie-

denen Winkel ein, resultiert dies nach der Bloch-Gleichung

—

‘Zf:mé:ﬁx@ (2.8)
in einer Prazessionsbewegung von P um B mit der Larmorfrequenz wy,. Diese Pra-
zessionsbewegung fiihrt zu einer periodischen Modulation der optischen Eigenschaf-
ten der Atome. Diese Modulation der optischen Eigenschaften erfolgt allerdings zu-
nachst ohne eine Phasenbeziehung der einzelnen Atome zueinander. Bei Integration
iiber das komplette Atomensemble mit seinen zuféllig verteilten Phasenlagen mittelt
sich diese Modulation heraus. Um makroskopische Anderungen der optischen Eigen-

schaften des Atomensembles detektieren zu konnen, muss die Phase der Prazession
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synchronisiert werden. Dazu kann ein magnetisches Wechselfeld By = 27 cos(w;t)
mit der Rabifrequenz €2y verwendet werden, dessen Modulationsfrequenz w; nahe der
Larmorfrequenz der Atome wy, gewahlt wird [28, 29, 31]. Das resultierende Messsi-
gnal kann phasenempfindlich mit einem Lock-In detektiert werden.

Erweitert man die Blochgleichung 2.8 um Terme, die die Relaxation der Spinpola-
risation longitudinal (mit Rate ;) und transversal (mit Rate 72) zum statischen
Magnetfeld éo beschreiben und das optische Pumpen durch das unter dem Winkel
9 zu By einfallende zirkular polarisierte Pumplicht mit der Rate vp hin zu einer
Gleichgewichtspolarisation P, beriicksichtigen, erhdlt man die modifizierte Bloch-
Gleichung [4]

Px ng 291 cos w1t ’)/Q.Px —Pz
P =P | x 0 — | %P, |+ ]| Pysing—P, (2.9)
P, P, wr, Y1 P, —Pycos — P,

Hier wird ein zu By = ~vwr, Z orthogonal oszillierendes Magnetfeld B, = B, 7 an-
genommen?®. Lost man dieses Gleichungssystem unter der Annahme eines kleinen
Bj-Feldes (7 < wr,) und mit Hilfe der Drehwellenndherung (engl. rotating wave
approzimation) wie in [64] beschrieben, ergeben sich die In-Phase-Komponente Pk,

die Quadratur-Komponente Py sowie das Phasensignal ¢ als [4]

. Q12
Px = —F,sin(20
x bsin{ )Qﬂ—j +13 + 62
00
Py = Pysin(26
Y 08111( >Q%;’/? _’_’y% i 52 (210)

Py )
= arctan () = —arctan | —
Px V2

Bei Lock-In-Demodulation mit passend eingestellter Referenzphase ergibt sich je
eine lorentzformige, komplett absorptive Komponente Px und ein vollstandig di-
spersiver Anteil Py. Die Profile in Abhéangigkeit der Verstimmung der B;-Frequenz
von der Larmorfrequenz 6 = w; — wy, zeigt beispielhaft Abbildung 2.6. Bei 6 = 0
weist der Betrag von Px sein Maximum auf, wahrend Py dort einen Nulldurchgang
besitzt. Die Grofle des Messsignals ist proportional zu sin(260) und damit abhangig
vom Winkel 6 zwischen Ausbreitungsrichtung des zirkular polarisierten Lichtes k
und dem statischen Magnetfeld By. Fiir § = n - 90° (n € Z) verschwindet das Si-

gnal, man spricht von toten Zonen des Sensors. Fiir § = 0 (B, || k) findet keine

3In unseren Experimenten liegt aus praktischen Griinden B, parallel zur Lichtrichtung k und
besitzt damit immer auch eine zu By orthogonale Komponente. Experimente zeigen, dass sich diese
Konfiguration ebenso zur Detektion der Doppelresonanz eignet.
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Larmorprézession statt und folglich wird kein Messsignal generiert. Im Fall 6§ = 90°
(B% L E) ist der Mechanismus der Dunkelzustande auler Kraft gesetzt, aufgrund
der Larmorprazession wird die Besetzung der mp-Niveaus angeglichen und es kann
sich keine Polarisation aufbauen (vgl. Abschnitt 6.7). Fiur 6 = 45° wird das Si-
gnal maximal. Das Phasensignal ¢ weist entsprechend seiner Definition ebenso bei
0 = 0 seinen Nulldurchgang auf und kann wie Py zur Rickkopplung von w; auf wy,

verwendet werden.

2 10 i 2 2 a0 1 2 21 0 i
Verstimmung 6/2n [kHz] Verstimmung 6/2n [kHz] Verstimmung 6/2n

2
[kHz]

Abbildung 2.6: Lock-In-Signale Px, Py und ¢ in Abhéngigkeit von § = w; — wy, wie
sie nach Lock-In-Demodulation auftreten.

2.8 Magnetfeldempfindlichkeit

Die Magnetfeldempfindlichkeit ist die zentrale Kenngrofie eines Magnetometers. Sie
gibt an welche minimale Anderung des zu messenden Magnetfeldes noch aufge-
16st werden kann. Fundamental begrenzt ist die Empfindlichkeit zunéchst durch das
Spinprojektionsrauschen, welches sich als Konsequenz der Heisenbergschen Unschér-
ferelation bei einer quantenmechanischen Messung einer transversalen Komponente
des Drehimpulses eines Spinensembles ergibt. Fiir ein vollstandig (bzgl. der Quan-
tisierungsachse 2) polarisiertes Ensemble gilt (F,) = F. Die Messunsicherheit einer
zur Z-Richtung orthogonalen Komponente eines solches Ensembles von N Atomen

mit Spin F betragt
oc((Fy)) =\ =—, 2.11

fiir ein komplett unpolarisiertes Ensemble mit (F}) + (F;) + (F7) = F(F + 1) ist
sie mit
F(F+1)
F)) =42 92.12
o((F)) = (2.12)
ahnlich grof} [37]. Je grofer das Ensemble ist, desto kleiner ist das Spinprojektions-
rauschen.

Die erzielbare spektrale Magnetfeldempfindlichkeit eines optischen Magnetometers
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bei einer Messdauer von 1 Sekunde kann damit abgeschatzt werden als

11 1 7
B~ —— =—/—. 2.13
PEVNG T AV 219

Sie hingt von dem gyromagnetischen Verhéltnis der Alkaliatome ~ (Cs: 3,520),
der Zahl N der verwendeten Atome und der transversalen Relaxationszeit T5 bzw.
der transversalen Relaxationsrate der Spinpolarisation v, ab. Zur Optimierung der
Empfindlichkeit muss also bei vorgegebenem Volumen -, moglichst klein und N
moglichst gro gemacht werden. Die Teilchenzahl N = nV kann bei vorgegebenem
Zellvolumen V' durch Erhéhung der Atomdichte in der Gasphase n vergroflert wer-
den, indem die Zelle mitsamt ihres Alkalireservoirs geheizt wird. Die Teilchendichte
in der Gasphase ist in Abhdngigkeit von der absoluten Temperatur 7" durch folgende

empirische Formel gegeben:

n = ;‘11021,866+A—B/T. (214)

Hierbei sind A = 4,165 und B = 3830 fiir Casium experimentell bestimmte Kon-
stanten [65].
Die transversale Relaxationsrate v, bzw. die Spin-Koharenzzeit T, legt die Brei-
te der magnetischen Resonanz fest. Sie spielt daher auler fiir die Empfindlichkeit
des OPMs auch fiir die Bandbreite des M,-Magnetometers, welche durch die Reso-
nanzbreite gegeben ist, die entscheidende Rolle. Wahrend ein kleineres v, bzw. eine
langere Spin-Kohérenzzeit T, die Empfindlichkeit des OPMs verbessert, reduziert
dies gleichzeitig auch die Bandbreite des Sensors.
Im Vergleich zum Spinprojektionsrauschen ist das Schrotrauschen, welches einer-
seits durch den Quantencharakter des durch die Photodiode detektierten Lichtes
selbst und andererseits durch die Wandlung des Lichtes in elektrischen Strom als ei-
ne Summe einzelner Ladungstriger (Elektronen) entsteht, in der Praxis gewohnlich
dominant. Der bei der Detektion der durch die Alkalidampf-Zelle transmittierten
Photonen in der Photodiode generierte Strom I, tragt bei einer Messbandbreite
A f das Schrotrauschen

Iy, = \/2elg Af. (2.15)

Die auf diese Weise begrenzte spektrale Empfindlichkeit bei einer Messbandbreite

1 I, 1 12ely.
vy d£Y|5 0 \/_ vy d£Y|570

bezeichnet man als schrotrausch-begrenzte Empfindlichkeit des Magnetometers, wo-

von 1 Hz
B, =

(2.16)

bei der Anstieg X By am Nulldurchgang § = w; —wy, = 0 des dispersiven Signals Py in

Einheiten des Photostromes angegeben wird (siehe Abbildung 2.7). By, ist die Emp-
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Abbildung 2.7: Definition des Anstiegs des Py-Signals im Nulldurchgang § = 0.

findlichkeit die erzielt werden kann, wenn das Schrotrauschen bei der Detektion des
Lichtes die dominante Rauschquelle darstellt und nicht durch andere, zum Beispiel

technische Rauschquellen tberlagert ist.

2.9 Relaxationsmechanismen im Grundzustand

Die Empfindlichkeit eines Magnetometers ist geméfl Gleichung 2.13 neben der Teil-
chenzahl N abhéangig von der Relaxationsrate v,, die sich aus Beitrdgen verschie-
dener Relaxationsmechanismen, die gleichzeitig auf die Atome in der Zelle wirken,

zusammengesetzt.

2.9.1 WandstoBe

Die durch optisches Pumpen polarisierten Alkaliatome der Masse m bewegen sich

mit ihrer thermischen Geschwindigkeit

8kgT

w™m

v = (2.17)
durch die Zelle. Kommen die Atome in Kontakt mit der Zellwand fiithrt das kurze
Verbleiben an dieser (engl. sticking) durch elektrostatische Wechselwirkung zum voll-
stdndigen Verlust der Polarisation. In einfacher geometrischer Abschétzung ist die
Relaxationsrate der Polarisation der Alkaliatome in einer unbehandelten Vakuum-
Zelle gegeben als Rw = ﬁf‘ﬂ" , wobei Aw die Wandflache der Zelle bezeichnet [66].
Ohne Gegenmafinahmen dominiert dieser Relaxationsmechanismus, nicht nur, aber

gerade in miniaturisierten Zellen, die Relaxationsrate. Deshalb wurden schon in
den Anfangen der optischen Magnetometrie verschiedene essentielle Methoden ent-

wickelt, die Wanddepolarisation zu begrenzen. Ein Weg ist die Beschichtung der
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Zellwand mit speziellen Stoffen mit niedrigen Sticking-Zeiten, sodass die Alkalia-
tome erst nach einer groffen Anzahl von Wandstéfen ihre Polarisation verlieren.
Urspriinglich entdeckt wurde der Effekt mit Paraffinen [67, 68], welche auch heute
noch gern in grofien Glaszellen verwendet werden und immer noch Gegenstand aktu-
eller Forschung sind [46, 69, 70]. Seit Kurzem werden neue Rekorde der Lebensdauer
der Spinpolarisation im Sekunden-Bereich durch Einsatz von bestimmten Alkenen
als Wandbeschichtung publiziert [71, 72]. Die Beschichtung der Glaszellen mit diesen
organischen Verbindungen ist immer noch Handarbeit und fiir miniaturisierte Zellen
aufgrund der niedrigen Schmelztemperaturen (Paraffin: 7'~ 60°C, Alkene aus [71]:
T ~ 33°C) nicht geeignet.

Erst vor wenigen Jahren wurde die Effektivitdt von speziellen Silanen demonstriert
[73], welche bei sehr viel hoheren Temperaturen eingesetzt werden konnen (7' =
150°C) als zum Beispiel Paraffine, was sie damit sehr interessant fiir miniaturisierte
Zellen macht. Die dazu nétige mit dem fir die Zellherstellung verwendeten Wafer-
bonden kompatible Technologie ist allerdings noch nicht etabliert und Gegenstand
aktueller Forschung. So muss, um die eingebrachte Wandbeschichtung nicht un-
kontrolliert aufzuschmelzen oder gar zu verdampfen, die Bondtemperatur von den
iiblichen 300°C gesenkt werden. Dazu wurden jiingst Verfahren entwickelt, bei denen
durch diinne Schichten von Indium [74] oder Lithium-Niobat-Phosphat-Glas [75] die
Ionenmobilitdt stark erhoht und so selbst bei Raumtemperatur hermetisches anodi-
sches Bonden moglich wird.

Eine Wandbeschichtung kann nicht nur hilfreich bei der Verlangerung der Lebens-
dauer der Spinpolarisation sein, sondern auch bei der Lebensdauer der Zelle selbst.
Insbesondere die Verwendung der Zellen bei hoher Temperatur lasst eine begrenzte
Lebensdauer der Zellen erwarten, da Alkalimetall in die Wéande diffundieren und da-
mit fiir die Anwendung im Magnetometer verloren gehen kann. Eine Steigerung der
erwarteten Lebensdauer der Zellen um eine Groflenordnung konnte in unserer Grup-
pe durch Beschichtung der Zellwand mit Al,O3 mittels Atomlagen-Abscheidung de-
monstriert werden [76]. Bei den in der hier vorliegenden Arbeit verwendeten Zell-
temperaturen stellt die Lebensdauer der Zellen jedoch kein Problem dar und die

Zellen zeigen iiber Jahre hinweg gleichbleibende Eigenschaften.

2.9.2 Puffergas-StoBe

Die zweite Methode die Wirkung der Wandstole zu reduzieren beruht auf dem
Befiillen der Zelle mit einem zuséatzlichen Gas, dem sogenannten Puffergas. Durch
dieses Gas wird die Bewegung der Alkaliatome eingeschrankt und Wandstofle finden

seltener statt. Die Wandstofirate in einer zylindrischen, puffergasgefiillten Zelle kann
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modelliert werden als [77]:

™ 2 4,90 2 Dg Cs—PG T
(T 7 2.1
Fwp l(h) +( d )] n 273,15K (2.18)

Dabei sind A die Hohe und d der Durchmesser des zylindrischen Zellvolumens,

Dy cs—pc die Diffusionskonstante der Casiumatome im verwendeten Puffergas, n die
Teilchendichte des Puffergases in Amagat. Es stellte sich schon in den Anfangen der
optischen Magnetometrie heraus, dass die Polarisation des elektronischen Grundzu-
standes von Alkaliatomen im Gegensatz zur Polarisation in angeregten Niveaus sehr
stabil gegeniiber Stofilen mit anderen Atomen geeigneter Gase sein kann [32]. Nur
dadurch ist es tiberhaupt sinnvoll zusétzliches Gas in die Zelle zu fiillen, wenngleich
die StoBe mit den Puffergasatomen einen eigenen Relaxationsmechanismus fiir die
Polarisation der Alkaliatome im Grundzustand darstellen. Dessen Rate ist gegeben

durch
Rpg = npg Ucs—pG 0Cs—PG s (2.19)

wobel UVos—pg = % mit der reduzierten Masse M = % die mittlere thermi-
sche Relativgeschwindigkeit von Césiumatomen und Puffergasteilchen, ocs_pg den
Depolarisationsquerschnitt von Céasium im verwendeten Puffergas und npg = nng
die bei Herstellung und Verschluss der Zelle festgelegte Teilchendichte des verwende-
ten Puffergases bezeichnet. Die Edelgase weisen kleine Depolarisationsquerschnitte
auf und sind am besten als Puffergas geeignet, ahnlich gut geeignet ist Stickstoff,
welcher wihrend der Herstellung unserer Zellen ohnehin freigesetzt wird (vgl. An-
hang B) und zusétzlich fir ein vorteilhaftes quenching des angeregten Zustandes
(siehe Abschnitt 2.5) sorgt. Die der Literatur entnommenen, gemessenen Depola-
risationsquerschnitte sind in Tabelle 2.2 zusammengefasst. Abbildung 2.8 zeigt die

aus der Summe von Wand- und Puffergasstofien resultierende halbe Linienbreite des

Tabelle 2.2: Depolarisationsquerschnitt und reduzierte Masse von Césium (in Viel-
fachen von u) in verschiedenen Puffergasen.

Puffergas | Dy cs—pc ocs—pc  red. Masse M in u Quelle
o] [em?]  [u=166-10"*"kg]
Helium 0,29 2,4-1072% 3,88 (78]
Stickstoff 0,07 5,5-10722 23,1 [79]
Neon 0,20 9,3-1072 17,5 (80, 79]
Argon 0,10 1,0-1072 30,7 [81]
Krypton 0,14 2,5-1020 51,4 82]
Xenon k.A. 4,6-10720 66,0 83]
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magnetischen Resonanzsignals. Sie wurde modelliert fiir die von uns hergestellten
und verwendeten Magnetometerzellen (h = 4mm, d = 4 mm) bei einer Temperatur
von T' = 100°C in Abhéngigkeit von der Puffergasdichte und fiir verschiedene Puf-

fergase. Da die Relaxationsrate mit der Puffergasdichte zu- und die Wandstofirate

Puffergasdruck bei 100°C [mbar]
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Abbildung 2.8: Berechnete transversale Relaxationsrate v, bei 100°C allein durch
Wand- und Puffergasstofie i(RWD + Rpg) in einer zylindrischen Zelle mit Durch-
messer und Hohe 4 mm in Abhéngigkeit von der Puffergasdichte bzw. -druck fir
verschiedene Puffergase. Es wurden Depolarisationsquerschnitte aus der Literatur
(siehe Tabelle 2.2) verwendet. Wahrend Krypton weniger gut geeignet ist, erzielt
man die ldngsten Relaxationszeiten mit Argon und Helium, Stickstoff erreicht sein
(etwas schlechteres) Optimum allerdings schon bei kleineren Puffergasdichten /-
driicken.

abnimmt, gibt es bei vorgegebener Zellgeometrie fiir das verwendete Puffergas ei-
ne optimale Teilchendichte, bei dem die Summe der Relaxationsraten durch Wand-
und Puffergasstofie minimiert wird. Die kleinste Relaxationsrate ist mit einer reinen
Heliumfiillung zu erwarten, jedoch wird dazu auch eine deutlich hohere Puffergas-
dichte bendtigt als fiir das Erreichen des optimalen Punktes einer stickstoffgefiillten
Zelle. Mit steigender Puffergasdichte verbreitern sich jedoch auch die optischen Ab-
sorptionslinien der Alkaliatome (siche Abschnitt 2.3). Fiir das Pumpen mit einem
schmalbandigen Laser ist eine zu starke Verbreiterung der optischen Linien nicht
wiinschenswert, da sich dadurch die benotigte Pumpleistung stark erhoht. Die Rela-

xationsraten durch Wand- und Puffergasstéfie skalieren nur gering (mit der Wurzel)
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der Zelltemperatur, sodass diese Abhéngigkeit gegeniiber der durch die Alkali-Sto3e
hervorgerufenen starken Kopplung an die Teilchendichte und damit an die Zelltem-
peratur (siehe unten) vernachlissigt werden kann. Es existiert in der Literatur keine
Angabe einer Diffusionskonstante von Césium in Xenon. Bei diesen schweren Edel-
gasatomen spielt neben den bindren Stéflen auch die Formation von sogenannten
Van-der-Waals-Molekiilen bestehend aus Edelgas- und Alkaliatom als Relaxations-
mechanismus eine entscheidende Rolle und erfordert aufwendigere Modellierung [84—
86).

2.9.3 Alkali-StoBe

Ist durch ein optimiertes Zelldesign die depolarisierende Wirkung der Wandstofle
minimiert, wird die Relaxationsrate normalerweise durch einen anderen Relaxati-
onsmechanismus dominiert: Stofle der sich thermisch durch die Zelle bewegenden
Alkali-Atome miteinander begrenzen ebenfalls die Lebensdauer der Polarisation.
Hierbei werden Spin-Austausch-Stoe, bei denen der atomare Gesamtspin der bei-
den stolenden Atome vollstandig erhalten bleibt, von Spin-Zerstorungs-Stoflen un-
terschieden, bei welchen Drehimpuls teilweise in relative Rotationsbewegung der

Atome zueinander verloren geht [87].

Spin-Austausch

Die Spin-Austausch-Wechselwirkung zweier sich annédhernder Atome basiert auf den
unterschiedlichen Potentialverldaufen von Singulett- und Triplettzustand. Dieser Un-
terschied resultiert nicht, wie man zunachst annehmen konnte, aus einer magneti-
schen Wechselwirkung der Spins, sondern ist elektrostatischer Natur und beruht auf
dem Pauliprinzip [88]. Wéhrend eines Spin-Austausch-Stofles bleibt der Gesamtspin
der StoBpartner erhalten [89], allerdings kénnen die Atome durch die StoBe zwi-
schen oberem (F = I + 1/2) und unterem (/' = [ — 1/2) Hyperfeinniveau des
Grundzustandes sowie deren magnetischen Sublevels mpr wechseln. Der Prozess ist
von der Teilchendichte der Alkaliatome in der Gasphase n, deren relativer thermi-
scher Geschwindigkeit ocs = /20 und vom atomspezifischen Wirkungsquerschnitt

osg abhédngig. Die Spin-Austausch-Rate
RSE = TLT)CSO'SE (220)

gibt an, wie oft die Spin-Austausch-Stéfe zwischen den Atomen stattfinden. Da-
von abhangig kann man die Verbreiterung der magnetischen Resonanzlinie in erster

Néherung gemafl
1 RSE
Ay = ——=

= 2.21
27 qsE ( )
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schreiben, wobei qSiE das Verhéltnis von Spin-Austausch-Rate zu Verbreiterung der
magnetischen Resonanz durch Spin-Austausch-Wechselwirkung beschreibt und fiir
den Spezialfall verschwindender Polarisation der Atome konstant ist [90, 91]: In
grofien Magnetfeldern (wr, > Rgsg) betragt im oberen Grundzustand F' = 4 von
Césium (I = 1)

1 2I(21 — 1) 7

e e e AL 2.22
gse 321 +1)2 32 (222)

In sehr kleinem Magnetfeld (w, < Rgsg) ist é — 0 und beschreibt den SERF-
Effekt (siehe unten).

In einem Experiment arbeitet man immer bei endlicher, um grofle Signale zu erzielen
meist sogar mit moglichst grofler Polarisation, die obigen Spezialfille sind also nur
als einfache Néaherungen zu betrachten. Der Spin-Austausch-Mechanismus mischt
die Atome im Grundzustand untereinander und hangt dabei wiederum von der ak-
tuellen Besetzungsverteilung selbst ab, der Effekt ist nichtlinear und zeitabhangig. In
seiner vollen Dynamik kann der Spin-Austausch nur im Dichtematrix-Formalismus
abgebildet werden. In seiner Wirkung auf die Dichtematrix p des Grundzustandes

kann er durch folgenden Ausdruck angegeben werden [92, 48, 59]:

F 3 — — =, ~ al al
se(p) _ 2o+ 5 pS+(S) ({S,p} —2iS x pS) : (2.23)
R 4

['se(p) wird Spin-Austausch-Operator genannt. Zur Simulation (siehe Kapitel 5)

ist [gp an die Liouville-Gleichungen 5.1 des Grundzustandes anzufiigen. Explizit

ausgeschrieben mit S = %5 erhdlt man den Ausdruck, welcher in der Simulation

implementiert wurde:

fSE( }
Rsg 4

—3p + oxpo, + oypo, + 0.p0;

p02) (02p + pos — i (0yp0. — 0-p0)) (2.24)

+ I
+ Tr(pa ) (pr + poy —i(0.po, — %,OUZ))
(oo

+ Tr(po ) (Uzp + po. —i(owpoy — prox)))

Dabei repréasentieren die ¢; die Komponenten des Spin-Operators des Valenzelek-
trons S , beziehungsweise die verallgemeinerten Pauli-Matrizen der Dimension (47 +
2) x (41 + 2) im Grundzustand des Alkaliatoms.

Die Stofirate Rgg ist tiber Teilchendichte n und thermische Geschwindigkeit v der
Atome stark mit der Zelltemperatur gekoppelt. So bedeutet die Erhéhung der Teil-
chendichte durch Heizen neben einer Zunahme der effektiven Atomzahl N auch die

Erhohung der Spin-Austausch-Relaxation. Ab einer gewissen Zelltemperatur domi-
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niert deshalb dieser Relaxationsmechanismus und legt die magnetische Resonanz-

breite fest. Setzt man Gleichung 2.20 in 2.13 ein, ergibt sich dann ndherungsweise

1 RSE 1 @O'SE
Bon = —\| — = —4/ . 2.25
P vV nV y Vv ( )

Die Empfindlichkeit wird also unabhéngig von der Teilchendichte n. Man kann

die Empfindlichkeit durch Erhéhung der Teilchendichte bei vorgegebenem Volumen
nicht beliebig verbessern, da die gesteigerte Signalamplitude durch die gleichzeitig
vergroflerte Resonanzbreite kompensiert wird. Es ist allerdings moglich, die Wir-
kung der Spin-Austausch-Relaxation zu eliminieren (im sogenannten SERF-Regime,
siehe unten) oder zumindest zu reduzieren (mit dem in Kapitel 6 beschriebenen LN-
Regime) und dadurch die Empfindlichkeit tiber das durch Gleichung 2.25 gegebene

Limit hinaus steigern.

