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Zusammenfassung

Durch die Einfiihrung von Frequenzkimmen hat sich die Messung von optischen Fre-
quenzen von einigen 100 Terahertz (1 THz = 10" Hz) drastisch vereinfacht. Ein solcher
Frequenzkamm von #quidistanten cw-Lasermoden kann als Mafistab im Frequenzraum
verwendet werden, um damit grofie Frequenzdifferenzen zu bestimmen. Durch das Mes-
sen der Frequenzliicke zwischen verschiedenen Harmonischen desselben Lasers kann dessen
Absolutfrequenz bestimmt, und gleichzeitig simtliche Moden des Frequenzkamms kali-
briert werden. Auf diese Weise gelingt es, Oszillatoren mit sehr verschiedenen Frequenzen
phasenkohirent aneinander zu binden. Das Besondere an diesem Verfahren ist, dass diese
Konvertierung auch zwischen Radiofrequenzen und optischen Frequenzen gelingt. Durch
die Auswahl einer bestimmten Mode des Frequenzkamms, von denen es einige 100 000
geben kann, ist es moglich, quasi jede beliebige optische Frequenz aus einer vorgegebe-
nen Radiofrequenz zu synthetisieren. Dieser optische Synthesizer arbeitet dabei phasen-
kohiirent. Die sich sehr schnell dndernde Phase der optischen Frequenz, relativ zur Radio-
frequenz, lisst sich zu jedem Zeitpunkt angeben. Idealerweise wird die Radiofrequenz aus
einer Atomuhr abgeleitet und der Frequenzkamm mit einem Femtosekundenlaser erzeugt.
Dadurch lisst sich eine bisher unerreichte Prizision der Frequenz im Optischen erzielen.

Verschiedene Testexperimente, die wir in Garching durchgefiihrt haben, ergaben eine obe-
re Grenze fiir die Genauigkeit der Konvertierung, die weit unterhalb der Unsicherheit der
derzeit besten Atomuhren liegt. Damit kénnen nun optische Frequenzen mit einer Ge-
nauigkeit, die nur durch die verwendete Radiofrequenz begrenzt ist, synthetisiert werden.
Selbst mit einem GPS-Empfinger kénnen jetzt auch kleinere Labors hochprizise spektro-
skopische Untersuchungen an Atomen und Molekiilen durchfiihren. Wir haben auf diese
Weise die 1S — 25 Ubergangsfrequenz von fisos = 2 466 061 413 187 103 (46) Hz in
atomarem Wasserstoff mit einer Casiumfontinenuhr gemessen. Zusammen mit anderen
Ubergangsfrequenzen in atomarem Wasserstoff kann daraus ein verbesserter Wert fiir
die 1S-Lamb Verschiebung und der Rydberg-Konstante berechnet werden. Wéhrend der
gemessene Wert der 1S-Lamb Verschiebung eine der genauesten Tests der Quantenelek-
trodynamik (QED) erlaubt, ist die Rydberg-Konstante eine der wichtigsten Eckpfeiler fiir
die Ausgleichsrechnung, mit deren Hilfe der wahrscheinlichste Satz aller Naturkonstanten
bestimmt wird.

Neben Ubergangsfrequenzen in Jod und einem einzelnen gespeicherten Indium Ion, wurde
auch die Cisium D; Linie genau vermessen. Aus dem Ergebnis ldsst sich, zusammen
mit der RiickstoBverschiebung dieser Linie, ein neuer Wert der Feinstrukturkonstante
bestimmen. Auf diese Weise ist es zum ersten Mal gelungen, eine Genauigkeit im ppb-
Bereich, ohne aufwendige und potentiell fehlerhafte QED Rechnungen, zu erreichen.
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Das Synthesizer-Prinzip lidsst sich umkehren, um damit extrem scharfe optische Reso-
nanzen in eine zidhlbare Radiofrequenz zu konvertieren. Diese kann dann als Taktgeber
fiir eine optische Uhr genutzt werden. Wihrend eines Forschungsaufenthalts am NIST in Inhaltsverzeichnis
Boulder Colorado, USA, habe ich bei der Realisierung der ersten optischen Uhr mitge-
wirkt. Die Genauigkeit des zu diesem Zweck gemessenen optischen Uhreniibergangs in
einem einzelnen gespeicherten Quecksilber Ion war zum ersten Mal durch die bestmogli-
che Realisierung der SI-Sekunde limitiert. Damit ist diese, nach der 1S — 25-Frequenz im
Wasserstoff, die zur Zeit genaueste bekannte atomare Ubergangsfrequenz. Die optischen 1 Einleitung 1
Uhren haben eine prognostizierte Genauigkeit, welche die besten heute zur Verfiigung ste-
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Einleitung

Betrachtet man die erreichbare Messgenauigkeit verschiedener physikalischer Groflen, so
stellt man fest, dass sich Zeitspannen und Frequenzen am genauesten bestimmen lassen.
Fiir andere physikalischen Gréfien, wie etwa Linge, Masse oder Ladung, verfiigen wir
nur iiber sehr viel ungenauere Messgeriite. Eine Frequenz ist die Anzahl der Zyklen ei-
ner periodisch veréinderlichen Gréfie pro Zeiteinheit und ihre Messung besteht demnach
aus einem Zihlvorgang und einer Zeitmessung. Wenn man sich nicht verzihlt, dann ist
eine Frequenzmessung also im Prinzip so genau, wie sich die Zeitspanne, wihrend der
die Oszillationen gezithlt werden, bestimmen lasst. Damit ist eine Frequenzmessung einer
Zeitmessung vollig dquivalent. Um das grofle Potenzial der Zeit- bzw. Frequenzmessung
zu nutzen, versucht man, auch andere physikalische GroBlen auf eine Zeit oder Frequenz
zuriickzufiihren. Das einfachste Beispiel einer solchen Riickfithrung ist wohl die 1933 er-
folgte Neudefinition des Meters iiber die Lichtgeschwindigkeit'. Damals wurde der Wert
der Vakuumlichtgeschwindigkeit ¢, per Definition festgelegt und damit die Bestimmung
der Wellenléinge A einer elektromagnetischen Welle auf eine Messung der Frequenz w
zuriickgefithrt. Durch diesen Kunstgriff lisst sich die Lange A = 2m¢,/w aus der Frequenz
w ableiten, ohne dass bei dieser Umrechnung die Unsicherheit der Lichtgeschwindigkeit zu
Buche schlagen wiirde. Diese Méglichkeit war schon lange vor der Neudefinition bekannt.
Um jedoch die intrinsische Genauigkeit nutzen zu kénnen, muss eine moglichst kurze
Wellenlinge, zum Beispiel die von sichtbarem Licht, verwendet werden, damit sich eine
moglichst feine Einteilung des Meters ergibt. Realisiert wird solch ein Meterstab dann
mit Hilfe eines Interferometers. Die Neudefinition des Meters erfolgte erst, als es tech-
nisch méglich wurde, die sehr hohen Frequenzen von Licht (einige hundert THz = einige
10 Hz) zu zihlen. Die Entwicklung dieser ultraschnellen Zahler ist der Hauptgegenstand
dieser Arbeit. :

Aus der Anwendung der optischen Zihler in unserem Labor fiir die hochauflésende Spek-
troskopie und zum Uberpriifen der Quantenelektrodynamik [1], ergab sich die Moglichkeit
der Realisierung der ersten optischen Uhr (2, 3]. Jede Uhr beruht auf einem periodischen
Vorgang, der moglichst gleichmiflig ablduft, und einem Zahler. Die jetzige Definition der
SI Sekunde beruht auf der Cisiumatomuhr, bei der die Perioden bei der Prizession des
Valenzelektronenspins um den Kernspin gezihlt werden. Der Sekundenzeiger einer sol-
chen Uhr wird jeweils nach 9 192 631 770 Perioden um eine Einheit vorgestellt. Vergleicht

!Die Ausnutzung des Josephson Effekts zur Realisierung von Spannungsnormalen ist ein weiteres
Beispiel.
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man die verschiedenen Uhrentypen wie etwa Sonnenuhren, Pendeluhren, Quarzuhren und
Césiumuhren, so fillt auf, dass diese umso genauer gehen, je schneller der verwendete
periodische Vorgang ist. Lisst man systematische Effekte auler Acht, so ist genau dieses
Verhalten zu erwarten; anschaulicher Weise weil die hidufigeren Zeitmarken eine feinere
Einteilung des Zeitintervalls erlauben [4]. Seit den fiinfziger Jahren ist man mit der Uh-
renfrequenz bei den eben genannten 9, 19263177 GHz angelangt. Seitdem wird diskutiert,
wie sich die Uhrenfrequenz weiter, zum Beispiel bis in das Optische, steigern lasst. Als
“Pendel” fiir solche Uhren kommen einzelne gespeicherte Ionen in Betracht, die fiir diesen
Zweck 1982 von H. Dehmelt vorgeschlagen wurden [5]. Das Uhrwerk einer solchen Uhr
stellte bisher jedoch die grofite Herausforderung dar, weil es in der Lage sein muss, diese
optischen Schwingungen zu zihlen. Fiir die praktische Realisierbarkeit einer solchen Uhr
wurde ein kompakter und verlisslich arbeitender Zihler und Synthesizer? fiir optische
Frequenzen gebraucht, wie er in dieser Arbeit beschrieben wird. Die Darstellung der Zeit,
wie sie von den Standardinstituten durchgefiihrt wird, beruht auf Uhren, die auch nach
Jahren des kontinuierlichen Betriebs bis auf Bruchteile einer Mikrosekunde synchronisiert
bleiben. Fiir die neuartigen optischen Uhren werden relative Unsicherheiten bis herab
zu etwa 1078 abgeschitzt [6]. Das ist etwa 1000 mal so genau wie die besten bisherigen
Casiumuhren und entspricht auf der Erdoberfliche einer Gravitationsrotverschiebung zwi-
schen zwei Uhren, die sich in ihrem Abstand zum Erdmittelpunkt um nur einen Zentimeter
unterscheiden. Mit einer derartigen Priizision konnten neue, hoch genaue Tests der Qua-
tenelektrodynamik oder der Relativitatstheorie durchgefiihrt werden. Auflerdem wiirden
solche Uhren eine empfindlichere Suche nach einer eventuellen zeitlichen Verénderung von
Naturkonstanten [7, 8, 9, 10, 11, 12, 13] erlauben.

Seit der Entwicklung des Lasers vor iiber vierzig Jahren haben sich die hochauflsen-
de Spektroskopie und die Kurzzeitspektroskopie komplett unabhéngig voneinander ent-
wickelt. Es galt der Grundsatz, dass man nur mit einem schmalbandigen Laser schmale
Ubergéinge vermessen kann. An dieser generellen Auffassung haben auch die isolierten
Kontakte zwischen den beiden Teilgebieten [14, 15, 16, 17] nicht viel gedndert. Der Fort-
schritt der letzten drei Jahre in der Frequenzkammtechnologie hat diese Situation drastisch
geindert. Mit den in dieser Arbeit beschriebenen Methoden ist es nun mdglich, sowohl
Lichtpulse mit prazise wiederholbaren elektrischem Feld zu erzeugen [18, 19], als auch
einen optischen Synthesizer [1, 20, 21, 22, 23, 24, 25] zu konstruieren, der die Vermessung
von optischen Frequenzen mit einer Prizision, die nur durch die verwendete Atomuhr
begrenzt ist, erméglicht. Die Beobachtung von Effekten, die von der genauen Form des
elektrischen Feldes und nicht nur von der Pulseinhiillenden abhingen [26, 27|, gelingt
nun [28], und das seit mehr als dreiflig Jahren im Raum stehende Problem der einfachen
Riickfiihrung einer optischen Frequenz auf eine zihlbare Radiofrequenz, ist geldst.

2Tn der Radiofrequenztechnik ist ein Synthesizer ein Geriit, das zum Beispiel eine 10 MHz Referenz,
in eine beliebige andere Frequenz phasenkohiirent konvertiert. Ein optischer Synthesizer kann demnach
eine 10 MHz Referenz in eine beliebige optische Frequenz konvertieren.

Der Schliissel zu dieser Entwicklung ist die Kontrolle der relativen Phase ¢ zwischen der
Trigerwelle und der Pulseinhiillenden [29] von kurzen Lichtpulsen aus einem Femtose-
kundenlaser. Diese gibt die Position des zentralen Wellenzyklus relativ zum Pulsmaxi-
mum an. Diese Phase ist erst seit kurzem einer direkten Messung zugiinglich [28]. Fiir
die meisten Anwendungen geniigt der Zugriff auf deren Puls-zu-Puls Anderung Ag. Die
theoretische [29, 21] Analyse und experimentelle [30, 25] Bestitigung ergibt, dass eine
Stabilisierung dieses Phasenschlupfs die Frequenzen der einzelnen longitudinalen Moden
des Femtosekundenlasers prizise festlegen. Auf Grund der Ergebnisse in Referenz [30] ist
in unserem Garchinger Labor im Februar 1999 der erste optische Synthesizer gebaut wor-
den [20, 22]. Mit ihm wurden die Ubergangsfrequenz zwischen den 15 und 25 Niveaus des
atomaren Wasserstoffs genau vermessen [1]. Obwohl keine Experimente in dieser Richtung
unternommen wurden, war damit auch zum ersten Mal die Phase zwischen der Tragerwelle
und der Pulseinhiillenden stabilisiert?.

3Der genaue Wert, auf dem die Phase ¢ dabei gehalten wird, konnte zu diesem Zeitpunkt noch nicht
angegeben werden.
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2. Friihere Methoden zur optischen Frequenzmessung

2.1 Harmonische Frequenzketten

Harmonische Frequenzketten arbeiten mit in Reihe geschalteten Frequenzvervielfachern,
die jeweils aus einem Oszillator und einem nichtlinearen Bauteil zur Vervielfachung sei-
ner Frequenz bestehen. Mit einer solchen harmonischen Frequenzkette wird letztendlich
eine Radiofrequenz, die aus einer Atomuhr abgeleitet wird, in eine optische Frequenz
konvertiert. Durch die dadurch hergestellte phasenstarre Verbindung zwischen den bei-
den Frequenzdominen reicht es, wenn man die langsamere der beiden (die Radiofrequenz)
genau kennt oder zihlen kann, um die schnellere optische Frequenz abzuleiten. Die Grund-
lage der Frequenzvervielfachung bilden dabei verschiedene nichtlineare Effekte, die Ober-
schwingungen zu einer harmonischen Schwingung hinzufiigen. Weil die Nichtlinearitéten,
insbesondere fiir hohere Frequenzen, schwach sind, wird nach jedem Verdoppelungsschritt
ein Verstirker (sog. Transferoszillator) benotigt, um geniigend Leistung fiir die néchste
Stufe zur Verfiigung zu stellen. Ab dem ferninfraroten Spektralbereich kommt nur noch
die Frequenzverdoppelung in Betracht, weil die entsprechenden Nichtlinearititen in Kri-
stallen zu klein sind.

Als A. Javan und Mitarbeiter im Jahre 1967 die erste Frequenzkette bis 871 GHz [31]
gebaut haben und K. M. Evenson und Mitarbeiter 1973 bis 88 THz vordringen konn-
ten [32], waren dies sicher die schwierigsten optischen Experimente jener Zeit. Typischer-
weise fiillten sie mehrere Labors und funktionierten nur sporadisch und dann nur fiir we-
nige Minuten oder Sekunden stérungsfrei. Somit waren diese Zahler fiir eine hoch genaue
Uhr, die man iiber einen lingeren Zeitraum kontinuierlich betreiben muss, ungeeignet.
Ungliicklicherweise hat sich an dieser aufwendigen Technologie bis Ende der 90er Jahre
J nichts Wesentliches geéndert, so dass sich alle harmonischen Frequenzketten, die welt-
weit existieren oder existiert haben, schnell auflisten lassen (siehe folgende Referenzen:
31, 32, 33, 34, 35, 36, 37, 38, 39, 40]). Erst 1996 ist es gelungen, mit dieser Technologie bis
in den sichtbaren [39] und kurz darauf bis in den Vakuum UV Bereich vorzudringen [41].
Die hauptsichliche Anwendung bestand darin, eine mdglichst gut reproduzierbare op-
tische Referenzfrequenz zu kalibrieren, um sie anderen Labors zuginglich zu machen.
| Diese kalibrierten, so genannten sekundiren Frequenzstandards wurden dann zur Reali-
sierung des Meters und, vor 1983, zur Bestimmung der Lichtgeschwindigkeit verwendet.
Dieses Verfahren war bald genau genug, um durch den Wert der Lichtgeschwindigkeit

5
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aus Wellenlingenmessungen begrenzt zu sein. Durch die oben erwéhnte Neudefinition
des Meters, iiber die Festlegung der Lichtgeschwindigkeit, wurde dieses Hindernis besei-
tigt. Fiir wissenschaftliche Anwendungen wurden die sekundéren Frequenzstandards als
Ausgangspunkt fiir weitere Frequenzketten verwendet, um andere optische Frequenzen zu
bestimmen [42, 43, 44, 45, 41].

arching - Braunschweig
Laser shultle
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Abbildung 2.1: Eine harmonische Frequenzkette, die 1997 zur Messung der 1S — 2.5-
Ubergangsfrequenz in atomarem Wasserstoff eingesetzt wurde [41, 39]. Das Ausgangssignal
bei 9,192 631 77 GHz einer Cisiumuhr wird in mehreren Schritten bis 2 466,061 412 THz
multipliziert.

2.2 Der optische Phasenregelkreis 7

In der Abbildung 2.1 ist die harmonische Frequenzkette dargestellt, die wir 1997 zur
Messung der 15 — 25-Ubergangsfrequenz in atomarem Wasserstoff eingesetzt haben [29,
41, 39]. Das Signal einer Césiumuhr bei 9,192 631 77 GHz wird hier schrittweise bis
2 466,061 412 THz multipliziert. Die Frequenz-Vervielfachung bei jedem Schritt ist als
Faktor neben dem vertikalen Pfeil angegeben. Nach jeder Vervielféltigung wird die relative
Phase zum néchsten Oszillator zuniichst gemessen (®-Symbol) und dann idealerweise sta-
bilisiert (siehe Abschnitt 2.2). Weil die Kette der Oszillatoren das gesamte elektromagneti-
sche Spektrum von 100 MHz bis zum Vakuum-UV iiberstreicht, wird in jedem Schritt eine
grundsitzlich andere Technologie beziiglich der verwendeten Oszillatoren und der nichtli-
nearen Bauteile benotigt. Dies hat zur Folge, dass der Aufwand fiir jeden Schritt in etwa
einer Doktorarbeit entspricht. Der gesamte Aufbau fiillte zwei groie optische Labors, un-
seres in Garching (rechte Seite) und eines bei der Physikalisch Technischen Bundesanstalt
(PTB) in Braunschweig (linke Seite). Das Verbindungsstiick stellte ein methanstabilisier-
ter Helium-Neon Laser bei 88,376 THz (3,39 pm) dar, der zwischen Braunschweig und
Garching transportiert wurde. Die Frequenzliicke von Af = 1 058,684 GHz = 1 THz
auf der rechten Seite wurde mit vier optischen Intervallteilerstufen (siehe Abschnitt 2.5),
bestehend aus sechs weiteren Lasern (nicht dargestellt), in eine Radiofrequenz konver-
tiert und gezihlt. Auler der Komplexitiit hatten diese harmonischen Frequenzketten den
grofen Nachteil, dass man sie im Wesentlichen nur fiir eine einzige optische Frequenz ver-
wenden konnte. Dies wire zwar fiir eine optische Uhr keine wesentliche Einschrankung,
schon aber, wenn es darum geht, in einem Forschungslabor verschiedene interessante op-
tische Ubergangsfrequenzen genau zu vermessen. Eine schone Ubersicht iiber die letzten
40 Jahre optische Frequenzmessung gibt die Referenz [46].

2.2 Der optische Phasenregelkreis

Die einfachste Methode, optische Di[:ferenzfrequenzen 71 messen, ist die Erzeugung von
Schwebungssignalen. Bei sorgfiltiger Uberlagerung zweier Laserstrahlen mit den optischen
Frequenzen w; und ws liefert ein Photodetektor das folgende zur Intensitét proportionale
Signal:

— . - . .12 — —
Ejem ™1t 4 Eye™w2t+i0|” = 2 4 E2 4+ 2F); - Eycos((w2 — w1)t — @) (2.1)

Der zeitlich konstante Phasenunterschied ¢ ist durch die Wahl des Zeitnullpunktes und
der Weglinge zum Detektor festgelegt. Wird ein Detektor verwendet, dessen Bandbreite
(die hochste Frequenz, die dieser Detektor registrieren kann) mindestens so grof wie die
Differenzfrequenz wy — wy ist, so kann diese als Schwebungssignal auf eine von aufen
vorgegebene Radiofrequenz, den so genannten Lokaloszillator, stabilisiert werden. Die
ersten Experimente, mit Schwebungssignalen zwischen verschiedenen ferninfrarot Lasern
und Harmonischen von Mikrowellen, wurden bereits in den sechziger Jahren von A. Javan
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und Mitarbeitern durchgefiihrt [31] und in den 70er Jahren weiter perfektioniert und auf
den Submillimeter Wellenlingenbereich ausgedehnt [47, 48].

Damit sich bei der Stabilisierung der Schwebungssignale kleine Frequenzabweichungen
nicht aufintegrieren, wird iiblicherweise die Phase zwischen dem Lokaloszillator und dem
Schwebungssignal konstant gehalten, d.h. die Frequenz des Schwebungsignals wird auf die
Frequenz des Lokaloszillators stabilisiert!. Durch die Phasenregelung wird sichergestellt,
dass Stérungen, die zum Beispiel zu einem bestimmten Zeitpunkt zu einer erhohten Fre-
quenz fithren wiirden, zu einem spiteren Zeitpunkt durch eine etwas niedrigere Frequenz
ausgeglichen werden. Fiir eine Phasenregelung wird ein Phasendetektor ben6tigt, der idea-
lerweise eine Spannung erzeugt, die proportional zur Phasendifferenz der Eingangssignale
(Schwebungssignal und Lokaloszillator) ist. Die Ausgangsspannung des Phasendetektors
wird dann mit Hilfe einer Regelschleife verwendet, um die Frequenz eines der zum Schwe-
bungssignal beitragenden Oszillatoren zu regeln. Diese Technik funktioniert nicht nur
fiir die Laser in der Frequenzkette, sondern auch fiir alle anderen Oszillatoren im Ra-
diofrequenzbereich, fiir die sie urspriinglich erfunden wurde. Phasenregelkreise sind seit
langem Standard in der Radiofrequenztechnik, so dass auf eine umfangreiche Literatur
(siehe zum Beispiel Referenz [49]), die sich auch auf optische Phasenregelkreise anwen-
den lisst, zuriickgegriffen werden kann. Mit dem eingeschalteten Phasenregelkreis kann
zu jedem Zeitpunkt die relative Phase zwischen den beiden Oszillatoren (Lasern), die das
Schwebungssignal erzeugen, angegeben werden.

Als einfachster Phasendetektor werden Mischer verwendet, die eine Spannung proportio-
nal zum Produkt der beiden Eingangsspannungen erzeugen. Besitzen die Eingangssignale
eine sinusformige Zeitabhingigkeit, so erzeugt der Mischer Signale bei der Summen- und
der Differenzfrequenz der Eingangssignale. Nach einem Tiefpassfilter erhiilt man fiir kleine
Phasenabweichungen Ay < 27 zwischen dem Schwebungssignal und dem Lokaloszillator
(sin(Ayp) = Ayp) eine Spannung die proportional zu Ay ist.

Ein Phasendetektor, der grofere Phasenabweichungen zulasst, kann mit einem digitalen
Vorwiirts- Riickwiirtszihler realisiert werden. Dieser besteht aus einem Zahlerbaustein,
dessen Speicherinhalt durch jeden Puls an einem der zwei Eingéinge um jeweils eine Ein-
heit erhoht bzw. verringert wird. Der Inhalt des Zéhlerbausteins ist demnach konstant,
falls es in einem gegebenen Zeitintervall genauso viele Pulse an beiden Eingéngen gibt. Ein
Digital zu Analog Wandler und ein Tiefpassfilter, der iiber die schnellen Schaltvorgéinge
des Zihlerbausteins mittelt, erzeugt dann eine Spannung, die der Phase zwischen dem
Schwebungssignal und dem Lokaloszillator proportional ist. Ein solcher Phasendetektor
wurde von Marco Prevedelli in unserem Labor entwickelt [50] und bei fast allen hier

1\Man kénnte auch versuchen, die Phase des Schwebungssignals konstant zu halten, also das Schwe-
bungssignal auf 0 Hz regeln. Diese Methode arbeitet jedoch bei weitem nicht so zuverlissig, weil die
Schwebungssignale bei niedrigen Frequenzen meistens zu stark rauschen.
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beschriebenen Experimenten eingesetzt. Wegen des groflen Detektionsbereichs, der nur
durch die Anzahl der Bits im Zihlerbaustein begrenzt ist, arbeitet dieser Phasendetektor
auBerst zuverlissig und bendtigt nur eine relativ kleine Regelbandbreite zum Nachstellen
des Schwebungssignals. Der Nachteil dieser Methode sind die relativ groflen Restphasen-
fehler, die einige Zyklen betragen konnen. Fiir optische Frequenzmessungen spielt dies
jedoch meistens keine Rolle: Bei einer Frequenz von 3 x 10" Hz ergibt eine Restphasen-
fluktuation von zum Beispiel einem Zyklus eine relative Unsicherheit von nur 3 x 10715
fiir eine Messzeit von einer Sekunde. Weil sich Phasenfluktuationen bei eingeschalteter
Regelung zu Null mitteln, verringert sich diese Unsicherheit umgekehrt proportional zur
Messzeit, so dass bereits nach drei Sekunden eine Genauigkeit ergibt, wie sie nur von den
derzeit besten Atomuhren [51] erreicht wird, die dafiir allerdings etwa eine Stunde Mitte-
lungszeit benotigen®. Diese Tatsache ist der intrinsische Grund fiir die hohe Prézision, die
sich mit einer Phasenregelung, im Gegensatz zu einer Frequenzregelung, erzielen lisst.

Anstelle eines optischen Phasenregelkreises konnen die Phasenabweichungen zwischen den
Oszillatoren auch zu jedem Zeitpunkt gemessen werden. Um die Datenmenge gering zu
halten wird dafiir gewohnlich ein elektronischer Zéhler verwendet, wie dies in der Abbil-
dung 2.1 an mehreren Stellen angedeutet ist. Auch auf diese Weise lésst sich zu jedem
Zeitpunkt der Frequenzabstand zwischen zwei Oszillatoren angeben.

2.3 Messung der Phasenstabilitét

Wie bei jeder anderen Regelung auch, kann aus einem funktionierenden Phasenregelkreis
nicht geschlossen werden, dass die beiden Phasen, die geregelte und die Referenzphase
des Lokaloszillators, identisch sind. Vielmehr gibt es bei geschlossener Regelschleife im
Allgemeinen Fluktuationen, die schneller als die verwendete Regelbandbreite des Phasen-
regelkreises sind. Dies kann bei Verwendung eines digitalen Vorwérts- Riickwirtszihlers,
wie bereits erldutert, besonders ausgepriigt sein. Im diesen Sinne sind zwei Frequenzen ge-
nau dann phasenstabilisiert, wenn sie fiir sehr lange Zeiten die gleiche Anzahl von Zyklen
haben.

Um die Stabilitit zweier Signale gegeneinander zu charakterisieren gibt es im Prinzip
mehrere Moglichkeiten, wie die rms-Fluktuation oder die Standardabweichung vom Mit-
telwert. Diese haben jedoch das Problem, dass sie konstante Driften nicht beriicksichtigen
konnen, ihre Werte divergieren. Dies kann zwar, per Definition bei einer Phasenrege-
lung, nicht der Fall sein, sehr wohl aber beim Vergleich der Frequenzen zweier Oszilla-
toren. Deswegen beschreibt man Instabilitéiten gewohnlich mit der so genannten Allan-
Instabilitit [52] o, (7). Diese divergiert fiir keine der technisch auftretenden Rauschsorten

2Dies gilt fiir die derzeit stabilste Césiumuhr [51].
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und lisst sich universell auch auf jede andere zeitabhiingige physikalische Grofie anwenden.
Die Allen-Instabilitiit gemittelt {iber die Zeit 7 ist durch
| M-l

Z (Yhg1 — yk)2 (2.2)

k=1 2

2
%) =371
definiert, wobei y die GroBe ist, deren Allan-Instabilitét gemessen werden soll und y der
k-te, iiber T gemittelte Messwert einer M Werte umfassenden Messreihe ist. Mathematisch
ist die Allan-Instabilitit der Mittelwert der Standardabweichungen zweier jeweils benach-
barter Werte y. Falls die Frequenzstabilitit zweier Oszillatoren gegeneinander gemessen
werden soll, so kénnen als y;, die Ablesewerte eines Zahlers, der die Schwebungsfrequenz
zwischen den Oszillatoren misst, verwendet werden. Die Mittelungszeit T ist dabei einfach
die Torzeit des Zahlers.

Eine weitere wichtige Kenngrofle fiir Phasenregelkreise ist das Signal-zu-Rausch-Verhélt-
nis des Schwebungssignals (vergleiche Kapitel 4.1). Diese ist meistens durch das Schrot-
rauschen des Laserlichts begrenzt. Fiir einen gegebenen Phasendetektor und ein gege-
benes Signal-zu-Rausch-Verhiltnis lidsst sich die mittlere Zeit zwischen zwei “cycle slip”
Ereignissen berechnen, bei denen der Phasendetektor an die Grenze seines Detektionsbe-
reichs stoBt und eine oder mehrere Zyklen iibersprungen oder ausgelassen werden [53].
Da bereits bei relativ kleinem Signal-zu-Rausch-Verhiltnis diese Zeitspanne, die sich aus
dem Schrotrauschen des Laserlichts berechnet, sehr lang sein kann, ist die in der Praxis
zu erreichende Zeit zwischen zwei “cycle slip” Ereignissen durch technisches Rauschen
(Storsignale etc.) beschriinkt. Im Gegensatz zu einer anderen Arbeit [54] finden wir mit
unseren Phasenregelkreisen, dass “cycle slips” in bestimmten Féllen nahezu ausschliefllich
dasselbe Vorzeichen besitzen. Es ist also nicht davon auszugehen, dass diese sich fiir lange
Messzeiten heraus mitteln.

Um die hochste Priizision der Phasenregelkreise zu erreichen hat es sich daher bewihrt, die
“cycle slip” Ereignisse zu detektieren und die betreffenden Daten zu verwerfen [55, 3]°.
Als Detektionsmechanismus fiir “cycle slips” haben wir redundante Phasenmessungen
verwendet. Diese kann zum Beispiel ein gleichzeitig zum Phasenregelkreis mitlaufender
Radiofrequenzzahler sein. Zeigt dieser eine vom Lokaloszillator verschiedene Frequenz an,
so hat entweder der Zihler oder der Phasenregelkreis einen Fehler gemacht. Der Mess-
punkt ist in diesem Fall zu verwerfen. Die gleiche Methode funktioniert auch mit zwei
parallel arbeitenden Zihlern. Wichtig ist in beiden Féllen, dass die redundanten Systeme
moglichst unterschiedlich arbeiten, zum Beispiel eine andere Bandbreite verwenden, um
die Wahrscheinlichkeit, dass diese den gleichen Fehler gleichzeitig machen, zu minimieren.

3Eine nachtriigliche Korrektur der Daten erweist sich als problematisch, weil die Phasenregelung
wihrend des “cycle slips” hochgradig chaotisch reagiert und daher meistens nicht nur ein Zyklus ver-
loren geht.
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Denn nur so kann ein “cycle slip” Ereignis falschlicherweise zu den auszuwertenden Daten
gerechnet werden. Andererseits interpretiert diese Methode félschlicherweise einige der
Messpunkte als “cycle slips”. Dies dndert jedoch nichts am Ergebnis, sondern verschlech-
tert lediglich die Statistik, macht also eine lingere Gesamtmesszeit notwendig.

2.4 Elektrooptische Frequenzkimme

GroBere Frequenzintervalle kann man seit Anfang der 90er Jahre mit optischen Frequenz-
kimmen messen. Die Abbildung 2.2 skizziert die Methode. Ein idealer optischer Fre-
quenzkamm besteht aus moglichst vielen Moden, die einen moglichst konstanten Abstand
zueinander haben. Dieser Kamm ldsst sich dann wie ein Lineal im Frequenzraum verwen-
den, um groBe Frequenzliicken zu messen. Dies geschieht, indem man Schwebungssignale
zwischen zwei Dauerstrich oder CW-Laser ( “continous wave” ), die die Liicke aufspannen,
und den benachbarten Moden des Frequenzkamms erzeugt. Die Frequenzliicke ergibt sich
aus der Summe der beiden Schwebungsfrequenzen und einem ganzzahligen Vielfachen des
Modenabstands. Kennt man die Frequenzen der beiden Dauerstrich-Laser schon besser
als einen Modenabstand, zum Beispiel durch die grobe Wellenléngenmessung, dann lésst
sich die Anzahl der Moden in der Frequenzliicke daraus eindeutig bestimmen.
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Abbildung 2.2: Eine grofie optische Frequenzliicke kann mit einem Frequenzkamm vermes-
sen werden, indem man die Anzahl der Moden n in der Licke mit dem Modenabstand w,
multipliziert, und die Schwebungsfrequenzen wy und wye mit den die Liicke aufspannenden
Lasern bestimmt: Aw = nw, + wy + wya. Wichtig ist hierbei, dass die Moden, von denen
hier der Klarheit wegen nur einige gezeigt sind, moglichst dquidistant im Frequenzraum
sind.

In den 90er Jahren wurden die gréfiten Frequenzintervalle von einigen THz mit sehr schnel-
len und effizienten elektro-optische Modulatoren, also Kristallen, deren Brechungsindex
von einem angelegten Radiofrequenzfeld abhéingt, iiberbriickt. Durch Phasenmodulation
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mit dem Frequenzhub wj, werden dabei Frequenzseitenbénder im Abstand von Vielfachen
der verwendeten Modulationsfrequenz w,, einem Dauerstrich-Laser mit der Trigerfrequenz
w, aufgeprigt

+oo
E, cos (wet + M sin(wmt)) = E, D, Ja(M) cos(wet + nwpmt) (2.3)

n=—0od

wobei J, (M) die n-te Besselfunktion und M = wy, Jwp der Modulationsindex ist. Die
momentane Frequenz ergibt sich aus der Zeitableitung der Phase w, + wy sin(wpmt), wo-
durch die Bedeutung des Frequenzhubs klar wird. Bis auf J,(M = 0) = 1 verschwinden
alle Besselfunktionen bei M = 0, und der Modulationsindex gibt in etwa an, wie viele
Seitenbiinder auf jeder Seite des Triigers entstehen. Um einen moglichst breiten Frequenz-
kamm durch diese Phasenmodulation zu erzeugen, mussten also Modulatoren mit groffem
Modenabstand w,, und/oder grofem Modulationsindex entwickelt werden. Der erste in
Garching eingesetzte Modulator dieser Art hatte nur einen sehr kleinen Modulations-
index und hat deswegen nur ein blaues und ein rotes Seitenband erzeugt, die aber um
84 GHz vom Triger entfernt waren [56]. Mit diesem ist eine genaue Messung der Isoto-
pieverschiebung der 15 — 25-Ubergangsfrequenz in atomarem Wasserstoff gelungen. Bei
spiiteren Versionen solcher Modulatoren sind die erzeugten Seitenbénder, durch einen
zusitzlichen optischen Resonator, resonant iiberhoht worden [57]. Dazu ist es notwendig,
dass die Modulation bei jedem Durchlauf des modulierten Lichts mit der richtigen Phase
vorgenommen wird, damit sich ihre Wirkung aufsummiert. Weil sich die einer Lichtwelle
aufgepriigte Modulation mit der Gruppengeschwindigkeit v, durch den Kristall bewegt,
ist diese Bedingung erfiillt, wenn sich die Phase des elektrischen Feldes der Mikrowelle
nach einer Gruppenumlaufzeit um ein ganzzahliges Vielfaches von 27 geéindert hat. Die
erreichten Breiten solcher Frequenzkimme lagen im Bereich von etwa 4 THz [57]. Der be-
grenzende Faktor ist die Anpassung der Gruppengeschwindigkeit, die iiber einen groflen
Spektralbereich nicht konstant ist (Gruppengeschwindigkeitsdispersion GVD) und die da-
durch bedingte inkohirente Uberlagerung aufeinander folgender Modulationszyklen. Die
Folge ist ein abruptes Abbrechen des Kamms bei einer bestimmten spektralen Breite, die
durch die GVD des Kristalls bedingt ist [57]. Diese Limitierung wurde in der Folge durch
eine Kompensation der GVD iiberwunden [58]. Eine andere Methode war, den Modulator
statt als Phasenmodulator als Amplitudenmodulator zu betreiben. Die erzeugten Pulse
wurden dann einem optischen Verstiirker zugefiihrt und anschlieBend in einer Glasfaser,
deren GVD weitgehend kompensiert war, durch Selbstphasenmodulation (SPM) spektral
verbreitert. Mit dieser Methode konnten die Frequenzkidmme von bis zu 30 THz [59] er-
zeugt werden. AuBerdem wurde mit aktiven Kammgeneratoren experimentiert [60]. Die
Kombination Pulsbetrieb, optische Verstirkung, GVD-Kompensation und spektrale Ver-
breiterung durch SPM ist in einem modengekoppelten Laser bereits ideal kombiniert, wie
in Kapitel 3 gezeigt wird.
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Bereits Ende der 80er Jahre kam die Idee fiir eine konzeptionell ganz anders geartete
Frequenzkette auf [61], fiir die sich die Frequenzkdmme als extrem niitzlich erweisen soll-
ten, weil durch sie die Messung einer absoluten optischen Frequenz w auf das Messen
einer Frequenzdifferenz reduziert wird. Man stelle sich vor, statt w den Abstand zwischen
dieser Frequenz und seiner eigenen Harmonischen 2w zu messen. Wegen 2w — w = w ist
die GroBe dieser Liicke identisch mit der zu messenden Frequenz. Um Frequenzliicken
von einigen 100 THz messbar zu machen, wurden so genannte Intervallteilerstufen vorge-
schlagen [61, 62]. Bei einer optischen Intervallteilerstufe wird die Summenfrequenz zweier
Eingangslaser bei der Frequenz w; +w, in einem nichtlinearen Kristall erzeugt. Die zweite
Harmonische eines dritten Lasers 2ws wird auf diese phasenstabilisiert, so dass auch die
Frequenzen identisch sind, also 2ws = w; 4w, oder ws = (wy +wy)/2 gilt. Damit oszilliert
der dritte Laser (ws3) genau in der Mitte des Frequenzintervalls, das von den ersten beiden
Lasern aufgespannt wird (w; und ws) und teilt somit dieses Intervall in zwei gleiche Teile.

Ly Lty
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Abbildung 2.3: Prinzip des optischen Intervallteilers: Mit Hilfe eines Phasenregelkreises
(siehe Abschnitt 2.1) wird einer der Laser so stabilisiert, dass die Summenfrequenz der
ersten beiden Laser wy + wo gleich der zweiten Harmonischen des dritten 2ws wird. Dann
gilt wy = (wy+ws)/2, das heifit ws ist das arithmetische Mittel der Frequenzen der anderen
beiden Laser und halbiert somit das Frequenzintervall Aw = wy — wy.

Eine Kette von n solcher Intervallteilerstufen reduziert die urspriingliche Frequenzliicke
um einen Faktor 27, so dass so der Orginalvorschlag 16 Intervallteilerstufen ausreichen
wiirden um 486 nm auf die 9, 2 GHz einer Cisiumuhr zuriick zu fithren. Nun ist eine Kette
von 16 Intervallteilern auf den ersten Blick nicht weniger komplex als eine harmonische
Frequenzkette mit zum Beispiel 16 Frequenzverdoppelungen. Hier ist aber zu bedenken,
dass alle Laserfrequenzen innerhalb einer optischen Oktave liegen, so dass im Wesent-
lichen dieselbe Technik fiir alle Teilerstufen zum Einsatz kommen kann (zum Beispiel
ausschlieBlich Diodenlaser). Eine solche Kette mit 4 Intervallteilerstufen wurde erstmals
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in unserem Labor in Garching realisiert und zur Bestimmung der in Abbildung 2.1 dar-
gestellten Frequenzliicke von Af &~ 1 THz verwendet [29, 41]. Zusammen mit den damals
besten Frequenzkammgeneratoren reduzierte sich die Anzahl der zur Bestimmung einer
optischen Frequenz notwendigen Teilerstufen auf etwa vier oder fiinf, so dass in einigen
Labors die Arbeiten an verschiedenen
Varianten von Teilerstufenketten be-
gonnen wurden [29, 63, 64]. Auch in
unserem Labor wurde mit der Ar-
beit an der in Abbildung 2.4 darge-
stellten Variante begonnen. Im Ge-
gensatz zu den harmonischen Fre-
quenzketten konnten hier die Wel-
lenlingen der Laser in bestimmten
Grenzen gewihlt werden. Bei der Aus-
wahl wurde darauf geachtet, dass aus-
schlieBlich kompakte Laserdioden zum
Einsatz kommen wiirden und effizi-

f =154 THz f =308 THz

Laserdiode
972 nm

(Y 1 §)

Laserdiode
1944 nm

(y Mtinm y ) ente Kristalle fiir die notwendigen
‘ nichtlinearen Prozesse zur Verfiigung
(y 1481o0m y ) stehen. Auflerdem wurden, in An-

1S — 25-Ubergang angeregt werden.
Parallel zu den Bemiihungen verschie-
dene Varianten von Intervallteilerket-
ten zu realisieren, wurde versucht, die
grofite direkt messbare Frequenzliicke
weiter zu erhohen, d.h. die Frequenzkiimme breiter zu machen. Mit jedem Faktor 2, der
gewonnen werden konnte, sparte man eine potentielle Intervallteilerstufe ein. Interessan-
terweise wuchs die groBte messbare Frequenzliicke schneller als die Arbeiten an den Tei-
lerstufenketten vorangingen.

lehnung an den urspriinglichen Vor-

I(w) schlag von T.W.Hiinsch [61], moglichst

||||||||||||||““| Wellenlingen verwendet, die nahe an

= Ubergangsfrequenzen im Wasserstoff-

atom sind. So ldsst sich mit dem

972 nm Laser der 25 — 4S zwei Pho-

Abbildung 2.4: Eine Intervallteilerstufenket- tonen Ubergang anregen. AuBerdem

te an der in unserem Labor gearbeitel wurde. kann mit den zweiten Harmonischen

Eine Laserdiode bei 1944 nm (w = 154 THz) der 1555 s uod VARL nm Liaser-und

wird zu 2w = 308 THz (972 nm frequenz- der vierten Harmonischen des 972 nm

verdoppelt. Die Frequenzlicke 2w — w sollte Lasers die 25 — 85, 25 — 16S und der
mit einer Kette von Intervallteilerstufen auf
19, 25 THz reduziert werden, um sie einer di-
rekten Messung mit einem elektrooptischen

Kammgenerator zuginglich zu machen.

3. Modengekoppelte Laser als Kammgeneratoren

Die Strategie zur Erzeugung der bislang breitesten Frequenzkdmme aus Kammgenera-
toren unter Verwendung von optischen Verstéirkern und der Selbstphasenmodulation, ist
bei einem modengekoppelten Laser bereits auf ideale Weise kombiniert. In einem solchen
Laser addieren sich die longitudinalen Moden, so dass sich ein kurzer Puls ergibt. Die-
ser Puls liuft zwischen den Endspiegeln des Laserresonators umher und man erhélt nach
jedem Umlauf eine Kopie des Pulses am Auskoppelspiegel. Das Spektrum eines Moden
gekoppelten Lasers besteht demnach aus einem Kamm von Laserfrequenzen, die mit den
aktiven Moden identifiziert werden konnen. Das Anfang der 90er Jahre erfundene Ver-
fahren der Kerr-Linsen Modenkoppelung ermdglicht mit einem Titan-Saphir-Kristall als
Lasermedium und resonatorinterner Kompensation der Gruppengeschwindigkeitsdisper-
sion auf recht einfache Weise die Erzeugung von Pulsen von nur wenigen Femtosekunden
Dauer.

Im kalten Laserresonator sind wegen der Dispersion im Lasermedium und den restlichen
optischen Komponenten wie Spiegeln die Moden nicht dquidsitant im Frequenzraum an-
geordnet, wie dies fiir priizise Frequenzmessungen gefordert ist. Wie gleich gezeigt werden
soll, ordnet jedoch der Prozess des Modenkoppelns die Moden streng periodisch, also mit
gleichem Abstand auf der Frequenzachse an.

3.1 Ableitung des Modenkamms aus den

Resonator-Randbedingungen

Die Moden eines Lasers miissen den Randbedingungen des Resonators mit der Lénge L
geniigen:
2k(w,)L = n2m + AD, (3.1)

Hierbei ist n eine groBe ganze Zahl, die in dieser Formel die Anzahl der Halbwellen im
Resonator angibt. AuBerdem ist A®,, eine zusitzliche Phasenverschiebung, die durch Beu-
gung (Guoy Phase) und durch die dielektrischen Schichten der Resonatorspiegel verursacht
wird und méglicherweise von der Wellenlénge, also von n, abhingt. Diese Phasenverschie-
bung ist in der Praxis schwer zu bestimmen. Sie fithrt dazu, dass die Frequenzen der
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3.1 Ableitung des Modenkamms aus den Resonator-Randbedingungen

Lasermoden w,, nicht einfach ein ganzzahliges Vielfaches des so genannten “freier Spek-
tralbereichs” 2me/2Lny(w,) sind:

wp = (2mn+ A®,) (3.2)

C
2Lny(wy)
Diese Grofle ist, nicht zuletzt wegen ihrer Wellenlingenabhingigkeit, fiir Prézisionsan-
wendungen ungeeignet und wird daher im Folgenden vermieden.

Um den Abstand zwischen benachbarten Moden unter Beriicksichtigung der Dispersi-
on genauer zu untersuchen, ist die folgende Entwicklung des Wellenzahlvektors um eine
zentrale Mode m niitzlich:

k.".’. ( wfn,)

5 (W — W) + l = 2mn + AP, (3.3)

2L lk(wm) + K (wm)(wn — ;;m) +

Den Modenabstand w, = wy,1 —w, erhilt man, indem diese Gleichung fiir n von derselben
Gleichung fiir n + 1 abgezogen wird:

K" ( W )

'
K (wm)wr +—3

(Wns1 — wm)® = (wn = wm)?) + o = 21/2L + ABpy — AP, (3.4)

Einen konstanten Modenabstand, wie bei den Kammgeneratoren, erhilt man, falls dieser
Ausdruck, nach w, aufgeldst, unabhingig von n ist. Dies ist der Fall, falls alle Beitréige
in der Entwicklung von k(w), bis auf den konstanten Term k(w,,) und den Gruppen-
geschwindigkeits Term 'vg_l = K/ (wm), exakt verschwinden. Aulerdem darf die Differenz
A®, ., — A®, nicht von n abhingen. Die zentrale Aussage ist nun, dass die Terme,
die einen nicht dquidistanten Frequenzkamm bewirken wiirden, dieselben sind, die auch
einen gespeicherten Puls verformen bzw. zerflieen lassen. Wobei eine im Vergleich zu
den optischen Frequenzen winzige UnregelméBigkeit, von zum Beispiel 1 Hz, den Puls
bereits nach etwa 1 sec zerstoren sollte. Die Beobachtung einer konstanten Pulseinhiillen-
den ist daher ein experimentelles Indiz fiir das Verschwinden dieser Terme. Der Mo-
denabstand w, = 2mv,/2L ergibt sich sehr anschaulich aus der inversen Pulsumlaufzeit
T = v,/2L = w,/2r und ist somit identisch mit der Pulswiederholrate’. Diese ist expe-
rimentell duBerst leicht zugénglich. Die Willkiir bei der Wahl von w,, verschwindet, wenn
man statt 'ug—l = k'(wm) zu berechnen, einen experimentellen Wert fiir w, verwendet.

Im Experiment beobachtet man auch nach Stunden kein Zerflieflen eines einmal gespei-
cherten Pulses. Dieses Wellenpaket hat also Soliton-Eigenschaften. Offensichtlich zieht
das Verkoppeln der Moden zu einem Puls die nicht ganz regelmiflig angeordneten Moden

Der freie Spektralbereich ist in fast allen Lehrbiichern als die inverse Phasenumlaufzeit v,/2L mit
vp = ¢/ny(w) anstelle der inversen Gruppenumlaufzeit vy /2L definiert und beriicksichtigt daher nicht die
Dispersion.

]
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des kalten Laserresonators auf ein streng periodisches Gitter im Frequenzraum. Dadurch
ergibt sich eine weitere, schwer zu kontrollierende Frequenzverschiebung [65] in Gl. (3.2),
die verschieden ausfillt, je nachdem, wie die Irregularititen ausgeglichen werden. Daher
schreiben wir allgemeiner statt Gl. (3.2)

|wn = nw, + wes| (3.5)

mit einem zunichst unbekannten Frequenzoffset wog. Die Moden wollen wir so numme-
rieren, dass 0 < wep < w, gilt. Die Kernaussage von Gl. (3.5) ist, dass alle Moden den
gleichen Abstand zu ihren niichsten Nachbarn haben (n ist eine ganze Zahl), und dass
dieser Abstand durch die leicht zu messende Pulswiederholrate gegeben ist. Des weiteren
ist der sich so ergebende Frequenzkamm um wep gegen die Harmonischen der Pulswie-
derholrate verschoben. Wie im Folgenden gezeigt werden soll, ist dies alles, was fiir den
Einsatz in der Frequenzmetrologie benotigt wird. Fiir hochprizise Anwendungen ist es
daher notwendig, diese Eigenschaften experimentell so genau wie moglich zu verifizieren
(siehe Kapitel 4).

.2 Ableitung des Modenkamms aus dem Pulszug

Die #quidistante Kammstruktur ldsst sich auch unabhéngig von ihrer Erzeugung verste-
hen, wenn man annimmt, dass die (komplexe) Pulseinhiillende A(t) streng periodisch ist
und die Pulswiederholrate w, = 2r/T durch A(t) = A(t — T') definiert ist. Weiterhin
nehmen wir an, dass sich das elektrische Feld E(t), gemessen zum Beispiel am Auskop-
pelspiegel, als Produkt aus Pulseinhiillende A(t) und Trigerwelle C(t) schreiben lasst.

E(t) = A(t)C(t) +c.c. (3.6)

Innerhalb des Laserresonators verschiebt sich die Einhiillende gegen die Tragerwelle mit
jedem Umlauf um einen bestimmten Betrag, weil sich erstere mit der Gruppengeschwindig-
keit der Einhiillenden und letztere mit der Phasengeschwindigkeit der Trégerwelle bewegt.
Das elektrische Feld E(t) ist demnach nicht streng periodisch mit 7. Um das durch den
Pulszug erzeugte Spektrum zu bestimmen, muss das folgende Fourier-Integral berechnet
werden:

- 1 +oo .
Bl = / E(t)e ™“'dt :
@ === [ Ee (1)
Separate Fourier Transformationen von A(¢) und C(t) sind durch
Aw) = Y d(w—mw)An (3.8)
m=—00

Cw) = \/% /_;wC(t)e_*"“"dt (3.9)
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gegeben, wobei A, die Koeffizienten der Fourier-Reihe sind, wie es sie nur fiir eine streng
periodische Funktion geben kann.