SERF-Regime

William Happer und Kollegen entdeckten im Jahr 1973, dass die Wirkung der Spin-
Austausch-Relaxation verschwindet, wenn man die Teilchendichte n stark erhoht
und gleichzeitig in sehr kleinen statischen Magnetfeldern misst [93]. Sie erklarten
den Effekt wenige Jahre spater [90]: Ist die Spin-Austausch-Rate Rgg viel grofier
als die Larmorfrequenz wy,, wechseln die Atome wéhrend einer Larmorperiode sehr
oft zwischen den Leveln des Grundzustandes hin und her und préazedieren zwischen
den Stoflen eine entsprechend kurze Zeit in dem jeweiligen Zustand. Da das obere
Hyperfeinniveau F' = I + 1/2 zwei Unterzustéinde mp mehr aufweist, wird dieses
statistisch bevorzugt besetzt. Zeitlich gemittelt prazedieren die Atome also im Sinn
von F' = I + 1/2 und die Relaxation ist effektiv eliminiert. Durch die kleineren
Anteile bei gegenldufiger Prézession der Atome in F' = I — 1/2 resultiert eine ver-
kleinerte Larmorfrequenz. Das effektive gyromagnetische Verhéltnis v ergibt sich als
Wichtung der Aufenthaltswahrscheinlichkeiten in oberem und unterem Hyperfein-
niveau und wird damit abhéngig vom Polarisationsgrad der Atome. Diese Tatsache
macht das SERF-Regime (engl. fir spin-exchange relazation-free) ungeeignet zur ab-
soluten Messung von (kleinen) statischen Magnetfeldern. Unabhéngig davon hat die
Wiederentdeckung des Effekts [43, 44] zur Entwicklung der optischen Magnetometer
mit den aktuell besten Empfindlichkeitswerten gefiihrt [3]. Um diese Rekordwerte
zu erzielen, ist es notig in einer sehr aufwendig geschirmten Umgebung zu arbeiten.
Fiir den von uns angestrebten Einsatz des Sensors im Erdmagnetfeld ist das SERF-
Regime ohne aktive Kompensation, die wiederum Einbuflen an Empfindlichkeit des

Sensors erwarten lasst [45], ungeeignet.
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Spin-Zerstorung

Waihrend die meisten bindren Alkali-Alkali-St68e (bei Césium ca. 99%) den Ge-
samtspin erhalten, beobachtet man auch solche, bei denen Drehimpuls in die relati-
ve Drehbewegung der StoBpartner zueinander umgewandelt wird. Als Mechanismus
hierfir wurde die magnetische Spin-Spin-Wechselwirkung diskutiert [87]. Analog

zum Spin-Austausch definiert man die Spin-Zerstorungs-Rate als
I
RSD = —NVosp (2.26)
q

mit dem zugehorigen Wirkungsquerschnit ogp, welcher fiir Casium jedoch zwei Gro-
Benordnungen kleiner als ogg ist. Der Vorfaktor % tragt der Wahrscheinlichkeit
Rechnung, dass der polarisierte Atomkern den durch einen Spin-Zerstérungs-Stof3
depolarisierten Elektronenspin wieder repolarisiert. ¢ wird engl. nuclear slowing-
down-factor genannt, ist eine Funktion des Polarisationsgrades des Ensembles und
bewegt sich fiir Césium zwischen 22 (keine Polarisation) und 8 (maximale Polarisati-
on) und verkleinert den Effekt zusétzlich [48, 91]. Dieser Relaxationsprozess ist nur
relevant, wenn die Relaxation durch Spin-Austausch-Wechselwirkung unterdriickt
und die Summe aus Wand- und Puffergasstofirate nicht grofler als Rgp ist. Dies ist
fiir die in dieser Arbeit verwendeten Zellen selbst bei Annahme einer vollstandigen
Unterdriickung der Spin-Austausch-Relaxation erst oberhalb von ca. 140°C der Fall

und kann damit vernachlassigt werden.

2.9.4 Wechselwirkung mit duBeren Feldern

Abgesehen von den oben beschriebenen Mechanismen, welche hier intrinsisch ge-
nannt werden, kann die magnetische Resonanz auch durch die wirkenden Licht- und
Magnetfelder verbreitert werden. Diese durch den Betrieb des OPMs auftretenden
Verbreiterungsmechanismen betreffen einerseits das Pumplicht, andererseits das os-
zillierende Magnetfeld B; sowie mogliche Gradienten des statischen Magnetfeldes
By. Um die Eigenschaften einer Zelle zu beurteilen ist es interessant ausschliellich
die intrinsischen Relaxationsbeitrige zu extrahieren (siehe Kapitel 4). Deswegen
sollten Anteile der betriebsbedingten Beitrage entweder direkt bei der Messung ver-
mieden (z.B. durch Verwendung des Phasensignals ¢ der magnetischen Resonanz)
oder nachtraglich herausgerechnet werden (z.B. durch Extrapolation der Messungen
zu verschwindender Laserleistung). Dieses Vorgehen wird in den Kapiteln 4 und 6

erfolgreich angewandst.
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Verbreiterung durch das Laserlicht

Das optische Pumpen von Grundzustandsatomen verkiirzt deren Lebensdauer im
Grundzustand und unterbricht zu einem zufélligen Zeitpunkt deren Larmorpréazes-
sion. Folglich fithrt der optische Pumpprozess zu einer effektiven Relaxation und
damit zu einer Verbreiterung des magnetischen Resonanzsignals. In erster Nahe-
rung kann diese Verbreiterung fiir kleine Laserleistung als linear in der Intensitéat

I1,aser angenommen werden,
Rop = 5ILaser (2.27)

mit einer Proportionalitatskonstante ¢.

Um diese in Messungen immer auftretende zusétzliche Verbreiterung zu eliminieren,
muss man also fiir verschiedene kleine Laserleistungen messen und dann zu ver-
schwindender Leistung nachtraglich extrapolieren. Kleine Leistungen sind solche,
die die Besetzungszustinde des gepumpten Niveaus nicht zu stark éndern und da-
mit auch der Absorptionskoeffizient ndherungsweise konstant bleibt. Fiir sehr grofie
Laserintensitaten werden die gepumpten Grundzustandsniveaus mehr und mehr ent-
leert und bei entsprechend polarisiertem Licht der Gasdampf mehr und mehr polari-
siert. Dies verdndert den Absorptionskoeffizienten, man beobachtet ein Sattigungs-

verhalten.

Verbreiterung durch das B;-Feld

Durch das Bj-Feld werden wie durch das optische Pumpen Uberginge zwischen
den einzelnen mpg-Niveaus induziert, was in vereinfachter Vorstellung zu einer Ver-
kiirzung der Lebensdauer der Spinpolarisation fithrt und damit zu einer Verbrei-
terung der magnetischen Resonanz. Aus den Lock-In-Signalen (Gleichungen 2.10)

kann man die halbe Breite der Resonanz durch ein resonant abgestimmtes Wechsel-

feld B; ablesen zu
Awy = /72 /m + 3 (2.28)

Um fiir eine gute Empfindlichkeit des Sensors notige grofie Magnetresonanzsignale zu
generieren werden Amplituden By bzw. Rabifrequenzen Q; = vB; des Wechselfeldes
verwendet, die eine Verbreiterung von Px und Py um einen nicht zu vernachléssi-
genden Faktor bewirken. Das Phasensignal der Lock-In-Demodulation ¢ ist jedoch
in erster Naherung nicht von der Verbreiterung (engl. rf-field broadening) betroffen
[94] und deshalb sehr gut geeignet die intrinsische transversale Relaxationsrate zu

bestimmen.
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Magnetfeldgradienten

Ein sich iiber das Zellvolumen erstreckender Magnetfeldgradient AB fiihrt dazu,
dass die Larmorfrequenz der Atome von deren Aufenthaltsort innerhalb der Zelle
abhéngig wird. Da das Messsignal die Beitrége aller Atome reprasentiert, wird iiber
den Magnetfeldgradienten gemittelt und es kommt durch Uberlagerung leicht ver-
schobener Einzelresonanzen zu einer Verbreiterung des Messsignals. Bei stillstehen-
den Atome kann man die Verbreiterung des Resonanzsignals des Gesamt-Ensembles
angeben als

Awaraa = YAB. (2.29)

Im Experiment bewegen sich die Atome thermisch durch die Zelle und sind zu ver-
schiedenen Zeiten verschiedenen Magnetfeldern ausgesetzt. In Zellen mit sehr hohem
Puffergasdruck sind die Alkaliatome sehr stark lokalisiert, was zu einer starker aus-
gepréagten Verbreiterung durch mogliche Magnetfeldgradienten fiihren kann.

In der verwendeten Schirmtonne werden sehr homogene statische Magnetfelder er-
zeugt: Im zentralen Wiirfel der Anordnung von Schirmtonne und Helmholtzspulen-
System (siehe Kapitel 3) von 10 cm Kantenldnge ist die maximale relative Inhomo-
genitéit kleiner als 22 = 21072 [95]. Fiir die verwendeten Zellen der Dimension von
4mm betragt die maximale relative Abweichung also % = 8-107° und entspricht
einer Abweichung der Larmorfrequenz von 14 Hz (1,4 Hz) in einem Feld von 50 uT
(5uT). Dies liegt deutlich unterhalb der gemessenen intrinsischen Relaxationsraten
der Zellen (vgl. Kapitel 4), sodass der Einflul von Gradienten auf die Breite des

magnetischen Resonanzsignals im Folgenden vernachléssigt werden kann.

2.9.5 Gesamtraten

Die longitudinale und transversale Relaxationsrate (in Hz) ergeben sich als Summe

der oben beschriebenen Relaxationsprozesse geméafl

1
v = E(RWD + Rpg + Rsp + Rop) (2.30)

und

1 1
Yo = %(RWD + Rpc + Rsp + Rsg + Rop) = 71 + %RSE- (2.31)

Alle Mechanismen, die nur zur Dephasierung der Prézession der Spins beitragen,
wie die Spin-Austausch-Wechselwirkung oder Magnetfeldgradienten tragen nicht
zur longitudinalen Relaxationsrate bei. Dagegen tragen alle auf die longitudinale
Komponente wirkenden Mechanismen auch zur transversalen Rate bei. Durch die
Relaxation der longitudinalen Polarisation geht die gemeinsame Ausrichtung der

Einzelspins zueinander und damit auch die Koharenz ihrer Prazession verloren.
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Kapitel 3
Experimenteller Aufbau

Der fiir die in dieser Arbeit vorgestellten experimentellen Ergebnisse verwendete
Versuchaufbau soll hier in seinen grundsatzlichen Teilen erlautert werden. Die fiir
die jeweils in den Kapiteln 4 und 6 présentierten Resultate notigen Anpassungen

des Aufbaus werden dort gesondert beschrieben.

3.1 Casium-Zellen

In dieser Arbeit wurden sechs Zell-Arrays verwendet, deren Messzellen identische
Zylindergeometrie (Durchmesser 4 mm, Dicke 4 mm, Zellvolumen V' = 50 mm?) auf-
weisen und sich nur in ihrer Stickstoffdichte 1 unterscheiden (siehe Tabelle 3.1). Die
Stickstoffdichte wurde spektroskopisch anhand der Linienverschiebung der Cs-D;-
Linie der Zellen gegeniiber einer Vakuum-Referenzzelle bestimmt, wobei zur Um-
rechnung der Literaturwert aus Tabelle 2.1 verwendet wurde. Die Messzellen sind
Teil eines Array-Aufbaus wie in Abbildung 3.1 dargestellt und sind iiber Kanéle
mit einem zentralen Césium-Reservoir verbunden. Dadurch wird sichergestellt, dass
alle Messzellen sehr dhnliche Teilchendichten aufweisen und keine Riickstdnde der
Céasiumazid-Beftllung (siehe Anhang B) den Strahlengang abschatten. Durch die
gute Warmeleitfahigkeit des massiven Siliziums weisen die Messzellen immer sehr

dhnliche Temperaturen auf. Durch angepasstes thermisches Design bleibt die Tem-

Tabelle 3.1: Puffergasdichten bzw. -driicke der in dieser Arbeit verwendeten Césium-
Array-Zellen mit identischer Geometrie ihrer Messzellen.

Zell-Array 1 | 2 | 3 | 4 | 5 | 6
N, [amg] 0,0082 | 0,0601 | 0,106 | 0,236 | 0,353 | 0,415
px, [mbar] @ 100°C | 11 832 | 147 | 326 | 489 | 574
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peratur des Reservoirs immer einige °C unterhalb der der Messzellen [96]. Dadurch
kondensiert beim Abkiihlen des Arrays das Cédsium im Reservoir und schliagt sich

nicht im Strahlengang nieder.

3.2 Pumplicht

Zum optischen Pumpen der Casium-Atome kommt Licht eines DFB-Lasers (engl. fiir
distributed feedback) Toptica DL100 zum Einsatz, dessen Linienbreite (11, < 5 MHz)
immer viel kleiner als die Linienbreite der Hyperfeiniibergidnge ist. Die Intensitat
des Laserlichts wird durch ein Paar eines automatisiert rotierbaren und eines fi-
xierten linearen Polarisators (Thorlabs LPVIS50) eingestellt. Optional kommt ein
Trapezverstéarker (Sacher Tapered Amplifier) zum Einsatz. Das Licht wird iiber eine
polarisationserhaltende Single-Mode-Faser (Thorlabs P3-780PM-FC-5) zum Mag-
netometer-Aufbau gefithrt und durch eine Kombiation eines linearen Polarisators
(Thorlabs LPVIS50) und eines \/4-Plattchens (Meadowlark NQ-050-895) zirkular

polarisiert und bestrahlt das Eintrittsfenster der Zelle vollstéandig.

3.3 Temperaturkontrolle der Zelle

Die Zelle mitsamt ihres Reservoirs wird geheizt, indem nichtresonantes Licht (A =
808 nm) eines Heizlasers (Lumics LUSO8C030) iiber Multimode-Fasern (Thorlabs
BFL37-800) in die Schirmtonne (sieche unten) und wie in Abbildung 3.1 gezeigt

auf die Seiten des Siliziumwafers der Zellstruktur gestrahlt wird. Die Zelltempera-

Messzelle
Leiterplatte

B,-Spule

Heizfaser .
Cs-Reservoir

Abbildung 3.1: Ein Zellarray mit vier Messzellen und zentralem Cs-Reservoir in sei-
ner Keramik-Halterung. Durch von links und rechts herangefiihrte Fasern wird Licht
des Heizlasers auf das Silizium des Zellarrays gekoppelt. Ober- und unterseitig fixier-
te Leiterplatten (hier ist die Oberseite hochgeklappt) enthalten fiir jede Messzelle
separate Spulen fiir das B;-Feld.
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tur misst ein optischer, nichtmagnetischer, faserbasierter Temperatursensor (Opsens

Tempsens), dessen Fiihler in einem dafiir in den Wafer gebohrten Loch fixiert wird.

3.4 Magnetfelder

Um ein gewtinschtes Magnetfeld einstellen zu kénnen und duflere magnetische Sto-
rungen zu reduzieren, wird das Erdmagnetfeld abgeschirmt. Dazu befindet sich
der Sensoraufbau innerhalb einer Schirmtonne (Lange 150 cm, d&uflerer Durchmesser
125 cm) aus drei Lagen p-Metall (siehe Abbildung 3.2). Der Schirmfaktor fir stati-
sche Felder betragt in longitudinaler Richtung des Zylinders ca. 500, in transversaler
Richtung etwa 1000 und steigt fiir Frequenzen > 10 Hz stark an [95]. Restfelder inner-
halb der Schirmtonne liegen nach Entmagnetisierung der Schirmung unterhalb von
10nT [97]. In der Schirmung kann durch ein dreiachsiges Helmholtzspulen-System

ein sehr homogenes statisches Magnetfeld in beliebiger Richtung angelegt werden.

Abbildung 3.2: Schirmtonne mit ge6ffneten vorderen Deckeln. Im Inneren kann iiber
ein dreiachsiges Spulensystem das gewtinschte statische Magnetfeld angelegt werden.
Im zentralen Bereich der Tonne und der grolen Helmholtzspulen wird der Messauf-
bau platziert. Zu sehen ist das Zellarray in seiner Halterung (vgl. Abbildung 3.1)
und das das Zellarray umgebende kleinere Helmholtzspulen-System.
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Das Stromrauschen der sechs Stromquellen Kepco ABC 60 2-DM (je eine pro Spu-
le, zwei pro Raumrichtung) wird durch selbstgebaute Tiefpassfilter stark reduziert.
Dieses System wird fiir alle Messungen bei By = 50 u'T verwendet. Der Einflufl von
Magnetfeldgradienten des statischen Feldes war wéhrend aller Messungen vernach-
lassigbar, wie der Vergleich mit Messungen bei absichtlich angelegten Gradienten
zeigte.

Ein zweites, kleineres Helmholtzspulen-System (Kantenlédnge 10cm, siehe Abbil-
dung 3.2) kann entweder ein auf alle Zellen gemeinsam wirkendes B;-Feld oder das
in den GZHE-Messungen (siehe Kapitel 4) durchgefahrene longitudinale Magnet-
feld By bereitstellen. Kleine Spulen auf Leiterplatten auf Vorder- und Riickseite des
Zell-Arrays (siehe Abbildung 3.1) erlauben das Anlegen von jeweils nur auf einzelne
Zellen wirkender Bj-Felder (benétigt in Abschnitt 6.6).

3.5 Ausleseelektronik

Zur Detektion des durch die Messzellen transmittierten Lichtes kommen Photodi-
oden Hamamatsu S5106 zum Einsatz, welche durch Transimpedanzwandler Femto
DLPCA-200 vorgespannt und ausgelesen werden. Die zum Photostrom proportiona-
len, gewandelten Spannungssignale werden phasenempfindlich durch Lock-Ins Signal
Recovery 7280 detektiert. Die Aufnahme der Resonanzkurven bei Durchfahren der
Bi-Frequenz wq, die Anpassung der Referenzphase des Lock-Ins zur Trennung von
absorptivem Px und dispersivem Anteil Py sowie die Speicherung der Messdaten

kann durch das automatische Messprogramm computergesteuert erfolgen.

3.6 Automatisches Messprogramm

Der beschriebene Messplatz kann weitestgehend automatisiert werden. Dazu wurde
im Rahmen einer Diplomarbeit [98] ein LABVIEW-Programm [99] entwickelt, wel-
ches seit der Zeit meiner Diplomarbeit [47] von mir weiterentwickelt und verbessert
wird. Wahrend der Dissertation erfolgte die Erweiterung des Messplatzes zum Bei-
spiel um den Heizlaser und den Trapezverstarker, was die Ergéanzung des Messpro-
grammes um neue Elemente und passende Steuerungsroutinen notig machte. Einen
Screenshot der Oberfliche der aktuellen Version des LABVIEW-Messprogramms
zeigt Abbildung 3.3.
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B automatic measuring system for OPM
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Abbildung 3.3: Oberfliche des OPM-Messprogramms. Es erlaubt die automatisier-
te Aufnahme des Magnetresonanzsignals unter Variation der Betriebsparameter wie
Laserleistung P, Amplitude des Bj-Feldes, Zelltemperatur 1" oder Richtung und
Grofle des statischen Magnetfeldes By. Die gemessenen Magnetresonanzkurven wer-
den vollautomatisch durch Fits ausgewertet. Das Programm wurde zum Beispiel zur
Optimierung der schrotrausch-begrenzten Empfindlichkeit By, (Abschnitt 6.4 und
6.5) und der Bestimmung der intrinsischen Relaxationsrate 79y mittels ODMR in

Kapitel 4 verwendet.
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Kapitel 4

Bestimmung der intrinsischen

Relaxationsbeitrage

4.1 Motivation

Um die Beitriage der einzelnen, auf die polarisierten Casiumatome in unserer spezi-
ellen Zellkonfiguration wirkenden Relaxationsmechanismen zu unterscheiden und zu
quantifizieren, wurden die Raten den Gleichungen 2.30 und 2.31 gemafl modelliert
und Messungen der intrinsischen Gesamtrelaxationsrate unternommen. Dazu wur-
den zwei verschiedene Methoden etabliert und verglichen: Messungen der optisch de-
tektierten magnetischen Resonanz (ODMR) und anhand des Grundzustands-Hanle-
Effektes (GZHE). Diese beiden Methoden werden im Folgenden kurz erldutert und

anschlieflend die experimentellen Resultate prasentiert.

4.2 Bestimmung durch optisch detektierte magnetische Reso-
nanz (ODMR)

Diese Methode nutzt den M, -Magnetometer-Aufbau: Das statische Magnetfeld B,
schlieft mit der Ausbreitungsrichtung des zirkular polarisierten resonanten Laser-
lichts einen Winkel von 45° ein. Das Anlegen eines zuséatzlichen magnetischen Wech-
selfeldes By erlaubt die Detektion der phasensynchronen Préazession der polarisierten
Atome anhand der Modulationsamplitude und -phase des durch die Zelle transmit-
tierten Lichtes. Fahrt man die Bj-Frequenz w; iiber die Larmorfrequenz wy, = 7B,
durch, misst man bei phasenempfindlicher Detektion mit einem Lock-In bei Demo-
dulation der ersten Harmonischen lorentzférmige Signale [46]. Obwohl die analy-
tische Form der Messsignale Px und Py bekannt ist (siehe Gleichungen 2.10), ist

die Bestimmung der Relaxationsraten aus ihnen schwierig, da bei einem Fit starke
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Korrelationen zwischen beiden Parametern v; und -, und der unbekannten Nor-
mierungskonstante Py bestehen. Deshalb beschranken wir uns auf die Bestimmung
der transversalen Relaxationsrate 7,, welche allerdings auch nach Gleichung 2.13
die interessante Grofle bezogen auf die Bestimmung der Empfindlichkeit des Magne-

tometers ist. Dies kann zuverlédssig aus dem Fit an das Phasensignal des Lock-Ins

Py 5 )
= arctan () = —arctan | — 4.1
. & (72 (@1)

erfolgen, da dieses nur von ¥, und der Verstimmung 0 = w; — wy, abhéngt. Das
Phasensignal wird im Gegensatz zu den Einzelkomponenten Px und Py in erster
Néherung nicht durch die Wirkung von B; verbreitert [94], allerdings hangt v, von
der verwendeten Laserleistung ab. Um die intrinsische Rate 799 = 72(Rop = 0)
zu bestimmen, werden mehrere Messungen von v, bei verschiedenen kleinen Laser-
leistungen durchgefithrt und anschliefend linear zu verschwindender Laserleistung

extrapoliert.

4.3 Bestimmung anhand des Grundzustands-Hanle-Effekts
(GZHE)

Der Hanle-Effekt, benannt nach seinem Entdecker Wilhelm Hanle, manifestiert sich
in Anderungen des Polarisationszustandes der von angeregten Atomen abgegebenen
Fluoreszenzstrahlung in Abhéangigkeit von Grofle und Richtung eines wirkenden sta-
tischen Magnetfeldes [100]. Dieser Effekt kann durch die im angeregten atomaren
Zustand erfolgende Prazession und Relaxation der Spinpolarisation erklart werden.
Charakteristisch ist das Auftreten einer Resonanz bei verschwindendem dufleren Ma-
gnetfeld (B = 0), wobei es durch die damit einhergehende Entartung der Zeeman-
Niveaus eines Hyperfeinzustandes zum Auftreten von Kohérenzen zwischen diesen
kommt [101]. Dies fiihrt zu Anderungen der optischen Eigenschaften der Atome
und kann optisch detektiert werden. Wichtige Anwendung findet der “klassische”
Hanle-Effekt bei der Bestimmung entweder der Lebensdauer 7 oder des magneti-

schen Moments von angeregten Zustidnden [102], da die messbare Resonanzbreite

B h . 2m,
© Amgupt  Amger

AB

mit dem magnetischen Moment gup (g Landé-Faktor, pp Bohrsches Magneton) ver-
kntipft ist.

Dass der Hanle-Effekt auch im atomaren Grundzustand auftreten kann wurde zuerst
in den 1960er Jahren in Frankreich beobachtet [103, 104]. Die Autoren erklérten die
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Abhéngigkeit der durch eine Alkalidampf-Zelle transmittierten Intensitét von reso-
nantem, zirkular polarisiertem Licht von der Starke eines transversalen statischen
Magnetfeldes durch den Grundzustands-Hanle-Effekt (GZHE). Obwohl der GZHE
mit zirkular polarisiertem Licht immer wieder experimentell untersucht wurde (vgl.
[104-109]) zeigte erst kiirzlich eine theoretische und experimentelle Arbeit, wie das
Phé&nomen zur Bestimmung der Lebensdauer der Polarisation im Grundzustand ge-
nutzt werden kann [46].