Eine zeitliche Variation der instantanen Frequenz wihrend des Pulses, ein so genann-
ter “chirp”, kann durch eine komplexwertige Einhiillende beriicksichtigt werden. Dieser
“chirp” kann eine beliebige Zeitabhéngigkeit aufweisen, solange er periodisch mit der
Pulswiederholrate ist. Ein nicht periodischer “chirp” wiirde entweder fiir grofie Zeiten di-
vergieren und damit beliebig grofie oder kleine Frequenzkomponenten erzeugen, oder aber
sich als Rauschen der Kamm-Offsetfrequenz wep bemerkbar machen. Wihrend der erste
Fall physikalisch unsinnig erscheint, kann man im zweiten Fall wep stabilisieren, wie im
Kapitel 7.3 gezeigt wird. Es ist also verniinftig, die strenge Periodizitat der Einhiillenden
auch fiir einen “gechirpten” Pulszug anzunehmen.

Alw)

Faltung mit ;l“(w)

T
w

Clw) E(w)
) J\ J\ J\
— : —> — : : : —
We w W W wp W b w

Abbildung 3.1: Ist das Spektrum der Tragerwelle bei w, (links) sehr viel schmaler als die
Pulswiederholrate Aw, < w, so ergibt die Faltung mit dem Spektrum der Einhiillenden
(oben) nach GL. (3.10) die Kammstruktur auf der rechten Seite.

Mit dem Faltungstheorem ergibt sich die Fourier Transformierte von E(t) aus den Fourier
Tranformierten von A(t) und C(t):

Ew) = A(W)C(w — w)dw' + cc.

1 oo
=/
— +Z°° AnC (w — mw,) + c.c. (3.10)

m=—00
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Diese Summe repriisentiert ein periodisches Spektrum. Falls die spektrale Breite der
Triagerwelle Aw, sehr viel kleiner als die Pulswiederholrate ist, ergibt sich ein Modenkamm
aus identischen Spektrallinien um die Trigerfrequenz w,, wie die Abbildung 3.1 zeigt. Weil
die Frequenz der Trigerwelle kein ganzzahliges Vielfaches der Pulswiederholfrequenz zu
sein braucht, ergibt sich dieselbe Struktur wie bereits durch Gl. (3.5) beschrieben.

3.3 Pulszug mit konstanter Tragerfrequenz

Ein einfaches Beispiel fiir einen Pulszug, der eine anschauliche Deutung der Kamm-
Offsetfrequenz in GI. (3.5) erlaubt, besteht aus einer monochromatischen Trigerwelle
C(t) = et mit einer delta-Funktion als Spektrum C(w) = v/2m0(w — w,) und einer re-
ellen Einhiillenden A(t). Die Fourier Transformierte des elektrischen Feldes aus Gl. (3.6)
lésst sich in diesem Fall direkt angeben:

E(t) = A(t)e™ +cc. = Y Apemerteed 4 cc. (3.11)

Die Tragerfrequenz w,. stellt demnach die zentrale Frequenz des Modenkamms dar, des-
sen Breite in etwa durch die inverse Pulsdauer gegeben ist. Man kann dies als eine
durch die Einhiillende modulierte Tragerwelle verstehen, die dadurch Seitenbénder auf-
gepriigt bekommt. Die Summe enthélt die gleichen Frequenzen w, = mw, + w. wie
in Gl (3.5), lediglich mit anderer Nummerierung. Fiir dieses einfache Beispiel hat die
Kamm-Offsetfrequenz wep eine einfache Interpretation. Wie die Abbildung 3.2 anhand
einer GauB-formigen? Einhiillenden zeigt, schliipft die Triagerphase nach jedem Resonator-
umlauf gegen die Einhiillende um einen Winkel A¢. Dieser Effekt wurde zuerst in meiner
Doktorarbeit [29] beschrieben und dort als Schlupffrequenz bezeichnet. Spater wurde die
Bezeichnung “carrier-envelope offset” Frequenz, oder CE-Frequenz, eingefiihrt [66]. Der
aus Ap = arg(C(t + T)) — arg(C(t)) = w.T" berechnete CE-Phasenschlupf ist fiir einen
realen Laser sehr viel grofler als 27, Die Einschrankung 0 < Ay < 2w, welche gleichbedeu-
tend mit der Umnummerierung der Moden so wie in Gl. (3.5) ist, ergibt das anschauliche
Bild aus Abbildung 3.2. Bei einem “ungechirpten” Pulszug ergibt sich demnach ein Puls-
zu-Puls CE-Phasenschlupf von:

WeE
Wy

A(,D = wCET =2 (312)

2Streng genommen kann die Pulseinhiillende nicht perfekt GauB-formig sein, weil diese unendlich weit
reicht, sich also mit allen anderen Pulsen iiberlagert. In der Niherung, dass die Pulslinge 7 in A(t) =
@oﬁ'w 27% sehr viel kiirzer als die Pulswiederholzeit ist, ergibt sich ein Gauf-formiger Frequenzkamm:
A,, = 7E,e~(m@r)’m*/2 mit der inversen Pulsdauer als Breite im Frequenzraum.
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Abbildung 3.2: Der obere Teil zeigt drei aufeinander folgende “ungechirpte” (A(t) real)
Pulse eines Pulszugs. Weil innerhalb des erzeugenden Laserresonators die Trigerwelle
mit ihrer Phasengeschwindigkeit und die Einhiillende mit ihrer Gruppengeschwindigkeit
propagiert, verschieben diese sich pro Umlauf um eine Phase Ap gegeneinander. Der Puls-
2u-Puls “carrier-envelope” Phasenschlupf, der auferhalb des Resonators trotz Dispersion
konstant bleibt, resultiert in einem Frequenzoffset von weg = Ap/T. Der untere Teil
der Abbildung zeigt das Spektrum eines unendlich langen Pulszuges mit einem Puls-zu-
Puls CE-Phasenschlupf von Ap. Man erkennt das bei der Extrapolation des Modenkamms
(gestrichelte Moden) der Nullpunkt der Frequenzachse um wcp verfehlt wird.

Eine weitere Moglichkeit, den CE-Phasenschlupf anzugeben, geht von der Zeitdifferenz
AT zwischen den Umlaufzeiten der Triagerwelle und der Pulseinhiillenden aus. Letzte-
re berechnet sich aus der Differenz der Phasengeschwindigkeit v,, = ¢/ny(w.) und der
Gruppengeschwindigkeit:

C

(3.13)
We nb(wc) + we Mguﬂ

vg(we) = Dk(w)

|w,:

Multipliziert man diesen Zeitunterschied mit der Trigerfrequenz, so ergibt sich der CE-
Phasenschlupf?:

L L ) wiL Ony(w) (3.14)

A<p=wcAT=wc(m—E}; P Bw

Ac

We

3Mit dieser Wahl des Vorzeichens ist Ay fiir Saphir und BK7 positiv, weil in diesen Materialien die
Trigerwelle schneller als die Einhiillende lduft.

3.4 Der Modenkamm durch Pulswiederholung 21

Dieser Zusammenhang erlaubt es, den genauen CE-Phasenschlupf beim Durchgang eines
Pulses durch ein Material der Dicke L mit dem Brechungsindex n,(w) mit Hilfe einer Sell-
meir Gleichung [67] zu berechnen. Ein typischer Titan-Saphir Verstirker Kristall mit 2 mm
Dicke zum Beispiel verursacht beim einmaligen Durchgang einen CE-Phasenschlupf von
Ay = 54 x 27 und ein Plittchen aus BK7 Glas von 50 pm Dicke geniigt, um die CE-Phase
um 27 zu verschieben. Aulerhalb des Resonators édndert der Durchgang eines Pulszuges
nichts an den Frequenzen des Kamms. Lediglich die Phasen der Moden verschieben sich
um einen zeitlich konstanten Betrag. Innerhalb des Resonators wird diese Phasenverschie-
bung allerdings mit jedem Umlauf wiederholt. Dadurch ergibt sich die besprochene Fre-
quenzverschiebung des Kamms. Es handelt sich beim Puls-zu-Puls CE-Phasenschlupf im
eigentlichen Sinn um eine Frequenz, némlich um den Phasenvorschub pro Pulsumlaufzeit:
Ap/T = we, so diese Lesart von Gl. (3.12). Damit ist der CE-Phasenschlupf prinzipiell
dem in der Einleitung erliuterten Potenzial fiir hichste Prézision fiir Frequenzmessungen
zuganglich. Unabhiingig von der Interpretation als CE-Phasenschlupf, die sicher fiir den
allgemeinen “gechirpten” Puls problematisch ist, lasst sich die CE-Frequenz, wie sie durch
Gl. (3.5) definiert ist, sehr genau bestimmen (siche Kapitel 7).

3.4 Der Modenkamm durch Pulswiederholung

Um die besprochenen Eigenschaften des Spektrums eines Pulszuges herzuleiten, ist ei-
gentlich keine Kenntnis iiber den Erzeugungsmechanismus benétigt worden. Die einzige
Voraussetzung war, dass der Pulszug aus identischen Pulsen besteht, wobei eine Puls-zu-
Puls Phasenverschiebung von e*? zwar nichts an der Aquidistanz der Moden #ndert, aber
den gesamten Frequenzkamm verschiebt. Aus diesem Grund ist es instruktiv, einer Ablei-
tung von Siegman [68] folgend?, die Entstehung des Modenkamms fiir eine zunehmende
Anzahl von Pulsen mit gleicher Gesamtenergie zu betrachten®:

E N-1
= 75 Z emAeE(t — mT) (3.15)

Fiir die meisten Pulsformen konvergiert diese Reihe®, wobei E, fiir die Anzahl der betrach-
teten Pulse auf die wahre Feldamplitude normiert werden muss. Die Fouriertransformierte
von E(t) lisst sich aus der Fourier Transformation des Einzelpulses &(w) berechnen, wenn
der Verschiebungssatz der Fouriertranformation

FT {E(t—71)} =e " FT {£(t)} (3.16)

“Dieser hat jedoch den Puls-zu-Puls CE-Phasenschlupf nicht beriicksichtigt.

5Weil am Ende der Rechnung nur Intensitéiten berechnet werden, ist es vorteilhaft, ein komplexes
elektrisches Feld zu verwenden.

6Nicht jedoch fiir Pulse, die wie o 1/t jenseits des Pulsmaximums abfallen!
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angewendet wird. Mit der Summenformel fiir geometrische Reihen ergibt sich weiter:

- Eﬂg(w) = —im(wT—Ap) _ EOE(W) 1- e—iN(wT—Aw)
E(w) = \/N n;ue - \/ﬁ 1 — e—iwT—2y) (3.17)

Das sich ergebende Intensititspektrum Iy (w) fiir N Pulse lisst sich jetzt aus dem Inten-
sititsspektrum eines Pulses I(w) o |€(w)|? berechnen:

_ 1—cos(N(wT = Ay))

In(w) I(w) (3.18)

~ N(1 — cos(wT — Ayp))
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Abbildung 3.3: Auf der linken Seite ist die auf den Peak normierte Funktion (1 —
cos(Nz))/(1 — cos(z)) fiir einen Pulszug aus zwei, drei und zehn Pulsen zu sehen. Das
Spektrum des Pulszuges auf der rechten Seite ergibt sich aus dem Produkt dieser Funktion
mit dem Spektrum des Einzelpulses I(w). Die Moden des sich ausbildenden Frequenz-
kamms liegen bei z = w,T — Ap = 2mn mit ganzzahligen n. Daraus ergibt sich wie gehabt
wp = nw, +Ap/T.
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In der Abbildung 3.3 sind Spektren fiir eine verschiedene Anzahl von Pulsen dargestellt.
Wiihrend das Intensitiitsspektrum eines Einzelpulses ein Kontinuum darstellt, treten die
Moden umso schirfer hervor je mehr Pulse der Pulszug hat. Das ist dhnlich wie beim
Auflosungsvermogen eines Gitters, das mit der Anzahl der beleuchteten Linien zunimmt.
Die spektrale Breite einzelner Moden lisst sich aus Gl. (3.18) fiir viele Pulse durch Aw ~
V24/TN approximieren. Somit ist diese nach einer Sekunde, in der es N = 1 sec ST
Pulse gibt, mit 7’ < 1 sec bereits auf v/24 Hz ~ 5 Hz gesunken und reduziert sich weiter
umgekehrt proportional zur Beobachtungszeit. Dieser theoretische Wert ist bemerkenswert
klein fiir eine optische Frequenz, er ignoriert allerdings andere Verbreiterungsprozesse wie
akustische Vibrationen des Laserresonators. Im Grenzwert N — oo nahern sich die Moden
des Intensititsspektrums fiir z = wT — Ap = 27n
1 1 — cos(Nz) 1 1 — cos(Nz)

= R ~—lim —————~2 =) :
T Nsoo N(1—cos(z)) = I\J]’Enoo Naz? (z) (3:28)

einer Delta-Funktion an. Das gesamte Spektrum besteht dann aus einer Serie von Delta-
Funktionen, dem Frequenzkamm:

In(w) — I(w) Y 6(wT — Ap — 2mn) (3.20)

Eine dhnliche Zusammensetzung des Signals aus vielen aufeinander folgenden Pulsen lasst
sich beobachten, wenn man versucht, eine einzelne Mode mit Hilfe eines Spektrometers
zu isolieren. Da jede der Moden eine kontinuierliche Welle darstellt, erwartet man am
Ausgang des Spektrometers ebenfalls eine zeitlich konstante Welle, selbst dann, wenn
zwischen den Pulsen der Auskoppelspiegel des Lasers, zum Beispiel mit einem schnellen
Modulator, blockiert wird. Dieses nicht ganz intuitive Bild erklart sich aus der fiir jedes
Spektrometer geltenden Beziehung AvAT = 1 zwischen seiner zeitlichen A7 und spektra-
len Auflosung Av. Als einfaches Beispiel stelle man sich die Interferenz von N Strahlen,
zum Beispiel durch das Ausleuchten von ebensovielen Linien eines Gitters vor, die man
in k-ter Ordnung beobachtet. Das Auflosungsvermogen eines solchen Apparates ist durch
v/Av = A\J/AX = kN bzw Av = ¢/NkX gegeben, und die Bragg-Bedingung fiir die Beu-
gung verlangt, dass der Weglingenunterschied zwischen den interferierenden Lichtstrahlen
gerade k\/2 ist. Weil die Pulse nicht an einem Ort, sondern iiber die Lénge 2L, = 2NkA/2
verteilt reflektiert werden, verlingert sich die Pulsdauer um A7 = 2L,/c = NkA/c, woraus
in der Tat AvAT = 1 folgt. Um eine Mode selektieren zu kénnen, muss also, anschaulich
gesprochen, jeder Puls soweit “verschmiert” werden, dass er mit dem darauf folgenden
Puls iiberlagert. Daher geht das Licht am Ausgang des Spektrometers auch zwischen den
Pulsen nicht aus. Um eine Mode eines modengekoppelten Lasers mit der Resonatorlénge
L und dem Modenabstand Av = w,/27 ~ ¢/2L mit einem Gitter auflésen zu konnen,
muss dieses also mindestens so lang wie der Laseresonator sein. Solche Gitter konnten
wahrscheinlich nur fiir die kiirzesten Laseresonatoren beschafft werden. Gliicklicherweise
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benotigt man diese hohe Auflésung in der Praxis nicht, wie im Kapitel 4.1 gezeigt wird.
Bei der Verwendung eines Fabry-Pérot Interferomters zur Modenselektion” wiire es dage-
gen relativ leicht, eine solche Auflésung zu bekommen, jedoch gelingt die Stabilisierung
des Resonators auf eine Mode des Lasers nur mit zusétzlichen Tricks [69, 70], wie im
Abschnitt 5.1 gezeigt wird.

3.5 Funktionsweise eines Kerr-Linsen modengekoppelten Lasers

In diesem Abschnitt soll kurz auf die hier interessierenden Aspekte der Funktionsweise
des Kerr-Linsen modengekoppelten Lasers (71, 72, 73, 74, 75] eingegangen werden. Die-
ser Lasertyp, basierend auf einem Titan-Saphir oder einem Cr:LiSAF Kristall, ist bisher
bei allen optischen Frequenzmessungen eingesetzt worden. Der mit Abstand am héufig-
sten, fiir Kurzpulsanwendungen verwendete Kristall, ist Titan-Saphir mit einem fiir das
Modenkoppeln notwendigen breiten Verstidrkungsprofil von etwa 700 nm bis 1000 nm.
Im Resonator eines solchen Lasers wird die Gruppengeschwindigkeitsdispersion (GVD),
und manchmal auch Dispersion héherer Ordnung, kompensiert. Wie im Abschnitt 3.1
erliutert, regularisiert dies den Modenabstand des kalten Resonators. Die Praxis zeigt,
dass die spektrale Breite und damit die Pulsléinge auf den Frequenzbereich ausgedehnt
werden kann, iiber welche diese Kompensation gelingt [76, 77]. Fiir diese Kompensation
gibt es im Wesentlichen zwei Moglichkeiten, die in der Abbildung 3.4 dargestellt sind. Zum
einen gibt es so genannte “gechirpte” Spiegel [78]. Diese haben, wie konventionelle Spie-
gel, dielektrischen Schichten, die aber keine konstante Schichtdicken von A/2 aufweisen,
sondern so angeordnet sind, dass verschiedene Frequenzen in verschiedenen Schichttiefen
reflektiert werden®. Die “gechirpten” Spiegel konnen eine GVD von bis zu —100 fs* pro
Reflex haben. Betragsmifiig deutlich grofere Werte erhélt man mit Prismenpaaren. Da-
bei ist die GVD eines Prismenpaars aus Quarzglas, deren Oberflichen im Brewsterwinkel
durchstrahlt werden durch 299 fs — [, x 2160 fs*/m gegeben, wobei I, der Abstand der
Prismenspitzen ist [79]. Weil die Prismen einen Mindestabstand haben miissen, um eine
negative GVD zu bewirken (hier [, > 138 mm), ist es mit prismenbetriebenen Lasern
unmoglich, sehr hohe Repetitionsraten zu erhalten.

Wichtig bei der Konstruktion eines solchen Lasers ist, dass die GVD des kalten Laserreso-
nators etwas negativ ist. In diesem Fall lisst sich, im Zusammenwirken mit dem von der
Intensitit des umlaufenden Pulses I(t) abhiingigen Brechungsindex des Laserkristalls, ein

"Die “Zeitverschmierung” ergibt sich hier durch die endliche Photonenspeicherzeit. Auch hier leitet
man leicht die Bedingung AvA7 = 1 her.

8Der Zusammenhang Frequenz/Eindringtiefe muss dabei einen quadratischen Term aufweisen, um eine
von Null verschiedene GVD zu besitzen.

3.5 Funktionsweise eines Kerr-Linsen modengekoppelten Lasers 25
'd ™\ 'd
blau
g
2
[
rot
dielektrische rot
9 Schicht J » )

Abbildung 3.4: Zur Kompensation der Gruppengeschwindigkeitsdispersion innerhalb ei-
nes Laserresonators konnen, als Endspiegel eingesetzt, “gechirpte” Spiegel (links) oder
Prismenpaare (rechts) dienen. Beide weisen eine frequenzabhingige Gruppenlaufzeit auf
(obwohl aus der Abbildung nur die frequenzabhingige Phasenlaufzeit geschlossen werden
kann.).

nichtzerflieBendes Wellenpaket (Soliton) erzeugen. Die Intensitétabhéngigkeit wird {ibli-
cherweise durch folgende Gleichung ausgedriickt

n(I) = n, + I(t)ns (3.21)

und bewirkt eine Selbstphasenmodulation (SPM). Unter bestimmten Bedingungen kénnen
sich die SPM und die GVD genau kompensieren und es entsteht ein Soliton [80], also
ein nicht zerflieBendes Wellenpaket. Diese Kompensation ist dabei in gewissen Grenzen
selbstanpassend: Andert sich zum Beispiel die Pulsintensitéit, hat dies eine Anpassung
des Spektrums zufolge, so dass sich iiber hohere Ordnungen der Dispersion die perfekte
Kompensation wieder einstellt. Obwohl der kalte Laserresonator eigentlich eine negative
GVD hat, werden die Moden durch die Solitonbildung auf ein genau dqudistantes Gitter
gezogen. Die effektive GVD, die auch alle nichtlinearen Effekte beriicksichtigt, muss also
nach dem im Abschnitt 3.1 Gesagten sehr prizise verschwinden. Die genaue mathema-
tische Beschreibung der Solitonen ist schwierig. Daher mag ein mechanisches Analogon,
wie in Abbildung 3.5, hilfreich sein.

Um ein Soliton in einem solchen Laser zu erzeugen, reicht es nicht, die physikalische Vor-
aussetzung, wie eben erliutert, bereit zu stellen. Es muss weiter dafiir gesorgt werden,
dass ein umlaufendes Soliton geringere Verluste hat, als ein nach wie vor moglicher CW-
Betrieb des Lasers. Dies gelingt durch die Ausnutzung einer weiteren Auswirkung des
intensitéitsabhingigen Brechungsindex. Durch die von der Strahlachse aus radial abfal-
lende Intensitét bildet sich eine so genannte Kerr-Linse im Laserkristall. Diese ist nur im
gepulsten Betrieb, durch die damit verbundene hohe Spitzenintensitit, von Bedeutung.
Der Laserresonator wird so konzipiert, dass er sehr nah an einem beziiglich radialer Auf-
weitung des Lasermodes instabilen Bereich arbeitet. Die zusatzliche Kerr-Linse ldsst den
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Abbildung 3.5: Die dargestellten Liufer sind eigentlich verschieden schnell, so dass die
Gruppe “zerfliefen” wiirde (Dispersion). Weil sie sich aber auf einer weichen Unterlage
bewegen und etwas einsinken (intensititsabhingiger Brechungsindez), laufen die schnellen
Laufer stindig bergauf und die Langsamen stindig bergab. Auf diese Weise bleibt die
Gruppe zusammen.

Resonator dann stabiler werden. Daher die Bezeichnung Kerr-Linsen Modengekoppelung.
Gestartet wird der Pulsbetrieb dann meistens durch eine mechanische Stérung, wie etwa
die schnelle Verschiebung eines Spiegels entlang der Strahlachse.

Alternativ kann man sich das Modenkoppeln auch als gegenseitiges “injection-locking”
vorstellen. Durch den intensititsabhiingigen Brechungsindex werden auf jede Mode Mo-
dulationsseitenbinder, gemifl Gl. (2.3) mit der Frequenz des umlaufenden Pulses, ausge-
prigt. Weil die Modulationsfrequenz mit dem Modenabstand identisch ist, wird dadurch
Energie aus jeder Mode in die umliegenden Moden gekoppelt. Diese erhalten dadurch
eine kleine zusitzliche Verstirkung, falls sie mit der richtigen Phase auf dem regelmifi-
gen Gitter der Moden schwingen. Kleine UnregelméfBigkeiten in diesem Gitter werden
durch diese Extraverstirkung ausgeglichen. Auf der anderen Seite haben Moden, die sich
nicht diesem kollektiven Diktat fiigen, einen hoheren Verlust durch die Kerr-Linse, wie
eben erldutert. Die Koppelung der Moden kann dabei so intensiv werden, dass eine La-
sertitigkeit auch auBerhalb des Titan-Saphir Verstdrkungsprofils zu beobachten ist, wo
die Modulationsseitenbinder die einzige optische Verstirkung [81].

4. TUberpriifung des Frequenzkamms

Die Idee, modengekoppelte Laser als Frequenzkamm-Generatoren zu verwenden stammt
eigentlich schon aus den 70er Jahren. Im Jahre 1978 haben T. W. Hénsch und Mitarbeiter,
damals noch mit einem Pikosekunden Laser, die 4d Feinstrukturaufspaltung in Natrium
von 1028 GHz vermessen [16]. Zu dieser Zeit waren die zur Verfiigung stehenden Pulsdau-
ern bei weitem nicht ausreichend fiir absolute optische Frequenzmessungen, wie ich sie
in Kapitel 7 beschreiben werde. Nach der Einfithrung der Kerr-Linsen-Modenkoppelung
Anfang der 90er Jahre waren die Kdmme schon sehr viel breiter. Doch es gab begriindete
Zweifel, dass ein solcher Modenkamm eine Radiofrequenz in einem Schritt phasenkohérent
bis ins Optische multiplizieren kann. J. L. Hall (JILA, Boulder CO/USA) beschreibt das
in einem 2000er Ubersichtsartikel [46] wie folgt:

I expected that amplitude noise would lead to random intensity-dependent phase shifts.
Then one would only have phase-noise fuzz at such a high harmonic (~ 10°) of the repe-
tition rate. Luckily, I was wrong!

Betrachtet man die gesamte Rauschleistung eines Oszillators, so erhéht sich diese um einen
Faktor m? falls dessen Frequenz um den Faktor m vervielfiltigt wird [82], so dass der not-
wendige Multiplikationsfaktor von etwa 10° ein Ansteigen der gesamten Rauschleistung
um 120 dB (!) bewirken sollte. Eine theoretische Analyse [83] stellte zudem fest, dass es
selbst mit den rauschdrmsten Radiofrequenzoszillatoren nicht gelingen sollte, diesen in
einem Schritt bis ins Optische zu multiplizieren, ohne die Trigerwelle vollsténdig im Rau-
schen zu verlieren (“carrier-collapse™). Moglicherweise waren diese Einwénde der Grund
fiir das lange Zogern, diese Laser ernsthafter fiir optische Frequenzmessungen einzusetzen.