Hier soll der in Ref. [46] beschriebene Formalismus zur Bestimmung der longitudina-
len v; und transversalen Relaxationszeit v, der Spinpolarisation in den von uns her-
gestellten und verwendeten Zell-Arrays genutzt werden. Dazu beschranken wir uns
auf die Variante des longitudinalen Hanle-Effekts (LHE), welcher laut Castagna und
Weis bessere Datenqualitat und weniger stark korreliert auftretende Fit-Parameter
verspricht. Dabei fungiert ein zur Ausbreitungsrichtung des zirkular polarisierten La-
serlichts orthogonales transversales Magnetfeld B, = B, als Parameterfeld, welches
stufenweise variiert wird. Fiir jeden Wert von B, wird ein longitudinales Magnetfeld
(parallel zur Lichtausbreitungsrichtung) kontinuierlich durch B, = B = 0 gefahren
und die transmittierte Intensitat aufgezeichnet. Die Abhéangigkeit der Amplitude
A und Breite W der Resonanzen von der Larmorfrequenz des transversalen Feldes

w,; = 7B, kénnen nach [46] modelliert werden als

Y172
Alwg) = Ao |1 — 4.2
(ws) 0 [ (Wa + 0wz )? + 6w2 + 1172 (42)
und
W () = W%wm t Gua) o3 + 2 (13)
a! 71

Hierbei bezeichnen dw, sowie dw, unbekannte moglicherweise auftretende transver-
sale Komponenten des Restfeldes in der Schirmtonne. Um Korrelationen der Fit-

Parameter 7, und 7 zu vermeiden werden Gleichungen 4.2 und 4.3 neu parametri-

siert:
P2
Agt(wg) = P1 |1 — 4.4
() l (we + P3)2 + P42 (44)
und
Wig(ws) = /P5(w, + P6)? + PT2, (4.5)
wobei aus den Fitresultaten fir P2 = 7,7, und P5 = % anschliefend die Be-

stimmung der Relaxationsraten erfolgt. Wie auch bei der ODMR-Methode sind die
so ermittelten Relaxationsraten abhéngig von der verwendeten Laserleistung. Um
die intrinsischen Raten 79 und 759 zu erhalten, werden die Raten fiir verschiedene
kleine Werte der Laserleistung gemessen und anschlieBend mit einem Fit zu ver-

schwindender Laserleistung extrapoliert. Die Abhangigkeit der Raten ist nur in ei-
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nem Bereich sehr kleiner Laserleistungen linear. Mit zunehmender Leistung konnen
Beitrage hoherer Polarisationsmomente (z.B. alignment) auftreten, fur deren Wir-
kung allerdings noch kein analytisches Modell zur Verfiigung steht [46]. Um dennoch
nicht nur bei kleinsten Leistungen und entsprechend stark reduziertem Signal-zu-
Rauschverhéltnis messen zu koénnen, werden hier zur Anpassung der Kurven phé-
nomenologisch Polynome zweiter Ordnung verwendet, wie dies auch erfolgreich von
Castagna und Weis demonstriert wurde. Ein Vorteil der Messung mittels GZHE ge-
geniiber ODMR ist, dass die bei ODMR auftretende starke Parameter-Korrelation
hier nicht auftritt und die simultane Bestimmung beider Relaxationsraten erlaubt.
AuBerdem ist der experimentelle Aufwand durch Verzicht auf Lock-In-Technik ge-

ringer.

4.4 Experimenteller Aufbau

Die Abbildung 4.1 zeigt schematisch den verwendeten Versuchsaufbau. Der Pumpla-

ser wird aktiv auf den Ubergang F' = 4 <+ F’ = 3 der jeweiligen Zelle stabilisiert. Da

Laser : oM 9_> I / U

DAC||ADCjHTPH

ODMR

Abbildung 4.1: Versuchsaufbau zur Messung der intrinsischen Relaxationsraten mit-
tels ODMR (in griin) und GZHE (in gelb). Das Licht des Lasers wird durch ein
temperaturstabilisiertes Fabry-Perot-Interferometer (FPI) frequenzstabilisiert und
durch Polarisator (LP) und \/4-Plattchen zirkular polarisiert. Die Signale der Refe-
renzschwingung des Oszillators (OSZ) bei w; (fiir ODMR) bzw. die durchgefahrene
Gleichspannung am Ausgang des DAC (bei GZHE) werden verstérkt. Das transmit-
tierte Licht wird durch eine Photodiode detektiert und von einem Transimpedan-
zwandler verstarkt (I/U). Fir ODMR wird phasenempfindlich detektiert (Lock-In),
wahrend das ggf. tiefpassgefilterte (TP) GZHE-Signal vom ADC digitalisiert wird.
Nicht gezeigt sind die in Kapitel 3 besprochenen allgemeinen Komponenten wie
Heizlaser, Spulen fiir die statischen Felder By und B, sowie die das Zell-Array und
die Spulen umgebende Schirmtonne.
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diese Linie sich mit steigender Puffergasmenge verschiebt, wird dazu ein aktiv tem-
peraturstabilisiertes Fabry-Perot-Interferometer (Toptica FPI100) eingesetzt. Des-
sen in festem Abstand auftretende Transmissionspeaks konnen bequem verschoben
werden, indem am Piezosteller hinter einem der beiden Spiegel des Resonators ei-
ne Gleichspannung angelegt wird. Auf diese Weise kann einer der FPI-Peaks genau
mit dem Absorptionspeak der Zelle in Deckung gebracht und die Laserfrequenz auf
diesem stabilisiert werden. Thermische Drifts des FPIs fithren zu Verschiebungen,
welche deutlich kleiner als die Linienbreite des Hyperfeintibergangs ausfallen.

Die bei GZHE fiir die longitudinalen und transversalen Magnetfelder B und B
notigen Spulenstrome werden durch verstiarkte Spannungen eines automatisch ge-
steuerten Digital-Analog-Wandlers (DAC) des Signal Recovery 7280 iiber einem
1 k€2-Vorwiderstand bereitgestellt. Die kleinen Spulen auf den die Vorder- und Riick-
seite der Zelle einschlieSenden Leiterplatten liefern das B;-Feld fir ODMR. Durch
das grofle System von Helmholtzspulen wird das Magnetfeld By = 5 4T im Winkel
von 45° zur Lichtausbreitungsrichtung fiir ODMR bereitgestellt.

Die Signale werden anschlieflend entweder direkt digitalisiert (fiir GZHE) oder pha-
senempfindlich detektiert durch den Lock-In-Verstarker ausgelesen (fiir ODMR).
Zur Verbesserung des Signal-Rausch-Verhéltnisses kommt bei GZHE-Messungen mit
sehr kleiner Laserleistung und oder Zelltemperatur zusétzlich ein Tiefpassfilter (SRS

SIM965) zum Einsatz (Grenzfrequenz 90 Hz).

4.5 Ergebnisse der Relaxationsratenmessung

Die Abbildungen 4.2 und 4.3 zeigen exemplarisch das Vorgehen zur Bestimmung von
o0 mittels ODMR. Das Phasensignal wird fiir verschiedene (kleine) Laserleistungen
gemessen und geméfl Gleichung 4.1 gefittet. Diese Werte werden in Abhéngigkeit
von der Laserleistung aufgetragen und lineare Regression durchgefiihrt, um zur int-
rinsischen Rate 799 bei verschwindender Laserleistung (Rop = 0) zu extrapolieren.
Das Vorgehen bei GZHE ist beispielhaft in den Abbildungen 4.4 bis 4.7 darge-
stellt. Die aus den LHE-Resonanzen durch automatisierte Fits gewonnenen Werte
fir Amplitude A und Resonanzbreite W werden iiber dem transversalen Magnetfeld
aufgetragen und mit Gleichungen 4.4 und 4.5 angepasst. Die daraus resultierenden
Parameter P2 und P5 (siche Abbildung 4.6) fithren zu den Relaxationsraten 7
und v, (wie in Abbildung 4.7).  Die Resultate der Messungen aller sechs unter-
suchten Zell-Arrays zeigen die Abbildungen 4.8 und 4.9 in Abhéngigkeit von der
Temperatur fir ODMR und GZHE. Die Relaxationsrate ist bei ODMR bei nied-
rigen Temperaturen am kleinsten und steigt, bedingt durch den Beitrag der Spin-

Austausch-Relaxation, mit der Zelltemperatur stark an. Die Messdaten wurden an
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Abbildung 4.2: Ausgewihlte ODMR-Phasensignale gemessen bei = 0,0082 amg
und 7' = 50,2°C (Zellarray 1) fiir verschiedene Laserleistungen und mit den zugeho-
rigen Fits gemafl Gleichung 4.1.
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Abbildung 4.3: Resultate der ODMR-Methode fiir v, aus Phasenfits (wie in Abbil-
dung 4.2) fir Zellarray 6 mit n = 0,41452 amg fiir verschiedene Zelltemperaturen
T und lineare Fits zur Extrapolation auf das intrinsische 9 bei verschwindender
Laserleistung.
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des longitudinalen Magnetfeldes durch Null fiir verschiedene Werte des transversalen
Feldes. Gezeigt ist die Messung der Zellarray 2 (n = 0,106 amg) bei Temperatur
70,1°C und einer Laserleistung von 74 pW.
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Abbildung 4.5: Amplituden (schwarze Quadrate) und Breiten (blaue Dreiecke) der
LHE-Resonanzkurven wie durch automatisierte Lorentz-Fits an Daten aus Abbil-
dung 4.4 ermittelt. Die Resultate dienen als Basis fiir Kurvenanpassungen (Linien)
geméafd der Gleichungen 4.4 und 4.5, aus welchen die benotigten Fitparameter P2
und P5 resultieren.
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Abbildung 4.6: Die LHE-Fitparameter P2 (schwarze Quadrate) und P5 (blaue Drei-
ecke) wie aus Anpassung in Abbildung 4.5 gezeigt in Abhéngigkeit von der Laser-
leistung. Die Linien dienen lediglich der verbesserten Ubersichtlichkeit.
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Abbildung 4.7: Aus den LHE-Parametern in Abbildung 4.6 ermittelte Relaxationsra-
ten v, (schwarze Quadrate) und -, (rote Kreise) zusammen mit phdnomenologischen
Fits durch Polynome zweiter Ordnung (Linien).

45



Gleichung 2.31 angepasst, wobei alle Parameter des Modells fixiert waren und nur
eine Variation durch eine experimentelle Unsicherheit bei der Temperaturmessung
T — T + AT zugelassen wurde. AT betrug bis zu 5°C. Die Messdaten werden sehr
gut reproduziert, vor allem wenn man die groflere Anzahl der aus der Literatur ent-
nommenen experimentell bestimmten Parameter bedenkt.

Die GZHE-Messdaten zeigen dagegen eine sehr schwache Temperaturabhangigkeit,
was mit dem Verschwinden des Spin-Austausch-Beitrags (zum SERF-Mechanismus
siche Abschnitt 2.9.3) begriindet werden kann. Da die GZHE-Resonanzen in sehr
kleinen Feldern aufgenommen werden, in welchen die Spin-Austausch-Relaxation
naherungsweise unterdriickt ist, wird das Modell mit Rgsg = 0 angenommen dar-
gestellt. Die experimentell simultan bestimmten Raten 19 und 75 sind nur leicht
verschieden, was mit der initutiven Vorstellung vertraglich ist, dass diese Raten bei
Abwesenheit von jeglichen Licht- und Magnetfeldern aufgrund der fehlenden Vor-
zugsachse gleich sein miissen (vgl. Gleichungen 2.30 und 2.31).

Abbildung 4.10 stellt die bestimmte intrinsische transversale Relaxationsrate oo in
Abhéangigkeit von der Puffergasmenge n dar, wieder zusammen mit der Gesamtrate
nach Gleichung 2.31 und den Einzelraten fiir Wandstéfe (Gleichung 2.18), Puffergas-
stoBle (Gleichung 2.19) und Spin-Austausch-Sté8e (Gleichung 2.20). Die Datenquali-
tat der GZHE-Messungen ist denen der ODMR-Resultate unterlegen, obwohl beiden
Methoden vergleichbare Messzeiten zugestanden wurden. Die groflere Streuung der
GZHE-Daten konnte zunéchst durch die experimentell beobachtete erhéhte Emp-
findlichkeit der Hanle-Messungen gegeniiber Laserfrequenzdrifts erklart werden. Dies
steht in Verbindung mit der deutlich stérker nichtlinearen Abhangigkeit der GZHE-
Resultate von der Laserleistung (vgl. Abbildung 4.3 und 4.7). Durch Laserfrequenz-
verschiebungen, die durch Wandern tiber das Absorptionsprofil zu Verschiebung der
effektiv wirkenden Laserleistung fiihren, sind bei GZHE also grofere Verfalschungen
zu erwarten. Detailliertere Untersuchungen wurden hier aufgrund der damals nicht
vorhandenen Moglichkeiten die Laserfrequenz noch genauer zu stabilisieren nicht
unternommen. Abgesehen davon ist verglichen mit linearer Regression (ODMR) bei
einem nichtlinearen Fit der Abhéngigkeit von der Laserleistung (GZHE) die Extra-
polation zu Null schwieriger und mit einem grofleren statistischen Fehler behaftet.
Durch die zahlreichen Zwischenschritte bei der Auswertung der GZHE-Daten erhoht
sich ebenfalls die statistische Unsicherheit. Diese Nachteile von GZHE stehen dem
weniger aufwendigen experimentellen Aufbau verglichen mit der phasenempfindli-
chen Detektion bei ODMR entgegen.

Die ermittelte Abhéngigkeit der intrinsischen transversalen Linienbreite von der Puf-
fergasmenge 7 zeigt Abbildung 4.10 fiir beide Methoden jeweils bei einer niedrigen,
mittleren und hohen Zelltemperatur 7' zusammen mit den modellierten Raten. Die

Resultate mit ODMR zeigen gute Ubereinstimmung mit dem Modell. Bei niedriger
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Abbildung 4.8: Ermittelte intrinsische Relaxationsraten fiir ODMR (a und b) in
Abhéngigkeit von der Zelltemperatur. Linien reprasentieren Fits an die Daten geméafl
Gleichung 2.31 mit Rop = 0. Fehlerbalken zeigen die aus der Kurvenanpassung
resultierenden zufélligen Fehler.
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Gleichungen 2.30 bzw. 2.31, wobei Rop = 0 und zuséatzlich Rsg = 0 gesetzt wurde.
Fehlerbalken zeigen die aus der Kurvenanpassung resultierenden zufalligen Fehler.
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Abbildung 4.10: Ermittelte intrinsische transversale Relaxationsrate in Abhéngig-
keit von der Puffergasdichte fiir niedrige (a), mittlere (b) und hohe (c) Zelltempe-
ratur beider Methoden, ODMR (volle Symbole) und GZHE (offene Symbole), im
Vergleich. Die Linien entsprechen Gleichungen 2.18, 2.19, 2.20 bzw. 2.31.
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Temperatur (Abbildung 4.10a) bestétigt sich, dass die minimale intrinsische Lini-
enbreite mit unserer Zellgeometrie im Bereich von 1 ~ 0,2amg erzielt wird, wenn
sich Wandstofe und Puffergasstofie die Waage halten. Bei hoheren Zelltemperaturen
dominiert zusehens die Spin-Austausch-Relaxation die ODMR-Ergebnisse, wihrend
die GZHE-Messungen dadurch nicht limitiert sind. Diese Tatsache konnte man im
Prinzip dazu nutzen, mittels GZHE eine schnelle (ungefihre) Messung der durch
Wand- und Puffergasstofle gegebenen intrinsischen Rate der Zelle bei jeder belie-
bigen Zelltemperatur durchzufiihren. Dies konnte fiir Schnelltests von neuartigen
Zellwandbeschichtungen oder Puffergaskompositionen hilfreich sein.

Wihrend die GZHE-Messungen bei kleinen 7 gut mit dem Modell {ibereinstimmen,
liegen sie fiir grofere n unterhalb der durch Puffergasstofie erwarteten Relaxations-
rate. Dafiir ist keine plausible physikalische Begriindung bekannt, vielmehr versagt
hier durch die mit steigendem 7 zusehens iiberlappenden Hyperfeiniiberginge der
D;-Linie die fiir Gleichungen 4.2 und 4.3 vorausgesetzte Modellvorstellung eines

isoliert gepumpten Hyperfeiniibergangs.
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Kapitel 5

Dichtematrix-Simulationen

5.1 Motivation

Die Bloch-Gleichungen, wie in Abschnitt 2.7 diskutiert, beschreiben die Entwicklung
einer makroskopischen Magnetisierung unter der Wirkung eines externen Magnet-
feldes und beeinflusst durch (gleichférmige) Relaxationsprozesse, welche durch die
beiden Polarisationslebensdauern 77 und 75 bzw. die entsprechenden Relaxations-
raten v, und 7, erfasst werden. Das Modell kann phanomenologisch die Entstehung
der magnetischen Resonanz beschreiben, wenn ein oszillierendes Magnetfeld (B)
im System wirkt. Unter der Annahme der Drehwellennédherung (engl. rotating wave
approzimation (RWA)) kénnen im Limit kleiner Starke des Wechselfeldes (€ < wr,)
die zu erwartenden Lock-In-Signale hergeleitet werden [64, 94]. Der Formalismus ist
beschrankt auf ein System von zwei gekoppelten Hyperfeinzustanden. Es ist damit
gut geeignet zur Beschreibung der Signale der magnetischen Resonanz in Vakuum-
Zellen, bei denen die Hyperfeinstruktur komplett aufgelost ist und nur ein einziger
Hyperfeiniibergang gepumpt wird. Nicht moglich ist die vollstandige Beschreibung
der Dynamik des Pumpens innerhalb von Mehrniveau-Systemen (wie dem hier be-
trachteten puffergastiberlappten Cs-D;-System) oder die vollsténdige Erfassung des
dynamischen Spin-Austauschs als nichtlinearen Prozess (was in hier betrachteten
“heiflen” Dampfzellen durch die dominierende Spin-Austausch-Relaxation wichtig
ist). Um diese fir das Phdnomen des Light-Narrowing (siche Kapitel 6) zentra-
len Effekte abbilden zu konnen, ist also eine iiber die phdnomenologischen Bloch-
Gleichungen hinausgehende Modellierung notig.

Die beiden oben beschriebenen Phanomene sowie weitere Erscheinungen wie der
nichtlineare Zeeman-Effekt oder die Lichtverschiebung (siche Abschnitt 6.8.2) kon-
nen in einer sehr allgemeinen Form der Wechselwirkung von Atomen mit externen
Feldern im Dichtematrix-Formalismus simuliert und berechnet werden [110, 111].

Im Gegensatz zum Ansatz mit den Bloch-Gleichungen ist es durch dessen Kom-
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plexitat unter Umstanden jedoch schwieriger in vereinfachten Féllen algebraische
Abhéngigkeiten und Modelle abzuleiten und damit physikalische Zusammenhéange
zu verstehen. Aus der Dichtematrix-Simulation resultieren Lock-In-Signale wie ex-

perimentell gemessene Daten, die auch so ausgewertet und interpretiert werden.

5.2 Dichtematrix-Formalismus

Die Dichtematrix p beschreibt fiir ein Ensemble gleichartiger Atome mit welcher
Wahrscheinlichkeit sich ein einzelnes herausgegriffenes Atom in einem bestimmten
Zustand befindet. Dabei werden die n betrachteten Zusténde des Atoms in einer
n x n-Dichtematrix erfasst. Die Diagonalelemente von p représentieren die Popu-
lationen der einzelnen Zustinde, wihrend die nicht-diagonalen Elemente Kopplung
der jeweiligen beiden Zustédnde beschreiben. Die Zeitentwicklung der Dichtematrix

ist durch die (von Neumann) Liouville-Gleichung

o= —[H p—={p.TY+A 1
i Z.h[ v 2{p, b+ (5.1)

gegegeben [34]. Hierbei beschreibt der Hamiltonian H das ungestérte Atom sowie
dessen Wechselwirkung mit elektrischen und magnetischen Feldern, die Relaxations-
matrix [ die Wirkung der Relaxationsprozesse und A die Repopulationsprozesse. Die
eckige Klammer bezeichnet den quantenmechanischen Kommutator, die geschweifte
Klammer den Antikommutator.

Die folgenden Rechnungen unter Verwendung dieses Formalismus wurden in MA-
THEMATICA [112] durchgefiihrt und dazu das Package ATOMICDENSITYMATRIX
[113] verwendet, welches von S. M. Rochester im Rahmen seiner Disseration [114] an
der University of California bei D. Budker entwickelt wurde und frei zur Verfiigung
steht. Dieses bietet Routinen, die die Formulierung eines konkreten Problems stark
vereinfachen und mit dessen Hilfe man das Gleichungssystem der Zeitentwicklung
geméfl Gleichung 5.1 aufstellen kann. Dieses System gekoppelter Differentialglei-
chungen kann dann mit Hilfe von in MATHEMATICA vorhandenen Losern analytisch

oder numerisch berechnet werden.

5.3 Simulation eines einfachen Systems zweier Hyperfeinnive-

aus

Zur Veranschaulichung des Dichtematrix-Formalismus soll im Folgenden ein einfa-
ches System detailliert abgehandelt werden, um diese Ergebnisse dann auf das expe-

rimentell interessante komplexere System der Césium-D;-Linie erweitern zu konnen.
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Gegeben sei ein Grundzustand mit atomarem Gesamtdrehimpuls F' = 1, sowie ein
angeregter Zustand mit F” = 0 mit der Energie wis (A = 1) und der Zerfallsrate T'.
Relaxationsprozesse innerhalb des Grundzustandes werden zunéchst vernachléssigt.
Insgesamt besitzt das System also vier Zusténde |F,mg): |1,41),/1,0),|1, —1),|0,0).
Das Leveldiagramm des Systems zeigt Abbildung 5.1 und entspricht dem Hamilto-

mF’:0
F'=0 00 0
0 00
w H = 5.2
12 00 0 (5.2)
F 1 0000012
mF=—1 mF=0 mF=+1

Abbildung 5.1: Leveldiagramm und Hamiltonian eines Systems zweier Hyperfein-
niveaus. Ohne dufere Felder sind die drei Unterzustinde mr des Grundzustandes
entartet.

nian in Gleichung 5.2. Die das System reprasentierende 4 x 4 Dichtematrix lautet:

P(1,1),(1,1) P(1,1),(1,0) P(1,1),(1,-1) P(1,1),(0,0)
£1,0),(1,1)  P£(1,0),(1,00  P1,0),(1,-1)  L£(1,0),(0,0)

p = (5.3)
Pa,-1),(1,1)  P1,-1),(1,0)0 P@1,-1),(1,-1) P(1,-1),(0,0)

P0,0),(1,1)  P(0,0),(1,0)  P£(0,0),(1,—1)  £(0,0),(0,0)

5.3.1 Zeeman-Effekt und Larmor-Prazession

Als ersten Schritt kann man sich die Wirkung eines Magnetfeldes vergegenwartigen,
welches in Richtung der Quantisierungsachse (hier immer Z) des Systems anlegt
und die ensprechende Larmorfrequenz mit (wr,) bezeichnet wird. Das Resultat zeigt

Abbildung 5.2. Die magnetischen Unterzustéinde des Grundzustandes werden durch

r_ mrr = 0
F - 0 W1,z 0 0 0
0 O 0 0
W12  H= 0 o (5.4)
F=1 e,
mp = 0 mr = +1 0 0 0 W12
mrp = -1

Abbildung 5.2: Leveldiagramm und Hamiltonian eines Systems mit statischem Ma-
gnetfeld (wr,) in Richtung der Quantisierungsachse. Die Entartung der drei Unter-
zustande mp des Grundzustandes wird durch den Zeeman-Effekt aufgehoben.

den Zeeman-Effekt aufgespalten und zwar um eine zum Betrag des Magnetfeldes
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bzw. dessen Larmorfrequenz proportionale Energie. Die Zeitentwicklung eines sol-
chen Systems gemafl Hamiltonian 5.4 und ohne Grundzustandsrelaxation zeigt die
Abbildung 5.3, wobei das System hier zu Beginn polarisiert sei, zum Beispiel die Po-
pulation vollsténdig in einem &ufleren Zeeman-Niveau des Grundzustandes stecke,

also (pa,1),1,) = 1, pa,0),1,00 = 0, p1,-1),a,-1) = 0). Ohne Relaxationsmechanismen

Grundzustand angeregter Zustand

1,0 1,0
- 0,8 05 ¢
= =
2 06 S
= 0,0
204 &
~ 0,5 &

0,2 (191) (150) (15'1) (ZaO)

0,0 I -1.0

Zeit Zeit

Abbildung 5.3: Zeitentwicklung eines vollstindig polarisierten Zustandes in einem
longitudinalen Magnetfeld. Die Besetzungsverteilung bleibt konstant.

ist das System unter Zeitentwicklung konstant, es gibt keine von Null verschiedenen
Kopplungsterme zwischen den Zustanden.