4.1 Schwebungssignale mit dem Modenkamm

Die erste entscheidende Frage war also zunichst, ob sich in dem emittierten Spektrum un-
seres Femtosekundenlasers iiberhaupt Moden finden liefen. Dieser Test kann sehr schnell
mit den im Abschnitt 2.1 beschriebenen Schwebungen erbracht werden. Fiir Pikosekun-
denpulse war dies eigentlich schon aus den Experimenten, die T. W. Hénsch und sein
Team in den 70er Jahren an der Stanford University in Stanford CA/USA durchgefiihrt
hatten [16], klar. Damals wurden zwar keine Schwebungssignale aufgenommen, sondern
mit dem Frequenzkamm direkt spektroskopiert, aber auch dieses sollte nur mit sauber
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4.1 Schwebungssignale mit dem Modenkamm

getrennten Moden im Spektrum méglich sein. Die ersten Schwebungssignale mit einem
Modenkamm wurden dann im Team von A. I. Ferguson zwischen einem CW- und einem
10 ps-Farbstofflaser aufgenommen [84]. Da diese Laser aktiv modengekoppelt wurden, das
heiflt, ihre Pulswiederholrate war von einer Radiofrequenzquelle vorgegeben, hitte zu dem
Zeitpunkt eigentlich klar sein miissen, dass die oben angesprochene Vervielfiltigung des
Radiofrequenzrauschens anders funktioniert.

Bei unseren ersten Schwebungsversuchen mit Kerr-Linsen modengekoppelten Femtose-
kundenlasern im Jahre 1994 ergab sich dasselbe Bild. Wir konnten auf Anhieb klare
Schwebungsignale mit einem CW-Laser beobachten. Es stellte sich sofort heraus, dass sich
der “carrier-collapse” [83] tatséichlich einstellte, falls die Pulswiederholrate mit einer zu
groBen Regelbandbreite auf eine Radiofrequenzquelle stabilisiert wurde. Die Abwesenheit
des Effekts bei ausgeschalteter Regelschleife verdeutlicht, warum die einfache Beschrei-
bung der Wirkung des modengekopplten Lasers als phasenstarrer Frequenzmultiplizierer
nicht korrekt ist. Der Laser hat eine gewisse Eigenstabilitit und wirkt daher als schwe-
res Schwungrad im Optischen, wodurch schnelle Frequenzénderungen unmoglich gemacht
werden, es sei denn, man wirkt mit einer hohen Regelbandbreite auf den Laser ein. Als
optimale Regelbandbreite stellte sich dabei eine Frequenz heraus, mit der zu erwartende
akustische Stérungen von einigen hundert Hz, wie sie typischerweise im Labor auftre-
ten, ausgeregelt werden konnen. Tatsichlich kann die freilaufende Repetitonsrate eines
Femtosekundenlasers fiir Mittelungszeiten, die kiirzer als die Periode dieser akustischen
Schwingungen sind, sehr viel stabiler als ein guter Synthesizer sein [85]. Diese Eigenschaft
hat andere Gruppen dazu veranlasst, sie als hochwertigen Ersatz fiir Radiofrequenzquellen
in Betracht zu ziehen [86, 87]

Um ein Schwebungssignal zwischen einem CW-Laser und einer Mode des Modenkamms
mit einem moglichst hohen Signal-zu-Rausch Verhiltnis zu erzeugen, verwenden wir ge-
wohnlich den in Abbildung 4.1 dargestellten Aufbau. Dazu werden beide Laserstrahlen
zuniichst auf einem Strahlteiler mit der Transmission ¢ und der Reflektion r = (1—t) iiber-
lagert. Danach werden mit einem Gitter m Moden in der Nihe des CW-Lasers selektiert,
wodurch den Photodetektor die gesamte Lichtleistung tmP, + (1 — ) Pew erreicht, wo-
bei P, die innerhalb der Auflésung des Gitters mw, als konstant angenommene Leistung
pro Mode und Pgy die Leitung des CW-Lasers ist. In der Detektionsbandbreite B, des
Photodetektors mit der Quanteneffizienz 7 ergibt sich daraus das schrotrauschbegrenzte
Signal-zu-Rausch Verhiltnis der Detektion [21, 88]:

n P, n(l - t)P cwW
S/N =
/ hI/Bw thn + (1 = t)PCW
In der Praxis hat es sich bewihrt, mit dem in der Abbildung 4.1 dargestellten einstell-
baren Strahlteiler, das auf einem Radiofrequenz Spektrumanalysator ablesbare Signal-
zu-Rausch Verhiltnis zu optimieren. Rechnerisch ergibt sich das optimale Strahlteilungs-
verhiltnis zu toy = v/Pow/(v/mPn++/Pew). Mit diesem und der zusitzlichen Bedingung

(4.1)
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(¥) Photodetektor

Gitter

Abbildung 4.1: Um ein gutes Signal-zu-Rausch Verhiltnis fiir ein Schwebungssignal zwi-
schen einem CW-Laser und einer Mode eines modengekoppelten Lasers (ML-Laser) zu
erhalten, werden beide Laser zundchst mit einem polarisierenden Strahlteiler (PBS) iiber-
lagert. Damit die beiden elektrischen Felder iberhaupt interferieren konnen, missen diese
dann auf eine gemeinsame Achse projiziert werden. Dies geschieht mit einem zweiten
Polarisator und einem \/2-Plittchen, die zusammen einen einstellbaren Strahlteiler fir
die Uberlagerung darstellen. Um das Schrotrauschen durch nicht verwendete Moden zu
reduzieren wird ein Gitter verwendet.

an die Auflssung des Gitters von m < Pew /P, ergibt sich ein Signal-zu-Rauschverhéltnis,
das nur durch das Schrotrauschen des als schwiicher angenommenen Signals P, begrenzt
ist [21]:

b
"~ hwpBuw

(S/N)opt

(4.2)

Als einfache Regel gilt daher, dass das Gitter genug Moden aus dem Spektrum entfernen
muss, damit die Gesamtleistung der verbleibenden Moden kleiner als die Leistung des CW-
Lasers ist. Dies ist eine Forderung, die sich insbesondere in den Flanken des Modenkamms
bereits mit einem sehr kleinen Gitterauflosungsvermogen erfiillen lisst'. Typischerweise
reicht es daher, ein Gitter mit 1800 Linien pro mm auf ein bis zwei mm auszuleuchten, mit
einer Linse auf den Photodetektor zu fokussieren und diesen als Apertur zu verwenden.
Auf diese Weise erzeugen wir gewohnlich Schwebungssignale mit einem Signal-zu-Rausch
Verhiltnis von iiber 40 dB in einer Auflésungsbandbreite von 400 kHz. Dies ist mehr
als genug fiir ein sicheres Verfolgen der Phase durch einen Phasenregelkreis oder einen
Radiofrequenzzihler, wie in Abschnitt 2.1 erldutert wurde.

Man rechnet leicht nach, dass man ein Gitter mit einer GréBe von mindestens L bendtigt, um eine
einzelne Mode aus einem Frequenzkamm zu selektieren der von einem Laser mit der Resonatorléinge L
erzeugt wird. Gliicklicherweise ist es nicht notwendig mit einer solchen, im Allgemeinen recht aufwendigen
Optik, zu arbeiten.
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4.2 Uberpriifung der Aquidistanz der Moden

Wegen des begrenzten Auflosungsvermogens des Gitters ergibt sich mit jeder der m Moden
ein Schwebungssignal, von denen nur diejenige, die innerhalb der Bandbreite des Photo-
detektors liegen, registriert werden. Eine weitere Selektion ldsst sich mit einem Tiefpass-
filter erreichen. Um mit einem Phasenregelkreis einen Diodenlaser auf eine der Moden
zu stabilisieren, haben wir einen 40 MHz Tiefpass und einen 40 MHz Lokaloszillator
verwendet. Weil die Repetitionsraten in all unseren Experimenten mindestens 75 MHz
betrug, lisst ein solcher Filter, starke Démpfung im Stoppband vorausgesetzt, nur ein
Schwebungssignal durch, falls der Diodenlaser nah genug an eine der Moden gestimmt
wird.

4.2 Uberpriifung der Aquidistanz der Moden

Nachdem sichergestellt war, dass unser Femtosekundenlaser tatséchlich einen detektier-
baren Frequenzkamm emittiert, war die néichste entscheidende Frage, ob sich dieser fiir
hochpriizise Messungen einsetzen lisst, bzw., ob die Modellvorstellungen des Kapitels 3 ei-
ner sehr genauen Uberpriifung standhalten wiirde. Fiir optische Frequenzmessungen sind
genau zwei Eigenschaften des Frequenzkamms kritisch: Der Modenabstand muss iiber
die gesamte verwendete Bandbreite konstant sein und er muss leicht zu messen sein. Glei-
chung 3.5 bringt genau dieses zum Ausdruck. Die Behauptung, eines allen Moden gemein-
samen Frequenzversatzes we ist nur eine weitere Sprechweise fiir den identischen Abstand
der Moden untereinander. Die zweite wichtige Eigenschaft, ebenfalls durch Gl. (3.5) zum
Ausdruck gebracht, ist, dass dieser Modenabstand identisch mit der leicht zu messenden
Pulswiederholrate w, ist.

Die ersten Untersuchungen dieser Eigenschaften wurden mit dem in Abbildung 4.2 skiz-
ziertem Experiment in unserem Labor durchgefiihrt [30]. Drei Diodenlaser (bei 870, 9 nm,
822, 8 nm und 846,2 nm) wurden mit Hilfe des in Abbildung 4.1 dargestellten Aul-
baus, zur Schwebung mit den Moden eines modengekoppelten Lasers (Coherent Mira
900, Pulslinge 73 fs, Repetitionsrate w, ~ 2m x 76 MHz) gebracht. Die Moden wurden
dabei so ausgewiihlt?, dass die Frequenz der mittleren Mode gerade mit dem arithmeti-
schen Mittel der Frequenz der beiden #ufleren Moden iibereinstimmt. Offensichtlich ist
diese Ubereinstimmung dann moglich, wenn die verwendeten Moden auf einem dquidi-
stanten Gitter angeordnet sind. Die Schwebungsfrequenzen zwischen Laserdioden und
Frequenzkamm wurden mit den im Abschnitt 2.2 beschriebenen digitalen Phasendetekto-
ren auf eine externe Radiofrequenz von 20 MHz stabilisiert. Das Vorzeichen der Regelung
wurde dabei fiir die beiden #uBeren Diodenlaser entgegengesetzt gewihlt, so dass der ei-
ne Diodenlaser 20 MHz oberhalb und der andere 20 MHz unterhalb der ausgewéhlten

2Die grobe Auswahl geschah dabei mit einem Wavemeter. Die richtige Mode wurde dann durch Pro-
bieren (mehrmaliges ein- und ausschalten des Phasenregelkreises) gefunden.
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Abbildung 4.2: Die gleichmifige Verteilung der Moden auf der Frequenzachse wurde mit
einer optischen Intervallteilerstufe (siehe Abbildung 2.3) iberprift. Bei regelmdifliger An-
ordnung der Moden sollte jeweils genau zwischen zwei entfernten Moden eine weitere
Mode liegen (bei ungerader Anzahl der Moden zwischen den beiden entfernten Moden).
Wiihrend der Aufbau auf der linken Seite unempfindlich gegeniiber etwaiger symmetrischer
Unregelmdfligkeiten ist, ist der auf der rechten Seite dargestellte durch die kleinere Fre-
quenzliicke etwas weniger sensitiv. Zur besseren Orientierung ist zusdtzlich das gemessene
Spektrum des Frequenzkamms dargestellt, in das die Positionen der duferen Diodenlaser
eingezeichnet wurde.

Mode betrieben wurde. Zusétzlich wurde mit den Diodenlasern eine Intervallteilerstufe
betrieben wie sie in Abschnitt 2.5 bereits vorgestellt wurde. Diese erzeugte eine weitere
Schwebung zwischen der Summenfrequenz der beiden dufleren Diodenlaser und der zwei-
ten Harmonischen des mittleren Diodenlasers. Unabhéngig von der Vorzeichenwahl des
Lokaloszillators des mittleren Diodenlasers wird diese bei 40 MHz erwartet, falls die An-
zahl der Moden zwischen den beiden dufleren Laserdioden ein ungerade Zahl ist und die
Moden auf einem #quidistanten Gitter angeordnet sind. Wir haben diese Schwebungs-
frequenz der Intervallteilerstufe mit einem Hewlett Packard 53132A Radiofrequenzzéhler
gemessen. Dieser hat bei einer Torzeit von einer Sekunde eine Auflésung von 1 mHz und
fiir groBere Torzeiten eine um die Torzeit verringerte Auflosung. Der Zéhler verwendete
dieselbe Casiumuhr als Zeitbasis, die auch als Referenz fiir die Synthesizer dienten, welche
die 20 MHz Lokaloszillatoren lieferten. Parallel zur Phasenregelung der drei Diodenlaser
wurde jeweils ein Radiofrequenzzihler verwendet um das korrekte Arbeiten der Regelung
zu iiberpriifen (siehe Abschnitt 2.3). Falls einer der Zahler einen Wert lieferte, der sich
um die “cycle slip” Schwelle von den vorgegebenen 20 MHz Lokaloszillatoren unterschied,
wurde dieser fiir die Auswertung verworfen. Bei einer Zihler-Torzeit von einer Sekun-
de erwies sich eine “cycle slip” Schwelle von 0,5 Hz als ausreichend. Der Mittelwert der
Frequenzmessungen énderte sich durch eine weitere Verringerung der Schwelle nicht signi-
fikant. Bei Messungen mit lingerer Torzeit machen sich iibersprungene oder zusitzliche
Zyklen entsprechend weniger im Ablesewert des Zihlers bemerkbar, weil sich diese auf
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4.3 TUberpriifung der Identitit von Modenabstand und
Repetitionsrate

Wie bereits erwihnt, ist die zweite Bedingung fiir den Einsatz von modengekoppelten

32 4.2 Uberpriifung der Aquidistanz der Moden
Tor- | mittlere Abweichung relative giiltige “cycle slip” | “cycle
zeit von 40 MHz Abweichung | Messungen | Schwelle | slips”
ls —0,6 == 2.4 mHz 1,2 x 1071¢ 8442 0,5 Hz 202
10s | —1,934+0.73mHz | 9,5 x 10717 2936 50 mHz 257
100 s 0,54 £+ 0.67 mHz 3,4x 107V 338 5 mHz 179

Tabelle 4.1: Ergebnisse des Tests auf Aquidistanz der Moden eines modengekoppelten La-
sers mit Hilfe des Aufbaus in Abbildung 4.2. Ein weit jenseits des Mittelwerts liegender
Datenpunkt (825 mHz) mit einer Torzeit von 100 Sekunden wurde aus der Auswertung
genommen, ohne dass das Kriterium fir einen “cycle slip” erfiillt war.

ein groBeres Zeitintervall beziehen. Deswegen wurde die “cycle slip” Schwelle umgekehrt
proportional zur Torzeit verringert. Der modengekoppelte Laser war bei diesen Messun-
gen freilaufend, das heifit weder w, noch weg wurden aktiv stabilisiert. Das Ergebnis der
Messungen ist in der Tabelle 4.1 zusammengefasst. Das gewichtete Mittel der Ergebnisse
fiir die verschiedenen Torzeiten ergibt eine Abweichung von —0,59 4 0,48 mHz von den
erwarteten 40 MHz. Damit ergibt sich fiir die Aquidistanz der Moden, bezogen auf die
Frequenzliicke von 20 THz, eine relative Genauigkeit von 3,0 x 10717,

Zu den moglichen systematischen Effekten zédhlt die spezifizierte (worst case) Systematik
der Zihler (4 mHz, 0,4 mHz und 40 pHz fiir eine Torzeit von 1, 10 und 100 Sekunden) und
zusiitzliche Zeitabhéingigkeiten durch Anderung der Labortemperatur und der damit ver-
bundenen Anderungen der Spiegelabstinde. Dieser Effekt konnte bis zu 6 mHz betragen,
falls sich die Labortemperatur konstant mit einem Kelvin pro Stunde in eine Richtung
gedndert hitte. Da die Daten iiber einen Zeitraum von mehreren Tagen aufgenommen
wurden, spielt dieser Effekt wohl eine untergeordnete Rolle. Bei dieser Messung wurde
auBlerdem nur ein Zihler fiir das Schwebungssignal der Intervallteilerstufe eingesetzt, so
dass es wegen des endlichen Signal-zu-Rausch Verhiéiltnises zu sporadischen Fehlinterpre-
tationen dieses Zihlers gekommen sein konnte.

Fiir einen weiteren Test, der auf der rechten Seite der Abbildung 4.2 skizziert ist, wurde die
vermessene Frequenzliicke auf 4, 15 THz reduziert und alle Diodenlaser auf einer Seite des
Modenkamms stabilisiert. Das Experiment wurde wie mit der 20 THz Liicke durchgefiihrt,
allerdings nur mit einer Torzeit von 10 Sekunden. Mit 1703 giiltigen Datenpunkten und
ungiiltigen 326 Datenpunkten, die das “cycle slip” Kriterium nicht erfiillt haben, und
somit verworfen wurden, ergab sich eine Abweichung von 0,70 % 0,61 mHz von den
erwarteten 40 MHz und damit eine relative Genauigkeit von 1,7 x 10716,

Lasern fiir optische Frequenzmessungen mit hochster Prizision, die Identitét von Moden-
abstand und Repetitionsrate. Um auch diese Eigenschaft zu iiberpriifen, haben wir einen
zweiten Frequenzkamm verwendet, der wie im Abschnitt 2.4 beschrieben, durch einen
schnellen elektrooptischen Modulator
erzeugt wurde. Da eine Intervallteiler-

54 205 Moden stufe bereits installiert war, bot sich
4146 652 5 Tz an, diese wie in der Abbildung 4.3 dar-

‘I(w) gestellt zu verwenden, um die effekti-
ve Frequenzliicke und damit die Mess-
genauigkeit zu verdoppeln. Der elektro-
optische Frequenzkammgenerator wur-

| | de mit einer Frequenz von fooq =

R | L > 6,321 4 GHz betrieben. Es wurden 328

/ \ W Moden verwendet, um den mittleren Di-
855 nm 845 nm odenlaser der Intervallteilerstufe prizi-

(y 80mm y) se = 2,073 319 2 THz oberhalb des

855 nm Diodenlasers zu stabilisieren.

Die Lokaloszillatoren fiir die Stabilisie-

AT

y Y glemmopti%ller rung des Frequenzkammgenerators auf
|| |||| || || foquendichiy den 855 nm-Diodenlaser und der Sta-
E 398 Moden w bilisierung des 850 nm-Diodenlasers auf

den Frequenzkammgenerator waren je-
weils 50 MHz. Daher war die Frequenz-

differenz dieser beiden Diodenlaser 328 x
Abbildung 4.3: Die Identitdt von Modenab- Fnoa—100 MHz = 2,073 319 2 THz. Des

-
2,073 419 2 THz

stand und Repetitionsrate wurde dberprift, weiteren wurde fiir dieses Experiment
indem der Modenkamm, eines modengekop- die Pulswiederholrate auf 76,5 MHz,
pelten Lasers mit einem Modenkamm aus ei- it Bty dines: Biepnomontiorien: Bege:
nem schnellen elektooptischen Modulator er- natorspiegels stabilisiert. Als Lokaloszil-

zeugt, verglichen wurde. Die Intervallteiler- lator diente ein Hewlett-Packard Synthe-
stufe steigerte dabei die Messgenauigkeit um sizer (Model 8360), der bei 7, 65 GHz be-
emen Faktor zwei. trieben wurde und somit die hundertste

Harmonische der Pulswiederholrate sta-
bilisierte. Dadurch wurde der Rauschbeitrag des Synthesizers herabgesetzt. Als Zeitbasis
verwendete dieser, wie alle anderen Zahler und Lokaloszillatoren in diesem Experiment,
dieselbe Cisiumuhr. Wegen der sehr kurzen Pulsdauer kénnen fast beliebig hohe Harmoni-
sche der Pulswiederholrate detektiert werden, soweit dies die Bandbreite des verwendeten




4.4 Externe Kammverbreiterung in Einmoden Fasern

Photodetektors zulisst. Wird der 845 nm Diodenlaser genau 54 205 Moden oberhalb des
855 nm Diodenlaser stabilisiert, so ergibt sich, rein rechnerisch, eine Schwebungsfrequenz
von 44,1 MHz zwischen dem mittleren Diodenlaser und der néchstgelegenen Mode des
modengekoppelten Lasers. Mit insgesamt 1859 giiltigen Datenpunkten mit einer Zéhler-
torzeit von 10 Sekunden und 166 als potenzielle “cycle slip” verworfenen ergab sich ein
Mittelwert 2, 242, 5 mHz fiir die Abweichung von den erwarteten 44, 1 MHz. Das bestitigt
die Identitit von Modenabstand und Repetitionsrate mit einer relativen Unsicherheit von
hichstens 6,0 x 10716,

Mit diesen Messungen war klar, dass sich modengekoppelte Femtosekundenlaser fiir die
hochste Priizision, die selbst die besten verfiigbaren Césiumuhren iibertrifft, eignen. Da
diese Experimente mit einem 73 fs Laser durchgefiihrt wurden, obwohl zu dieser Zeit
bereits Pulse mit weniger als einem Zehntel Dauer erzeugt werden konnten, schien es
als sicher, dass man diese Technologie ohne weiteres von der Messung von 20 THz
Frequenzliicken auf 200 THz erweitern konnte. Einige Gruppen, einschlieilich der von
J. L. Hall, der am Anfang des Kapitels zitiert wurde, haben daraufhin ebenfalls begon-
nen, diese Laser fiir optische Frequenzmessungen einzusetzen [89].

4.4 Externe Kammverbreiterung in Einmoden Fasern

Auch ohne einen Laser zu beschaffen, der kiirzere Pulse erzeugt, liefl sich die fiir uns
messbare Frequenzliicke noch deutlich vergréfiern. Selbst mit den zu dieser Zeit verfiigha-
ren 73 fs Pulsen, werden sehr hohe Intensitéiten erreicht, so dass sich eine Reihe nichtlinea-
rer Effekte beobachten lassen. Ein Effekt, der im Zusammenhang mit Frequenzkémmen
wichtig ist, ist die Vierwellenmischung. Im Frequenzraum wird dieser Prozess als Wechsel-
wirkung dreier Frequenzen und einer daraus resultierenden Vierten beschrieben. Moglich
sind im Prinzip alle Summen- und Differenzfrequenzen von jeweils drei Moden. Nennens-
werte Effizienz erreicht man bei ausgedehnten Proben gewohnlich nur durch Anpassung
der Propagationsgeschwindigkeiten der beteiligten Wellen. Fiir einen nicht zu breiten Fre-
quenzkamm ist dies trotz Dispersion anndherungsweise erfiillt, falls jeweils zwei Moden
addiert und vom Ergebnis eine dritte Mode abgezogen wird. Werden zum Beispiel die
Moden mit der Modenzahl n,, ns und ns auf diese Weise miteinander gekoppelt, so ergibt
sich eine neue Mode bei n' = ny + ny — na:

Wy + Weg + New, +Werp — (ngwr + u)cg;) = n'wr + weE (4.3)

Man macht sich leicht klar, dass dieser Prozess zu neuen Moden auflerhalb des bestehen-
den Frequenzkamms fiihrt, und dass diese auf dem erweiterten Gitter der urspriinglichen
Moden liegen. Effektiv fiigt die Vierwellenmischung also weitere Moden zu einem beste-
henden Frequenzkamm hinzu.
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Die Beschreibung dieses Prozesses im Zeitraum fithrt auf die Selbstphasenmodulation
(siehe Gl. (3.21)). Nach einer Probenlénge ! ergibt sich, unter Vernachléssigung der Di-
spersion, eine Phasenverschiebung von

By (t) = —nal(t)wel/c mit I(t) = |A(t)? (4.4)

Die optische Wegldnge im Material héingt also von der momentanen Intensitdt ab und
ist daher mit der Frequenz w, moduliert. Aus dieser zeitabhéngigen Phasenverschiebung
ergibt sich eine Frequenzmodulation von ®y(t). Bei Quarzglas® mit ny > 0 produ-
ziert die ansteigende Pulsflanke neue Frequenzen auf der roten Seite des Frequenzkamms
(‘i’ ~i(t) < 0) und die fallende Flanke auf der blauen Seite. Dies erzeugt, ganz ahnlich wie
im Abschnitt 2.4, zusitzliche Modulationsseitenbinder um jede Mode des urspriinglichen
Kamms und im Abstand vom Vielfachen der Modulationsfrequenz w,. Die Selbstphasen-
modulation modifiziert die Phase der Pulseinhiillenden wie folgt:

A(t) — A(t)e® e, (4.5)

Weil @y () dieselbe Periodizitit wie A(t) hat, ist die Ableitung der Modenstruktur aus
Abschnitt 3.2 auch fiir den Pulszug nach der Selbstphasenmodulation giiltig. Auch an-
dere Effekte wie Dispersion oder hohere Ordnungen der Nichtlinearitét sollten an dieser
Periodizitiit nichts andern, weil anzunehmen ist, dass diese sich fiir alle Pulse gleich aus-
wirken.
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Abbildung 4.4: Das Spektrum unseres Coherent Mira 900 vor (links) und nach der Vier-
wellenmischung (rechts). Die einzelnen Moden sind nicht aufgelost. Die Faser (Newport
FS-F) war 40 c¢m lang. Beide Spektren sind am Ausgang der Faser aufgenommen. Fir
das Linke wurde eine mittlere Leistung von 4 mW und fir das Rechte 225 mW durch
Justieren bzw. Dejustieren eingestellt. Fiir die niedrige mittlere Leistung beobachtet man
kaum Vierwellenmischung, also im Wesentlichen das Spektrum das Lasers.

3Fiir Quarzglas ist ny = 2.5 x 1076 cm?/W.
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4.4 Externe Kammverbreiterung in Einmoden Fasern

Um diesen Effekt zu nutzen, koppelt man den Strahl des modengekoppelten Lasers am
besten in eine einmodige Glasfaser [59]. Dadurch erreicht man nicht nur die zeitliche Fo-
kussierung der Strahlleistung sondern auch die rdumliche Fokussierung iiber eine lingere
Strecke. Das Ergebnis einer solchen Kammverbreiterung ist in der Abbildung 4.4 darge-
stellt.

Allerdings war auch bei diesem einfachen Modell zunéchst Skepsis angebracht, wenn es
um die denkbar hochste Priizision geht. Aus diesem Grund haben wir das Experiment, das
auf der linken Seite der Abbildung 4.2 dargestellt ist, mit dem durch die Glasfaser verbrei-
terten Frequenzkamm wiederholt [90]. Wir haben dabei Moden verwendet, die gar nicht
vom Laser, sondern erst in der Glasfaser erzeugt wurden. Die aufgespannte Frequenzliicke
betrug 44,2 THz (von 850,606 nm bis 972, 538 nm) und die erreichte Genauigkeit betrug,
wegen der groferen Frequenzliicke, sogar 2,5 x 107'®. Wie in den anderen Experimen-
ten gab es keine statistisch signifikante Abweichung von der perfekten Aquidistanz der
Moden.

9.

Spektroskopie an Casium

Selbst ohne die Moglichkeit, die Kamm-Offsetfrequenz wep zu messen, waren die Kerr-
Linsen-modengekoppelten Laser vielversprechende Kammgeneratoren. Es wéiren wahr-
scheinlich nur zwei bis drei Teilerstufen fiir eine Frequenzintervallteiler Kette, wie sie
die Abbildung 2.4 zeigt, notig gewesen, um eine absolute Frequenzmessung, also die
Riickfithrung auf eine Césiumuhr, durchzufiithren. Die erste optische Frequenzmessung
relativ zu einer anderen genau bekannten optischen Frequenz, wurde daraufhin in un-
serem Labor durchgefiihrt [70]. Als interessanten Kandidaten fiir eine solche Messung
wurde uns von Steve Chu (Stanford University, Stanford CA/USA) die '*3Cs D; Linie
vorgeschlagen, die, wie im tibernichsten Abschnitt erldutert, eine genaue Bestimmung
der Feinstrukturkonstanten ermdoglicht.

5.1 Messung Céasium D; Linie

Die ersten optischen Frequenzmessungen mit einem Femtosekunden-Frequenzkamm wur-
den mit demselben Laser, wie im letzten Kapitel beschrieben, in unserem Labor durch-
gefiihrt. Dabei wurde der Frequenzabstand von 18 THz der Césium D, Linie bei 335 THz
(895 nm) zu einem methanstabilisierten HeNe Laser bei 88,4 THz (3,39 pm) bestimmt.
Dieser Laser wurde in der Gruppe von S. N. Bagayev (Institute of Laser Physics, Novo-
sibirsk, Rufiland) [91] gebaut und gehort zu den am besten reproduzierbaren Frequenz-
standards im Optischen. Der Laser ist, im Gegensatz zu anderen Modellen dieses Typs,
transportierbar und mehrfach an der Physikalisch Technischen Bundesanstalt in Braun-
schweig kalibriert worden. Daher ist seine Frequenz mit einer relativen Unsicherheit von
2.6 x 107® bekannt. Wie in der Abbildung 5.1 dargestellt, wird zunéichst die Frequenz
dieses Lasers in zwel Schritten vervierfacht. Als Transferoszillator diente ein Farbzentren-
laser, der auf die zweite Harmonische des HeNe Lasers stabilisiert wurde und gentigend
Leistung fiir eine zweite Verdoppelung bereitstellte. Die naheliegende Methode wére nun
gewesen, den 848, 1 nm Diodenlaser auf die zweite Harmonische des Farbzentrenlasers zu
stabilisieren. Weil jedoch zum Zeitpunkt des Experiments keine Methode zur Verfiigung
stand, die beiden Freiheitsgrade des Frequenzkamms w, und wep unabhéngig voneinan-
der zu regeln, wurde ein etwas kompliziertes Verfahren verwendet. Die beiden Diodenlaser
wurden zunichst auf zwei Moden des Frequenzkamms stabilisiert. Dann wurde das Schwe-
bungssignal zwischen dem 848, 1 nm Diodenlaser und der zweiten Harmonischen des Farb-
zentrenlasers dazu verwendet, den Frequenzkamm, einschliellich der auf ihn stabilisierten
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Diodenlaser, zu stabilisieren. Die Stellgrofie im modengekoppelten Laser war hierbei wie-
der ein Resonatorspiegel, der auf einer Piezokeramik montiert war. Die durch ein Anlegen
einer Spannung verinderbare Resonatorlinge bewirkt eine Verschiebung der Moden um
einen Beitrag proportional zur Frequenz der Mode. Daher ergibt sich neben einer Verschie-
bung des gesamten Frequenzkamms auch eine Anderung der Pulswiederholrate. Wihrend
der letzte Effekt bereits im letzten Kapitel zur Stabilisierung der Pulswiederholrate ein-
gesetzt wurde, ist die Verschiebung des Frequenzkamms hier der gewiinschte Effekt. Weil
diese Verschiebung gleichzeitig die Pulswiederholrate éndert, wurde diese wéhrend der
Messung fiir jeden Datenpunkt mit aufgezeichnet. Die Regelbandbreite der Piezokeramik
war auf etwa 10 kHz beschrankt. Um dennoch die Phase des 848,1 nm Diodenlasers auf
die zweite Harmonische des Farbzentrenlasers stabilisieren zu konnen, wurde ein Phasen-
detektor, wie er im Abschnitt 2.2 beschrieben wurde, mit einem Detektionsbereich von
+2048 Zyklen verwendet. Realisiert wurde dieser, indem ein durch-128 Frequenzteiler
zwischen dem Schwebungssignal und einem +16-Zyklen Phasendetekotor [50] geschaltet
wurde.
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Abbildung 5.1: Frequenzkette die zur Bestimmung der Frequenz der Casium Dy Linie rela-
tiv zu einem methanstabilisierten HeNe Laser verwendet wurde. Eine Faser zur externen
Kammuerbreiterung wurde fiir dieses Experiment nicht bendtigt.
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Mit allen Phasenregelkreisen aktiviert, steht die Frequenz des Spektroskopielasers fzgs mit
der Frequenz des methanstabilisierten HeNe Lasers fous in folgender Beziehung:

fsos = 4frene — nfr £ 128 fro — 280 MHz (5.1)

wobei f, = w, /2 die Pulswiederholrate, f.o die Lokaloszillatorfrequenz des Phasenregel-
kreises, der den Frequenzkamm regelt, ist. Der zusiitzliche Frequenzoffset von 280 MHz
setzt sich aus den restlichen Lokaloszillatoren zusammen.

Ein weiteres Problem bei dieser Messung bestand darin, dass der bis zu diesem Zeitpunkt
genaueste Literaturwert der Césium D; Frequenz [92] eine Unsicherheit von 15 MHz
hatte und damit sehr nah an f,./2 &~ 37 MHz lag. Damit war die eindeutige Zuweisung
der Modenzahl n aus dieser Messung zweifelhaft. Auch das Auflosungsvermogen eines zu
diesem Zeitpunkt verwendeten Wavemeters war nicht ausreichend, um aus der Vermessung
der Wellenléinge der Diodenlaser die Modenzahl eindeutig zu identifizieren'.

Aus diesem Grund haben wir den Frequenzkamm mit einem Fabry-Pérot Interferometer
gefiltert [69]. Das Interferometer wurde dabei so eingestellt, dass es einen freien Spektral-
bereich von genau 20f, hatte. Dies ist durch Beobachtung der Transmission durch das
Interferometer méglich, wie sie in der Abbildung 5.2 dargestellt ist. Wegen der grofien An-
zahl der Moden im Frequenzkamm, lisst sich die Intensitéit nach dem Interferometer durch
die im Mittel transmittierte Leistung einer zufillig herausgegriffenen Mode beschreiben.
Diese Zahl ist durch das Integral iiber eine Periode der normierten Transmissionsfunkti-
on gegeben. Es ergibt sich unabhéngig von der Lénge des Interferometers eine konstante
Transmission von 7/2F, wobei F' die Finesse des Interferometers ist. Dies gilt jedoch
nicht, falls das Verhéltnis des freien Spektralbreichs und des Modenabstands eine kleine
ganze Zahl ist, wie es in der Abbildung 5.2 illustriert ist. Die Filter-Funktion des Inter-
ferometers ist auch im Zeitraum sehr anschaulich: Zwischen jedem Puls aus dem Laser
lauft der im Interferometer gespeicherte Puls genau 20 mal um. Damit ergibt sich eine um
diesen Faktor erhohte Pulswiederholfrequenz am Ausgang des Interferometers. Dieser so
erzeugte Frequenzkamm mit einem Modenabstand von 1,5 GHz, hatte wegen der schlech-
ten Einkoppelung in das Interferometer, nicht geniigend Leistung um die Diodenlaser
darauf zu stabilisieren. Die Schwebungssignale konnten jedoch auf einem Radiofrequenz-
Spektrumanalysator beobachtet werden. Daten wurden nur aufgenommen, wenn beide
Schwebungssignale zwischen den Diodenlasern und dem 1,5 GHz Frequenzkamm sicht-
bar waren. Auf diese Weise war sichergestellt, dass n immer ein Vielfaches von 20 war.
Dies war ausreichend, um zusammen mit unserem Wavemeter die Modenzahl eindeutig
zu bestimmen.

IDje Modenzahl kann auch durch eine Anderung von f., um Af. und einer daraus resultierenden
Verschiebung der Cisium Resonanz um n X Af, bestimmt werden. Allerdings muss, um die Fille n und
n + 1 unterscheiden zu kénnen, Af, deutlich gréfier sein als die optische Resonanz aufgeldst werden
kann [93]. Im vorliegenden Fall hitte dies Bedeutet, dass Af, mindestens einige MHz hiitte betragen
miissen. Dies wiire mit einer unpraktisch groen Anderung der Laserresonatorlinge verbunden gewesen.
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Transmission [willk. Einh.]
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Abbildung 5.2: Die gemessene Transmission eines Frequenzkamms mit f, ~ 75 MHz durch
ein Fabry-Pérot Interferomter mit einem freien Spektralbereich von 20f, ~ 1,5 GHz als
Funktion der Interferomter-Linge. Die mazimale Transmission wird erreicht, wenn das
Interferometer genau jede zwanzigste Mode passieren lasst. Beim Verstellen der Inter-
feromter Linge um ein halben freien Spektralbereich befinden sich die Transmissions-
Mazima genau zwischen den Moden des Frequenzkamms. Bei gréferer Verstimmung
dndert sich auch der freie Spektralbereich etwas. Daher kann es nicht mehr zu einer
gleichzeitigen Transmission einer grofien Anzahl von Moden kommen. Die Einhiillende des
abgebildeten Transmissionsmusters reduziert sich auf den konstanten Wert m/2F = 0.005.

Das Césium Spektrometer bestand aus einer magnetisch abgeschirmten 7,5 cm langen
Glaszelle, die bei Raumtemperatur gehalten wurde. Um den Doppler-Effekt erster Ord-
nung zu unterdriicken, wurden zwei gegenléufige Strahlen mit etwa 10 £W/ cm? verwendet
und die Anderung der Transmission des einen Stahls durch die Anwesenheit des anderen
Strahls detektiert (Sittigungsspektroskopie) [94]. Dies findet statt, falls der Pumpstrahl
die Besetzungen innerhalb des Grundzustands Hyperfeinniveaus fiir Atome &ndert, auf die
auch der andere Strahl abgestimmt ist. Die gleichzeitige Resonanz findet fiir eine gleich
groBe Dopplerverschiebung fiir beide Strahlen satt, das heifit, fiir Atome die in Rich-
tung der Laserstrahlachse ruhen. Um ausschliefllich diese ruhenden Atome zu detektieren,
wurde mit einem “chopper” der Pumpstrahl periodisch unterbrochen und das Signal im
anderen Strahl bei der “chopper”-Frequenz mit einem Lock-in Verstérker registriert. Um
den Spektroskopielasers auf die Ubergangsfrequenz zu stimmen bzw. diese abzutasten,
wurde die Lokaloszillatorfrequenz fro durch gestimmt und das Vorzeichen nach Bedarf
geéindert. Insgesamt beobachtet man auf diese Weise vier Hyperfein Komponenten? des

2Dje “cross-over” Resonanzen sind, wegen der grofen Hyperfeinaufspaltung des angeregten Zustands,
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einzigen stabilen Isotops *3*Cs von denen eine, zusammen mit den beteiligten Niveaus, in
der Abbildung 5.3 dargestellt ist.

Insgesamt wurden 112 Linien aller vier Hyperfeinkomponenten aufgenommen und daraus
ein Wert fiir den Hyperfeinzentroid ausgerechnet:

fo1 = 335 116 048 807 (41) kHz (5.2)

Die Unsicherheit von 41 kHz ist dominiert vom residuellen Zeeman-Effekt durch nicht
vollstindig abgeschirmte Magnetfelder. Dieser Wert stimmt gut mit einer dlteren Mes-
sung [92] iiberein, ist jedoch fast drei GroBenordnungen genauer [70]. Des Weiteren wurde
aus den gemessenen Komponenten ein neuer Wert fiir die Hyperfeinaufspaltung des 6 P,
abgeleitet:

AfHES — 1167 688 (81) kHz (5.3)

Prya
der ebenfalls in guter Ubereinstimmung mit einem fritheren Wert [95] und etwa 4 mal so
genau ist.

GPUQ FF::4
¢ 1 167 688 kHz
Fe=3

Suttigungssignal [willk. Einh.]
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Abbildung 5.3: Links: Die Fy =4 — F, =4 Hyerfeinkomponente. Die optische Frequenz
wurde aus den Messdaten mit Hilfe von Gl. (5.1) bestimmt. Die durchgezogene Linie ist
das Ergebnis der Anpassung einer Lorentz-Kurve an die Messdaten (ausgefiillte Kreise).
Die beobachtete Linienbreite von 6 MHz ist etwas breiter als die natiirliche Linienbreite.
Rechts: Termschema der beteiligten Hyperfeinniveaus.

5.2 Bestimmung der Feinstruktur Konstante

Der bisher genaueste Wert fiir die Feinstrukturkonstante o stammt aus einer Messung des
g-Faktors des freien Elektrons. Diese Grofe lisst sich auch mit Hilfe der Quantenelektro-

nicht sichtbar.




5.2 Bestimmung der Feinstruktur Konstante

dynamik (QED) sehr genau berechnen. Das Ergebnis enthilt die Feinstrukturkonstante
als Parameter, woraus diese durch Anpassung an den experimentellen Wert bestimmt
wird. Die Berechnungen sind sehr aufwendig und wurden bisher im Wesentlichen nur von
einer Person durchgefiihrt [96], was problematisch im Hinblick auf die Verlisslichkeit des
Wertes angesehen wird.

WEeil die Feinstrukturkonstante fiir die Beschreibung aller elektromagnetischen Phénome-
ne bendtigt wird, gibt es naturgeméf eine Vielzahl von Méglichkeiten diese zu messen.
Allerdings reicht bisher keine dieser Messmethoden an die Genauigkeit des g—2 Werts her-
an. Aulerdem sind die Ergebnisse der verschiedenen Methoden nicht besonders konsistent.
Daher wird seit einiger Zeit nach einer Methode gesucht, die Feinstrukturkonstante (mit
nur einigen 107 relativen Fehler) und ohne aufwendige QED Berechnungen zu bestim-
men. Dieses Problem ist jetzt unter Zuhilfenahme der im letzten Abschnitt beschriebenen
Ubergangsfrequenz der Ciisium D; Linie und der in Kapitel 8 dargestellten Messung der
Rydberg-Konstante gelost worden.

Die Feinstrukturkonstante und die Rydberg-Konstante sind iiber folgende Beziehung mit-

einander verkniipft:
MeCa®

Roo = 2h

Die Rydberg-Konstante ist bis auf 7,6 x 1071? bekannt (siche Kapitel 8 oder Referen-
zen [97, 98]). Zusammen mit der Lichtgeschwindigkeit ¢, die ja einen definierten Wert
besitzt, ist sie, gemessen am zu erwartenden Fehler in ¢, quasi unendlich genau bekannt.
QED-Rechnungen gehen in dieser Auswertung beim Berechnen des Zusammenhangs zwi-
schen den Wasserstoff-Energien und der Rydberg-Konstante ein. Diese sind jedoch auf
dem benétigten Niveau an Prizision von einer Reihe von Autoren bestens verifiziert. Die
Idee ist, m,/h zu messen und dann « aus der Rydberg-Konstante zu bestimmen. Weil sich
Massenverhéltnisse von atomaren Partikeln sehr prizise durch ihre Zyklotron-Frequenz in
Penningfallen bestimmen lassen [99, 98|, kann statt der Elektronmasse auch das Verhilt-
nis einer anderen atomaren Masse zum Planck’schen Wirkungsquantum gemessen werden.
Dieses Verhiltnis wird fiir das Cédsium Atom in der Gruppe von S. Chu mit Hilfe eines
Atominterferometers bestimmt [100, 101, 102]. Das Ergebnis dieser Messung ist die Riick-
stoBverstimmung?® der D; Linie fr.. = fp,h/2mcsc?, welche neben dem gewiinschten Wert
fiir 2me;/h auch noch die Ubergangsfrequenz fp; aus Gl. (5.2) enthilt. Damit ergibt sich
der folgende Ausdruck fiir o:

0(2= QRoo_h_zzRoox chrec X@X mgs
c M. fh, Me My

(5.4)

(5.5)

3Die Energie fiir den Riickstof des Atoms beim Ubertragen des Photonenimpulses bei der Absorption,
speist sich aus der atomaren Ubergangsenergie. Letztere erscheint somit bei einem freien Atom um die
RiickstoBenergie verringert.

5.2 Bestimmung der Feinstruktur Konstante 43

Bemerkenswert daran ist nun, dass jeder Term auf der rechten Seite sich einzig aus Fre-
quenzmessungen ableitet und somit, wie in der Einleitung erldutert, ein sehr hohes Prizi-
sionspotenzial zu erwarten ist. Nach unserer Vermessung der Casium D; Resonanz und
einer genauen Bestimmung des Massenverhiltnises m, /my [99], ist die dominierende
Unsicherheit nun durch die Messung der Riickstofverstimmung gegeben. Mit dem bisher
genauesten Wert fiir f,.. ergibt sich das in der Abbildung 5.4 dargestellte Bild.
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Abbildung 5.4: Die Feinstrukturkonstante, gewonnen mit verschiedenen Messmetho-
den [98]. Der von CODATA99 empfohlene Wert ist im Wesentlichen identisch mit dem
aus der Messung des g-Faktors des freien Elektrons und Positrons. Der nach GI. (5.5)
bestimmte Wert aus mey/h ergibt sich aus der bisher genauesten Messung von fre. [100]
zu 137,035 999 71 (60) und ist damit die erste unabhingige Bestitigung des g — 2 Werts
mit vergleichbarer Genauigkeit. Der 1999er Wert stammt aus der hier beschriebenen Ar-
beit [70] und der Wert von 2001 stammt aus der Doktorarbeit von J. Hensley [100]. Andere
Messungen gehen auf die Bestimmung my, /h fiir Neutronen, den Quanten-Hall Effekt, den
AC-Josephson Effekt und der Hyperfeinstruktur des Myoniums zuriick [98].
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6. Spektroskopie an einzelnen **In Ionen

6.1 Messung des 5s° 1Sy — 5s5p Py Ubergangs in *In*

‘If Durch die im Abschnitt 4.4 beschriebene Kammverbreiterung in einer einmodigen Glas-
faser (siehe Abbildung 4.4), wurden mit dem Aufbau in Abbildung 5.1 neue Frequenzen
zuganglich, die bis zu 50 THz von der vierten Harmonischen des methanstabilisierten He-
' Ne Laser entfernt liegen. Auf diese Weise wurde der so genannte Uhreniibergang in einem
| einzelnen in einer Paul-Straubel Falle gespeicherten Indium Ion vermessen [103], das in
I| der Gruppe von H. Walther (ebenfalls am MPI fiir Quantenoptik) betrieben wird [6].

‘ " - 020
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| = 555p 3P, = o
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Abbildung 6.1: Links: Der verwendete Teil das Niveau-Schemas des '°Int Ions. Weil der
Hiillendrehimpuls verschwindet gibt es trotz eines Kernspins von I = 9/2 keine Hyper-
feinaufspaltung. Der starke Ubergang bei 260, 3 nm wird zum Kiihlen des Ions verwendet
und der schmale, Dipol-verbotene Ubergang bei 236,5 nm dient als optische Referenz Fre-
quenz (Uhreniibergang). Rechts: Gemessene Anregungswahrscheinlichkeit pro 30 Hz Inter-
vall wihrend eines 15 ms dauernden Anrequngsversuchs bei 1 mW/cm® mit angepasster
Gauf-Funktion.

Die Abbildung 6.1 zeigt auf der linken Seite das Termschema der verwendeten Niveaus
des Tons, welches mit Hilfe des relativ starken Kiihliibergangs (5s* 'Sy — 5s5p *P1) in
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d h hen Grundz 1 der Falle gekiihl d.D hwache und d |
en quantenmechanischen Grun ustand der Falle gekiihlt wird. Der schwache un amit Abbi - e . 55

sehr scharfe (0,8 Hz natiirliche Linienbreite) Uhreniibergang' wird mit einem 946,2 nm | bildung 6.1 zeigt, ergab sich ein Mittelwert fiir den Uhreniibergang von [103]:
Nd:YAG Laser angeregt, welcher zu diesem Zweck in der Frequenz vervierfacht wird. Ein r fin = 1267 402 452 899,92 (23) kH
Ubergang zu dem metastabilen 5s5p 3P, Niveau wird duferst sensitiv, wie dies bei nur ’ ‘ (6.1)
einem Ion geboten ist, mit der so genannten “shelving”-Technik [5] durch das Ausbleiben Die Unsicherheit von 230 Hz berechnet sich zum einen Teil aus der Streuung der 21
der sehr zahlreichen Photonen, die auf dem Kithliibergang gestreut werden, detektiert. Um Linienmitten, welche durch die Reproduzierbarkeit des HeNe Standards und %ier end
den Uhreniibergang relativ zu unserem methanstabilisierten HeNe Laser mit dem in der | lichen Statistik der Quantenspriinge verursacht wurde, und zum anderen Teil aus de_
Abbildung 5.1 dargestellten Aufbaus zu messen, wurde der 894, 6 nm Diodenlaser durch Unsicherheit, mit der die Frequenz des HeNe Standards bekannt war®. S stematisch;
einen Diodenlaser bei 946,2 nm ersetzt, welcher mit dem Nd:YAG Laser zur Schwebung ' Effekte des Ionenstandards sind dagegen véllig zu vernachldssigen. Dies-e h}:Ies.;un war
gebracht wurde. damit mehr als zwei Gréfenordnungen genauer als eine frithere Messung, die wir n%it ei-

nem Jod-Stabilisierten HeNe Laser und einem elektrooptischen Frequenzkamm Generator

Die Abwesenheit der Hyperfeinwechselwirkung macht die Verwendung eines Riickpump- durchgefiihrt hatten [106].

Lasers iiberfliissig. Ein weiterer grofier Vorteil dieses Ions, ist die Abwesenheit der so
genannten Quadrupolverschiebung, die bei anderen als Frequenzstandard verwendeten lo-
nen, durch Wechselwirkung des elektrischen Quadrupolmoments des oberen Uhrenniveaus
mit dem nicht 100% kompensierten Feldgradienten am Speicherort des Ions, verursacht
wird. Weil das metastabile Niveau einen verschwindenden Gesamtdrehimpuls hat, kann
es auch kein Quadrupolmoment besitzen.

Die in der Abbildung 6.1 dargestellte Linie (Histogramm der Anregungswahrscheinlich- ‘
keiten), zeigt eine Linienbreite von 1, 7 kHz und eine Linienform die in etwa einer GauB- :|
Funktion entspricht. Es kann davon ausgegangen werden, dass dies auf den verwendeten I
Uhrenlaser, der in der Zwischenzeit erheblich verbessert wurde [104], zuriick zu fiihren |
ist. Um die Linienmitte und deren Unsicherheit mit Hilfe des Verfahrens von Levenberg- |
Marquardt zu erhalten, muss die Unsicherheit eines jeden Messpunkts bekannt sein. Weil

die Anregungswahrscheinlichkeiten durch das Poisson-verteilte Schrotrauschen begrenzt

ist, ergibt sich die Unsicherheit als die Waurzel der Anregungswahrscheinlichkeit. Fiir diese
Zuordnung funktioniert leider kein Fit-Verfahren, das das Gauf’sche Fehlerquadrat mini-

miert, weil die Messpunkte ohne beobachtete Anregung (weit weg von der Linienmitte)

eine Unsicherheit von Null bekommen, obwohl diese keine Information iiber die Lage der
Linienmitte enthalten®.