Das andert sich, wenn man das Magnetfeld eine zur Quantisierungsachse senkrech-
te Komponente (hier wry) aufweist. Der sich ergebende Hamiltonian 5.5 koppelt,
wie in Abbildung 5.4 dargestellt, die benachbarten mpg-Niveaus des Grundzustan-

des miteinander. In der Zeitentwicklung resultiert nun eine periodische Modulation

r mg = 0
F=0 v G000
“xo ) “x ()
W12 H=|V2 V2 (5.5)
— WlLx
F=1 OV e 0
mp = 0 mg = +1 0 0 0 W12
mr = -1

Abbildung 5.4: Leveldiagramm und Hamiltonian eines Systems mit statischem Ma-
gnetfeld unter einem Winkel von 45° zur Richtung der Quantisierungsachse. Es tritt
Larmorprazession auf, die die Besetzungverteilung des Grundzustandes periodisch
moduliert (rote Pfeile).

der Besetzung der mpg-Niveaus mit Larmorfrequenz des gesamten angelegten Ma-
gnetfeldes (siehe Abbildung 5.5). Diese wird als Larmorprizession bezeichnet. Die
periodische Anderung der Dichtematrixelemente dufiert sich auch in einer Modu-
lation der optischen Eigenschaften des Ensembles (zu Observablen siehe Abschnitt
5.3.5).

54



Grundzustand angeregter Zustand

1,0f 1,0
[} 0’87 ’0,5 [=}
5 2
S 0,6 .S
=
~ -0,5~

0,2} ’

(LD (1,0) (1,-1) 2,0)
0,0} . 1,0

Zeit Zeit

Abbildung 5.5: Zeitentwicklung eines vollstdndig polarisierten Zustandes in einem
Magnetfeld unter 45° zur Quantisierungsachse. Die Larmorpréazession fithrt zur pe-
riodischen Modulation der Populationen des Grundzustandes.

5.3.2 Optisches Pumpen

Um die Atome zu polarisieren, pumpt man diese optisch (vgl. Abschitt 2.4), man
strahlt auf den Energieabstand des angeregten Zustandes resonant abgestimmtes,
zirkular-polarisiertes Licht der Frequenz wy = wis ein. Dieses Lichtfeld koppelt ge-
méaf der Auswahlregel Amp = +1 nur das Grundzustandsniveau |—1,1) mit dem
angeregten Niveau |2,0), fiir Ubergéinge aus den anderen Niveaus fehlen die zur Aus-
wahlregel passenden angeregten Zustande. Entsprechend tauchen im Hamiltonian
5.6 Kopplungsterme —% zwischen |—1,1) und |2,0) auf, wobei Qr die Rabifre-
quenz des Lichtfeldes bezeichnet, welche proportional zu dessen Feldstarke E, also

zur Quadratwurzel der Lichtintensitat I ist. Wie das das System mit wirkendem

’ Mmrr = 0
F —_ 0 wLZ u\)}g 0 0
wxo) e Q
Wiz fg=|2 vz (5.6)
— WLx AR
F — 1 O V2 _(/;Lz 23
mp=0 "F" +1 0 0 =3 wi
mr = -1

Abbildung 5.6: Leveldiagramm und zugehoriger Hamiltonian eines Systems mit Lar-
morprazession im Grundzustand, gepumpt durch ein resonantes zirkular-polarisier-
tes Lichtfeld (blauer Pfeil). Der Grundzustand |1, —1) wird entleert und die Popu-
lation sammelt sich in den beiden anderen Grundzusténden.

Laserfeld aus einem vollstandig polarisierten Startzustand (wie in Abbildung 5.5)
heraus entwickelt, zeigt Abbildung 5.7. Da das Ensemble schon zu Beginn vollstan-
dig polarisiert ist, wirkt hier das optische Pumpen eher als ein zuséatzlicher Relaxa-
tionsmechanismus, da durch das Pumpen in den angeregten Zustand und den sehr
schnellen Zerfall zuriick die kohérente Prazession gestort wird.

Im Experiment startet man jedoch stets mit einem vollstandig unpolarisierten Grund-

95



Grundzustand angeregter Zustand

1,0f

0.8 600?
= =
506 i
= 3 8
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[a W 1 15

0,2t ~

0
0,01 Ly 10 () (20

Zeit Zeit

Abbildung 5.7: Zeitentwicklung eines vollstindig polarisierten Zustandes in einem
Magnetfeld unter 45° unter gleichzeitigem Pumpen eines zirkular-polarisierten Licht-
feldes. Es stellt sich ein neues Ungleichgewicht der Besetzungsverteilung ein, die
Larmorprazession ist durch den optischen Pumpzyklus gestort. Die Besetzung des
angeregten Zustandes ist vernachlassigbar klein, da hier die Pumprate Qg viel klei-
ner als die Zerfallsrate T’ gewihlt wurde: Qg /T' = 1073, Die Larmorfrequenz wurde
sehr klein gegen die Pumprate gewihlt (wr,/Qr ~ 1073) um beide Effekte in der
Grafik auflésen zu kénnen.

zustand (pa,1),(1,1) = P1,0),(1,0) = P(1,-1),1,-1) = 1/3) und baut durch das optische
Pumpen erst eine Polarisation der Atome auf. Nach hinreichend langer Zeit bil-
det sich eine zeitlich konstante Ungleichverteilung der Unterzustande aus, das En-
semble wurde in seinem Grundzustand polarisiert (Abbildung 5.8). Im Unterschied
zur vorherigen Simulation zeigt sich mit einem zu Beginn unpolarisierten Ensemble
zunédchst keine Modulation der Besetzungsverteilung des Grundzustandes. Grund
hierfiir ist, dass bei einem komplett unpolarisierten Startzustand fiir die Larmor-

prazession keine Phase ausgezeichnet ist. Um die individuell prézedierenden Spins

Grundzustand angeregter Zustand
0,6} 1006
=~
§ 0,5} 8 .g
S 04 6 3
< ‘=
203} 43
I~ ) 8
0,2t (1,1) (1,0) (1,-1) (2,0) -
0
I

Zeit Zeit

Abbildung 5.8: Zeitentwicklung eines vollstdndig unpolarisierten Zustandes in ei-
nem Magnetfeld unter 45° unter gleichzeitigem Pumpen eines zirkular-polarisierten
Lichtfeldes. Durch das optische Pumpen wird eine Ungleichbesetzung der Grund-
zustande induziert. Es ist keine Phase der Larmorprizession ausgezeichnet, sodass
keine Modulation der optischen Eigenschaften des Ensembles beobachtet wird.
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der Atome des Ensembles in ihrer Phase zu synchronisieren wird ein zusétzliches

kleines, bei der Larmorfrequenz oszillierendes Magnetfeld B; benotigt.

5.3.3 DBj-Feld

Legt man ein mit w; oszillierendes Magnetfeld der Rabifrequenz §2; in z-Richtung an,
ergibt sich das in Abbildung 5.9 dargestellte Leveldiagramm und der Hamiltonian in
Gleichung 5.7. Die Zeitentwicklung (Abbildung 5.10) zeigt nun neben der sich durch

F'=0 fi
F=1 1
my = 0 mr = +
mr = -1
Wiz + Qycos(wit) “\’/Lg 0 0
o 0 w1 0
H= V2 . V2 o (5.7)
0 U —wr, — Mcos(wit) —3 %
0 0 —297\}% W12

Abbildung 5.9: Leveldiagramm und Hamiltonian des Systems mit einem zusétzlichen
By-Feld, welches phasensynchrone Prazession anregt (orange Pfeile).

das optische Pumpen aufbauenden Grundzustandspolarisation auch die Modulation
der Dichtematrixelemente durch die nun mit synchronisierter Phase stattfindende
Larmorprézession. Dies fithrt zu einer makroskopischen Modulation der optischen

Eigenschaften des Ensembles und damit zu detektierbaren Messsignalen.

Grundzustand angeregter Zustand

0,7t 110
L w'_\
§ 0 6 E
el 4 5
£ 0,3 E
~ 2 =
0,2} 2
ANANVANY 0 ~

0.1} L) (L) () @0
Zeit Zeit

Abbildung 5.10: Zeitentwicklung eines Systems gepumpt durch ein resonantes
zirkular-polarisiertes Lichtfeld unter Wirkung eines mit der Larmorfrequenz oszil-
lierenden Magnetfeldes B;. Die vorher beliebige Phase der Larmorprézession wird
kohérent bzw. das Ensemble synchronisiert.
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5.3.4 Relaxation und Repopulation

Fiir ein realistisches System fehlt noch die Wirkung der Relaxation und Repopula-
tion, wodurch das System zuriick in Richtung des unpolarisierten Zustandes bzw.
des thermischen Gleichgewichts getrieben wird. Beschrieben wird dies durch die Re-
laxationsmatrix I' (Gleichung 5.8) und die Repopulationsmatrix A (Gleichung 5.9)

die in Gleichung 5.1 eingesetzt werden.

I= (5.8)

Hier werden gleichformig auf alle Populationen wirkende Relaxationsprozesse (z.B.
Wandstofle) der Rate 7, angenommen. Die Besetzung des angeregten Zustandes
zerfallt mit der (in Praxis sehr viel héheren) Rate I'. Die Population des angeregten
Zustandes relaxiert komplett in den Grundzustand. Dabei kann man je nach expe-
rimenteller Situation Relaxation geméafl der Auswahlregeln fiir spontane Emission
eines Photons oder auch eine vollstdndig depolarisierte Relaxation (siehe Abschnitt
2.5) annehmen. Fiir das hier betrachtete einfache System mit nur einem angeregten

Zustand resultieren beide Annahmen in der selben Repopulationsmatrix

1 0 0 O

~ 1 01 00
A = = (7ut +T'p©0,0),00) (5.9)

3 0010

0O 0 00

Im Experiment liegen die Parameter im Bereich v, /27 = 50 Hz bis 1 kHz fir die hier
verwendeten Zell-Arrays (vgl. Kapitel 4). T' liegt als inverse Lebensdauer des ange-
regten Zustandes fiir spontane Emission ohne Puffergaswirkung bei I'/27 = 4,5 MHz
[49] und steigt mit durch wachsende Puffergasmenge zunehmender Verbreiterung der
optischen Linien bis in den Bereich einiger GHz an. Im Falle der durch Puffergas-
stoBle (vor allem mit Edelgasen hohen Drucks) komplett depolarisierten Relaxation
liegt I'/27 im Bereich einiger 10 GHz.

5.3.5 Observable und Lock-In-Signal

Um ein Messsignal wie im Experiment zu simulieren, definiert man im Programm

zunachst die passende Observable. In unseren Experimenten beobachten wir immer
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die transmittierte Intensitat eines zirkular polarisierten Lasers. In diesem Beispiel
sei man also an der Absorption des zum optischen Pumpen verwendeten Lichtfeldes

(Frequenz wy = wy9, zirkular polarisiert) interessiert. Die dazu passende Observable

o) = 2”\/Zlm(p(1,1),(0,0) () (5.10)

Die Absorption ist proportional zu dem Imaginéarteil des einen Kopplungselementes

lautet

p(1,—1),(0,0) der Dichtematrix, an welches das Lichtfeld wie schon beim optischen Pum-
pen ankoppeln kann. Den Imaginarteil der Matrixelemente kann man sich intiutiv
als Dampfungterm vergegenwértigen. Diese Observable 5.10 wird durch einen Lock-
In-Verstéarker in Abhéngigkeit von der Verstimmung 0 = w; —wr, phasenempfindlich
detektiert, indem die Referenzfrequenz des Lock-Ins w; im Bereich der Larmorfre-
quenz wy, durchgefahren wird. Das Lock-In-Signal wird generiert, indem man Punkt

fiur Punkt iiber das Produkt aus (zeitabhéngiger) Observable und Referenzschwin-

gung bei gegebener Referenzfrequenz w; tiber eine Modulationsperiode Ty,,q4 = i—’;
integriert:
1 t ,
Px = 7 / sin(w,&)O(&)dE (5.11)
mod t_Tmod
1 t
Py = / cos(wi€)O(€)de (5.12)
mod t_Tmod

Die so erhaltenen simulierten Signale konnen wie die experimentell gewonnenen
durch Kurvenanpassung ausgewertet und analysiert werden. Abbildung 5.11 zeigt
das Resultat einer Simulation, bei welcher w; um wy, punktweise variiert wurde.
Trégt man entsprechend iiber ¢ auf, konnen die Signalkomponenten mit folgenden

lorentzartigen Funktionen angepasst werden:

Pugy — AxYxiit

f = ———

Ay '
v 62 + ’7\2(ﬁt

Ein Vergleich mit den Gleichungen 2.10 ergibt (mit den dort gemachten Naherungen)

AX = AY = PO Ql Sln<29> (514)
und
_ _ 272 2
YXfit = VYfit — 917 + Y3 - (515)
1
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[=]
Phase [Grad]

Signal [au]
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671 = Simulation b
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Abbildung 5.11: In Abhéngigkeit von 6 = w; — wy, simulierte Messsignale (Punkte)
und gemdf den Gleichungen 5.13 angepasste Kurven (Linien).

Fiir kleines By-Feld (3 < y271) ist vxae = 72 und ¢g; erlaubt die Bestimmung von

72:
—arctan ( g ) = —arctan <6> . (5.16)
IXfit VY2

(P Yﬁt)
pqe = arctan
Xfit

5.4 Modell des Casium-D;-Systems

Das im vorhergehenden Abschnitt behandelte System hat bereits eine ahnliche
Struktur wie die Cs-D;-Linie, auf welcher in dieser Arbeit optische Magnetome-
trie betrieben wird. Um das im néchsten Kapitel 6 behandelte LN-Magnetometer
vollstdandig abzubilden, wird das System erweitert. Ausgehend von Abbildung 2.5
wird das System der D;-Linie von Césium (I = 7/2) wie folgt modelliert:

e Grundzustand und angeregter Feinstrukturzustand bestehen aus jeweils zwei
Hyperfeinzustanden F' = 3 und F' = 4, welche wiederum jeweils 2+ 1 magne-

tische Sublevel mp besitzen. Das System besteht also aus 32 Einzelzustanden.

e Durch die zur Unterdriickung der WandstoBe (siehe Abschnitt 2.9) nétigen
Puffergasmenge in der Zelle verbreitern und iiberlappen die vier erlaubten opti-
schen Hyperfeintibergdnge der D;-Linie. Die Hyperfeinaufspaltung des Grund-
zustandes (9,19 GHz) ist grofler als die des angeregten Zustandes (1,17 GHz),
man kann in guter Naherung den angeregten Zustand als vollstandig tiberlappt
annehmen, wihrend die Grundzustandsaufspaltung komplett aufgelost ist. Es
reicht daher aus, statt vier nur zwei Lichtfelder zu definieren, die im System

wirken: Das zirkular polarisierte Ausleselicht koppelt F' = 4 <» F' = 3, 4 mit
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der Frequenz ws und Rabifrequenz €24, das ebenfalls zirkular polarsierte Re-
pumplicht koppelt F' = 3 <> F' = 3, 4 mit der Frequenz w3 und Rabifrequenz
Q3.

In die angeregten Niveaus gepumpte Atome relaxieren gemafl der Auswahlre-
geln fiir spontane Emission zurtick in den Grundzustand mit einer Rate I'. Die

Simulation erfasst dies durch die Repopulationsmatrix A=Tr (p Fﬁfﬁé) mit

. 1/2 1 1/2 1/2 1 1/2
s = or (—1ymeme s [ Y 2 21 G

mim2 , ’
a \—=my q —my] \—my q —mj

dem Operator fiir spontane Emission ausgedriickt in 3j-Symbolen und fiir J =
J' = 1/2, wobei die gestrichenen Grofien Quantenzahlen des angeregten und

ungestrichene GroBen Quantenzahlen des Grundzustandes darstellen [114].

Ein statisches Magnetfeld kann in einem beliebigen Winkel 6 zur Ausbrei-
tungsrichtung des Lichts k=7 angelegt werden und sorgt fiir die Zeeman-
Aufspaltung der mp-Niveaus zueinander. Die transversale Komponente (ent-

sprechend wry ) fithrt zur Larmorprézession im Grundzustand.

Ein mit der Frequenz w; in der Nahe der Larmorfrequenz wy, oszillierendes
Magnetfeld der Stirke Q; regt Uberginge zwischen benachbarten m p-Niveaus

im Grundzustand an.

Durch den um Faktor drei kleineren gyromagnetischen Faktor des angereg-
ten Zustandes ist dessen Larmorfrequenz immer weit verstimmt von der des
Grundzustandes. Die Wirkung des oszillierenden Feldes auf den angeregten

Zustand kann also vernachlassigt werden (€2; = 0 im angeregten Zustand).

Die optische Linienbreite des angeregten Zustands ist viel grofler als des-
sen Zeemanaufspaltung in hier interessierenden Magnetfeldern. Die Zeeman-
Aufspaltung des angeregten Zustandes hat also auch keinen Einflul auf die
Dynamik des optischen Pumpens und kann vernachlassigt werden (wr, = 0 im

angeregten Zustand).

Um Rechenzeit zu sparen, werden alle Hyperfeinkohérenzen (Kopplung von
Zustanden verschiedener Hyperfeinlevel innerhalb eines Feinzustandes) ver-

nachléssigt, da wir nur an den Zeeman-Kohéarenzen interessiert sind.

Insgesamt verringert sich dadurch die Zahl der gekoppelten zu 16senden Glei-
chungen fiir das Césium-System von 1024 (32 x 32) auf 658.
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e Die Spin-Austausch-Wechselwirkung koppelt die Grundzustandsniveaus mit-
einander. Im angeregten Zustandes kann diese aufgrund dessen kurzer Lebens-
dauer vernachlassigt werden (und héatte abgesehen davon auch wegen L = 1
eine andere Form). Die Relaxationsmatrix Iy aus Gleichung 2.23 wird fiir
alle Populationen und Kohérenzen des Grundzustandes rechts zu Gleichung
5.1 addiert.

e Zusatzlich dazu relaxieren alle Populationen gleichférmig mit einer Rate 7yt

und alle angeregten Zustédnde zusétzlich mit der Rate T'.

Das beschriebene System ist tibersichtlich in Abbildung 5.12 zusammengefasst.

h
S

mg= -4-3 -2 -101 2 3 4

Abbildung 5.12: Das Cs-D;-System wie modelliert. Atome, angeregt durch zirkular
polarisiertes Licht der Rabifrequenz 2, und 23, relaxieren mit Rate [' zurtick in
den Grundzustand. Im Grundzustand werden die Atome gemischt durch Larmor-
Préazession, die durch das resonante magnetische Wechselfeld der Starke €2; getrieben
wird, durch den Spin-Austausch-Mechanismus (SE) und durch gleichférmige Rela-
xationsprozesse (nicht gezeigt). Der Ubersichtlichkeit halber sind nicht alle Pump-
iibergénge eingezeichnet und die erlaubten Zerfallskanédle nur exemplarisch fiir einen
angeregten Zustand gezeigt.
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Kapitel 6

Das Light-Narrowing-Regime

6.1 Gliederung des Kapitels

Mit dem in Kapitel 4 gelegten Verstdndnis des Wirkens der verschiedenen Relaxa-
tionsprozesse und deren Abhédngigkeiten von diversen experimentellen Parametern
kann das hier vorgestellte Light- Narrowing-Regime (LN) genauer untersucht
werden. Zunéchst erfolgt eine Abgrenzung des LN-M,-Modus von in der Literatur
bereits bekannten Konfigurationen wie dem SERF-Magnetometer oder den Magne-
tometern basierend auf “gestreckten” Spin-Zustdnden in Faraday-Geometrie (sie-
he Abschnitt 6.2). Im Anschlufl daran erfolgt die Optimierung der schrotrausch-
begrenzten Empfindlichkeit des Magnetometers beziiglich der in Abschnitt 6.3 kurz
diskutierten relevanten Parameter sowohl im gewohnlichen M,-Modus (Abschnitt
6.4) als auch im LN-M,-Modus (Abschnitt 6.5). Es zeigt sich in detaillierten Mes-
skampagnen eine starke Verbesserung der schrotrausch-begrenzten Empfindlichkeit
im LN-Regime, welche auch durch Messungen des tatsachlichen Sensorrauschens
nachgewiesen wird (Abschnitt 6.6). Die Verbesserung beruht auf der Vermeidung
von im unteren Grundzustand des Césiumatoms F' = 3 gefangenen und fiir den Sen-
sorbetrieb verlorenen Atomen, der Verminderung der Leistungsverbreiterung durch
das Laserlicht und auf der Unterdriickung der Spin-Austausch-Relaxation (siche
Abschnitt 2.9.3), deren Reduktion in Abschnitt 6.7 nachgewiesen und quantitativ
sowohl experimentell als auch durch Dichtematrix-Simulationen untersucht wird.

Die nicht nur, aber im LN-Regime verstarkt auftretende Richtungsabhangigkeit der
Messung eines OPM wird in Abschnitt 6.8 diskutiert und ein Weg, diese erheblich

zu reduzieren, erfolgreich experimentell demonstriert.
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6.2 Abgrenzung des LN-Regimes

Im Gegensatz zu SERF-Magnetometern (siehe Abschnitt 2.9.3), die nur in nahezu
verschwindendem Magnetfeld betrieben werden konnen, ist der Effekt des Light-
Narrowing auch in deutlich gréferen Feldern und bis in den mT-Bereich zu beob-
achten. Der Effekt beruht - wie oben beschrieben - auf der Konzentration der Alka-
liatome innerhalb eines Hyperfeinzustandes (normalerweise des oberen F' = [ +1/2)
und insbesondere in dessen magnetischem Unterzustand mit grofitmoglichem Spin
mp=F =4.

Eine Moglichkeit dies zu bewerkstelligen ist es, einen sogenannten gestreckten Zu-
stand (engl. stretched state) zu praparieren, wie von Stephan Appelt et al. urspriing-
lich vorgestellt [115]. Dabei ist das statische Magnetfeld parallel zur Ausbreitungs-
richtung des zirkular polarisierten Lichtfeldes orientiert. In dieser Konfiguration,
auch Faraday-Geometrie genannt, kénnen durch starkes optisches Pumpen aller
Hyperfeiniibergénge der D;-Linie nahezu alle Atome in den gestreckten Zustand
mrp = F = 4 gepumpt werden. Spin-Austausch-Stofle zwischen Atomen im ge-
streckten Zustand konnen aufgrund der geltenden Gesamtspinerhaltung keine Um-
verteilung dieser in Zustdnde mit niedrigerer magnetischer Quantenzahl mp oder
gar in das andere untere Hyperfeinniveau F' = 3 bewirken [89]. Die Relaxation
der Spinpolarisation und die Verbreiterung der magnetischen Resonanz durch Spin-
Austausch-Stofle ist unterdriickt. So ist es moglich, bei optischem Pumpen mit nicht
aufgeloster Hyperfeinstruktur (zum Beispiel durch Verwendung einer Zelle mit sehr
hoher Puffergasdichte) einen sehr hohen Grad an Spinpolarisation und eine ausge-
pragte Unterdriickung der Spin-Austausch-Relaxation zu erzielen [116-118].

Die andere Moglichkeit beruht auf Hyperfeinstruktur-selektivem optischen Pum-
pen: Durch das gezielte Entleeren des unteren Grundzustandes F' = 3, zum Bei-
spiel durch ein zweites Repumper-Lichtfeld, wurde fiir Zellen mit aufgeloster Hy-
perfeinstruktur des Grundzustandes zunéchst ein starker Anstieg der Signalgrofie
des Magnetresonanzsignals [119-121] und damit auch eine Verbesserung der Emp-
findlichkeit demonstriert [122, 123]. Im Rahmen dieser Arbeit wurde zusétzlich zur
Steigerung der Empfindlichkeit (Abschnitt 6.5) auch eine Verkleinerung der magneti-
schen Resonanzbreite beobachtet und erfolgreich durch die Unterdriickung der Spin-
Austausch-Relaxation erklart. Dies ist der Fall, obwohl statt der Faraday-Geometrie
hier die M,-Konfiguration verwendet wird, bei der ein Winkel zwischen Magnetfeld
By und Ausbreitungsrichtung des Laserlichtes wesentlich ist (siehe dazu Abschnitt
6.7). Das so eingefiihrte Light- Narrowed-M,- Magnetometer erlaubt auflerdem
den Betrieb mit nur einem Laser, dessen Frequenz auf der nur teilweise aufgelosten
Hyperfeinstruktur der D;-Linie einer mit geeigneter Puffergasdichte befiillten Zelle

wohlabgestimmt wird (wie im Folgenden vorgestellt).

64



6.3 Optimierung der Empfindlichkeit

Die Optimierung des wichtigsten Parameters eines Magnetometers - dessen magne-
tometrische Empfindlichkeit - erfordert die Optimierung aller Betriebsparameter, die
mit diesem Wert direkt oder indirekt verkniipft sind und im spéateren Einsatz beein-
flusst werden kénnen. Da man, wenn man an einen Einsatz aulerhalb geschirmter
Umgebung (im Erdmagnetfeld) denkt, mit einem Magnetfeld der Groflenordnung
von 50 uT rechnen muss, wird dieser Parameter (wie auch die Zelldimensionen) fiir
alle weiteren Untersuchungen als gegeben angesehen. Zur Optimierung der Empfind-
lichkeit wird vorab der Winkel zwischen Ausbreitungsrichtung des Laserlichts und
des statischen Magnetfeldes zu 8 = 45° gewahlt, bei welchem gemaf der Gleichungen
2.10 die groBiten Signale zu erwarten sind. In spateren Abschnitten werden Effekte
in Abhéngigkeit der Verkippung des Sensors bzw. des Magnetfeldes untersucht und
der Winkel 6 variiert.

Der fiir die Empfindlichkeit des OPMs entscheidende Parameter ist der Anstieg des
Y-Signals (siche Abschnitt 2.8). Diese setzt sich aus Grole und Breite des detek-
tierten Magnetresonanzsignals zusammen. Wie in den vorangegangenen Kapiteln

diskutiert, treten zusammengefasst folgende Abhéngigkeiten auf:
1. Erhohung der Pumplaserleistung bzw. Pumprate (P, bzw. vp) fihrt zur
e Erhohung der Signalgrofle durch Erhohung des sich aufbauenden Polari-
sationsgrades der Atome (bis hin zur Sattigung),

e Leistungsverbreiterung (power broadening) der magnetischen Resonanz,

e Erhohung des Schrotrausch-Limits v/2el4. durch Erhohung des detektier-

ten Photostromes Ig..
2. Erhohung der Amplitude (Rabifrequenz €2;) des B;-Feldes resultiert in
e cinem grofleren Magnetresonanzsignal durch stérkeres Treiben der Kohé-

renzen zwischen benachbarten Zeeman-Niveaus,

e Leistungsverbreiterung (rf-field broadening) des Magnetresonanzsignals.
3. Erhohung der Zelltemperatur 1" bedeutet
e Erhohung der Alkali-Teilchendichte n in der Zelle und damit grofere nutz-

bare Atomzahl N in der Gasphase,

e durch zunehmende Absorption des Pumplichtes eine Verringerung des

detektierten transmittierten Anteils,

e Verbreiterung des Magnetresonanzsignals durch Zunahme der Spin-Austausch-

Relaxation.
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4. Erhohung der Puffergasdichte n

e verringert die Magnetresonanzbreite durch Verkleinerung der Wandstof3-

rate bis hin zu einem Optimum,

e {iber das Optimum hinaus vergrofern Puffergasstofie die Magnetresonanz-

breite wieder.

e bewirkt eine Verbreiterung und Uberlappung der optischen Hyperfein-
iibergdnge der D;-Linie, beeinflusst die Effektivitat des optischen Pum-
pens und verandert den Absorptionskoeffizienten der Zelle fiir das Laser-
licht.

Den fiir die experimentelle Optimierung der schrotrausch-begrenzten Empfindlich-
keit beziiglich des allgemeinen Setups (beschrieben in Kapitel 3) adaptierten Aufbau
zeigt die Abbildung 6.1.

Lp 4

/4 Ze&le
AW

/

........ ’D”I/U

Laser

Lock-In

Abbildung 6.1: Aufbau fiir Optimierung der schrotrausch-begrenzten Empfindlich-
keit. Das statische Magnetfeld By = 50 uT steht unter einem Winkel von 6 = 45°
zum durch Polarisator (LP) und \/4-Pléattchen zirkular polarisierten Pumplicht.
Parallel zur Laserrichtung oszilliert das Bj-Feld mit der Frequenz w;. Das durch
die Messzelle transmittierte, modulierte Licht wird von einer Photodiode (PD) de-
tektiert, durch einen Transimpedanzwandler (I/U) verstarkt und das resultierende
Spannungssignal phasenempfindlich vom Lock-In detektiert. Nicht gezeigt sind all-
gemeine Komponenten wie Heizlaser, Helmholtzspulen und Schirmtonne (siehe dazu
Kapitel 3).

6.4 Gewohnlicher M, -Betriebsmodus

Die Implementation eines M, -Magnetometers nutzt den in Abschnitt 2.4 beschrie-
benen Dunkelzustand-Mechanismus aus. Betrachtet man die vier einzelnen Hyper-
feiniibergédnge der D;-Linie, so stellt man fest, dass sich beim zirkular polarisierten
Pumpen aus den Zustanden mit F' = 3 kein Dunkelzustand in diesen bildet, beim

Pumpen aus F = 4 jedoch fiir den Ubergang F' = 4 <> F' = 4 einer und fiir
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die Linie F' = 4 <» F' = 3 sogar zwei Dunkelzusténde entstehen (vgl. Abbildung
2.3). Dadurch und der groBen relativen Ubergangsstirke wegen (vgl. Abbildung 2.2)
ist beim optischen Pumpen resonant zu diesem letztgenannten Ubergang im Ver-
gleich zu den anderen drei Hyperfeinlinien die gréfite Polarisation zu erzielen und
bei gleicher Pumpleistung die Signalgrofie der magnetischen Resonanz maximal. Aus
diesem Grund wurden und werden optische Magnetometer mit Dampfzellen, die eine
optische (Cs-D;-)Absorptionslinie mit komplett aufgeloster Hyperfeinstruktur auf-
weisen, stets auf diesem Ubergang betrieben wie zum Beispiel in [94, 124, 97].

Die Abhéangigkeit der schrotrausch-begrenzten Empfindlichkeit By, von Pumplaser-
leistung und B;-Amplitude kann durch zweidimensionale Parametervariationen, wel-
che automatisiert ablaufen kénnen, in der jeweiligen Konfiguration gemessen werden.

Einen typischen Parameterscan zeigt Abbildung 6.2. Die auf diese Weise bestimmten
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Abbildung 6.2: Konturplot eines Parameterscans von Pumplaserleistung P und
Amplitude des Bj-Feldes zur Optimierung der schrotrausch-begrenzten Empfind-
lichkeit By, im gewohnlichen Regime, beispielhaft gezeigt fiir das Zell-Array mit
n = 0,236 amg bei T" = 74,4°C. Messpunkte sind schwarz dargestellt.

Arbeitspunkte mit der optimalen Empfindlichkeit By, wurden nun in Abhéangigkeit
von Zelltemperatur T und Stickstoffdichte n experimentell bestimmt. Die Resultate
dieser Messkampagne fasst der Graph 6.3 zusammen. Bei kleinen Stickstoffdich-
ten ist die bestgemessene Empfindlichkeit deutlich kleiner als fiir die Zellen mit
hohem 7. Dies erklart sich durch die mit n zunehmende Unterdriickung der Stofle
der Atome mit der Zellwand (siche Abschnitt 2.9.2). Bei kleinen Zelltemperatu-
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Abbildung 6.3: Messungen der optimierten schrotrausch-begrenzten Empfindlichkeit
im gewohnlichen Regime in Abhéngigkeit von der Zelltemperatur 7' geometrisch
identischer Zellen mit verschiedenen Stickstoffdichten 7. Jeder Messpunkt zeigt das
Ergebnis der Optimierung von By, hinsichtlich von P, und Bj.

ren ist die Teilchendichte der Atome zu niedrig, die magnetischen Resonanzsignale
entsprechend klein. Sind die Wandstofle durch eine ausreichende Stickstoffdichte
unterdriickt, spielt n kleine Rolle mehr. Bei hoheren Stickstoffdichten und Zelltem-
peraturen wird die magnetische Resonanzbreite und die erzielbare Empfindlichkeit
(siehe Gleichung 2.25) durch den Spin-Austausch-Mechanismus festgelegt. Dies er-
klart, dass dann die Zellen ihre optimale Empfindlichkeit (Bg, = 160 \/%) bei ahn-
lichen Zelltemperaturen (ca. 100°C) zeigen. Fir groBere Temperaturen limitiert die

zunehmende Absorption die Grofle des transmittierten Signals.

6.5 LN-M,-Betriebsmodus

Bei der Untersuchung des M,-Modus mit einer Zelle, deren Hyperfeinaufspaltung des
Grundzustandes durch Puffergasverbreiterung der optischen Linien teilweise tiber-
lappt, stellte sich heraus, dass bei Verstimmung der Laserfrequenz weg von der ge-
wohnlich genutzen Linie ausgehend von F' = 4 hin zu den Hyperfeiniibergingen aus
F = 3 eine Steigerung der Empfindlichkeit auftritt, wenn gleichzeitig die Pumplaser-
leistung stark erhoht wird. Dabei war sowohl ein deutlicher Anstieg der Signalgrofie
wie auch eine Verkleinerung der Breite des magnetischen Resonanzsignals zu beob-
achten [47].
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Das Puffergas in der Zelle fithrt durch Stof8e mit den Alkaliatomen einerseits da-
zu, dass diese seltener mit der Zellwand kollidieren, andererseits aber auch durch
die Verkiirzung der Lebensdauer der angeregten Alkali-Zustinde zu einer Verschie-
bung und Verbreiterung der optischen Absorptionslinien (siehe Abschnitt 2.3). Dies
wird beispielhaft in Abbildung 6.4 veranschaulicht. Mit steigender Puffergasdichte 7

F=4
1,0

W ,?‘/ !
R | |
Rvany [ \uwa
W LNIIN

-10 0 5 10
Verstimmung der Laserfrequenz [GHz]

normierte Absorption

Abbildung 6.4: Absorptionsspektrum der Cs-D;-Linie fiir eine Zelle ohne Puffer-
gas (schwarz), mit niedriger (Zell-Array 1, 0,0082 amg, griin), mittlerer (Zell-Array
2, 0,0601 amg, rot) und hoher Puffergasdichte (Zell-Array 4, 0,236 amg, blau).
Die Frequenzachse ist bezogen auf den Energieabstand der Hyperfeiniibergangs
F =4 < F’ = 3 im Vakuum, die Absorption ist jeweils normiert aufgetragen. Mit
zunehmender Stickstoffdichte verschieben und verbreitern sich die Hyperfeinlinien.

nimmt die Uberlappung der vier Hyperfeinlinien zu. Dadurch ist schon ab sehr nied-
riger Puffergasdichte die Hyperfeinaufspaltung des angeregten Zustandes (1,17 GHz)
nicht mehr auflosbar. Ein schmalbandiger Laser pumpt dann immer gleichzeitig in
beide angeregte Niveaus. Wird noch grofiere Puffergasdichte eingestellt, beginnt auch
die Hyperfeinaufspaltung des Grundzustandes zu iiberlappen. Der Laser pumpt in
diesem Fall stets alle vier Hyperfeiniibergénge gleichzeitig, wobei die Pumprate auf
den einzelnen Linien von der Position auf dem Absorptionsprofil, also von der La-
serfrequenz abhangt. Das Verhéltnis der Pumpraten auf den Linien kann dann tiber
die Abstimmung der Laserfrequenz auf dem Absorptionsprofil der Zelle, wie in Ab-
bildung 6.5 skizziert, eingestellt werden. Die Verstimmung des Lasers hin zu den
Hyperfeiniibergangen aus F' = 3 bedeutet also ein verstarktes Pumpen des unteren
Grundzustandes. Wird gleichzeitig die Laserleistung stark erhoht, resultiert dies in
einem sehr intensiven Pumpen auf F' = 3 und einem moderaten Pumpen auf F' = 4.

Waiéhrend so die Niveaus des untere Grundzustandes F' = 3 durch das optische Pum-
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Abbildung 6.5: Uberlappende Hyperfeiniibergéinge der D;-Linie des Zell-Arrays 4
mit n = 0,236 amg bei T = 100°C. Schwarze, gestrichelte Linien kennzeichnen die
Frequenz des Pumplasers in LN-M,-Betriebsmodus auf F' = 3 (rechts) im Vergleich
zum gewOhnlichem M,-Betriebsmodus auf F' = 4 (links).

pen entleert werden, kann die magnetische Resonanz in F' = 4 gemessen werden.
Dabei tritt aufgrund der geringen Kopplung des hochintensiven Lichtes an den obe-
ren Grundzustand nur eine geringe Leistungsverbreiterung (siehe Abschnitt 2.3) der
magnetischen Resonanz auf. Die Entleerung des unteren Grundzustandes F' = 3
hat mehrere vorteilhafte Folgen: Da nun nahezu alle Atome in F' = 4 transferiert
werden, tragen deutlich mehr Atome zum Messsignal bei. Die Signalgréfie wird um
ca. einen Faktor drei gesteigert. Dieser die Empfindlichkeit verbessernde Effekt ist
als repumping in der Literatur bekannt [119, 121] und wurde auch von uns kiirzlich
quantitativ untersucht [123].

Durch die in F' = 3 fehlenden Atome kann das Atomensemble deutlich stirker
polarisiert werden. Entsprechend kleiner fallt der Absorptionskoeffizient in dieser
Konfiguration aus. Die Zelle kann bei hoheren Zelltemperaturen betrieben werden
als im gewohnlichen Regime. Durch die dann hohere nutzbare Teilchenzahl wird das
magnetische Resonanzsignal weiter vergrofiert.

Neben diesen beiden Effekten die zu grofieren Signalen Anlass geben, wird gleich-
zeitig die Resonanzbreite verkleinert und dadurch ebenfalls die Empfindlichkeit ver-
bessert. Die Verkleinerung der Linienbreite beruht auf der Unterdriickung der Spin-

Austausch-Relaxation und wird eingehend in Abschnitt 6.7 untersucht.
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In gleicher Weise wie im gewohnlichen Regime wurde im LN-Regime zunéchst ei-
ne Messkampagne zur Optimierung der schrotrausch-begrenzten Empfindlichkeit
durchgefiihrt. Dazu wurde die Abhéngigkeit von By, hinsichtlich der Laserleistung
Py, der Bi-Amplitude, der Stickstoffdichte n und der Zelltemperatur T" systematisch
vermessen. Die Laserfrequenz wurde jeweils auf F' = 3 <» I = 3, 4 abgestimmt, also
zwischen beide (tiberlappte) Hyperfeiniibergiange aus dem unteren Grundzustand.
Einen typischen Parameterscan beziiglich Laserleistung und B;-Amplitude zeigt die
Abbildung 6.6 exemplarisch fiir ein Wertepaar von 1 = 0,236 amg und 7" = 94,0°C.

Aufgrund der zur Entleerung von F' = 3 hohen benétigten Laserleistung kam der
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Abbildung 6.6: Parameterscan von Pumplaserleistung P, und Amplitude des Bj-
Feldes zur Optimierung der schrotrausch-begrenzten Empfindlichkeit B, im LN-
Regime, beispielhaft gezeigt fiir das Zell-Array 4 mit n = 0,236 amg bei T' = 94,0°C.

Trapezverstarker zum Einsatz, welcher das eingekoppelte DFB-Laserlicht unter Bei-
behaltung seiner spektralen Eigenschaften um ein bis zwei Gréfenordnungen nach-
verstirkt. Die Abhangigkeit der Empfindlichkeit By, von der Laserleistung ist hier
weniger stark, da die Kopplung zu F' = 4 geringer als im gewohnlichen Regime ist.
Die Resultate in Abhéngigkeit von Stickstoffdichte n und Zelltemperatur T zeigt
die Abbildung 6.7. Die besten gemessenen schrotrausch-begrenzten Empfindlichkei-
ten liegen bei 40 \/% und werden bei Zelltemperaturen von ca. T' = 120°C erzielt.
Interessanterweise wird dieser Wert fast unabhéngig von 7 erreicht. Lediglich das
Zell-Array mit der niedrigsten Stickstoffdichte zeigt ein By,, welches nur im Bereich

des Resultats des gewohnlichen Regimes liegt. In dieser Zelle ist die Hyperfeinauf-

71



~ 2000 . s s
an Stickstoffdichte 7
= R * % 0,008 amg
=, 1000 3 ¢ 0,060 amg
2 700 . N * w 0,106 amg
2 | * m (0,236 amg
=500 1
.2 400 4 v * A (0,353 amg
= * *
S 300 1 e (0415amg
"% " 4

200 A v
H - v v
) °
<
S 100 B B
oy ] n - =
S 70 1 Cafe o4 °
S | ¢ Rlam oy v
%) 50 ®
§ 40 Vv
e 30 T T T T T T T T
—
'§ 70 80 90 100 110 120 130 140 150

Zelltemperatur 7' [°C]

Abbildung 6.7: Messungen der optimierten schrotrausch-begrenzten Empfindlichkeit
im LN-Regime in Abhéngigkeit von der Zelltemperatur T fiir die Zell-Arrays mit
verschiedenen Stickstoffdichten 7 (siehe 3.1). Jeder Messpunkt zeigt das Ergebnis
der Optimierung von B, hinsichtlich von P, und B;.

spaltung des Grundzustandes vollstandig aufgelost (vgl. Abbildung 6.4), sowie die
Wandstofirate noch vergleichbar mit der Spin-Austausch-Rate (vgl. Graph 4.10 (c)).
Die Kopplung des Lasers an F' = 4 ist also zu klein und die Unterdriickung der
Spin-Austausch-Relaxation kann nicht vorteilhaft genutzt werden.

Bei allen anderen Zellen ist sowohl die Grundzustandsaufspaltung tiberlappt als auch
die Spin-Austausch-Rate der dominierende Relaxationsmechanismus. Dass der Grad
der Uberlappung der Linien, welcher durch Puffergasverbreiterung mit 7 ansteigt,
nur eine untergeordnete Rolle spielt kann durch die Leistungsverbreiterung der opti-
schen Linien (sieche Abschnitt 2.3) erklart werden: Bei der sehr hohen Laserleistung,
die zum Erreichen des Arbeitspunktes bester Empfindlichkeit benotigt wird, ist die
Uberlappung aufier von der Puffergasverbreiterung auch von der Leistungsverbrei-

terung der optischen Uberginge bestimmt.

6.6 Rauschmessungen im LN-Regime

Die Optimierung der schrotrausch-begrenzten Empfindlichkeit By, wie im vorange-
gangenen Abschnitt gezeigt, stellt den ersten wichtigen Schritt dar. Daran anschlie-
Bend muss jedoch gekldrt werden, wie nah man sich diesem theoretischen Limit

mit dem tatsdchlichen Sensorrauschen, welches auch von anderen Rauschquellen be-
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einflusst wird, ndhern kann. Dazu sollten - wenn moglich - in der beziiglich der
schrotrausch-begrenzten Empfindlichkeit optimierten Konfiguration Rauschmessun-

gen durchgefiithrt werden.

6.6.1 Methodik

Fiir die in diesem Abschnitt vorgestellten Resultate werden zwei Magnetometer-
Kanéle benotigt. Den eingerichteten Aufbau zeigt die Abbildung 6.8. Es werden
zwei Messzellen des Zell-Arrays 4 mit 7 = 0,236 amg verwendet (siche Tabelle 3.1).

SP A/4 Z/A Bo P,D W1 1

ST\\ ------ I/UP{Lock-In 1

----- -DP/OP|{Lock-In 2

>

Laser

w1 2

Abbildung 6.8: Zweikanaliger Aufbau fiir die Rauschmessungen und die Untersu-
chung der Richtungsabhéngigkeit. Die Laserleistung wird zusétzlich durch einen
(optionalen) Trapezverstiarker (TA) erhéht und vor dem Strahlteiler (ST) linear
polarisiert und die Strahlen durch einen Spiegel (SP) parallel gefithrt. In beiden
Kanélen wird das Licht durch eine Kombination aus linearem Polarisator (LP) und
A/4-Plattchen mit gleicher Helizitét zirkular polarisiert. Anschliefend durchstrahlt
das Licht zwei Zellen des geheizten Zellarrays (ZA), welche durch separate B;-Spulen
auf Leiterplatinen unabhangig voneinander betrieben werden kénnen. Das transmit-
tierte Licht wird von Photodioden (PDs) in entsprechende Photostrome gewandelt,
welcher nachfolgend durch Transimpedanzwandler (I/U) in Spannungen umgesetzt
und von digitalen Lock-In-Einheiten detektiert wird. Nicht gezeigt sind allgemeine,
in Kapitel 3 beschriebene Komponenten wie Schirmtonne und Heizlaser-Aufbau.

Zur Rauschmessung des Sensors wird iiblicherweise das Py-Signal des Lock-Ins ver-
wendet. Am Ausgang des Lock-Ins Signal Recovery 7280 steht dieses nach Digital-
Analog-Wandlung auch als proportionales Spannungssignal zur Verfiigung. Dieses
Spannungssignal kann bei 6 = 0 mit einem Spektrumanalysator aufgezeichnet, des-
sen Fourierspektrum berechnet und so ein Rauschspektrum gemessen werden. Auf-
grund einer technischen Begrenzung des Dynamikumfanges der DAC-Wandler des
Signal Recovery 7280 wurden die im Folgenden gezeigten Rauschmessungen jedoch
auf andere Weise gewonnen: Das OPM-Spannungssignal am Ausgang der Transimpe-
danzwandler wurde mit einem Zurich Instruments HF2LI analysiert. Dieser erlaubt
die sehr schnelle digitale Aufzeichnung des Y-Signals bei Samplefrequenzen weit

oberhalb der OPM-Sensorbandbreite. Diese Zeitreihen werden anschlielend tber ei-
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ne MATLAB-Routine! [125] per FFT in ein Fourierspektrum konvertiert. Aus drei
Messreihen (kurz mit hoher Samplingrate, mittellang mit mittlerer Samplingrate

und lang mit niedriger Samplingrate) kénnen so Rauschspektren gewonnen werden.

6.6.2 Resultate

Die optimalen Werte der schrotrausch-begrenzten Empfindlichkeit By, wurden bei
sehr hohen Pumplaserleistungen gemessen. Dazu war der zusatzliche Einsatz des
Trapezverstéarkers notig. Leider verstarkt der Trapezverstarker (Sacher Tapered Am-
plifier) nicht nur (wie es optimal wére) das Rauschen des Pumplasers mit, sondern
tragt selbst ein zusatzliches Rauschen ein. Dies wird vermutlich durch das Rauschen
der Stromquellen zum Betrieb des Verstérkerchips hervorgerufen. Das Intensitéts-
rauschen des Lichtes des verwendeten DFB-Lasers, welches bei der Detektion durch
die Photodiode in ein Stromrauschen gewandelt wird, liegt bei I3, = 0,25 mA und
bei v = 1kHz einen Faktor sechs iiber dem zu erwartenden Niveau des Schrotrau-
schens I, = v/2ely. (Gleichung 2.15). Dagegen liegt das Niveau des Intensititsrau-
schens des nachverstarkten Pumplichts mehr als einen Faktor 35 tiber dem durch das
Schrotrauschen des detektierten Photostromes zu erwartenden Level. Eine solch do-
minante technische Rauschquelle macht es unmoglich sich dem Schrotrausch-Niveau
zu nédhern. Aus diesem Grund kann der Trapezverstarker vorerst nicht bei Messungen
des tatsachlichen Rauschens eingesetzt werden und es muss die alleinige Verwendung
des Pumplasers erfolgen. Dessen Pumpleistung reicht allerdings nicht aus, den opti-
malen Arbeitspunkt des LN-Regimes zu erreichen. Die Zelle wird deshalb bei etwas
niedrigerer als der optimalen Temperatur betrieben. Bei maximaler Leistung des
Pumplasers wird bei 7" = 111°C, B; = 195,3nT (rms) und P, = 1,5mW ein Wert
von By, = 68 \/% in Kanal 1 und By, = 65 \/% in Kanal 2 erreicht.

Das Ergebnis der Rauschmessung eines Kanals in diesem Arbeitspunkt ist in Abbil-
dung 6.9 in schwarz dargestellt. Im Bereich von Frequenzen > 100 Hz liegt das
Niveau bei B, = 200\/% und damit einen Faktor drei iber Bg,. Zwischen 20
und 100 Hz treten starke Storungen auf, die ihre Ursache in Vibrationen des Auf-
baus und des Hauses haben. Die diskreten Stornadeln bei 50 Hz, 100 Hz und ho-
heren Harmonischen resultieren aus der Ankopplung des Aufbaus ans Stromnetz.
Da das Schrot-Rausch-Limit bei dieser Messung nicht erreicht wird, missen tech-
nische und/oder externe Rauschquellen die Messung dominieren. Deswegen werden
im néchsten Schritt Kompensationsmethoden durch die Kombination zweier Mes-
szellen des Zellarrays studiert: Die erste untersuchte Konfiguration ist die gradio-

metrische Messung (vgl. Abbildung 6.10 (a)). Dazu wurden die Py-Signale beider

1Dankeschén dafiir an Andreas Chwala.
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Abbildung 6.9: Messungen des tatsichlichen Rauschens im LN-Regime. Schwarz:
Einzelkanal, griin: Gradiometer (a), rot: Bj-Subtraktionsmethode (b). Die stufenar-
tigen Uberginge bei 350 Hz und 1,5kHz entstehen durch die Kombination der drei
verschieden gemessenen Zeitreihen.