Um dieses Problem zu losen, wurde der Unsicherheit der Messpunkte in Abbildung 6.1
als die inverse Zahl der Anregungsversuche in einem 30 Hz Intervall festgelegt®. Dieses
Verfahren liefert zwar nicht die richtig skalierte Unsicherheit der Linienmitte, fithrt aber
zu einer verniinftigen Wichtung der Datenpunkte. Mit insgesamt 21 Linien, wie sie die

1Diese Bezeichnung wird im Kapitel 10 klar werden.
2\Wie man korrekt Poissonverteilte Messwerte fiir einen Fit wichtet, steht zum Beispiel in Referenz

[105] auf Seite 111. 4Dieser Laser wurde nach den Arbei o . : ; .
3Daher reichen die Fehlerbalken in Abbildung 6.1 bis zu negativen Anregungswahrscheinlichkeiten. neu kalibriert. snaAxhelienan Clsmmomiiden fn Kepitel 8 besclmpbenpii Bxperimint
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6.1 Messung des 5s* 1Sy — 5s5p 2Py Ubergangs in 133+

7. Der erste optische Synthesizer

7.1 Kontrolle des Frequenzkamms

Um den Frequenzkamm absolut zu stabilisieren, muss nach Gl (3.5) die Repetitionsfre-
quenz w, und wcg unabhingig voneinander auf eine moglichst gut bekannte Radiofrequenz
stabilisiert werden. Durch Andern der Resonatorlinge werden beide Grofen zu gleichen
Anteilen gedndert. Dies wird aus Gl. (3.12) ersichtlich, wenn man bedenkt, dass die zusiitz-
liche Dispersion durch das Einfligen der zusitzlichen Strecke in Luft die CE-Phase ¢ und
damit den CE-Phaseschlupf Ay unbeeinflusst lisst. Die Moden werden auf der Frequenz-
achse so verschoben, als seien sie auf einem bei 0 Hz befestigten Gummiband angebracht,
an dem gezogen wird.

Um eine zweite verstellbare Groéfle zu erhalten, haben wir bei unserem Coherent Mira
900, der Prismen zur Kompensation der GVD verwendet (vergl. rechte Seite der Abbil-
dung 3.4), den Spiegel am dispersiven Ende des Resonators leicht verkippt [107, 25]. Die
Drehachse lag dabei in der Ebene der Spiegeloberfliche und senkrecht zur spektralen Auf-
weitung. Die Wirkung einer solchen Verkippung wird klar, wenn man sich den Ort der
Achse auf der Spiegeloberfliche genau dort vorstellt, wo die Mode mit der Modenzahl n/
reflektiert wird. In diesem Fall wird der Laserresonator fiir die Moden mit n < n’ kiirzer
und fiir n > n' linger (oder umgekehrt, je nach Richtung der Verkippung), wihrend sie
fiir n’ konstant bleibt. Wie in der Abbildung 7.1 dargestellt, bewegen sich die Moden auf
der Frequenzachse dadurch wie die Rippen eines Akkordeonbalgs.

Im Zeitraum ist diese Wirkung ebenso verstidndlich, wenn man bedenkt, dass die Ver-
kippung eine zusatzliche Umlauf-Phasenverschiebung, proportional zum Frequenzabstand
zur Drehachse, bewirkt. Diese lineare spektrale Phase addiert sich direkt zur inversen
Gruppengeschwindigkeit v, ! = k(w) (genauer Gruppenumlaufzeit) und damit auf die
Repetitionsrate.

Es stellte sich heraus, dass bei dem verwendeten Laser, die zur Kontrolle des Frequenz-
kamms notwendige Verkippung, und der damit verbundenen Dejustage des Lasers kaum
Auswirkungen auf die Ausgangsleistung hatte. Auflerdem schien es nicht wichtig, dass die
Drehachse des Spiegels tatsichlich in der Spiegeloberfliche liegt. Die beiden Freiheitsgra-
de, Resonatorlinge und Kippwinkel des Spiegels, sind zwar linear unabhéingig, aber nicht
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7.1 Kontrolle des Frequenzkamms
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Abbildung 7.1: Kontrolle der Repetitionsrate w, und der Kamm-Offsetfrequenz weg nach
Gl (3.5) bei einem Kerr-Linsen-modengekoppelten Laser mit Prismen zu GVD Kom-
pensation. Die Anderung der Resonatorlinge verschiebt alle Moden proportional zu ihrer
Absolutfrequenz, wihrend das Verkippen des Endspiegels am dispersiven Ende den Mo-
denbstand dndert, wobei die Mode auf der Verkipp-Achse unbeeinflusst bleibt. Links unten
ist die Wirkung der Verkirzung des Resonators auf die Moden schematisch dargestellt.

Auf der rechten Seite ist die Wirkung der Verkippung zu sehen.

orthogonal in dem Sinne, dass sie jeweils nur w, und weg verstellen wiirden. Im Prinzip
liisst sich diese Art der Steuerung auf elektronischem Wege orthogonalisieren [108]. Dies
war jedoch in unserem Fall nicht notwendig, weil die Regelbandbreiten auf beiden Zweigen
deutlich unterschiedlich gehalten wurden. Wiihrend die Kamm-Offsetfrequenz weg relativ
schnellen Schwankungen, deren Ursache noch nicht abschlieBend geklirt werden konnte,
unterworfen ist, ist die Repetitionsrate von sich aus sehr stabil, so dass eine schnelle Rege-
lung dort nur Rauschen des Lokaloszillators auf den Laser iibertragen wiirde. Wir haben
aus diesem Grund die Regelbandbreite des Kippspiegels, mit dem die Repetitionsrate sta-
bilisiert wurde, auf etwa 100 Hz begrenzt. Um das Rauschen des Lokaloszillators weiter
su reduzieren, wurde nicht die Repetitionsrate direkt, sondern eine hohe Harmonische
davon (meist die 100-ste bei 15,2 GHz) stabilisiert. Bei eingeschalteter Regelung der Re-
petitionsrate verschiebt dann die Anderung der Resonatorlinge den Frequenzkamm ohne
den Modenabstand zu &ndern. Diese Regelung hatte eine Bandbreite von einigen kHz.
Die Wechselwirkung der beiden Regelkreise erwies sich, wegen der sehr unterschiedlichen

Bandbreiten, als wenig storend.
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7.2 Interferometrische Bestimmung des CE-Phasenschlupfs

Mit, d?n bis hierher beschriebenen Techniken ist es zwar moglich, die Repetitionsrate w
ugd die K-a,mm—OfEsetfrequenz werp (nach Gl (3.5)) zu stellen, messen aber lisst sich nu;
die Repetitionsrate. In der Tat stellte die Messung der Kamm-Offsetfrequenz eine grofie
Herausforderung seit dem Beginn der Arbeiten an Femtosekunden-Frequenzkiimmen in
unserem Labor in Garching dar.

—b-Ago-q—
Em(t) Em—i-l(t)

At=Ap/w,

[1Emis+Bn0l

7=0

Abbildung 7.2: Durch Messung der Intensititsautokorrelation von aufeinander folgenden
Pulsen (Pulse m und m + 1) kann der Puls-zu-Puls CE-Phasenschlupf Ay als Verschie-
bung des Interferenzmusters gegeniiber seiner Einhiillenden gemessen werden. Oben: zwei
aufeinander folgende Pulse. Unten: deren Korrelation als Funktion der zeitlichen Ve?'"zb' e-
rung 7. Niheres in Referenz [109). ’

D'er Puls-zu-Puls CE-Phasenschlupf Ay, und damit nach Gl. (3.12) im Prinzip auch
die K‘a,m.m-Offsetfrequenz weE, lisst sich mit Hilfe eines Kreuzkorrelators messen [109]
Dabel wird jeder Puls mit seinem Nachfolger und einer einstellbaren Verzogerung 7 ir;
einem nichtlinearen Kristall {iberlagert, der ein Signal proportional zum Qﬁa.drat der
elektrlischen Feldstirke erzeugt. Dieses Signal wird von einem Photodetektor aufgefangen
der dlese's noch einmal quadriert. Fiir Ap = 0, also Pulse mit identischem elektrischexl
Fe_:.ld, ergibt sich die konventionelle symmetrische Intensitéitsautokorrelations-Funktion
Fiir andere Werte verschieben sich, wie in der Abbildung 7.2 dargestellt, die Maxima dell'




NN
| B
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Korrelationsfunktion gegeniiber ihrer Einhiillenden. Mit einem solchen Kreuzkorrelator
Jsisst sich also im Prinzip der Puls-zu-Puls CE-Phasenschlupf Ay, und damit wer = Ap/T
messen. Die Methode eignet sich jedoch nicht fiir hoch prizise Anwendungen wie das
folgende Beispiel erldutert: Sollte etwa diese Verschiebung mit einer relativen Unsicherheit
nur 1073 gemessen werden kénnen!, so wiirde dies bei einer Repetitionsrate von 100 MHz
gemiB w, = (n + Ap/2m)w, immerhin zu einer Unsicherheit der w, von 100 kHz fiihren.

7.3 “gelf-referencing” des Frequenzkamms

Um die Kamm-Offsetfrequenz mit hoher Prizision zu bestimmen, ist es notwendig, diese
direkt mit einem Radiofrequenzzéhler zu messen. Dazu werden Frequenzliicken zwischen
verschiedenen Harmonischen desselben Lasers vermessen [29]). In der einfachsten Form
wiire dies die Differenzfrequenz zwischen einem Laser w und seiner eigenen Harmonischen
2w. Wegen 2w — w = w ist damit eine Absolutfrequenz auf eine Frequenzliicke abgebildet
worden. Die Idee geht im Wesentlichen auf einen ilteren Vorschlag zuriick [61, 110}, der
in der Abbildung 2.4 bereits dargestellt wurde. Das Problem bei dieser Variante ist offen-
sichtlich, dass ein Frequenzkamm mit einer ganzen optischen Oktave als Breite benotigt

wird.

Eine andere Methode wiire die Messung der Frequenzliicke zwischen wque und Weur + W,
wobei wyue von einem zusitzlichen Laser emittiert wird, dessen Frequenz nicht bekannt
sein muss [70]. Auch hier muss die Breite des Frequenzkamms so grof} wie die zu messende

Frequenz sein.

Eine etwas kompliziertere Variante, die aber dafiir diese Einschrinkung nicht besitzt,
ist zum ersten Mal in unserem Labor, mit dem im Abschnitt 4.4 beschriebenen, etwa
50 THz breiten Frequenzkamm (Coherent Mira 900 mit einmoden Glasfaser), realisiert
worden [20, 22, 1]. Wie in der Abbildung 7.3 vereinfacht dargestellt, wird zunéchst von
einem infraroten HeNe Laser bei der Frequenz Whene durch zweifache Frequenzverdoppe-
lung die vierte Harmonische 4wrene gebildet. Dieser Teil des Apparats ist identisch mit
dem im Abschnitt 5.1 besprochenen, der zur Messung der Casium D, Resonanz eingesetzt
wurde (vergleiche Abbildung 5.1). Im Unterschied zu diesem Experiment wurde der NeHe
Laser jedoch nicht auf eine Methan-Resonanz stabilisiert, aber auf seine vierte Harmoni-
sche wurde nach wie vor eine Mode des Frequenzkamms phasenstabilisiert. Dies wurde
durch das Regeln der Resonatorlinge erreicht, wihrend die Pulswiederholrate mit dem
Verkippen des Endspiegels auf eine Ossiumuhr stabilisiert wurde (siehe Abbildung Tk
Eine weitere Mode in der Néhe von 3, Swhene wurde dann zu etwa Twyene frequenzver-
doppelt. Danach wurde eine optische Intervallteilerstufe (ovales Symbol) verwendet, um

1Dies ist hochstens fiir sehr kurze Pulse realistisch.
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Abbildung 7.3: Schema des ersten optischen Synthesizers. Es werden verschiedene Har-
monische des infraroten (3,39 pm) HeNe Lasers mit der Frequenz wyene =~ 2m X 88,4 THz
ge.bz'idet. Der Frequenzunterschied zwischen dem 4-fachen und dem 3,5-fachen von, WHeN

wird mit einem Frequenzkamm bestimmt. Damit ist die Frequenz 0, 5wgen. auf die Atf:me-
ghr, welche den Modenabstand kontrolliert, zuriickgefiihrt. Nachdem 0,5wyen. bekannt
zs't, ist auch wyene bekannt und die Frequenzen aller Moden im Frequenzkamm, die um
ein Vielfaches des Modenabstands von dwyene versetzt sind. Der komplette Au}?}au it
allen beteiligten Lasern ist in Anhang 13.1 dargestellt.

die Frequenzen Wyene, 4whene und Twyene auf exakt dieses Verhiltnis festzulegen (sie-
he Abbildung 2.3). Dies geschah, indem der HeNe-Laser geregelt wurde. Damit ist der
Kreis geschlossen und es gibt keinen frei laufenden Laser im System. Die Frequenzliicke
dwgene — 3, 5whene = 0, 5whene wird in diesem Fall durch den Frequenzkamm auf die
A_torr-luhr stabilisiert. Mit 0, 5wgyene ist auch wyen. sowie alle Moden des Frequenzkamms
die sich ja genau um Vielfache der Pulswiederholrate von wgene unterscheiden, auf die;
Atomuhr phasenstabilisiert. :

Damit war es zum ersten Mal gelungen, mit einem modengekoppelten Laser eine pha-
senkohirente Verbindung zwischen dem Radiofrequenzbereich und dem Optischen herzu-
stellen. Dariiber hinaus standen etwa 600 000 Moden des Frequenzkamms zur Verfiigung,
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Wasserstoff-Spektrometer durchgefiihrt. Dieses besteht aus einem Farbstofflaser, dessen
frequenzverdoppeltes Licht den 15— 2S5-Ubergang in einem Doppler-freien Zweiphotonen-
Prozess anregt [112] (siehe Abbildung 8.1). Der Farbstofflaser wird bei einem Viertel der
1S — 25-Resonanzfrequenz, das heifit bei 486 nm, betrieben. Um eine moglichst geringe
Linienbreite zu erreichen, wird er auf einen optischen Resonator mit sehr hoher Giite sta-
bilisiert. Mit Hilfe eines akusto-optischen Modulators (AOM) lisst sich der Farbstofflaser
relativ zum Resonator verstimmen.

BBO
Frequenzverdoppler

( Farbstofflaser > o]
486 nm

Stabilislsierung AOM

[ iy
\ L

Referenz Resonator

-

|11

9
(Frequenzmessung =

berhéhungsresonator,
243 nm

Abbildung 8.1: Schema des Wasserstoff-Spektrometers zur Zweiphotonen-Anregung der
1S — 2S-Resonanz bei 243 nm. Die Atome treten aus einer gekiihlten Dise aus und flie-
gen kollinear mit der stehenden Welle im Uberhéhungsresonator fiir den Laserstrahl. Zur
Detektion der metastabilen 2S-Atome wurden diese mit einem elektrischen Quench-Feld
mit dem schnell zerfallenden 2Pyj» Zustand gemischt, wodurch sie ein Lyman-a-Photon

(1S — 2P-Ubergang) emittieren.

Um eine in 1. Ordnung Doppler-freie Linie zu erhalten, werden zwei gegenldufige Laser-
strahlen mit der jeweils halben Ubergangsfrequenz verwendet. Um auch den Doppler-
Effekt 2. Ordnung zu reduzieren werden die langsamen Atome im Strahl selektiv detek-
tiert, indem die Fluoreszenz aus dem 2.5 Niveau erst nach dem Ablauf einer Zeitspanne
+ nach dem Ausschalten des anregenden Lichts detektiert wird. Deshalb kdnnen nur Ato-
me, die langsamer als v = L/7 sind, wobei L die Flugstrecke von der Diise zum Detektor
(L = 133 mm) ist, zum Signal beitragen. Durch diese Selektion der kalten Atome wird
auBerdem die Durchflugsverbreiterung reduziert. Um eine von Streumagnetfeldern un-
abhingige Linie zu erhalten, wird die F' =1, Mp = £1 — F =1, My = +1 Komponente,

die mit den Zweiphotonen-Auswahlregeln vertréiglich ist, angeregt. Fiir diese Komponente
besitzt der angeregte und der Grundzustand dieselbe Magnetfeldabhingigkeit. Die gréBte
systematische Verschiebung der Linienmitte wird durch den AC-Stark Effekt verursacht,
so dass fiir eine Reihe von Laserintensitaten gemessen und das Ergebnis zur Laserleistung
Null extrapoliert wurde.

Die Absolutfrequenzmessung wurde mit dem optischen Synthesizer in Abbildung 7.3
durchgefiihrt. Wie schon aus Abbildung 2.1 ersichtlich, entspricht die Frequenz des Farb-
stofflasers in etwa der siebten Harmonischen des HeNe-Lasers 7 f. Wegen der Abweichung
von etwa 2 THz musste jedoch der Aufbau in Abbildung 7.3 etwas modifiziert werden. Die
meisten Details sind in der Referenz [22] dargestellt. Der Vollstandigkeit wegen ist jedoch
im Anhang 13.2 noch einmal der komplette Synthesizer mit allen verwendeten Lasern
dargestellt. Es wurden insgesamt zwei Messreihen durchgefiihrt.

8.2 Messung mit einer kommerziellen Atomuhr

Bei der ersten Messreihe war der Frequenzkamm auf eine kommerzielle Casiumuhr (Hew-
lett Packard, Model 5071A) stabilisiert. Um die Genauigkeit dieser Uhr zu erhéhen, wurde
diese iiber einen langeren Zeitraum mit dem kurzzeitig instabilen aber {iber lingere Zei-
ten sehr genauen Zeitsignal des “Global Positioning Systems” (GPS) verglichen. Mit der
in 10 Tagen aufgenommenen Datenmenge von typischerweise 35 Linien und 900 Sekun-
den Daten pro Messtag, ergaben sich die grofiten Beitriage zur Messunsicherheit aus der
Extrapolation zur verschwindenden Laserleistung und der statistischen Streuung der Li-
nienmitten. Beide Effekte sind die Folge der begrenzte Kurzzeit-Stabilitét der Atomuhr.
Um diesen Einfluss zu reduzieren wurde, wie in der Abbildung 8.2 dargestellt, zur Aus-
wertung der Daten zunéchst die Absolutfrequenz des Lichts im Referenz-Resonators des
Wasserstoff-Spektrometers bestimmt. Uber die gleichzeitig aufgezeichnete Frequenz des
akusto-optischen Modulators (AOM) kann diese fiir jeden Datenpunkt in die Frequenz
des Farbstofflasers umgerechnet werden. In Abbildung 8.2 erkennt man die langsame Drift
des Resonators und die Streuung der Messwerte durch begrenzten Kurzzeit-Stabilitét der
Atomuhr. Zur Auswertung wurde zunéchst ein Polynom vierter Ordnug an die darge-
stellten Kurven gefittet. Dieses wurde dann zusammen mit den AOM-Frequenzen und
den Zeitmarken, die zusammen mit der Lyman-a-Fluoreszenz aufgenommen wurden, ver-
wendet, um die Absolutfrequenz des Farbstofflasers zu berechnen. Auf diese Weise wird
der Referenz-Resonator verwendet, um iiber die Kurzzeit-Schwankungen der Atomuhr
zu mitteln. Er dient sozusagen als stabiles “Schwungrad”. Rechnet man die Totzeit der
Zihler ein, so ergibt sich im Optischen dieselbe Stabilitit (o(T = 1 sec) = 6 x 107'%) wie
am Radiofrequenzende des optischen Synthesizers (die kommerzielle Casiumuhr ist auf
o(T = 1sec) = 5 x 10712 spezifiziert). Damit ist gezeigt, dass dieser optische Synthesizer,
im Vergleich zu unserer kommerziellen Atomuhr, nur einen zu vernachlissigenden Beitrag
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sur Instabilitit wihrend einer Sekunde Messzeit beitréigt, wenn deren Frequenz bis ins
Optische multipliziert wird. Nach der Mittelung aller Daten ergab sich fiir das Hyperfein-
zentroid des 1S — 25-Ubergangs fises = 2 466 061 413 187, 29(37) kHz [22, 113].
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Zeit, [Sec]

Abbildung 8.2: Die Absolutfrequenz des Lichts im Re erenz-Resonator (umgerechnet auf
121 nm) gemessen mit einer Zdihlertorzeit von einer Sekunde. Eine der Kurven wur-
de mit einer kommerziellen Atomuhr, die andere mat der im mndichsten Abschnitt be-
schriebenen wesentlich stabileren Fontinenuhr aufgenommen. In der Vergrifferung er-
kennt man die deutlich unterschiedliche Streuung von 15,4 kHz bzw. 740 Hz (um ein
gefittetes Polynom vierter Ordnug). Zur besseren Darstellung wurde von den Frequenzen
2 466 063 158 100 kHz (HP-Uhr) bzw. 2 466 063 484 800 kHz (Fontinenuhr) abgezogen.

.3 Messung mit einer Fontdnenuhr

Um die Messgenauigkeit weiter zu steigern ist eine zweite Messreihe mit einer der genaue-
sten Uhren der Welt, einer Cisiumfontéinenuhr, durchgefiihrt worden. Diese Uhr, welche
in der Abbildung 13.3 zu sehen ist, wurde in der Gruppe von A. Clairon am Laboratoire
Primaire du Temps et des Fréquences (BNM-LPTF) in Paris entwickelt [51] und fiir diese
Messung nach Garching transportiert. Wéhrend unsere kommerzielle Casiumuhr nur fiir
unrealistisch lange Messzeiten das verrauschte GPS-Zeitsignal bis auf etwa 10~ relativer
Unsicherheit mitteln kann, erreicht die Fontdnenuhr diese Marke bereits nach etwa 400
Sekunden. Zum Zeitpunkt der Messung war die Allan-Instabilitéit [52] 2 X 10~13(Hz 7)'/2,
wobei 7 die Mittelungszeit ist (siehe Abschnitt 2.3). Mit ihr konnte die Unsicherheit der
1S — 25-Frequenz nochmal um eine Groflenordnung reduziert werden.

Die Datenaufnahme war wie im letzten Abschnitt beschrieben. Die aus der Abbildung 8.2
abgeleitete Instabilitit im Optischen betrigt 3 x 10713 und ist damit sehr nah bei der
unabhingig gemessenen Stabilitit der Uhr von 2 X 10~13 fiir eine Mittelungszeit von einer
Sekunde. Wiihrend im letzten Abschnitt Lorentz-Funktionen an die Linien zur Auswer-
tung angefittet wurden, war dies bei der gesteigerten Genauigkeit nicht mehr ausreichend.
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Daherlwurde ein, von Andreas Huber entwickeltes Linienform-Modell, das mit 7 Parame-
tern File Linien fiir 12 verschiedene Verzogerungszeiten 7, gleichzeitig anfittet, eingesetzt
Damit ist es moglich, unter Vernachlissigung aller anderen Unsicherheiten di(; ungesttirte;
1§ — 25-Ubergangsfrequenz mit einer Unsicherheit von 20 Hz zu finden [i12]
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Abbi{dung 8.3: Lyman-a Floureszens als Funktion der Laserfrequenz fiir verschiedene
Verzogerungszeiten 1q4. Links: 74 = 0,100,200, 300,400 und 600us (von oben nach un-
ten).‘Rechts: T4 = 600, 800, 1000, 1200, 1400, 1600 und 1800us. Man erkennt deutlich die
V?mngem-ng der Rotverschiebung durch den 2. Ordnung Doppler Effekt (Zeitdilatation)
fiir grofiere Verzégerungen. Die eingezeichneten Kurven sind das Ergebnis eines Fits mit
dem Linienform Modell von A. Huber, mit dessen Hilfe die ungestérte ﬁbergangsfrequenz
bestimmt wurde.

Wihrend de_:r 10-tégigen Messphase wurden insgesamt 614 Linien, wie sie die Abbil-
dung 8.3 zeigt, aufgenommen. Das Ergebnis fiir das Hyperfeinzentroid nach Mittelung
aller Daten lautete [1]:

frsas = 2 466 061 413 187 103 (46) Hz

Die re%ative Unsicherheit der Fontdnenuhr ist etwa 107 und die des optischen Synthe-
sizers 1.st sogar noch kleiner, wie in Abschnitt 9.4 gezeigt wird. Daher ist die Messunsi-
cherhelt nun von der Wasserstoff-Spektrometrie dominiert. Der grofite Beitrag von 36 Hz
leitet sich aus der beobachteten Streuung der zu verschwindenden Laserleistung extra-
polierten Linienmitten ab. Vermutlich ist dieser Effekt auf den relativ schnelldriftenden
Referenz-Resonator und der damit verbundene Fehler in der Bestimmung der gemittelten
Absolutfrequenz zuriickzufithren. Der zweitgréfite Beitrag (20 Hz) ist die abgeschiitzte
Unsicherheit des Linienform-Modells.

In der Zwischenzeit sind von Marc Fischer, Claudia Niessl und Nicolai Kolachevski neue
Resonatoren .at.1fgebaut worden, die wesentlich stabiler sind. Aulerdem wird an der Verbes-
serung des Linienform-Modells gearbeitet. In naher Zukunft ist daher eine Wiederholung
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des Experiments geplant. Das Hauptinteresse gilt diesmal einer moglichen kleinen Ande-
rung der 1S — 25-Frequenz, die mit der Expansion des Universums zusammenhingen soll
(siche Kapitel 11). Als Beiprodukt der hier beschriebenen Messung wurde der methan-
stabilisierte HeNe Laser neu kalibriert®. Diese Kalibrierung stimmt bis auf 4,4 x 1071
mit einer dlteren, die mit der harmonischen Frequenzkette der PTB durchgefiihrt wurde,
iiberein. Daher stellt sie den ersten unabhéngigen Test der neuen und alten Technik dar.