Kanéle durch getrennte digitale Lock-Ins detektiert und entsprechend zeitsynchron
aufgezeichnet. Nach der Messung wurden beide Messreihen voneinander subtrahiert
und das Fourierspektrum der Differenz berechnet. Die griine Linie in Abbildung 6.9
zeigt das Resultat der gradiometrischen Messung. Da jetzt zwei Zellen gepumpt und
ausgelesen werden, wird die doppelte Menge an Photonen detektiert. Man erwartet
deswegen ein Schrotrauschniveau von By, = /2 - 67\/% = 94 \/% Hier liegt das
tatsachliche weifle Rauschen einen Faktor drei iiber diesem Limit. Bei Frequenzen
> 20 Hz bleibt das Rauschen des Gradiometers unterhalb dem des Einzelkanals.
Dies zeigt, dass in diesem Frequenzbereich das Rauschen des Einzelkanals durch
magnetische Storungen entfernter Quellen dominiert wird, welche in gradiometri-
scher Messung verschwinden. Erst unterhalb von ca. 1Hz beginnt das Rauschen
des Gradiometers 1/ f-artig anzusteigen, wobei in diesem Bereich die Giite des Ab-
gleichs beider Kanéle zueinander entscheidend ist. Auch kommen hier Intensitéts-
und Polarisationsschwankungen des Pumplaserlichtes in Frage. Die sehr grofie Nadel
bei 80 Hz entspricht der Differenz 1/27(w; 1 —wy o) der Frequenzen der B;-Felder
beider Kanale.

In der zweiten untersuchten Konfiguration, welche in [123] genauer beschrieben
und hier als B;-Subtraktionsmethode bezeichnet wird, werden die Photospannungen

zweier Kandle, welcher bei gleicher B;-Feld-Frequenz w; betrieben werden, vonein-
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Abbildung 6.10: Ausleseschema fiir die Rauschmessungen in Abbildung 6.9. Das
Gradiometer (a) wird aus zwei unabhéngig gemessenen Kanélen durch Differenzbil-
dung der Py-Signale nach Demodulation gebildet. Die B;-Subtraktionsmethode (b)
beruht auf der Differenzbildung der Photospannungen zweier mit B;-Feldern glei-
cher Frequenz, aber um 180° verschobener Phase modulierter Zellen [123]. Fiir die
Messung eines Einzelkanals wird der subtrahierte Kanal in Konfiguration (a) oder
(b) nicht angeschlossen.

ander abgezogen (vgl. Abbildung 6.10 (b)). Dies wiirde ohne weitere Mafinahmen
dazu fithren, dass nicht nur der Gleichspannungsanteil des Signals, sondern auch
die Modulation bei w;, also das interessierende Messsignal verschwinden wiirde.
Deshalb wahlt man die Phasen der Oszillation beider B;-Wechselfelder um 180°
verschoben zueinander. Nach der Differenzbildung resultiert dann ein doppelt so
grofles Messsignal ohne Gleichspannungsanteil. Die rote Kurve in Abbildung 6.9
zeigt das Ergebnis der Rauschmessung in Bj-Subtraktionskonfiguration. Es wird
hier wieder im Vergleich zum Einzelkanal die doppelte Menge an Photonen detek-
tiert, aus der Subtraktion der Signale resultiert aber gleichzeitig eine Verdoppelung
des Anstiegs des Py-Signals. Das schrotrausch-begrenzte Limit ergibt sich deshalb
als By, = % . 67\/% = 47 \/% Fiir Frequenzen > 300 Hz liegt das tatsachliche
Rauschniveau nur einen Faktor 1,3 dartiber. Durch die Differenzbildung der Pho-
tospannungen werden technische Rauschquellen, welche auf den Photostrom beide
Kanale in gleicher Weise wirken eliminiert. Dies betrifft zum Beispiel technisches In-
tensitatsrauschen bzw. Schwankungen des Polarisationszustandes des Laserlichtes.
Durch die Aufteilung des Lichtes erst nach dem Durchgang durch einen linearen Po-
larisator werden Polarisationsschwankungen in Schwankungen der Gesamtintensitat
gewandelt, welche anschliefend jedoch in sehr guter Ndherung in gleichen Anteilen
aufgespalten wird. Dadurch betreffen Schwankungen in Polarisation und Intensitéat
des Pumplichtes immer beide Kanéle in gleicher Weise und konnen durch die Bj-

Subtraktionsmethode eliminiert bzw. stark reduziert werden. Man kann aus dem

76



Vergleich der Messungen des Einzelkanals und der Bj;-Subtraktionsmethode schlie-
Ben, dass das weile Rauschniveau (Frequenzen > 100 Hz) des Einzelkanals durch
das technische Rauschen des Laserlichtes limitiert wird.

Die Resultate der Bi-Subtraktionsmethode stoflen in Bereiche vor, in denen auch
das Rauschen der Ausleseelektronik, welches in den beiden Kanéalen unkorreliert
zueinander entsteht, merklich wird und die Messung limitiert: Dem jeweils in den
Kanaélen detektierten Photostromen von 0,25mA bzw. 0,23 mA entspricht geméafl
Gleichung 2.15 ein (weifles) Schrotrauschen von 9,05% bzw. 8,6 5%. Messungen
des Rauschens der Detektionselektronik in Differenzmessung zweier Kanéle lieferte
bei Beleuchtung der Photodioden mit einer Intensitit die jeweils zu Ig. = 0,25 mA
fuhrte einen Wert von Igig = 15 % bei einer Messfrequenz von 10 kHz.

Dies entspricht fiir den Einzelkanal also einem Rauschlevel der Elektronik von Ige,s =
%Idig = 10,6 % und ist damit vergleichbar grofl wie das erwartete Schrotrausch-

Limit des Messsignals I5,. Wegen der Unabhéngigkeit der Rauschquellen gilt

PA
VHz

Dieser Wert liegt einen Faktor 1,5 oberhalb von Iy, und erkléirt, warum bei der ma-

Lyes = /12, + 12, = 13,9

sens

(6.1)

gnetischen Rauschmessung das Schrotrausch-Limit By, nicht erreicht werden konn-
te.

Jedoch demonstriert die Rauschmessung bei Bj;-Subtraktion, dass die tiberlegene
schrotrausch-begrenzte Empfindlichkeit des LN-Regimes gegeniiber des gewohnli-
chen Betriebsmodus auch in einem tiberlegenen “tatsachlichen” Rauschen resultiert.
Weiterhin kann man aus dem niedrigen Level des weiflen Rauschens folgern, dass
die Begrenzung des Rauschniveaus des Einzelkanals und des Gradiometers durch
Rauschquellen verursacht wird, die in gleicher Weise auf beide Kanéle wirken. Da-
fiir kommt sehr wahrscheinlich das Intensitdtsrauschen des Pumplichts in Frage. Das
niedrige Niveau wird auch innerhalb der Bandbreite des OPMs (ca. 1,3kHz in die-
sem Arbeitspunkt) erreicht. Dies lasst darauf schlieflen, dass oberhalb von > 300 Hz
das Rauschen nicht durch magnetische Einfliilsse begrenzt wird. Lediglich bei nied-
rigen Frequenzen (< 20Hz) ist der Aufbau durch magnetische Stérungen limitiert,
welche nur durch die gradiometrische, nicht aber durch die B;-Subtraktionsmethode
reduziert werden konnen.

Fiir beide Subtraktionsmethoden zeigt sich wie im Einzelkanal das Storgebiet zwi-
schen 20 und 70 Hz. Daraus kann geschlossen werden, dass die als Ursache angenom-
menen Vibrationen nicht den gemeinsamen Lichtweg betreffen (vom Laser iiber Ein-
und Auskoppeln in die Faser bis zum Strahlteiler), sondern von Vibrationen beider
Kanéle gegeneinander (also vom Aufbau in der Schirmtonne) stammen miissen.

Um die Verbesserungen beider Subtraktionsmethoden gleichzeitig nutzen zu kon-
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nen, miissten vier Messzellen eines Zell-Arrays verwendet und gegeneinander referen-
ziert werden. Es erscheint dann moglich, das niedrige Niveau des weiflen Rauschens
der Bj-Subtraktionsmethode mit dem niedrigen 1/f-Rauschen des Gradiometers
zu vereinigen. Konnte man Pumplaserlicht mit weniger stark ausgepragtem Inten-
sitdtsrauschen einsetzen, zum Beispiel durch Implementation einer noch rauschér-
meren Laserstromquelle, konnte man auch mit zwei Zellen im Gradiometer-Aufbau
sich den Resultaten der B;-Subtraktionsmethode anndhern. Um das mit dieser Me-
thode erzielte Rauschlevel weiter zu verkleinern miisste weiterentwickelte Auslese-
elektronik zum Einsatz kommen, deren Eigenrauschen I, deutlich kleiner als das
Schrotrauschen I, des zu detektierenden Photostroms ist. Entgegen einer ersten
Vermutung gestaltet es sich bei den im LN-Regime verwendeten Laserleistungen
und den damit verbundenen grofien resultierenden Photostromen immer schwieri-
ger, eine schrotrausch-begrenzte Detektion zu gewahrleisten. Wahrend nédmlich das
Intensitatsrauschen des Laserlichts linear mit dessen Leistung und damit linear mit
dem entsprechenden Photostrom zunimmt, skaliert das Schrotrausch-Limit mit der
Wurzel des detektierten Photostroms. Die an die Sensorelektronik gestellte Anforde-
rung, trotz der hohen zu detektierenden Strome mit ihrem Eigenrauschen deutlich
unterhalb des Schrotrauschens zu bleiben, bedeutet also einen mit steigender Laser-

leistung immer grofleren benétigten Rauschabstand bzw. Dynamikumfang ?—C der

Elektronik.

6.7 Nachweis der Reduktion der Spin-Austausch-Relaxation

In den vorangegangenen Abschnitten wurde das LN-Regime mit einem auf das Zen-
trum der Absorptionslinien aus F' = 3 abgestimmtem Laser in einer Zelle mit ho-
her Puffergasmenge untersucht, bei der dadurch die Hyperfeiniibergiange der D;-
Linie tiiberlappt waren. Es wurde festgestellt, dass dabei neben der Vergroflerung
des Signals ebenfalls die Linienbreite der magnetischen Resonanz gegeniiber der im
gewohnlichen Betriebsmodus beobachteten reduziert ist. Um zu zeigen, dass dies
nicht nur durch eine Verkleinerung der Laserleistungsverbreiterung wegen geringe-
rer Kopplung des Lasers an F' = 4, sondern vielmehr durch die Unterdriickung der
Spin-Austausch-Relaxation bewirkt wird, sollte (wie zuvor in Abschnitt 2.9.4 disku-
tiert) die verwendete Laserleistung zu Null extrapoliert werden, um die intrinsische
Relaxationsrate zu bestimmen.

Dies erweist sich mit dem bis jetzt verwendeten Aufbau allerdings als nicht prak-
tikabel: Durch die Verringerung der Laserleistung wird nicht nur die Leistungsver-
breiterung der magnetischen Resonanz reduziert, sondern gleichzeitig geschieht auch

die Entvolkerung des ' = 3 zusehens weniger effektiv. Durch die sich dadurch an-
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dernde Besetzungsverteilung des Grundzustandes dndert (bzw. vergrofiert) sich auch
die Spin-Austausch-Rate und damit ebenfalls die magnetische Resonanzbreite (vgl.
Abschnitt 2.9.3).

Um diese beiden Prozesse von einander zu separieren und die Unterdriickung der
Spin-Austausch-Relaxation direkt nachzuweisen, wird deshalb nach der im Folgen-

den beschriebene Methodik vorgegangen.

6.7.1 Methodik

Den adaptierten Versuchsaufbau zeigt Abbildung 6.11. Der zuvor beschriebene Auf-

Al4 Zelle

............ 'D"I/U

J
.
......
]

Lock-In

Abbildung 6.11: Versuchsaufbau zur Bestimmung der intrinsischen Relaxationsra-
te 90 im LN-Regime. Zusétzlich zum (Auslese-)Laser trifft ein zweiter Strahl des
Repumplasers unter sehr kleinem Winkel (o =~ 2°) auf die Zelle. Beide Lichtfelder
werden mit gliecher Helizitat zirkular polarisiert durch eine Kombination von Pola-
risator (LP) und \/4-Plittchen. Das statische Magnetfeld By wird unter Winkel 6
zwischen 10° und 80° zum Ausleselicht angelegt, welches phasenempfindlich durch
den Lock-In detektiert wird.

bau wird folgendermaflen modifiziert:

e Statt eines Lasers hoher Intensitdt werden nun zwei getrennt voneinander in

Frequenz und Leistung einstellbare Laser verwendet.

e Statt des Zell-Arrays 4 mit hoher Puffergasmenge (0,236 amg) wird nun Zell-
Array 2 mit mittlerer (0,0601 amg) Stickstoffdichte eingesetzt.

e Die Hyperfeinaufspaltung des Grundzustandes ist bei diesem Zell-Array na-
hezu vollstandig aufgelost, wahrend die Hyperfeinaufspaltung des angeregten
Zustandes nicht aufgelost ist (vgl. Abbildung 6.4).

e Dies erlaubt es, wie in der Simulation (Abschnitt 5.4) angenommen, mit einem
Laser (dem Ausleselicht) die Zustinde F' = 4 <» F’ = 3, 4 und mit dem ande-
ren Laser (Repumplicht) die Zustéinde F' = 3 <» F' = 3, 4 separat voneinander
zu koppeln.

79



e Eine Zelle mit sehr niedriger Stickstoffdichte (z.B. Zell-Array 1) wire zwar
durch eine komplett aufgeloste Hyperfeinstrukturaufspaltung noch besser ge-
eignet, in diesen Zellen ist jedoch die Wandstofirate gegentiber der Spin-Austausch-
Rate noch vergleichbar grofl, wodurch die Messung des Einflusses der Spin-

Austausch-Stéfe erschwert werden wiirde (vgl. Kapitel 4).

Auf die so beschriebene Weise kann die intrinsische Relaxationsrate 7o, innerhalb
von F' = 4 in Abhéngigkeit von der Laserleistung Pp(F = 3) bestimmt werden:
Wihrend das Repumplicht mit konstant (grofier) Leistung fiir eine Entleerung des
unteren Grundzustandes F' = 3 sorgt, wird bei verschiedenen Messungen unter-
schiedlicher (kleiner) Leistung des Ausleselichtes auf der F' = 4-Linie ~, bestimmt
und zu 99 = Yo PL(F = 4) = 0) extrapoliert. So kann die Leistungsverbreiterung
der in den F' = 4-Zustédnden detektierten magnetischen Resonanz eliminiert und der
pure Einflufl des Repumplichts auf die Spin-Austausch-Relaxation extrahiert wer-
den.

Die entsprechende Simulation wurde wie in Abschnitt 5.4 beschrieben implemen-
tiert. Die gleichformige Relaxationsrate wird fiir alle Simulationen festgelegt auf
Yot = 75 Hz, in guter Ubereinstimmung mit der fiir diese Zelle im interessierenden
Temperaturbereich nahezu konstanten, als s~(Rwp + Rpg + Rsp) abgeschitzten

2
Gesamtrate der gleichformigen Relaxationsprozesse.

6.7.2 Resultate

Messungen zur Bestimmung von 79y in Abhéngigkeit von der Leistung des Repum-
plichtes zeigt Abbildung 6.12. Es offenbart sich eine Abnahme der intrinsischen Re-
laxationsrate 759 und damit der Breite der magnetischen Resonanz mit steigender
Repumpleistung gegeniiber dem Fall ohne Repumplicht, welcher dem gewohnlichen
M,-Betriebsmodus entspricht. Bei hohen Zelltemperaturen wird die Relaxationsrate
um einen Faktor drei reduziert.

Nach dem Erreichen der minimalen Linienbreite beobachtet man einen leichten An-
stieg der Relaxationsrate mit steigender Repumpleistung. Dies kann durch die mit
der Erhohung der optischen Leistung zunehmenden (sehr schwachen) Kopplung des
nichtresonanten Repumplichtes an F' = 4 erklirt werden. Diese Kopplung fiihrt den-
noch, da sehr intensives Laserlicht verwendet wird, zur Verbreiterung der in F' = 4
detektierten magnetischen Resonanz.

Die entsprechenden Resultate der Simulation geméfl Abschnitt 5.4 zeigt Abbildung
6.13. Die Simulation reproduziert sehr gut die gemessenen Werte der intrinsischen
Relaxationsrate 7,9 ohne und mit optimierter Leistung des Repumplichtes. Die Ver-
kniipfung der experimentellen und der simulierten x-Achse ist nicht trivial, da hier

die Intensitat des Repumplichtes I3 nicht direkt proportional zum Quadrat der Ra-
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Abbildung 6.12: Durch Messungen bestimmte Werte der intrinsischen Relaxations-
rate 7y fiir verschiedene Zelltemperaturen des Zell-Arrays 2 (n = 0,0601 amg) in
Abhangigkeit von der Leistung des Repumplichts. Jeder Datenpunkt ist Ergebnis
einer Extrapolation mehrerer Messungen bei verschiedenen kleinen Leistungen des
Ausleselichts zu yo9 = Y2(PL(F = 4) = 0) durch einen polynomiellen Fit 2. Ordnung.
Das Magnetfeld von 50 uT steht unter einem Winkel von 6 = 45° zum Ausleselicht.
Linien dienen als Fihrung fiir das Auge.

bifrequenz €23 fiir einzelnes Atom in der Zelle ist. Bei den experimentellen Daten
nimmt €3 pro Atom stark mit der Zelltemperatur ab, weil die Teilchendichte bzw.
die optische Dichte der Zelle dabei stark ansteigt. Weiterhin ist der Absorptionsko-
effizient abhédngig von der aktuellen Spinpolarisation der Atome, welche wiederum
selbst in Abhangigkeit von der Intensitdt des Repumplichtes aufgebaut wird.

Die berechnete Abhéngigkeit der intrinsischen Linienbreite von der Repumpleistung
und dem Winkel 0 zeigt Grafik 6.14 fir By = 50 4T und T' = 120°C. Es zeigt sich,
dass selbst bei sehr groflen Winkeln 6 eine beachtliche Reduktion der Relaxationsra-
te auftritt. Die Repumpleistung, die zur Minimierung der Linienbreite benotigt wird
sinkt mit kleiner werdendem Winkel 6, da bei immer weiterer Kippung des Magnet-
feldes in Richtung des Grenzfalles Faraday-Geometrie (6 = 0°) der Mechanismus des
Pumpens in den Dunkelzustand mprp = F' = 4 zunehmend besser funktioniert.

Die Abbildung 6.15 zeigt die Abhéngigkeit der intrinsischen Relaxationrate v9 vom
Winkel 0 zwischen Magnetfeld und Ausbreitungsrichtung des Ausleselichts fiir hohe
Leistung des Repumplichtes bei verschiedenen Zelltemperaturen. Man beobachtet
sowohl in den experimentellen wie auch den simulierten Daten, dass Verkleinerung
der Relaxationsrate stark von 6 abhéngt, die Linienbreite jedoch immer kleiner

ist als fiir den Fall ohne Repumplicht (£23 = 0, gestrichelte Linien in Abbildung
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Abbildung 6.13: Simulierte Werte der intrinsischen Relaxationsrate 75 in Abhéng-
igkeit von der Rabifrequenz des Repumplichts €23 bezogen auf die Relaxationsrate
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des angeregten Zustandes I' (auf logarithmischer Skala). Auch hier ist By
unter einem Winkel von # = 45°. Linien dienen als Fithrung fiir das Auge.
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Abbildung 6.14: Simulation der Abhéngigkeit der intrinsischen Relaxationsrate 75
von der Leistung des Repumplichts und des Winkels 6 bei 120°C. Fiir jeden Daten-
punkt wurde die Leistung des Ausleselichts zu Null extrapoliert. Linien dienen der
Fihrung des Auges.
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Abbildung 6.15: An Zell-Array 2 gemessene (Punkte) und simulierte (Linien) Daten
der intrinsischen Relaxationsrate 9y in Abhéngigkeit vom Winkel 6 zwischen dem
Magnetfeld mit By = 50 4T und der Ausbreitungsrichtung des Ausleselichts fiir
verschiedene Zelltemperaturen. Die durchgezogenen Linien zeigen die Simulation
mit (Q3/I" = 0,2, vgl. Abbildung 6.14) und die gestrichelten Linien ohne (23 = 0)
eingeschaltetes Repumplicht.

6.15). Fir kleiner werdenden Winkel 6 wird die Linienbreite immer weiter redu-
ziert, sodass im vollstdndig parallelen Fall (§ = 0°), der Faraday-Geometrie, die
Spin-Austausch-Relaxation vollstandig unterdriickt ware. Fir 6 = 90° ist die Rela-
xationsrate maximal, da bei komplett orthogonal zum Licht stehendem Magnetfeld
der Mechanismus des Dunkelzustandes, welcher auf einer zum Licht parallelen Ma-
gnetfeldkomponente beruht, ausgeschaltet ist. Dennoch wird selbst bei dem gréfiten
Winkel 6 eine Verkleinerung der intrinsischen Relaxationsrate um fast einen Fak-
tor zwei beobachtet. Wahrend in der Simulation immer Q3/I' = 0,2 angenommen
wurde, ist bei den Messungen die verwendete Repumpleistung durch die mit ihr
zunehmende Leistungsverbreiterung der magnetischen Resonanz in F' = 4 limitiert.
Die Repumpleistung wurde im Experiment so gewéhlt, dass die intrinsische Linien-
breite bei # = 45° minimiert wird. Dies kann erklédren warum einige experimentell
bestimmten Datenpunkte, vor allem bei hohen Zelltemperaturen, bei denen auch
hohere Repumpleistung verwendet wurde, iiber der berechneten intrinsische Linien-
breite liegt. Interessanterweise liegen fiir groBe Winkel 6 und hohe Zelltemperatur
einige gemessene Werte allerdings unter der bestanzunehmenden simulierten Er-
wartung. Ein zuséatzlich wirkender SERF-Effekt kann ausgeschlossen werden, da die

Spin-Austausch-Rate von Rsg /27 = 5,6 kHz sehr viel kleiner als die Larmorfrequenz

83



bei 50 T von wy, /27 = 175,0kHz ist. Die Erweiterung um ein vollstandiges Modell
des Absorptionsverhaltens der Zelle, vor allem tber deren Tiefe und bei grofien
Winkeln 6, bei denen der Mechanismus der Dunkelzustiande stark beeintréachtigt ist,
konnte diesen Effekt genauer beleuchten.

Man kann die Frage stellen, durch welche Konfiguration genau die Spin-Austausch-
Relaxation in mittelgroSen Feldern unterdriickt wird. Vereinfacht konnte man an-
nehmen, dass schon die vollstdndige Entleerung des unteren Hyperfeinniveaus F =
I — 1/2 zur Unterdriickung eines sehr grofien Teils der Relaxation durch Spin-
Austausch ausreicht, da dadurch depolarisierende und dephasierende Kollisionen
von in den jeweiligen Hyperfeinleveln entgegengesetzt prazedierenden Atomen aus-
geschlossen werden [126].

Um diese Annahme genauer zu beleuchten, wird nun das Céasium-System zuséatzlich
fiir den Fall untersucht, dass die Atome gleichverteilt aus dem angeregten Zustand
relaxieren. Dies ist der Fall, wenn die angeregten Zustande zum Beispiel in Zellen
mit sehr grofen Puffergasdichten ( > 1amg) durch St68e mit den Puffergasteilchen
komplett gemischt werden (engl. collisional mizing). In der Simulation wird also an

Stelle von Repopulationsmatrix 5.17 jetzt

.1 32 116,16 016,16
A=1c (’Vuf +T ) P(m’)) (6.2)
i=17 16,16 016,16

implementiert, wodurch alle 16 Grundzustdnde gleichverteilt wiederbevolkert wer-
den (1616 symbolisiert die 16 x 16 Einheitsmatrix, 01416 die 16 x 16 Nullmatrix).
Die Summe in Gleichung 6.2 lauft tiber alle Populationen der angeregten Zusténde.
Wiéhrend zuvor effektiv Spin der Photonen des Repumplichtes an die Atome im
Grundzustand weitergegeben wurde und sowohl eine Entleerung der Zusténde in
F = 3 als auch eine Polarisation innerhalb der Zustinde von F' = 4 aufgebaut wur-
de, werden jetzt lediglich die Zustdnde in F' = 3 entleert und F' = 4 gleichverteilt
besetzt. Es wird nur Besetzung, aber keine Polarisation transferiert.

Die Abbildung 6.16 zeigt die berechneten intrinsischen Relaxationsraten 7, in bei-
den verschiedenen Féllen der Relaxation aus dem angeregten Zustand (gemischt und
ungemischt) in Abhéngigkeit vom Winkel 6. Es zeigt sich, dass die Verkleinerung
der Relaxation tatsdchlich auch bei reinem Besetzungstransfer auftritt, jedoch in
kleinerem Ausmaf, da sich die Atome durch Spin-Austausch-Stéfle innerhalb von
F' = 4 beliebig umverteilen kénnen.

Um die Besetzungsverteilungen in Abbildung 6.16 quantitativ zu analysieren, kann

man ein Maf3 fiir den Anteil der Population geméafl
mpg
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Abbildung 6.16: Vergleich der berechneten intrinsischen Relaxationsraten bei T" =
120°C in beiden verschiedenen Féllen der Relaxation aus dem angeregten Zustand
(Besetzungs- und Polarisationstransfer oder purer Besetzungstransfer). Der Graph
zeigt Daten fiir # zwischen 10° und 80° nach der Extrapolation zu verschwinden-
der Leistung des Ausleselichtes jeweils mit und ohne der Wirkung intensiven Re-
pumplichtes (£23/I" = 0,2). Die untenstehenden Besetzungsverteilungen zeigen die
Verhéltnisse bei den entsprechend bezeichneten Datenpunkten. Linien dienen zur
Fithrung des Auges.

und den Grad der Polarisation gemaf

Or = 5 X5 plneome) (6.4)
mpg

in einem Hyperfeinniveau mit Drehimpuls F' definieren, wobei die p(m . m,) die Dia-
gonalelemente der Dichtematrix, also die Populationen der mg-Zustédnde bezeichnen
(vgl. Gleichung 2.3). Die Tabelle 6.1 vergleicht die beiden Grofen fiir die beiden ver-
schiedenen Fille fir kleinen und grofien Winkel . Obwohl in beiden Féllen nahezu
alle Atome in F' = 4 konzentriert werden, ist der Verkleinerung der Linienbreite
(gemessen durch N R) im ungemischten Fall grofler. Wahrend bei § = 10° eine ho-

he Orientierung und ein sehr groes NR = 7,74 (Resonanzbreite mit Repumper ist
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Tabelle 6.1: Vergleich von Population Pr und Grad der Orientierung O der Hyper-
feinniveaus des Grundzustandes bei kleinem und groflen Winkel # fiir den ungemisch-
ten Fall (wie in unseren Experimenten) und einen komplett gemischten angeregten
Zustand (wie bei sehr hohen Puffergasdichten). In beiden Féllen wurde mit einer ho-
hen Repumpleistung Q3/I" = 0,2 gerechnet und die Rabifrequenz des Ausleselichts
sehr klein gewihlt (Q4/T = 107*). Die GroSe NR (engl. narrowing ratio) gibt das
Verhéltnis der Linienbreite ohne und mit Repumplicht an.

0 =10° 0 = 80°
UNGEMISCHT GEMISCHT UNGEMISCHT GEMISCHT
Py 0,9998 0,9987 0,986 0,9987
Py 1,91-10~ 0,0013 0,0014 0,0013
O, 0,8646 ~2,61-10~* 0,0211 ~8,02-10°¢
O, 9,99-107°  —3,24-10~4 2541075  —3.21.10~*
NR 7.74 1,49 1,69 0,91

0,13 der Resonanzbreite ohne Repumper) erreicht wird, ist nichtsdestotrotz auch bei
6 = 80° eine nicht vernachlissighbare Reduktion der magnetischen Resonanzbreite
auf 0,59 der Breite ohne Repumper zu beobachten, wihrend der Grad der Orientie-
rung lediglich 2% betragt.

Zusammengefasst kann man sagen, dass es, um die Spin-Austausch-Relaxation merk-
lich zu unterdriicken, nicht ausreicht lediglich den unteren Grundzustand F' = 3 zu
entleeren. Wenngleich es zu einem messbaren Effekt kommt, resultiert erst bei dem
Transfer der Atome in héhere mpg-Level von F' = 4 eine stark ausgepriagte Verkleine-
rung der Linienbreite, da dann die Méglichkeiten der Atome sich unter Spinerhaltung
umzuverteilen stark reduziert sind.

Im Spezialfall der Faraday-Geometrie (EO I E) werden alle Atome in den gestreckten
Zustand mp = F' gepumpt, selbst wenn der angeregte Zustand komplett gemischt
wird, da in dieser Konfiguration keine Larmorprézession auftritt, die die Atome in
F' = 4 umverteilt. Deshalb ist der hier beschriebene Effekt in Zellen mit sehr hohen
Puffergasmengen auf die Verwendung der Faraday-Geometrie angewiesen, wihrend
er in hier eingesetzten Zellen mit geringeren Puffergasmengen zu Verbesserung der
Empfindlichkeit eines M,-Magnetometers mit Winkeln 6 verschieden von Null einge-
setzt werden kann. Abgesehen davon ist gegentiber der Hyperfeinstruktur selektives
optisches Pumpen in Hochdruckzellen nicht méglich, da die Spektrallinien durch

Puffergasverbreiterung fiir gewohnlich nicht mehr aufgelost sind.
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6.8 Richtungsabhangigkeit der Magnetfeldmessung

Im Gegensatz zu vielen anderen Magnetfeldsensoren ist ein OPM vom Prinzip her
ein skalarer Sensor, der den Betrag des Magnetfeldvektors geméfi Gleichung 1.1
unabhéngig von dessen Lage im Raum misst. Allerdings ist dies nur mit einigen
Einschrankungen richtig.

Ein M,-Magnetometer weist, wie in Abschnitt 2.7 anhand der Gleichungen 2.10 dis-
kutiert, eine Abhangigkeit seiner Empfindlichkeit von der Orientierung beziiglich des
aufleren Magnetfeldes auf. Aulerdem treten Effekte auf, die eine Richtungsabhéngig-
keit der Messung hervorrufen wie der quadratische bzw. nichtlineare Zeeman-FEffekt
oder die Lichtverschiebung. Diese Effekte verschieben die vom Sensor gemessene
Larmorfrequenz systematisch gegeniiber dem Wert, der dem tatsachlich anliegenden
Magnetfeld entspricht. Dadurch kann zum Beispiel die Anderung der Lage des Sen-
sors filschlicherweise ein Messsignal hervorrufen, welches von einer echten Anderung
des Magnetfeldbetrages nicht unterschieden werden kann. Die Minimierung dieses
Richtungsfehlers ist damit mindestens ebenso wichtig wie die Optimierung der ma-
gnetometrischen Empfindlichkeit des Sensors, vor allem weil die Anforderung an die
Giite der Beseitigung des Richtungsfehlers mit der Verbesserung der Empfindlich-
keit ansteigt. Die fiir den Richtungsfehler verantwortlichen Phénomene sollen kurz

erlautert werden.

6.8.1 Nichtlinearer Zeemaneffekt

Die lineare Gleichung 1.1 resultiert als Ndherung aus der allgemein gtiltigen Breit-
Rabi-Gleichung 2.4, welche die Effekte des von Null verschiedenen Kernspins I der
Alkaliatome bertuicksichtigt, wodurch aufgrund der auftretenden Kopplung zwischen
magnetischem Moment des Atomkerns und dem des Auflenelektrons die Hyperfe-
instrukturaufspaltung entsteht. Im allgemeinen Fall ist die Abhédngigkeit der Ener-
gie der mp-Level von einem dufleren Magnetfeld By nichtlinear. Die Nichtlinearitat
nimmt mit der Gréfle des Magnetfeldes zu.

Um die Abweichungen in Magnetfeldern im Groéflenbereich des Erdmagnetfeldes zu
beriicksichtigen, reicht es aus neben den linearen Termen nur die néchsthéhere (qua-
dratische) Ordnung zu beriicksichtigen. Deshalb spricht man auch vom quadrati-
schen Zeemaneffekt. Er fithrt zur Aufhebung der Entartung der Ubergangsfrequen-
zen zwischen den einzelnen benachbarten mpg-Niveaus, anders gesagt zu einer Auf-
spaltung der Larmorfrequenzen der Zeeman-Uberginge. Das Breit-Rabi-Diagramm
fiir Casium in groffen Magnetfeldern zeigt Abbildung 6.17. Durch die Aufspaltung
der Larmorfrequenzen der einzelnen Zeeman-Uberginge, die in mittelgroBen Feldern

(bei der Stérke einiger pT) kleiner als die magnetische Resonanzbreite ist, ergibt
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Abbildung 6.17: Breit-Rabi-Diagramm des Grundzustandes von Césium in sehr

groffen Magnetfeldern. Hier wird die nichtlineare Aufspaltung der Zeeman-Niveaus

gut sichtbar, welche allerdings auch schon bei wesentlich kleineren Feldern (im Be-
reich des Erdmagnetfeldes) zu messbaren Abweichungen fiihrt.
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Abbildung 6.18: Entstehung des Richtungsfehlers durch den nichtlinearen Zeema-
neffekt im oberen Hyperfeinniveau des Grundzustandes F' = 4 von Césium in
By =50 uT (adaptiert von [36]). Die Aufspaltung der Larmorfrequenzen der einzel-

nen Zeeman-Ubergénge mp = 1/2(mp + m/z) mit unterschiedlichen Ubergangsstér-
ken (hervorgerufen durch unterschiedliche Besetzungszahlen der mp-Niveaus wegen

des zirkular polarisierten Pumpens) fithrt zur Verschiebung des Maximums der Ein-

hiillenden und damit zur Verschiebung des Magnetresonanzsignals des OPMs. Der
Effekt ist antisymmetrisch in der Helizitdt o des Pumplichtes.

sich das magnetische Resonanzsignal als Einhiillende der zueinander verschobene-
nen einzelnen Zeeman-Resonanzen (siehe Abbildung 6.18). Das Ungleichgewicht der
Besetzung der mpg-Niveaus fithrt zu unterschiedlich starken Resonanzsignalen der

jeweiligen Zeeman-Resonanzen mp = 1/2(mp + m/y) zwischen zwei benachbarten

Zeeman-Zustanden |mp — m/z| = 1. Der Einhiillenden wird dadurch eine Asymme-
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trie aufgepriagt, die die Mittenfrequenz hin zu den starker beitragenden Zeeman-
Ubergingen verschiebt. Welche Zeeman-Uberginge wie stark bevolkert sind und
damit auch wie stark diese beitragen, hdngt unter anderem vom Winkel 6 zwischen
Magnetfeld und Spinausrichtung s des Pumplichtes ab. Der Grad der Asymme-
trie ist damit verkniipft mit #, man erhélt eine Abhéngigkeit der Mittenfrequenz
des Magnetresonanzsignals von der Orientierung des OPMs zum Magnetfeld. Wie
in Abbildung 6.18 angedeutet, ist der Effekt antisymmetrisch in der Helizitat des
Pumplichtes o0&, wodurch sich Méglichkeiten zu dessen Beseitigung ergeben, welche

spater diskutiert werden sollen.

6.8.2 Lichtverschiebung

Das Bestrahlen eines Atoms mit zu einer seiner Spektrallinien quasiresonantem Licht
fithrt zur Verschiebung der atomaren Energieniveaus durch den vom (oszillierenden)
Lichtfeld induzierten (AC-)Stark-Effekt [127, 128]. Dieser ist abhéngig von Spinvek-
tor der Lichtphotonen 5'und von der Verstimmung dy,s = wg—wraser der Lichtfrequenz
Wraser VO atomaren Ubergang der Frequenz wy. Der AC-Stark-Effekt verschwindet
bei vollstdndiger Resonanz dr.s = 0 und fiir unpolarisiertes oder linear polarisiertes
Licht (5§ = 0), wiahrend er bei zirkularer Polarisation maximal ist. Die Abhéngigkeit
von der Verstimmung drg vom Linienzentrum entspricht einem dispersiven Profil
A(dps,T') dessen Breite proportional zu der Lebensdauer des angeregten Zustandes

I ist. Zur Beschreibung der Lichtverschiebung wurde ein effektiver Operator
E=E+hAl-J—[i Bis+& (6.5)

eingefiithrt, der dem ungestérten Hamiltonian des Grundzustandes angefiigt wird
[129, 130]. Dabei beschreibt der erste Term die identische Verschiebung aller Grund-
zustandsniveaus, der zweite Term die Verschiebung der beiden Hyperfeingrundzu-
stdnde zueinander, der dritte Term die Verschiebung der Zeeman-Niveaus zueinander
und ist damit der relevante fiir die M,-Magnetometrie. Die tensorielle Verschiebung
&y kann zunéchst vernachléssigt werden. Die Zeeman-Lichtverschiebung A Frg kann
man auf eine Form

AErs = goupS - Brs (6.6)

bringen, wobei

Brs x ® A6y, 1) 3 (6.7)

als ein virtuelles Magnetfeld parallel zum Spinvektor der Photonen vorstellbar ist

[131]. Die bestrahlten Atome reagieren darauf wie auf ein auBeres Magnetfeld und
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prizedieren um das effektive Gesamtfeld
B = By + Bis. (6.8)

Andert sich die Richtung des duBeren Feldes, zum Beispiel weil der Sensor im rich-
tungsfesten Magnetfeld By gekippt wird, dndert sich geméfl Gleichung 6.8 der Be-
trag des gemessenen Magnetfeldes |B|. Wie in Abbildung 6.19 dargestellt, fithrt
dies zu einem richtungsabhéngigen, systematischen Messfehler des Magnetometers,

vorausgesetzt das verwendete Licht ist zirkular polarisiert und wird nicht resonant

eingestrahlt.
By B By B -
0 B
Bys Bys Bys

Abbildung 6.19: Verschiebung des vom Sensor gemessenen Magnetfeldbetrages ]é |
bei Richtungsinderung des dufleren Magnetfeldes Eg beziiglich der Ausbreitungs-
vektors des zirkular polarisierten Lichtes /;, welches bei Verstimmung das virtuelle
Magnetfeld Big hervorruft (Léingen nicht maBstiblich).

6.8.3 Unterdriickung des Richtungsfehlers

Beide vorgestellte Effekte, sowohl Zeeman-Lichtverschiebung als auch der Richtungs-
fehler durch den nichtlinearen Zeeman-Effekt, sind antisymmetrisch beziiglich der
Helizitat des verwendeten Pumplichtes. Zur Eliminierung der Richtungsfehler des
Magnetometers liegt es daher nahe, zwei moglichst identische Zellen mit entgegenge-
setzt zirkular polarisiertem Licht o zu pumpen und deren Messwerte Ei = §0+§LS
zu mitteln, wie es in Abbildung 6.20 skizziert ist. Mit diesem Ansatz wurde bereits
erfolgreich die Verringerung des Richtungsfehlers demonstriert [132]. Fur den korri-

gierten Messwert

1
2

1

B <§+ + Bi) =3 (\/(Bz + Brs)? + B + \/(Bx — Big)? + BS) (6.9)

ist der Richtungsfehler stark verringert. Die Vektoradditon fiir den Spezialfall By I k
ergibt mit
1
B = 5 ((Bo + Bus) + (Bo — Bus)) = Bo (6.10)
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Abbildung 6.20: Idee der Kompensation der Lichtverschiebung durch Mittelung zwei-
er entgegengesetzt zirkular gepumpter Zellen.

die perfekte Kompensation der Lichtverschiebung. Im Fall éo 1 k erhilt man die
grofite Abweichung zu

1
B= <\/Bg+Bﬁs+\/Bg+st) — /B2 + B (6.11)

Diesen Spezialfillen entsprechen die toten Zonen des M,-Magnetometers, in der

Praxis liegt der Fehler also zwischen diesen beiden Werten. Fiir einen fir das LN-
Magnetometer typischen Aufbau ist Brs (= 200nT) viel kleiner als By (50 uT),

sodass man Gleichung 6.11 entwickeln kann zu

B:B()(l—I—BES— ) (6.12)
B .
und erhélt fiir die maximale Abweichung nach Kompensation mit obigen typischen
Werten B% —1=28-107% damit eine systematische Verschiebung von typisch bis zu
AB =B — By =04nT in der Messung des Absolutbetrages fir By = 50 uT.

6.8.4 Methodik

Der Versuchsaufbau gleicht dem in Abschnitt 6.6.1 vorgestellten Zweikanal-Setup,
mit Ausnahme der Helizitat der zirkularen Polarisation des Pumplichtes: Wéahrend
diese zuvor moglichst identisch in Polarisationsgrad und Helizitat sein mussten, soll
nun die Helizitdt der Kanéle zueinander invertiert sein, sodass sich im Idealfall die
in Abbildung 6.20 skizzierte Situation ergibt. Um moglichst identische Betrage von
Brs in beiden Zellen zu generieren, miissen Polarisationsgrad und Intensitat des
Pumplichtes sehr genau abgeglichen werden.

Der Sensorkopf ist zunéchst unbeweglich aufgebaut. Um den Winkel des Magnetfel-
des beziiglich des Sensors zu kippen, war es also notig, das durch die Helmholtzspulen
in der Schirmtonne angelegte Magnetfeld By selbst zu drehen. Dieses Vorgehen hatte

mehrere Konsequenzen:

91



Nicht nur die Richtung des Magnetfeldes dndert sich, sondern durch die begrenzte
Einstellgenauigkeit der Stromquellen der By-Spulen kann auch der Magnetfeldbetrag
nicht beliebig gut konstant gehalten werden. Auch durch das Feld der Restmagne-
tisierung der Tonne im Bereich einiger n'T, welche auch nach dem vollstandigen
Entmagnetisieren der Schirmtonne erhalten bleibt, ergibt sich eine Verfilschung des
Magnetfeldbetrages in Abhéngigkeit von der Richtung des eingestellten Magnet-
feldes. Deshalb wurden vor jeder Messung im LN-Regime Referenzmessungen im
gewohnlichen Betriebsmodus des OPMs (Messung auf F' = 4 mit reduzierter La-
serleistung) durchgefithrt. Bei dieser tritt wie in der LN-Messung auch eine Verfél-
schung des Magnetfeldbetrages durch den nichtlinearen Zeeman-Effekt auf, durch
die resonante Einstrahlung des Lichtes jedoch (nahezu) keine Lichtverschiebung. Da
fiir diese Referenzmessung sowohl Laserleistung als auch -frequenz geédndert werden
miissen, wurden Referenz- und LN-Messung in Abhéngigkeit vom Winkel 6 in sepa-
raten Messreihen durchgefiihrt. Vor jeder Anderung der Magnetfeldrichtung wurde
die Tonne manuell komplett entmagnetisiert, um zumindest reproduzierbare Rest-
magnetisierungen bei den jeweils eingestellten Winkeln 6 in beiden Messreihen zu
erhalten und den EinfluBl der Vorgeschichte moglichst auszuschlielen.

Es zeigte sich jedoch, dass auch der Magnetfeldgradient zwischen beiden OPM-Zellen
stark richtungsabhangig ist. Wahrend ein konstanter Magnetfeldgradient zwischen
beiden Zellen kein Problem fiir die Messung darstellt, da dieser ebenso gemittelt
wird, ist ein mit dem Magnetfeldwinkel in seiner Richtung schwankender Gradient
nicht zu kompensieren. Diese Verfalschung wurde umgangen, indem schliefSlich nur
eine einzige Zelle zum Messen verwendet wurde. Diese konnte abwechselnd mit o™
und o~ -Licht gepumpt werden, indem zwei voreingestellte \/4-Platten auf einem
mechanisch verstellbaren Schiebetisch in und aus dem Strahlengang gefahren wur-
den. In beiden Féllen betrug der Grad der zirkularen Polarisation (Achsenverhéltnis
der Polarisationsellipse) & 0,98, der Betrag der Lichtverschiebung wurde maéglichst
identisch eingestellt, indem jeweils die Pumplaserleistung entsprechend sorgfaltig
eingestellt wurde. Im Experiment war dies bei nahezu identischen detektierten Pho-

tostromen der Fall.

6.8.5 Resultate

Die mit Zell-Array 4 (n = 0,236 amg) gewonnenen Messwerte fiir beide entgegenge-
setzt zirkular polarisierten Konfigurationen sowie den Mittelwert beider Messungen
zeigt die Abbildung 6.21. Es ist die Differenz der LN-Messung zur Referenzmessung
(siehe oben) dargestellt. Die starke Abhangigkeit der Larmorfrequenz vom Abstell-
winkel des Magnetfeldes, hervorgerufen durch die Lichtverschiebung, kann durch

Mittelwertbildung von ¢~ und ot drastisch reduziert werden. Einen vergrofierten
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Abbildung 6.21: Gemessene Differenz der Larmorfrequenzen von LN- und Referenz-
messung in Abhéangigkeit von Winkel 90° — 6 (180°: antiparallel, 90°: orthogonal,
0° parallel). Dargestellt ist neben den beiden entgegengesetzt zirkular polarisier-
ten Konfigurationen (rote Quadrate o=, schwarze Kreise o) auch der aus diesen
gebildete Mittelwert (blaue Dreiecke).

Ausschnitt des Mittelwertes zeigt Abbildung 6.22. Die Werte liegen nicht zuféllig
statistisch verteilt, sondern es offenbart sich ein systematischer, jedoch beziiglich
der Hemisphéren asymmetrischer Effekt. Die Groflenordnung der Variation der Lar-
morfrequenz liegt mit ~ 50 Hz im Bereich des durch den nichtlinearen Zeemaneffekt
im Erdmagnetfeld entstehenden Richtungsfehlers (siehe Abschnitt 6.8.1), auch die
beobachtete Systematik spricht fiir eine solche Erklarung. Allerdings sollte dieser
Effekt symmetrisch im Winkel 90° — 6 sein und iiberdies (wie oben diskutiert) durch
die Mittelung beider Resultate mit entgegengesetzten Helizitédten verschwinden. Der
Richtungsfehler durch quadratischen Zeemaneffekt ist abhéngig von den Ubergangs-
raten zwischen den einzelnen benachbarten mpg-Niveaus, deren Resonanzlinien zu
einer einzigen magnetischen Resonanz tiberlagert sind. Damit ist der Effekt abhéan-
gig von den der Besetzungsverteilung der Atome in der aktuellen Konfiguration.
Diese Besetzungsverteilung ist fiir LN-Messung und Referenzmessung stark unter-
schiedlich. Bei Subtraktion beider Messreihen kann man also nicht erwarten, dass
der Effekt kompensiert ist. Die Mittelwertbildung wiirde erst dann Abhilfe schaffen,
wenn die Abhéngigkeit symmetrisch in der Helizitat wére. Dies ist zumindest im
LN-Regime stark in Zweifel zu ziehen, da die maximal mdogliche Polarisation der
Atome und damit auch die Besetzungsverteilung der Grundzustandsniveaus sowohl
vom Winkel zwischen Magnetfeld und Spinrichtung der Photonen als auch der ver-

wendeten Pumplaserleistung abhangt [133].
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Abbildung 6.22: Vergroflerter Ausschnitt des Mittelwertes aus Abbildung 6.21. Die
verbleibende Variation liegt in einem Bereich von 16 nT.

Abgesehen davon kann eine Asymmetrie in den gemittelten Resultaten allerdings am
wahrscheinlichsten durch Unzuldnglichkeiten im Charakterisierungssetup wie zum

Beispiel Drifts der Spulenstrome erklart werden.

6.8.6 Verbesserung der Messmethode

Die ersten Messungen zur Untersuchung der Lichtverschiebung wurden mit festem
Sensorkopf durchgefiihrt, was zu zahlreichen experimentellen Schwierigkeiten fithrte.
Zur Verbesserung der Methode und den erreichten Resultaten, sollte der Sensor in
einem ortsfesten Magnetfeld gedreht werden. Ein solches Magnetfeld kann bei Ver-
wendung einer hochstabilen Stromquelle an einem Solenoiden sehr stabil und homo-
gen eingestellt werden und bleiben. Dadurch konnte man die gegangenen Umwege
wie Referenzmessungen im gewohnlichen M,-Betriebsmodus oder Verwendung nur
einer Zelle in konsekutiver Messreihenfolge (erst o, dann o~) vermeiden. Ebenso
konnte auch der gewohnliche Betriebsmodus fiir sich auf seine systematischen rich-
tungsabhangigen Verschiebungen der Larmorfrequenz untersucht werden.

Das ist eine Aufgabe fiir die ndhere Zukunft. Der Bau eines integrierten Sensorkop-
fes, welcher dann frei in festem Magnetfeld gedreht werden konnte, ist derzeit ein

wichtiges laufendes Projekt unserer Arbeitsgruppe.
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Kapitel 7
Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein neuer Betriebsmodus optisch gepumpter Magne-
tometer vorgestellt und detailliert untersucht - das Light- Narrowing-M,-Mag-
netometer. Es basiert auf selektivem optischem Pumpen der Hyperfeinstruktur des
Césiumatoms mittels wohlabgestimmten, intensiven Laserlichtes. Die Uberlappung
der optischen Hyperfeiniiberginge der Césium-D;-Linie in einer mit Puffergas ge-
filllten, miniaturisierten Zelle wird genutzt, um unter Verwendung nur eines Lasers
eine Besetzungsverteilung im Grundzustand des Ensembles der Casium-Atome zu
generieren, welche zu einer markanten Verbesserung der Empfindlichkeit des Sensors
fithrt.