8.4 Rydberg-Konstante und Lamb-Veschiebung

Mit Hilfe von Ubergangsfrequenzen im Wasserstoff lisst sich die Rydberg-Konstante und
die Lamb-Verschicbung verschiedener Niveaus bestimmen. Wihrend erstere einen wich-
tigen Eckpfeiler bei der Festlegung der wahrscheinlichsten Werte der Naturkonstanten,
wie das durch eine Ausgleichsrechnung geschieht [115, 98], darstellt, liefert die 1S-Lamb-
Verschiebung einen der besten Tests der Quantenelektrodynamik (QED). Konventionell
werden die Energien der Niveaus durch die Summe aus drei Termen beschrieben: Die Hy-
perfeinwechselwirkungen, welche fiir die die 15 und 25-Niveaus sehr genau bekannt sind,
und die Dirac-Energien Ry.e(nl) [116], die alle RiickstoBkorrekturen® bis zur Ordnung
(Za)* enthalten. Alles was nach Abzug dieser beiden Terme iibrig bleibt ist per Definition
die Lamb-Verschiebung L,;. Dazu gehéren neben den QED-Beitrigen (Zustandsabhéngige
Vakuum-Polarisation und Selbstenergie) auch RiickstoBkorrekturen hoherer Ordnung und
KerngroBeneffekte. Die Lamb-Verschiebung der S-Zustiinde skaliert in etwa wie n™~* mit
der Hauptquantenzahl und ist fiir P- und D-Zustinde sehr viel kleiner. Aus diesem Grund
ist die Lamb-Verschiebung des 1S-Zustands die groBte und damit auch interessanteste.
Die Ubergansfrequenzen der Hyperfeinzentroide im Wasserstoff, die bisher am genausten
vermessen wurden, lassen sich durch folgende Gleichungen beschreiben:

f1525 =Rw (8(23) '—6(15))+L23-—L13
fossp = Reo (e(8D) — €(25)) + Lsp — Las
f-zsm,g = Roo (8(12.0) = 6(25)) + ngp = ng (81)

Auf der linken Seite sind experimentelle Werte einzusetzen um einige der Groflen auf der
rechten Seite zu bestimmen. Welche dies sinnvollerweise sind, wird durch ihren gegenwérti-
gen Beitrag zur Unsicherheit bestimmt. Es stellt sich heraus, dass die Dirac-Energien,
aufgrund der Unsicherheit? in R., in etwa soviel zur gesamten Unsicherheit beitragen,

2Dieser wurde als Referenzwert fiir die vorher beschriebene Messung des Indium Uhreniibergangs

(Abschnitt 6.1) verwendet.

3 Anders als in der Schrédinger Theorie lisst sich in der Dirac Theorie die endliche Kernmasse nicht
durch die Einfithrung der reduzierten Masse des Protons beriicksichtigen. Deswegen wird gewohnlich eine
Entwicklung in Potenzen von (Za) verwendet.

1R hat zwar eine relative Unsicherheit, die wesentlich kleiner als die der Lamb-Verschiebungen ist,
aber der Beitrag der Dirac-Energie ist auch absolut gesehen sehr viel grofer.
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“.rie Lag und.Ll g- Die Terme Lgp und Lysp sind relativ klein und kénnen daher auf relativ
einfache Weise geniigend genau berechnet werden. Mit dem Gleichungsystem (8.1) hat
man also drei Gleichungen fiir drei “Unbekannte”.

Du'l.'ch die beschriebene Messung ist die 1S — 25-Ubergangsfrequenz nun mehr als zwei
Grofenordnungen genauer bekannt als die beiden anderen Ubergangsfrequenzen, die in
der Gruppe von Francois Biraben (ENS Paris) gemessen wurden [117, 118]. Diese dominie-

ren somit den Fehler bei der Bestimmung der 1S-Lamb-Verschiebung und der Rydberg-
Konstante.

Neben den in Gl (8.1) gemessenen Summen von Wasserstoff Energiebeitrigen gibt es
noch andere experimentelle Werte:

° D"ie klass.ische Bestimmung der 2S-Lamb-Verschiebung durch Radiofrequenz Uber-
génge: die Aufspaltungen 25/, — 2P, und 25;, — 2P35 [119, 120, 121].

e Schwebungsfrequenzen, die nach der Schriodinger-Theorie verschwinden sollten, al-

so genau 0 Hz ergeben sollten: fogas — 1/4fis25, fases — 1/4f
S s3s und -
1/4f1525 [122, 123, 124]. [4f1s35 fasap,

e Die sehr genau gemessene Isotopieverschiebung d — () :
g des 1.5 — 25-Ubergans [114]. (s
Abschnitt 8.5) gans [114]. (siehe

ﬁ‘tuﬁerdem lasst sich noch mit Hilfe der theoretisch relativ genau bekannten Kombina-
tlon(?n Lis — n*LnS [125]° die 2S-Lamb-Verschiebung aus den Gleichungen eliminieren.
80111.11] lidsst sich die 1.S-Lamb-Verschiebung zum ersten Mal mit héherer Genauigkeit ohne
R@dlofrequenzen auf rein optischem Wege bestimmen. Fiir alle soeben aufgezihlten Werte
mit Ausnahme der 25 —2P-Aufspaltungen, existieren auch Messungen an Deuterium. Ins—1
ggsamt lassen sich also eine ganze Reihe von linearen Gleichungen wie Gl. (8.1) aufstellen
Die wahrscheinlichsten Werte der Unbekannten in einem solchen iiberbestimmten Systen;
ergeben sich durch eine Ausgleichsrechnung [115]. Das Ergebnis dieser Rechnung [97, 126]
lautet fiir die 1S-Lamb-Verschiebung: ,

Lyis = 8172,840 (22) MHz

Der Vergleich mit dem theoretischen Wert [127] stellt einen der genauesten Tests der
Quantenelektrodynamik dar. Ungliicklicherweise geht in die Theorie der Proton-Ladungs-
l‘adius.. ein, fiir den widerspriichliche Werte aus Elektronenstreuexperimenten in der Litera-
tur e?ﬂstieren. Wie die Abbildung 8.4 zeigt, ist der theoretische Wert von 8172, 731(40) MHz
nur in moderater Ubereinstimmung (2,4 kombinierte Standardabweichungen) mit den

®Wegen der 1/n® Skalierung sind diese Kombinationen recht klein.
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falls der groSte in der Literatur verfiighare Proton-Ladungsradius von
Deutlich schlechter (5,7 kombinierte Standard-

falls der kleinste in der Literatur verfiighare
8] verwendet wird. Um diese unbe-
ur genaueren Messung des
/Schweiz vorbereitet [129].

Berechnungen,
r, = 0,862(12) fm [130] verwendet wird.
abweichungen) ist die Ubereinstimmung,
Proton-Ladungsradius von 7, = 0, 805(11) fm [12
friedigende Situation zu &ndern, werden derzeit Experimente z
Protonen Ladungsradius am Paul-Scherrer-Institut in Villingen

: éusgleichsrechmu:lg 0o
Theorie mit r'p=(],862(11)fm }_5_0—1 E
: O 7p-0.847(8)fm
——O—— 7=0,805(12)fm :

. , : : ; .
8172,5 8172,6 8172,7 8172,8 MHz

Abbildung 8.4: Der experimentelle Wert der 1S-Lamb-Verschiebung, bestimmt aus allen
verfiigbaren Wasserstoffdaten durch eine Ausgleichsrechnung [126], im Vergleich mit den
jiingsten theoretischen Werten [127], die sich fir verschiedene Literaturwerte des Proton-
Ladungsradius [128, 180, 131] ergeben. Glaubt man umgekehrt der QED, so lisst sich aus
den Messungen ein Wert fiir den Proton Ladungsradius angeben: 7p =0, 901(16) fm.

1S-Niveaus, konnte die Rydberg-Konstante

durch die Frequenzmessungen a Wasserstoffatom in den letzten Jahren wesentlich ge-
enauesten bekannte Naturkonstante. Sie

nauer bestimmt werden. Heute ist sie die am g

spielt nicht nur in der Atomphysik eine zentrale Rolle, weil sie die Energieniveaus al-
ler Atome skaliert, sondern legt durch Gl. (5.4) das Verhiltnis anderer Naturkonstanten
sehr genan fest (siche Abschnitt 5.2). Aus diesem Grund ist sie der wichtigste Eckpfeiler
sur Reduzierung der Unsicherheit der anderen Naturkonstanten [98]. Die Abbildung 8.5

zeigt den Fortschritt bei der Bestimmung seit der CODATA 1989 Empfehlung [132]. Der

aktuelle Wert von

Im Gegensatz zur Lamb-Verschiebung des

R.. = 10 973 731,568 550 (84) m™'

hat sich seit 1989 um mehr als zwel Grofenordnungen verbessert und ist im Wesentlichen
identisch mit dem 1999 vom CODATA Komitee empfohlenen Wert.
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O — ‘CODAT:’! 1989
1S-8D & 15-10D A 1986
25-3P <t 1986
25-4P —o— 1989
15-28 —or—— | 1939
15-25 b—o— | 1987
2S-8Df1|an12D HoH 1989

0.52 0,53 0,54 0,55 0,56~ 0,57 0,58 0,59

.
15-2S & 25-4S/D i 1992
25-8S/D i 1992
25-85/D b 1993
28-85/D pim) 1997
18-2S & 2S-85/D o 1997
Ausgleichsrechnung Ho- 1999
CODATA 1998 | HoH 1998

0,5670  0.5675 05680 05685 05690  0,5695
[Rep-10 973 731 m™1] X m

Abbildung 8.5: Der experimentelle Wert der Rydberg-Konstante, wie er sich aus den
Wasxrstoﬁ'- Ubergangsfrequenzen ergibt. Der genaueste Wert sta’mmt aus der hier be-
schriebenen Ausgleichsrechnung und ist im Wesentlichen identisch mit der CODATA
Empfehlung aus dem Jahre 1999 [98].

8.5 Isotopieverschiebung und Deutron Strukturradius

Wie bereits im letzten Abschnitt angedeutet, wurde in unserem Labor auch die Isotopie-
Verschiebung des 1S — 25-Ubergangs zwischen Wasserstoff und Deuterium genau vermes-
sen [1 14]. Aus diesem lisst sich die Gréfle des Deuterons, der Strukturradius, sehr prézise
bestimmen. Als einfachster zusammengesetzter Kern ist dieser ein ideales Ol,) jekt fiir den
Test kernphysikalischer Theorien [133].

Die Isotopie-Verschiebung des 1S — 25-Ubergangs wurde noch vor der Einfithrung der
modeng_ekoppelten Laser mit einem elektrooptischen Frequenzkamm Generator, wie in
Abschnitt 2.4 beschrieben wurde, gemessen. Das Ergebnis lautete damals [114]:

fiso = 670 994 334, 64 (15) kHz

Dieser Wert beinhaltet die Unterschiede der drei Beitrige zu den Energieniveaus, wie sie
im letzte Abschnitt beschrieben wurden. Die Hyperfeinstruktur der beiden Isotope} ist sehr
genau bekannt und ist bereits vom angegebenen Wert abgezogen. Die Differenz der Dirac-
Energien Roo(e(2S) — e(1S)) durch die unterschiedlichen Kernmassen von 671,004 GHz




Ky,

64

8.5 Isotopieverschiebung und Deutron Strukturradius

ist der grofte Beitrag und stimmt bereits bis auf 1,4 X 107° mit der beobachteten Isoto-
pieverschiebung iiberein. Von Gl. (8.5) abgezogen, bleibt der Unterschied der Lambver-
schiebungen der beiden Isotope (und der beteiligten Niveaus). Interessant fiir die weitere
Auswertung ist der kerngroenabhéngige Beitrag davon. Dieser lisst sich extrahieren, in-
dem alle anderen theoretischen Beitrige zur Isotopieverschiebung von dem gemessenen
Wert abgezogen werden [114]. Es ergibt sich die Differenz der quadratischen Ladungsra-
dien von Proton und Deuteron, welche sich mit der folgenden Formel in den Deuteron
Strukturradius umrechnen lasst:

% - ( 2 2 ) . ?’2 _ “_3£
Tdstr — Td,ch Tp,ch n,ch Am2c?
P

Der erste Term ist die soeben aus der Isotopieverschiebung abgeleitete Differenz der
quadratischen Ladungsradien, der Zweite ist der relativ kleine Neutron Ladungsradius
72 . = —0.114(3) fm?* [134] und der letzte Term kann aus der Masse des Protons m, sehr
genau berechnet werden. Seit der Verdffentlichung von Referenz [114] sind die Rechnungen
von Krzysztof Pachucki und Saveli Karshenboim weiter verfeinert worden [135], so dass

sich ein verbesserter Wert ergibt [97]:
rase = 1,975 44 (82) fm

Dieser stimmt sehr gut mit quantenchromodynamischen Berechnungen von A. Buchmann
iiberein 4 o = 1,9735(30) fm [133].

Traditioneller Weise wird der Ladungsradius des Deuterons, wie auch der des Protons, mit
Elektronenstreuung bestimmt. Genau wie bei der Bestimmung des Proton Ladungsradius,
und der daraus abgeleiteten 15-Lamb-Verschiebung, ergeben sich auch hier Inkonsisten-
zen. Der gegenwiirtig genaueste Wert des Deuteron Strukturradius aus der Elektronen-
streuung von T4 = 1,953(3) fm [136], weicht um mehr als sieben kombinierte Stan-
dardabweichungen von dem hier abgeleiteten Wert ab. Eine erneute Auswertung aller zur
Verfiigung stehenden Daten zeigte daher auch Probleme bei der urspriinglichen Auswer-
tung auf, und ergab einen wesentlich grofleren Fehler [137], der alle bisherigen Messungen
und den theoretischen Wert mit einschlief3t.

Zusammenfassend lisst sich sagen, dass es durch die hohe Prizision der optischen Fre-
quenzmessungen nun moglich ist, winzige Effekte durch die involvierten Kerne genau
genug aufzulésen um mit einem “table top” Experiment den Messfehler von groflen
Beschleuniger-Labors deutlich zu unterbieten.

(8.2)

9. Der kompakte optische Synthesizer

9.1 Externe Kammverbreiterung in mikrostrukturierten Fasern

dEtwa. Ifur Z(leit deIlJ' Durchfithrung der ersten Experimente mit Frequenzkimmen aus mo-
engexoppelten Lasern kam es zu einem Durchbruch auf ei

e : uf einem ganz anderen Gebi
B(?;;elt? 1996 Wurde in der Gruppe von Philip Russell ( University of Bath, Englanc?;)lgfel
:iltrgztlfu;{;imerte Glasfaser (auch photonische Kristall-Faser (PCF))* erfunden [138] aber

st drer Jahre spater wurde bemerkt, dass diese mit Femt. i

st _ ter - ; osekundenpuls i
niedriger Pulsenergie ein sehr breites Spektrum erzeugen kann [139 141{?1]l S SR ey

?T};btildiilg .97;;.: E;'ektmnenmikmskopische Aufnahme des Faserquerschmitts einer mi
strukturierten Faser. Auf der rechten Seite erkennt man di j -
. 4 ! b : e vergriflerte Kernzone i
ifrdc?as Lz;::“bt chmﬁ. Dze Luftréhrchen, die parallel zum Faserkern verlaufen und zum Tezz
" zeiez inein rezchen:. gestatten es, die Gruppengeschwindigkeitsdispersion 0%k /Ow?
nzustellen. Mit freundlicher Genehmigung von J. Knight/University of Bath/England,

ger IE der Abbildung 9.1' dargestellte Querschnitt einer solchen Faser zeigt neben dem
aserkern angeordnete, mit Luft gefiillte Kanile, die einen Teil des Strahls als evaneszent

Welle fuhren._Durch diese Kanile wird der effektive Brechungsindex herabgesetzt, so d n* ;

genau wie bei einer gewshnlichen Faser, das Licht durch Totalreflektion im Kerrl gefi?l:rsi;

'Der Lichtleiteffekt bei diesen Fasern beruht nicht a

der Name méglicherweise suggeriert. uf der Bragg-Reflektion an den Luftkanlen, wie
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wird. Im Gegensatz zu den gewohnlichen Fasern, lassen sich jedoch bei einer mikrostruk-
turierten Faser die Dispersionseigenschaften innerhalb gewisser Grenzen einstellen. Insbe-
sondere lassen diese sich so gestalten, dass die Pulse eines Titan-Saphir-Lasers sehr viel
langsamer zerflieBen, als in gewdhnlichen Einmoden-Fasern. Die hohe Spitzenintensitét
bleibt dann auf einem lingeren Faserstiick erhalten und die ohnehin schon hohe Inten-
sitit in dem kleinen Faserkern fiihrt zur effizienteren Selbstphasenmodulation. Obwohl
diese Erklirung naheliegend erscheint, wird die theoretische Modellierung der spektralen
Verbreiterung noch diskutiert [141, 142, 143, 144].

Bei unseren ersten Versuchen mit einer solchen Faser, durch die wir die Pulse unseres
Mira 900 Systems geleitet haben, stellten wir fest, dass sich zwar das Spektrum nach nur
wenigen Zentimetern auf fast zwei optische Oktaven verbreiterte (450 nm bis 1400 nm),
wie das auch schon von den Entwicklern dieser Faser beobachtet wurde [139, 140]. Aller-
dings waren in diesem sehr breiten Spektrum keine detektierbaren Moden zu finden [90].
Mit einem Diodenlaser, der innerhalb des Spektrums des Mira 900 Systems emittierte,
konnten Schwebungssignale nur so lange beobachtet werden, bis sich durch Erhohung
der Einkoppelleistung in die mikrostrukturierte Faser eine merkliche spektrale Verbreite-
rung ergab. Dieses Verhalten ist noch nicht abschlieBend erklért. Mboglicherweise spielt der
Raman-Effekt, der fiir verschwindende GVD eine annéhernd symmetrische Verbreiterung
bewirkt [144], eine Rolle.

Interessanterweise beobachtet man diesen Effekt nur sehr abgeschwicht, in Form eines
erhohten Rauschens, falls kiirzere Pulse mit der gleichen Wiederholrate verwendet werden.
Dies konnte daran liegen, dass unser Mira 900 System mit seinen 73 fs kein hinreichend
breites Spektrum fiir eine stimulierte Raman-Streuung besitzt> und bei der spontanen
Raman-Streuung die Kohérenz zum Rest des Frequenzkamms verloren geht. Eine andere
mégliche Erklirung wiire die so genannte “modulation instabilty” [145]. Dieser Effekt kann
bei hohen Intensititen eintreten und fiihrt zu einer spontanen Ausbildung von breitbandi-
gen inkohirenten Modulationsseitenbéndern. Dieser Effekt ist schon frither fiir exzessives
Rauschen zwischen den Moden eines modengekoppelten Lasers verantwortlich gemacht

worden [146].

Mit den daraufhin unternommenen Versuchen mit einem anderen modengekoppelten La-
ser konnte das Problem geldst werden. Es handelte sich um einen hochrepetierenden
Ringlaser (w, bis zu 27 x 2 GHz), der “chirped mirrors” statt einem Prismenpaar zur
GVD-Kompensation verwendet (GiGaOptics, Modell GigaJet [147]). Die Pulsdauer fiir
diesen Laser war vom Hersteller auf 25 fs spezifiziert. Als giinstige Repetitionsrate hat

2Dje Raman-Verstirkung in Quarzglas hat ein Maximum bei einer Rotverschiebung von 12 THz
zwischen dem “seed” und dem gestreuten Strahl.

si‘ch ein Wert zwischen 500 MHz und 1 GHz erwiesen®. Es ergab sich zwar auch mit
diesem Laser ein breitbandiges Rauschen, welches um deutlich iiber dem zu erwartenden
S_chrqtrauschniveau lag, aber die beobachteten Schwebungssignale mit CW-Lasern hatten
ein Signal-zu-Rausch Verhiltnis von mehr als 30 dB in einer Auflésungsbandbreite von
400 kHz.‘Dies ist fiir unsere im Abschnitt 2.2 beschriebenen digitalen Phasendetekto-
ren ausreichend. In der Abbildung 9.2 ist der so erzeugte oktavenbreite Frequenzkamm
zusammen mit dem Spektrum des erzeugenden Lasers dargestellt. |

4 ﬂ ]M»?,ﬁ Xf\.\ /)
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Abbildung 9.2; Spektrale Verbreiterung des Spektrums eines Femtosekundenlasers (25 fs
170 mW mittlere Leistung in der Faser) durch eine mikrostrukturierte Faser. Die ez’mefi
nen Moden sind hier nicht aufgelost. Der 30 nm (14 THz) breite Peak (FWHM) stammt
vom Laser. Die Leistung pro Mode ist logarithmisch aufgetragen und absolut kal?'jb'r".ieﬁ
(1 dBm = 1 mW). Das von der mikrostrukturierten Faser erzeugte Spektrum lisst sich
etwas durch die Wahl der speziellen Faser und durch die Polarisation des Lichts beein-

flussen. Das hier dargestellte Spektrum wurde dara ; Lt :
uf hin optimiert, Mazim ;
932 nm zu besitzen. PRIEETG ima bei 1064 und

Wjéihrend der neue Laser den Vorteil hatte, dass er als Ringlaser quasi immun gegen
R_uckkoppelung von den Faserenden? war, welche mit dem Mira 900 System hilf; fnd
Wledel-‘ Probleme verursacht hatte, schien es zunéchst als Nachteil, dass dieser Laser kei-
ne Prismen hatte, und daher die im Abschnitt 7.1 beschriebene 1'l‘echnik zur Kontrolle
des Fl:equf?nzka.mnw nicht zum Einsatz kommen konnte. Es stellte sich jedoch heraus
dass eine Anderung der Leistung des Pumplasers (Coherent, Modell Verdi) den Frequenz—’

3Wahrer_1d eine hohe Repetitionsrate den Radiofrequenzteil einfacher gestaltet, man braucht keine sehr
schmalen. Filter um die Schwebungssignale zu trennen, verteilt sie doch die verffiigba,re Energie auf viel
PuLse, mit dem Resultat, dass die spektrale Verbreiterung weniger effizient ist. ¢ ’
Man méchte hier keinen optischen Isolator verwenden, weil dieser die Pulse verldngert.
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kamm verschiebt [90, 25]. Nachdem sich einige Erklirungsversuche dieses Phinomens als
falsch herausgestellt hatten®, ist der Mechanismus jetzt geklirt worden [148, 149]. Aus der
gewohnlichen Solitonen-Theorie folgt, dass sich mit der Peakintensitit I, die Phasenge-
schwindigkeit, nicht aber die Gruppengeschwindigkeit indert, und damit nach Gl. (3.14)
eine Abhingigkeit der CE-Frequenz von der resonatorinternen Leistung besteht. Aller-
dings ergibt sich dabei nicht das richtige Vorzeichen des Effekts [109]. Es stellte sich her-
aus, dass ein zusiitzlicher, gewdhnlich vernachldssigter Term in der nichtlinearen Schrédin-
ger Gleichung, der Bewegungsgleichung fiir Solitonen, eine Abhiingigkeit der Gruppenge-
schwindigkeit von der Peakintensitit ergibt [149]. AuBierdem kann neben der Dispersion
dritter Ordnung auch der Raman-Effekt im Laserkristall eine solche Abhangigkeit [148]°

bewirken. Es ergibt sich

1 1
Ap = w.L (——— = — BIP) (9.1)

'Ug(“-’c) Uph

wobei die GroSe und das Vorzeichen des Koeffizienten B vom betrachteten Effekt ab-
hingt [149].

Extreme spektrale Verbreiterungen waren schon vor der Einfiihrung der mikrostruktu-
rierten Fasern mit weniger effizienten Material, jedoch mit wesentlich intensiveren Pul-
sen, moglich. Alle bisherigen Verfahren zur Erzeugung von intensiven Pulsen reduzieren
allerdings die Pulswiederholfrequenz drastisch”. Der resultierende dichte Frequenzkamm
sollte die Anwendung fiir die optische Frequenzmessung deutlich erschweren.

Neben den mikrostrukturierten Fasern gibt es in der Zwischenzeit auch andere Moglich-
keiten sehr breite Frequenzkimme mit niedriger Pulsenergie zu erzeugen. So lasst sich
durch das Ziehen einer Standard-Telekom-Faser in einer Flamme diese auf wenige Mikro-
meter Durchmesser einschniiren. Der Wirkungsmechanismus innerhalb des eingeschniirten
Bereichs ist dabei identisch mit dem im Kern der mikrostrukturierten Fasern, mit dem
Vorteil, dass sich in die Standardfaser wesentlich leichter einkoppeln lisst [150]. Bei einer
anderen Methode wird die hohe Intensitiit innerhalb des Laserresonators ausgenutzt, um
auch ohne Faser einen sehr breiten Frequenzkamm zu erzeugen (151, 81].

5Diese haben einen Term OnsI(t)/Ow verwendet, der keinen Sinn ergibt, weil hier in der Zeitraum-

Beschreibung (noI(t)) nach der Frequenz abgeleitet wird.
6Weil die Raman-Verstirkung auf der roten Flanke des verstérkten Strahls stattfindet, ergibt sich

daraus auch eine leistungsabhiingige Verschiebung des Pulsspektrums, und damit eine Anderung der

Gruppengeschwindigkeit wegen der restlichen Resonatorinternen GVD.
TIn der Praxis ist die mittlere Ausgangsleistung eines Titan-Saphir-Lasers, einschlieBlich eines solchen

Nachverstirkers, selten iiber einem Watt.