Es wurden umfangreiche experimentelle Untersuchungen zur Optimierung der ma-
gnetometrischen Sensitivitat des OPMs im neuen Regime durchgefiihrt und mit dem
bisher bekannten, gewohnlichen Betriebsmodus des M,-Magnetometers verglichen.
Die schrotrausch-begrenzte Empfindlichkeit des Sensors mit einem Zellvolumen von
50 mm? verbesserte sich von 160 \/% im gewohnlichen M, -Regime auf 40 \/% im
Light-Narrowing-Modus.

Die Abhéngigkeiten von den auf die Empfindlichkeit Einflul nehmenden Betrieb-
sparametern des Magnetometers, wie der Laserleistung, Bi-Feldamplitude, Zelltem-
peratur und Puffergasdichte wurden systematisch vermessen. Die Verbesserung der
Empfindlichkeit wurde dabei nicht nur fir den theoretisch angenommenen Fall des
schrotrausch-begrenzten Rauschens, sondern durch Rauschkompensationsmethoden
auch im tatsachlichen Sensorrauschen demonstriert.

Diese Verbesserung im neuen LN-Regime gegeniiber dem gewohnlichen Betriebs-
modus resultiert einerseits aus der Vergroflerung des magnetischen Resonanzsignals
durch Nutzung fast aller Atome des Ensembles fir die Signalgeneration und ande-
rerseits - vermoge der Reduktion der Leistungsverbreiterung durch das Laserlicht
und der Unterdriickung der Spin-Austausch-Relaxation - aus der Verkleinerung der

Resonanzbreite.
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Um die Spin-Austausch-Relaxation, die sich in unseren optimierten Zellen als do-
minierender Relaxationsmechanismus zeigt, detailliert quantitativ zu untersuchen,
wurde zunéchst ein Modell aller auf die Spinpolarisation der Atome wirkenden Re-
laxationsmechanismen erarbeitet und durch experimentelle Bestimmung der intrin-
sischen Relaxationsrate verifiziert. Zu diesem Ziel wurden zwei verschiedene Me-
thoden evaluiert und in einer umfangreichen Messkampagne beziiglich der Qualitéat
ihrer Resultate, den physikalisch begriindeten Unterschieden ihrer Ergebnisse sowie
der praktischen Anwendbarkeit verglichen - die optische detektierte magnetische Re-
sonanz (ODMR) und Messungen auf Grundlage des Grundzustands-Hanle-Effektes
(GZHE).

Die Auswirkung des Spin-Austauschs der Casiumatome durch Kollisionen mitein-
ander auf die Relaxationsrate ist abhéngig von den Aufenthaltswahrscheinlichkeiten
der Atome innerhalb der Unterniveaus des Grundzustandes und beeinflusst die-
se selbst mafgeblich mit. Fiir eine befriedigende Beschreibung der Dynamik des
Prozesses und der Abhéngigkeit von &dufleren Parametern, die ebenso die Beset-
zungsverteilung der Grundzustandes dndern, wie dem optischen Pumpen oder der
Larmorprézession im Magnetfeld, wurde eine Dichtematrix-Simulation des vollstan-
digen Systems implementiert. Die Resultate der Simulation bestétigen die expe-
rimentell mittels eines Zwei-Laser-Aufbaus nachgewiesene Reduktion der Wirkung
der Spin-Austausch-Relaxation. Diese Reduktion kann im Gegensatz zu bisher be-
kannten Magnetometer-Schemata nicht nur in sehr kleinen Magnetfeldern (wie bei
SERF) und oder in stark einschrankenden Geometrien erzielt werden, sondern er-
laubt die Verbesserung des M,-Magnetometers auch beim Betrieb in Magnetfeldern
der Grofle des Erdmagnetfeldes und dariiber hinaus. Zusétzlich dazu betrigt die
Messbandbreite des Light- Narrowing-M,-Magnetometers im optimalen Ar-
beitspunkt der hier untersuchten Konfiguration ca. 1,3 kHz und ist damit gegeniiber
SERF-Magnetometern und OPMs welche bei Raumtemperatur (oder leicht dariiber)
betrieben werden um ungefdhr eine Gréflenordnung vergrofiert.

Im neuen Betriebsmodus wurde eine starker ausgeprégte Richtungsabhangigkeit der
Messung, hervorgerufen durch die Lichtverschiebung, beobachtet. Durch ein Referen-
zierungsverfahren zweier nahezu identischer Zellen eines Arrays zueinander konnte
eine Reduktion dieses Richtungsfehlers um mehr als eine Groflenordnung demon-
striert werden. Dabei war jedoch der Aufbau zur Charakterisierung des Richtungs-
fehlers limitierend, da das Magnetfeld um einen noch lagefixierten Sensor gedreht
werden musste. Die derzeitig laufende Entwicklung eines kompakten Sensorkopfes
verspricht hier, dieses Problem zu 16sen und wiirde eine Quantifizierung der tatséch-
lich noch vorhandenen Richtungsabhéngigkeit des Sensors erlauben.

Im Zuge der Inbetriebnahme des Prototyps muss sich zunéchst zeigen, wie gut das

OPM-System auerhalb der geschirmten Umgebungen arbeiten kann. Neben der an-

96



gestrebten Anwendung zur hochempfindlichen, mobilen Vermessung des Erdmagnet-
feldes fiir Fragestellungen der Geophysik, Rohstoffexploration bzw. der archéologi-
schen Prospektion, ist ein Einsatz des Sensors auch in anderen Anwendungsgebieten
vorstellbar. Durch die kleinen Zelldimensionen kénnen nahe Quellen sehr gut de-
tektiert werden. Mit einer Array-Anordnung mehrerer Sensoren kann die rdumliche
Verteilung eines Magnetfeldes kartiert und dessen Anderung iiber der Zeit ortsaufge-
16st aufgezeichnet werden. Die rdumliche Auflosung wird dabei neben dem Abstand
des Sensors von der Quelle auch von der Sensorgrofie bestimmt. Miniaturisierte und
gleichzeitig hochsensitive OPM-Sensoren kénnen hier neue Anwendungsgebiete er-
schliefen. Der Abstand zum Messobjekt kann trotz der Betriebstemperaturen eines
miniaturisierten OPMs im Bereich von 100°C oder hoher durch ein optimiertes ther-
misches Design bis auf wenige Millimeter reduziert werden und kleiner ausfallen als
zum Beispiel bei einem SQUID, der immer von einem Kryostaten gewisser Dicke
(und fester Bauform) umgeben sein muss. Daher kann der Einsatz von OPMs trotz
einer moglicherweise geringer ausfallenden magnetometrischen Empfindlichkeit im
Vergleich zu SQUIDs in zahlreichen Anwendungen vergleichbare Ergebnisse liefern.
So sind Applikationen des vorgestellten OPM-Sensors in der medizinischen Diagno-
stik, wie zum Beispiel der Magnetokardiographie, oder in der Biologie, wie zum
Beispiel der Detektion magnetischer Bakterien in Losungen, zu finden. Auch die
Verwendung zur Verfolgung der Verteilung magnetisch markierter Wirkstoffe in-
nerhalb eines lebenden Organismus, der Einsatz bei der Magnetorelaxometrie von
Nanopartikeln oder im aktuell immer interessanter werdenden Feld der Niederfeld-
Kernspinresonanzspektroskopie sind vorstellbar und werden als zukiinftige Anwen-

dungsfelder des Sensors gesehen.
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Anhang A
Laserfrequenzstabilisierung mittels DAVLL

Zum zuverlassigen Betrieb eines OPMs ist es notig, das zum optischen Pumpen und
Auslesen verwendete Laserlicht in seiner Frequenz zu stabilisieren, um es in genauer
Resonanz mit den Spektrallinien des verwendeten Alkaliatoms (hier Césium) zu hal-
ten. Die von ihren Kennzahlen (kleine Abmessung, sehr schmale Linienbreite, sehr
niedrige Laserschwelle, ausreichend weit durchstimmbar) her sehr gut geeigneten
DFB-Laser sind Festkorperlaser. Diese sind durch den an den Laserchip angeleg-
ten Strom sowie dessen Temperatur tiber einen Bereich der Wellenlénge frei durch-
stimmbar, was es somit ermoglicht zum Beispiel nichtresonantes Pumpen wie beim
LN-M,-Magnetometer zu implementieren. Umgekehrt bedeutet dies jedoch auch,
dass die Betriebsparameter des Lasers sehr stabil eingestellt und/oder nachgeregelt
werden miissen, vor allem wenn das Sensorsystem auflerhalb des Labors betrieben
werden soll. Zusétzlich findet im Laserchip herstellungsbedingt ein Alterungsprozess
statt, der dazu fiithrt dass sich im Laufe der Betriebszeit der zu einer bestimmten
Laserfrequenz gehorige Laserstrom bzw. die entsprechende Lasertemperatur dndert.
Um diese Drift und Schwankungen der Betriebsparameter zu kompensieren muss
der Laser aktiv stabilisiert werden. Dazu sind mehrere Methoden etabiliert, wovon
die klassische Absorptionsspektroskopie sowie eine auf Faraday-Rotation beruhende
Methode (engl. Dichroic Atomic Vapor Laser Lock) DAVLL genannte Methode
[134, 135] fiir die Anforderungen in Frage kommen. Mit beiden Methoden ist es
moglich durch einen speziellen Aufbau die Dopplerverbreiterung der optischen Ab-
sorptionslinen von sich thermisch bewegenden Atomen zu unterdriicken und die Hy-
perfeinstruktur komplett aufzulosen. Da sich dadurch aber auch der “Fangbereich”
der Stabilisierung verkleinert und die Genauigkeit der dopplerverbreiterten Methode
ausreicht, wird hier auf den zusétzlich komplizierteren Aufbau verzichtet.

Der grofie Vorteil der DAVLL-Methode ist es, ohne eine zusétzliche Modulation der
Laserparameter ein dispersives Fehlersignal zu generieren, welches direkt zur Sta-

bilisierung des Lasers verwendet werden kann. Es kommt daher ohne aufwendige
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elektronische Auswertung wie Lock-In-Detektion aus und soll deshalb im geplanten

OPM-System zum Einsatz kommen.

DAVLL-Prinzip

Man nutzt das dichroitische Verhalten von Alkalidampf (hier Césium) aus, in einem
starken! longitudinalen Magnetfeld Licht in Abhéingigkeit des Grades seiner zirku-
laren Polarisation und der Helizitat verschieden stark zu absorbieren. Perfekt linear
polarisiertes Licht kann man sich als aus beiden komplett zirkular polarisierten
Komponenten o™ und o~ zusammengesetzt vorstellen. Durch den Zeeman-Effekt
im Grundzustand des Alkaliatoms verschiebt sich das Absorptionsmaximum zum
Beispiel fur o-Licht zu kleinerer Lichtfrequenz und fir o~ -Licht zu grofierer Licht-
frequenz. Subtrahiert man die Absorptionssignale beider Komponenten voneinander,
erhdlt man ein dispersives Signal mit seinem Nulldurchgang exakt beim Absorpti-

onsmaximum des Atoms fiir linear polarisiertes Licht (siehe Abbildung A.1).
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Abbildung A.1: Links: Optische Absorptionslinien im starken longitudinalen Ma-
gnetfeld. Die beiden zirkular polarisierten Komponenten (o und ¢7) des Lichtes
sind durch den Zeeman-Effekt symmetrisch gegeneinander vom Absorptionspeak
fir linear polarisiertes Licht (7) verschoben. Rechts: Das resultierende dispersive
Differenzsignal beider zirkularer Komponenten, welches im DAVLL-Aufbau zur Sta-
bilisierung der Laserfrequenz verwendet wird.

'Die resultierende Verschiebung der Zeeman-Niveaus ist auf der gleichen Skala wie die Breite
der optischen Spektrallinie des Atoms.
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DAVLL-Aufbau

Im Experiment zerlegt man das zunéchst linear polarisierte Licht, nachdem es durch
die Zelle transmittiert und je nach Verstimmung des Lichts vom Absorptionsmaxi-
mum leicht elliptisch polarisiert wurde, in seine zirkularen Komponenten mit einem
A/4-Plattchen, welches unter 45° zu einer Achse eines nachfolgenden Wollaston-
Prismas ausgerichtet ist . Dieses teilt das Licht in seine orthogonal zueinander ste-
henden linear polarisierten Komponenten, welche mit zwei identischen Photodioden
detektiert werden. Nach Wandlung der registrierten Photostrome in proportiona-
le Spannungen (per Transimpedanzwandler) kann das Differenzsignal gebildet und
iiber einen PID-Regler direkt zur Nachregelung der Laserparameter verwendet wer-
den.

Um das DAVLL-System klein zu halten, sollen von uns selbst hergestellte minia-
turisierten Zellen zum Einsatz kommen. Diese sollen iiber Heizwiderstdnde elek-
trisch geheizt und temperaturstabilisiert werden. Das longitudinale Magnetfeld soll
durch Permanent-Ringmagneten bereitgestellt werden, die mitsamt der Zelle in einen
Schirmbecher aus p-Metall integriert werden, der an seinen Deckelflachen Ein- und
Austrittsloch fiir den Lichtstrahl aufweist.

Den fiir das OPM-System realisierten DAVLL-Aufbau zeigt Abbildung A.2 schema-
tisch und Abbildung A.3 in der Umsetzung.

LP\{ZG{I © SB

Laser -I]—

RPM TKE

Abbildung A.2: Schematischer Versuchsaufbau des DAVLL. Das linear polarisierte
(LP) Laserlicht durchstrahlt die mit Widerstdnden (rot) geheizte und temperatur-
kontrollierte (TKE) Zelle (rosa) im durch Ringpermanentmagneten (RPM) hervor-
gerufenen longitudinalen Magnetfeld innerhalb des Schirmbechers (SB) und wird
anschlieBend durch \/4-Plattchen und Wollaston-Prisma (WP) aufgeteilt, separat
detektiert und das Differenzsignal aufgenommen.
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Abbildung A.3: Fertig umgesetzter DAVLL-Aufbau mit Polarisator (LP), Schirm-
becher (SB) mit geheizter Zelle, \/4-Plattchen, Wollaston-Prisma (WP) und Pho-
todetektoren (PDs) von Supracon [136].

DAVLL-Temperaturkontrollelektronik

Die benétigte Frequenzstabilitiat des DAVLL-Setups wurde auf den Bereich weniger
MHz abgeschétzt. Dazu ist es notig, die Zelltemperatur sehr genau zu stabilisieren,
sowie die Lichtintensitat konstant zu halten, da Schwankungen beider Groflen zu
Verschiebungen des Nulldurchgangs des DAVLL-Signals fithren.

Zur Temperaturstabilisierung der DAVLL-Zelle wurde eine Elektronik basierend auf
dem Chip WTC3243 von Wavelength Electronics aufgebaut und an unser DAVLL-
System angepasst. Zur Einstellung der Solltemperatur wurde eine Referenzspan-
nungsquelle MAXIM 6350 mit Spannungsteiler iber Potentiometer integriert, so-
dass die gewiinschte Temperatur im Bereich von 40— 100°C eingestellt werden kann.
Die Ist-Temperatur wird iiber einen Thermistor gemessen, der direkt auf die Zelle
geklebt wird. Den Schaltplan der Elektronik zeigt Grafik A.4, die gewahlte Beschal-
tung zeigt Tabelle A.1. Die Sensordrdhte zum Thermistor wurden in Manganin
ausgefithrt um Widerstandsdnderungen des Drahtes mit der Auflentemperatur zu

minimieren. Die Temperaturkontrollelektronik zeigt Abbildung A.5.

Tabelle A.1: Implementierte Beschaltung des WT(C3243 ausgelegt fiir Thermistor
mit Rrpermistor (100°C) &~ 2kQ und Ry, = 100

Rt | R2 | B3 | RA | RB | RP | RI | RBias | RG

21,6kQ | 0..50kQ | 300Q | 1,5kQ | 1,9kQ | 1,0kQ | 4,0kQ | 30,0kQ | oo
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Abbildung A.4: Schaltplan des DAVLL-Temperaturkontrollelektronik (TKE).
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Abbildung A.5: DAVLL-Temperaturkontrollelektronik (TKE).

Messungen zur Frequenzstabilitat

Zur Messung der Frequenzstabilitit des DAVLLs muss dieses mit einer genaue-
ren Referenz verglichen werden. Dazu eignet sich die COSY-Einheit zur doppler-
freien Sattigungsabsorptionsspektroskopie. Mit dieser Einheit wurde der Laser fre-
quenzstabilisiert und Abweichungen des DAVLL-Signals vom Nulldurchgang tiber
die Zeit protokolliert. Den erweiterten Aufbau zeigt die Abbildung A.6. Die Sta-
bilitat des dopplerfreien COSY-Systems ist deutlich hoher als die zu erwartende
des DAVLL-Systems, man misst iiber die Differenzfrequenz also die Stabilitat des
DAVLL-Systems. Das Ergebnis von Langzeitmessungen mit und ohne Stabilisierung
der Laserleistung zeigt Abbildung A.7. Die erzielte Stabilitét ist ausreichend fiir das
geplante OPM-System. Weiter optimiert werden kann die Stabilitat iiber die Wahl
geeigneterer Ringmagneten, die den Anstieg des DAVLL-Fehlersignals maximieren
sowie durch eine bessere thermische Abkopplung der Zelle von der Umgebung durch
Montage mit weiter reduzierten Warmebriicken und durch Verwendung von ther-

misch besser kontaktierbaren rechteckigen Heizwidersténden.
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Abbildung A.6: Aufbau zur Messung der Frequenzstabilitat des DAVLL. Durch einen
Fasersplitter wird Licht fiir den COSY-Regelkreis abgezweigt, mit dem die Laserfre-
quenz stabilisiert wird. Mit einem Amplitudenmodulator (AM) kann die Laserinten-
sitdt tiber einen abgezweigt detektierten Anteil des Lichts stabilisiert werden. Ein
Teil des linear polarisierten Lichts wird tiber einen Strahlteiler (ST) abgespalten und
detektiert. Der tiefpassgefilterte (TP) Photostrom dient als Fehlersignal fiir den PID-
Regler, welcher den Amplitudenmodulator ansteuert. So erhélt der DAVLL-Aufbau
frequenz- und leistungsstabilisiertes Laserlicht.
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Abbildung A.7: Langzeitmessung der Differenzfrequenz zwischen COSY-stabilisier-
tem Laser und DAVLL-System. Ohne Intensitatsstabilisierung treten charakteristi-
sche Schwankungen mit Perioden von ca. 1h auf, die durch Polarisationsschwan-
kungen des Lasers, die durch den linearen Polarisator in Intensitiatsschwankungen
gewandelt werden, erklért werden konnen. Bei aktiver Stabilisierung der Laserlei-
stung hinter dem Polarisator ist die Drift stark reduziert und die Schwankung tiber
einen Tag liegt bei ca. 3 MHz.
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Anhang B
Technologie der Zellherstellung

Die in dieser Arbeit verwendeten Casium-Dampfzellen werden mikrosystemtechnisch
am IPHT hergestellt [137]. Die Etablierung der (hier verkiirzt dargestellten) Metho-
den zu deren zuverlassiger Herstellung innerhalb unserer Gruppe ist Gegenstand
der laufenden Dissertationsarbeit meines Kollegen Stefan Woetzel. Durch die mi-
krosystemtechnische Herstellung konnen im Gegensatz zu den bislang tiblichen in
Handarbeit hergestellten und teilweise mundgeblasenen Glaszellen Zellen mit nahe-
zu identischen Eigenschaften erzeugt werden. Durch waferbezogene Methodik kon-
nen mehrere Zellen in einem Arbeitsschritt hergestellt und anschliefend vereinzelt
werden. Die etablierte Technologie adaptiert und erweitert Vorarbeiten am National
Institute of Standards and Technology (NIST) in den USA [138, 139].

Alle gefertigten Zellen basieren auf Silizium-Wafern, welche durch Atzen und oder
Ultraschallbearbeitung strukturiert werden. Die so in die Wafer eingebrachten Ka-
vitaten werden geschlossen, indem vorder- und riickseitig Glasplatten anodisch ge-
bondet werden. Durch diese Glasdeckel tritt spater das Pump- und Ausleselicht. Die
Wahl von Silizium als Substrat erlaubt die problemlose Heizung der Zellen durch
Laserbestrahlung der Siliziumteile, die durch die vergleichsweise hohe Warmekapa-
zitdt zur Temperaturstabilitat der Zelle beitragen.

Vor dem vollstdndigen und hermetischen Verschluss muss sichergestellt sein, dass das
aktive Medium - also reines Césium - und mogliche Puffergase in die Zellstruktur
gefiillt werden. Da elementares Casium in normaler Atmosphére sehr heftig oxidiert,
wird Césiumazid (CsN3), eine Verbindung von Cs und Stickstoff verwendet, welche
an Atmosphére chemisch stabil ist. Nach Einfiillen von CsN3 und dem Verschluf3
der Kavitédt wird die Verbindung durch Photolyse (Bestrahlung mit einem Excimer-
Laser bei A = 248 nm) aufgespalten und es entsteht das fiir das OPM nutzbare
elementare Casium sowie zusatzlich gasformiger Stickstoff Ny, der vorteilhaft als

Puffergas genutzt werden kann:

2C0sN3 =5 2Cs + 3N, (B.1)
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Durch die Einfillmenge des Césiumazids kann in Grenzen die freigesetzte Menge
Stickstoff und damit der Puffergasdruck eingestellt werden. Reicht die vorhandene
Menge Césiumazid nicht fiir den gewiinschten Stickstoffdruck aus, kann die Zelle
wahrend des finalen Bond-Schrittes in der gewiinschten Atmosphére gehalten und
so eine deutlich grofere Stickstoffdichte eingefiillt werden (engl. back filling). Auf
diese Weise ist es auch moglich die Zelle zusétzlich mit anderen Puffergasen wie He-
lium, Krypton oder Argon zu befiillen. Den schrittweisen Herstellungsprozess zeigt

Abbildung B.1. Das Zelldesign ist zunéchst keinen Einschrénkungen unterworfen

i H i Strukturieren der Kavitaten

M Bonden der riickseitigen Glasplatte
Pipettieren der CsN3-Losung
Trocknung

Bonden des Deckglases
UV-Photolyse des CsNg

Abbildung B.1: Ablaufschema der mikrosystemtechnischen Herstellung der Céasium-
Zellen.

und nur von den Moglichkeiten der Bearbeitung des Silizium-Wafers vorgegeben.
So konnen neben einzelnen Kavitédten auch verbundene Strukturen von mehreren
Zellen erstellt werden, die zum Beispiel von einem gemeinsamen Céasium-Reservoir
gespeist werden (siehe Abbildung B.2 (c)). Dies stellt sehr dhnliche Teilchendichten
sowohl des Alkalimetalls als auch des Puffergases in den einzelnen Zellen sicher und

erlaubt so die Referenzierung der Zellen gegeneinander (vgl. Abschnitt 6.6).
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13 mm

Abbildung B.2: Verschiedene in unserer Gruppe realsierte Zelldesigns: Die ersten
Versuche wurden mit Zellen aus diinnen Silizium-Wafern (h = 500 ym, [ = b =
4,5mm) durchgefithrt (a). Dinne Zellen weisen zwar eine erhéhte Wandstofrate
auf, bieten jedoch die Perspektive zum Beispiel eine grofie Zellfliche ortsaufgelost
auszulesen und so mit dem Sensor das Magnetfeld tiber der Flache zu kartieren (b).
Hier werden grofle Messzelle und zwei kleine Zellen zur Referenzierung durch ein
gemeinsames Reservoir (mit dunklem Fleck) gespeist. Fiir ein erhéhtes aktives Vo-
lumen wurden in dickeren Wafern Zellen angelegt (h = 4 mm, Durchmesser 4 mm).
Dabei konnen die Zellen thermisch separiert (¢) oder als Array mit gemeinsamem,
zentralem Reservoir und nahezu identischen Eigenschaften (d) entworfen werden.
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optisch detektierte magnetische Resonanz

Grundzustands-Hanle-Effekt

longitudinaler (Grundzustands-)Hanle-Effekt

Drehwellenndherung (engl. rotating wave approximation)
Digital-Analog-Konverter

Analog-Digital-Konverter

Fabry-Perot-Interferometer

Tiefpass

Amplitudenmodulator

Photodiode bzw. Photodetektoreinheit

Proportional-Integral-Differential-Regler
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TKE Temperatur-Kontroll-Elektronik des DAVLL
RPM Ringpermanentmagneten
OSZI Oszilloskop

WP Wollaston-Prisma

SB Schirmbecher

OSZ Ostzillator

I/U Transimpedanzwandler

ZA Zell-Array

SP Spiegel

ST Strahlteiler

TA Trapezverstéirker (engl. tapered amplifier)

FFT schnelle Fourier-Transformation (engl. fast Fourier transform)

DAVLL  Methode zur Laserfrequenzstabilisierung (engl. dichroic atomic vapor

laser lock)
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