I
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Abbildung 9.3: Prinzip des optischen Synthesizers, basierend auf einem oktaven breiten
Erequenqumms mit den Moden w, = nw, + wcg. Die Repetitionsrate w, kann sehr leicht
zrgend'a{)o im Strahl gemessen werden. Die CE-Schlupffrequenz wop ergibt sich als Schwe-
bungssignal einer frequenzverdoppelten Mode mit einer Mode, die die doppelte Moden-
?hf JE:esz'tzt. Nt;chlfem Stabilisieren von w, und wep auf eine Atomuhr oder einem GPS-
mpfanger sind alle Moden mit der Genauigkeit di ' i - Fi 1l
e auigkeit dieser Referenz verfiigbar: Eine Millionen

= . . :
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Wie bereits im Abschnitt 7.3 erldutert, lisst sich mit dem oktaveniiberspannenden Spek-
trum die CE-Schlupffrequenz auf einfachste Weise messen. Dazu wird nach GL. (3 5) I;ine
Mode auf der “roten” Seite des Spektrums mit der Modenzahl n w,, = nw, +we . fr(:zquenz-
ve%"doppelt und mit dem Resultat ein Schwebungssignal mit der Mode 2n’a1_1f ((i/;" “blauen”
SE’:lte erzeugt: wy, —wp, = weg. Die Abbildung 9.3 illustriert das Prinzip des Apparats, der
mit als der erste praktikable optische Synthesizer bezeichnet werden kann [24, 22, 23,’ 25].

Er erméglicht die einfache Bestimmung der CE-Schlupffrequenz wep und damit die ein-
fache Riickfithrung der optischen Frequenzen w, auf die beiden Ra:diofrequenzen w, und
wqg.‘Nachdem der oktavenbreite Frequenzkamm, wie im Abschnitt 7.1 erliutert au:f eine
moglichst prézise Radiofrequenz (Atomuhr oder GPS-Empfinger) phasenstabﬂ’isiert ist
lassen sich alle darin enthaltenen Moden zur optischen Frequenzmessung nutzen Diesej
Apparatur ist demnach nicht nur wesentlich einfacher als die alten harmonisch(;n Fre-
q.uenzketten, sondern auch fiir fast alle optischen Frequenzen einsetzbar. Sie hat, wie
die Abbildung 9.4 zeigt, auf etwa einem Quadratmeter Platz. Die Vereinfachung i1st S0
um.f.a.ngreich, dass die in der Einleitung erwihnten optischen Uhren in greifbare Néﬂ;e
geruckt sind. In der Tat werden an den Standardinstituten der meisten Industrielsinder
jetzt Vorbereitungen fiir eine solche Uhr getroffen (siche Abschnitt 10).

In der Praxis gibt es mehrere Moglichkeiten das Schema in Abbildung 9.3 zu realisie-
ren. Unsere erste Variante verwendete einen zusitzlichen Laser, einen Nd:YAG Laser bei
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1064 nm mit bereits integrierter Frequenzverdoppelung zu 532 nm (Innolight, Modell
Prometheus). Zunéchst wurde die Repetitionsrate des modengekopplten Lasers mit Hilfe
der Resonatorlinge auf unsere Atomuhr stabilisiert. Danach wurde die Fundamentale des
Nd:YAG Lasers auf eine Mode des Frequenzkamms stabiliert® und dann das Schwebungs-
signal zwischen dem frequenzverdoppelten Ausgang des Lasers und dem Modenkamm
registriert. Dies ist die Frequenz wcg, die dann zum Stabilisieren des modengekopplten
Lasers mit Hilfe der Pumpleistung verwendet wurde. Diese Methode der Fixierung des
Frequenzkamms ldsst sich auch wie folgt interpretieren: Es wird die Frequenzliicke zwi-
schen dem Nd:YAG Laser und seiner eigenen Harmonischen gemessen f = 2f — f.

Photonische
Kristallfaser

Abbildung 9.4: Eine Photographie des Apparats dessen Prinzip in Abbildung 9.5 skizziert
ist. Der Aufbau misst 70 X 95 em? und wird mittlerweile von Menlo Systems GmbH, einer

Ausgriindung unseres Garchinger Labors, vermarktet.

Unsere Kollegen in Boulder?, die, seitdem das Potential der Femtosekundenlaser Klar wur-
de [20, 30, 70], und die etwa einen Monat vor uns iiber eine mikrostrukturierte Faser von
Lucent Technologies verfiigen konnten'?, hatten eine bessere Idee: Sie haben den Fre-
quenzkamm direkt frequenzverdoppelt [23]. Wegen der hohen Spitzenintensitét kann dies
mit einer recht hohen Effizienz geschehen. Allerdings wird auf diese Weise nicht nur eine
Mode verdoppelt, sondern in unserem Fall etwa 1000. Daher besteht der frequenzverdop-
pelte Teil der “roten” Flanke des Kamms aus Pulsen!!. AuBlerdem hat dies zur Folge,

8Der Innolight Laser bietet dafiir einen Modulationseingang.

9Die Gruppe von J. Hall am JILA Boulder CO/USA

10nsere Verhandlungen mit Lucent sind zu diesem Zeitpunkt leider gescheitert.

11Dje Frequenzverdoppelung ist hier eigentlich in der Hauptsache eine Summenfrequenzbildung, die sehr
viele Moden kombiniert. Wiirde man nur jede Mode fiir sich verdoppeln, so wiirde sich der Modenabstand,

und damit die Repetitionsrate, ebenfalls verdoppeln.
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;1332 sllglaobe]; Fler DI‘_a}tektion wep nicht nur ein Signal bei dieser Frequenz ergibt, sondern
. Dieser Umstand lésst sich vorteilhaft nutzen, we i ;
10 i . , wenn dafiir gesorgt wird, d:
fi; diese Sclllwgblmﬁssxgnale mit gleicher Phase auf dem Detektor entstehen gLeicht ’iibz‘:s
man sich, dass dies genau dann der Fall ist, falls die P : i
e 2 ; , fe ulse der frequenzverd 1
roten” Flanke und die damit zur Schw ; -
. ebung gebrachten Pulse der “bl "F
gleichen Zeit am Detektor eintreffen. Daz ponis
. . ffen. u verwendet man am besten eine einstellb
. - - - - a.' e
E;;t1schedVerZOEerlglgsstrecke, wie dies in der Abbildung 9.5 dargestellt ist. Es stellt Sit:h
raus, dass ohne diese Anpassung iiberhaupt kei i g
‘ : pt kein Schwebungssignal bei wep detekti
) _ : ier-
Eﬁit;slt wIell ;1{:_1; alle Iéomponenten mit verschiedenen Phasen im Wesent]jglfen zu Null
n. Im Zeitraum betrachtet ist dies noch leichter verstindli
_ : r verstandlich: Von P ie si
nicht treffen kann auch keine Interferenz erwartet werden. e die sl

5-30 cm mikrostrukturierte Faser

\_/

Ti:Saphir )
__ fs-Laser e

oktavenbreiter
Frequenzkamm

Detektor WoE @ Detektor w €3

_ dichroitischer
i Strahlteiler
A

2

PBS P
Gitter B9 SHS

z:g;i}l;m]ng .t9.5:SDz:t- bislang einfachste Realisierung des optischen Synthesizers. Vom
venbreiten Spektrum wird der “blaue” (= 532 nm) Anteil ab ( j
. : / ) gespalten und nach
?melro gznsteljbc.;e? ;ptzschen Verzigerung mit dem frequenzverdoppelten (SHG) “roii;”
~ nm) Teil des Spektrums iiberlagert. Eine Kombinati ) )

‘ ; i . ton von zwei Polarisat
t(PB,f-) u::r;d em?’m A/2-Plittchen dient als einstellbarer Strahiteiler, bevor mit einem (gf;-l
de:r e ) Zaugn Komponemen_ einem Photodetektor zugefiihrt werden (Vergleiche Abbil-

ung 4.1). Mit den anderen beiden \/2-Plittchen lisst sich die Polarisation der Strahlen

nach der mikrostrukturierten Faser optimi : -
sich in Abbildung 9.4 peanismen., Line ERotopraplie Yes HApganits findet

?Oir optlﬁche Synthesizer aus nur einem Laser ist zum ersten Mal in meiner Doktorarbeit
geschlagen worden [29] und dann quasi zeitgleich von uns und der Gruppe von J. Hall
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(JILA Boulder CO/USA) realisiert worden [22, 23, 24, 25]. Weil dies erst zwei Jahre
zuriickliegt, ist zu erwarten, dass sich noch eine ganze Reihe technischer Verbesserungen
ergeben werden. Zum Teil ist dies bereits geschehen. Zum Beispiel wurde in unserem La-
bor der Titan-Saphir-Laser durch einen Cr:LiSAF Laser ersetzt [152]. Dieser hat dhnliche
Eigenschaften wie ein Titan-Saphir-Laser, benotigt aber keinen teuren Pumplaser, son-
dern kann mit Diodenlasern gepumpt werden. Dies macht die neue Technik insbesondere
fiir kleine Laserlabors attraktiv. Eine weitere Variante, an der zur Zeit in unserem Institut
Michael Mei arbeitet, ist ginzlich in Glasfasertechnik aufgebaut. Der modengekoppelte
Laser ist ein Faserlaser mit einem erbiumdotierten Faserstiick als Verstirker. Mit einem
Raman-Verstarker wird die Leistung soweit erhoht, dass sich das Spektrum in einer “di-
spersion flattened fiber” verbreitern lésst. Zur Zeit wird allerdings noch keine volle Oktave
erreicht und die niedrige Repetitionsrate des Lasers bereitet noch Probleme. Sollten die-
se Bemiihungen zum Erfolg fiihren, wire damit nochmal eine deutliche Miniaturisierung
verbunden. AuBerdem miisste ein solches System wohl so gut wie gar nicht nachjustiert
werden.

3 Differenz Frequenzkamm

An einer weiteren Verbesserung arbeitet derzeit in unserem Labor Marcus Zimmermann.
Diese ist die Erzeugung eines Frequenzkamms ohne CE-Phasenschlupffrequenz durch Dif-
ferenzfrequenzmischung [153]. Die Idee ist, einen Frequenzkamm mit Moden zu erzeugen,
die exakte Harmonische der Pulswiederholrate sind: wy, = nw. Motiviert wurde dies durch
der Beobachtung, dass die CE-Phasenschlupffrequenz bei einem freilaufenden Laser, im
Gegensatz zur Repetitionsfrequenz, groBen Schwankungen unterworfen ist'2. Die genaue
Utsache dieses Verhaltens konnte noch nicht gekliart werden. Interessanterweise konnen
diese Schwankungen sehr schnell sein und daher ist die nahe liegende Vermutung, diese
kénnten durch akustische Storungen verursacht werden, wohl nicht richtig. Es lisst sich
auBerdem beobachten, dass dieses Verhalten stark vom speziellen Laser abhiingt. Ein Laser
mit einer Pulswiederholrate von 24 MHz, der an der TU Wien in der Gruppe von Ferenc
Krausz konstruiert wurde, zeigt eine relativ stabile CE-Phasenschlupffrequenz [18]. Die
spektrale Breite der phasenstabilisierten CE-Phasenschlupffrequenz ist bei diesem Laser,
und einem weiteren von der Firma FemtoLasers (Modell FemtoSource, w, ~ 27 x 80 MHz)
unterhalb von 300 Hz (= Auflésungsbandbreite des verwendeten Radiofrequenz Spek-
trumanalysator), wihrend sie bei dem hochrepitierenden Laser der Firma GiGaOptics
(Modell GigaJet) mehrere 100 kHz betrigt.

Ein Differenzfrequenzkamm lisst sich durch eine kleine Modifikation des Aufbaus in Ab-
bildung 9.5 erzeugen. Dazu wird der Kristall, der die Frequenzverdoppelung bewirkt,

12\Wobei es durchaus auch sein kann, dass sich die kleine Instabilitiit der Repetitonsrate bei der Extra-
polation in den Radiofrequenzbereich multipliziert.

‘?’

9.3 Differenz Frequenzkamm

5-30 em mikrostrukturierte Faser
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Frequenzkamm
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_fé%bgzung 9.6: In diesem Aufbau erfillt der Kristall zwei Funktionen. Er erzeugt die
-Phasenschlupffrequenz im “blaven” Spektralbereich, genau wie in Abbildung 9.5, und

er erzeugt zusdtzlich einen offsetfreien Fre 7 ;
/ : 1€ quenzkamm durch Differenzfrequenzmi
(DFG), indem die “rote” Flanke von der “blauen” abgezogen wird. fred B

aDuBf:rk.L?b der Verzt.}gerungs_strecke platziert, wie das in der Abbildung 9.6 dargestellt ist
Wg}c) glc;lerc?i?ugt dieser auf die gleiche Weise weiterhin die CE-Phasenschlupffrequenzl
1 allerdings nur noch die Hélfte der Leistung fiir di . ur

e _ g fiir die Frequenzverdoppelung zur
;;ijufung bsteht. fvizlgenDc}?r identischen Phasenanpassungsbedingung erzeugt derb Kri
all nun aber auch die Differenzfrequenzen ws,, — w, = it ei 4

: . = n = Nw, und somit einen offsetfrei

greqllepzkeinlrrll. Dieser entsteht an der “roten” Flanke und ist rdumlich und spektral nfiI:
em urspriinglichen Frequenzkamm iiberlagert. Mit einem weiteren Photodetektor kann

daher o . .
Flahel ein ?chwebungssxgnal mit der Frequenz wep, wie sie durch den Versatz der beiden
equenzkdmme gegeben ist, erzeugt werden.

Um zu te.astejn, ob die beiden Methoden zur Bestimmung von we g den selben Wert liefer

habt?n wir eines der beiden Signale zur Stabilisierung verwendet und das andere m'tie' e
Rad‘l.ofrequenzzéhler gemessen. Eventuelle “cycle slips” wurden durch mehrere recli el(?enl
te Za}%ler aussortiert (siehe Abschnitt 2.3). Die Repetitionsrate des Lasers war frei lg,nf (mci
und die Ref'erenz fiir die Zahler und den Lokaloszillator zur Stabilisierung wurde at ugﬂ

sellben Radiofrequenzquelle bezogen. Die Tabelle 9.1 zeigt das Ergebnis. Das 'ewilcsht etr :
Mnfte] der Daten ergibt fiir die Abweichung des gezéihlten Schwebungssié;nals V%)I"ﬂ L keale
oszillator des geregelten Schwebungssignals einen Wert von 0, 21 + 2,1 pHz. Bezogez(l) au;
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die optische Frequenz des Differenzfreql_lenzkamms13, ergibt das eine relative Abweichung Tor- | mittlere Abwei ; - =
von nur 6,6 x 10721, Diese hohe Prézision ist darauf zuriickzufiihren, dass im Unterschied zeit von 64 MIl{C;mng S{’Jiﬁ!;ﬂ(i:zzie ge[:}a m.t? reiai‘jlve giiltige
su den meisten anderen Experimenten dieser Art (siehe Kapitel 4 und 9.4), so gut wie alle i TR T : ~50 K nsic 1erifit Datenpunkte
susitzlichen Phasenverschiebungen durch thermische Ausdehnung, durch den Phasenre- 38 +22 + 7}, uHz 0?17 mHz 1,7 % 10_19 1871
gelkreis kompensiert werden. Qollte sich etwa durch eine langsame Temperaturédnderung 10 s 42466 uHz 150 rrIiI z 5,8 X 1{)_19 1728
der Weglingenunterschied zwischen den beiden Armen der Verzogerungsstrecke dndern, 30 s 41+ 6’ . ,tst; u #Hz 1,6 x 1()_20 1012
so wird diese scheinbare Frequenzanderung durch den Phasenregelkreis am Ort des Kri- 100 s 8 442 16 'quJ - #H Z 5,7 X 10_90 198
stalls kompensiert. Gleiches gilt fiir eine mogliche temperaturabhéngige Dispersion der 300 s 1,6+ 11 6 pHz 1 ?lL}?Z ;i : 13—;1 ?;

mikrostrukturierten Faser. Bleiben nur die Wegléngendriften vom Kristall zu den De-
tektoren, die aber, wegen der grofien Wellenlinge der Schwebung!?, kaum ins Gewicht Tabelle 9.1: Ergebnis fir die gemittelte Schwebungsfrequenz zwischen d k b

Frequenzkamm mit den Fre = ; ot Lo

f quenzen w, = nw,+wcg, und dem Differenzfre : “

i . ' o quenzkamm, mit

L}.’; - NWy. Der"systematzsche Fehler bestimmt sich aus den Angaben des Herstellers Zis

a ?f;";quenzzahie:frs (Hewlett Packard, Modell 531524) und der gezihlten Radiofrequenz

von Hz. Das mit der dritten Spalte gewichtete Mittel von 0, 21 + 2,1 pHz weicht nur

um héchstens 6,6 x 1072 (bezo '
) gen auf die Absolut i -
S5 LA G WA, frequnz des Differenzfrequenzkamms)

fallen.

Indem die Phase zwischen den beiden Signalen bei wep gemessen wurde, konnte auch
deren relative Instabilitét sehr empfindlich bestimmt werden. Es ergab sich eine relati-
ve Allan-Instabilitat [52] von 10718 fiir eine Mittelungszeit von einer Sekunde, die dann
wie die inverse Mittelungszeit weiter abfillt, wie das fiir phasenkohérente Signale mit
weilem Rauschen erwartet wird. Diese Ergebnisse lassen hoffen, dass sich diese Technik
in Zukunft nutzen lisst, um die sehr gute Stabilitit von optischen Uhren in den Radiofre-
quenzbereich zu iibertragen. Ein offensichtliches Problem dabei sind intensititsabhéngige
Phasenverschiebungen durch die Photodetektoren und elektronischen Phasendetektoren.
Dieses Problem wurde auch bei diesen Messungen sichtbar, und stellt im Moment das

Limit fiir derartige Vergleiche dar.

9.4 Vergleichstest zwischen optischen Synthesizern

g;:;t ;)Ii:lsla.ng fun(liertistz Te[st ]der optischen Synthesizer war der Vergleich zweier solcher
steme in unserem Labor [25]. Zu diesem Zweck wurde eine i i
: | : gemeinsame Radiofre 7-
guelle, ein 10 MHz Qtha.r:zoszﬂ.lator von den zwei optischen Synthesizern, die in den fﬁll‘j];l:]'_
a;lfr_ligré 95.034und 9.5 skizziert sm.d, ‘unabhéngig voneinander auf 353 504 494, 400 MHz bzw
o 624, 75 MHz mult}]g)l'zziert. Dazu wurden auf entsprechende Moden der Fre—l
quenzkémme Diodenlaser stabilisiert. Die Diodenlaser wurden dann selbst zur Schwebung |

gebracht, wobei eine Frequenz von 130, 35 MHz zu erwarten war, falls beim Multiplizieren

Das Ergebnis lisst sich auBerdem als Test fiir die Genauigkeit bei der Erzeugung von
der Frequenz keine Fehler auftreten.

optischen Summen- und Differenzfrequenzen interpretieren. Nimmt man etwa an, beim
vermeintlichen Addieren der Frequenzen fi und f, wire das Ergebnis nicht fi+ f> sondern
f1+ fa+0s(f1, f2) und statt der Differenzfrequenz wiirde fi — f2 +9dp(f1, fo) erzeugt wer-
den. In diesem Fall wiirde bei der Detektion von wce auf der “roten” Flanke die Frequenz
2y, + Og(Wn, wp) — Wan = WeE + 85(wn,wy) entstehen und der offsetfreie Frequenzkamm
wiirde bei wop — wn + 00 (Wni wn) = 7wy +0p (wan, wy) landen. Letzterer wiirde eine Schwe-
bungsfrequenz von weg+0p(Wan, w,) mit dem Orginalkamm erzeugen. Die Messung besagt
also, dass 0g(wn,wn) — 6p(Wan, wn) = 0,21 £ 2,1 pHz ist. Unter der Voraussetzung, dass
die beiden Stérterme nicht identisch sind, kann dies als ein Test fiir die Genauigkeit der
Summen- und Differenzfrequenzerzeugung mit einer auf das infrarote bezogenen relativen

Unsicherheit von 6,6 x 1072 angesehen werden.

Nach mehr a}.ls’él % Stunden Mittelungszeit ergab sich eine Abweichung von 0,071 Hz =+
0.1 179 Hz bei einer Frequenz von 353,5 THz (848 nm). Mehr Details dieses D’aten atz

?,md in dgr Tabelle 9.2 gegeben. Die relative Unsicherheit des Mittelwerts von 5, 1 xsla(}fﬁs |
ist deu.thch ber?ser als die derzeit genauesten Atomuhren. Es ist weiterhin zudl,)eme k |
d.ass’ bisher bei keinem der von uns durchgefiihrten Tests [30, 25, 90] eine stat'*lt' ?I;? |
signifikante Abweichung von der Kammstruktur, die durch Gl.’ (3 ’5) beschrieb . 1'5((:11
aufgetyeten is!:. Das gilt auch fiir einen kiirzlich von Scott Didda.ms'et al. durch e?": ltr ‘
Vergleich zweier Frequenzkamme [154]. Allerdings werden weitere Tests', notweiil?g Iseig

= 18

13Djeser wurde hier bei bei 946 nm erzeugt.
14Jm eine Phasenverschiebung von einem Zyklus zu bewirken miisste, sich einer der Abstidnde vom

Kristall zum Detektor um 64 MHz/c = 21 cm #ndern.

hDda d;ls Messergebgis keine systematische Abweichung zeigt, ist anzunehmen, dass der
essfehler durch die Dauer der Messung bzw. der Instabilitéit der Synthesizer }dominiert
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|
Tor- Allan mittlere Abweichung relative giiltige |
zeit | Instabilitit von 130,35 MHz | Abweichung | Messungen
1s |3,3x107% —1,2+1,8 Hz 5.1x 1077 4310 | 10. Di .
3¢ |7.0x10%| —0,54+1,8Hz |51x107" 181 . le erste optische Atomuhr
10s |2,6x107 | 207 +376 mHz 1,1x107% 574
30s | 1,1x 1074 551 & 441 mHz 1,6 X 10~ 65
100 s | 3,9 X ) —82 4+ 233 mHz 6,6 x 10716 39
Wiihrend eines -
Tabelle 9.2: Zusammenfassung der Ergebnisse des Vergleichs zweier optische Synthesizer. HOHE{S?@; ain;?aizf;?}lr?izta;f?;}hggts ;m dsomféle; 2000 habe ich in der Gruppe von Leo
. i: : : Lo o) o P " S F 2 ) anaaras s
Zwei Il;‘fql.iibll)unl;te, ;lfle.nthht ialb cyc.he shgsl ge‘Fcﬁtlerf vt:urden3 ?l;)ell; rr_l.cl;(r.akllst . 55 }]BHzi its Zssemnsiasbeltaith R Betggulst ves SE{*IlTl?;en fﬁggsﬁgyb(l'q?'lﬁ) in Bgulder CO/USA,
vom 1t1 te I\v:;e:;t {31-1 te; ;1 H“I;azx E:!él,l %lll Ign (5611 Xell Ujes)“ ertung nicht beriicksichtigt. Das optischen Atomuhr mitgewirkt. Wie in der ﬁ}inleitung e[-\;vail (t GI]' Realllmerung der ersten
ewichte ittel is 1 mHz (5, : L . : nt, bes i ;
g e aus einem optischen Frequenzstandard und einem optischen Zallleieiiliei;réﬁizgg:: -
: n op-

tischen Frequenzstandards wird am NIST i
; . . - ; : schon seit line T : ;
ch von nur zwei Synthesizern mch_t sagen la,_sst, welcher von Unsmherheit und grofite Stabilitdt erzielen zur Zeitbe:;n IE(LZIg;ifIIIT— ﬁe;é bf ;-)t?(?t' Die _germgste
€ dass s sich hlerbel' um den in d?r m_lberiom?n Standard [158]. Der erwartete Vorteil einer optischen Uhr} e ellggd e Q.USCk_
lich grofer, und damit anfilliger fiir 1(ile auf einem Radiofrequenziibergang wie der Césium Grun dzustaf dflﬂiypeffzgﬁi:frl kthr’
asiert, ist die um etwa 10° hohere Fre y i -
quenz und der damit verbundenen Verbess
- e e _ erung
der Allan-Instabilitit [52] (vergl. Abschnitt 2.3) welche fiir die Mittelungszeit 7 durch v

ist. Obwohl sich beim Verglei
beiden instabiler arbeitet, liegt die Vermutung nah
Abbildung 9.3 handelt. Dieser war nicht nur wesent
mechanische Langenénderungen (die Komponenten auf zwei getrennten optischen Tischen
montiert), sondern involvierte auch einige Laser, die nur mit einer sehr geringen Regel-
bandbreite kontrolliert werden konnten. Der 3, 39 pm Laser etwa (in der Abbildung 9.3
mit wpene bezeichnet), konnte nur mit einem Phasendetektor, der einen Detektionsbereich Awy [T
von 1024 Zyklen besaf, mit einer rms Phasenfluktuation von 70 Zyklen stabilisiert wer- o(r) = 3 A; (10.1)
den. Ob sich dies giinstig oder ungiinstig auf die Stabilitéit des Diodenlasers bei 335 THz . i '
auswirkt, kann abschliefend nur unter Verwendung eines dritten optischen Synthesizers
! geklirt werden. In diesem Fall lisst sich nicht nur sagen welcher der drei Synthesizer der
stabilste ist, sondern sogar, in gewissen Grenzen angeben, wie stabil dieser ist [155].

fei;ielzen ist [4], v_vobei die Ubergangsfrequenz und die Linienbreite des Ubergangs durch w
;\; u;;), llfl_d die _Anzah] der detektierten Ubergéinge wihrend eines Messzyklzs Z; durcﬂ
einiggfca fnﬁ ist. I?lel den bes;‘.leln derzeitigen Céasiumuhren ist die kurzzeit Allan—InsthbilitFi,t |
0Benordnungen schlechter als die Genauigkeit, so dass gewohnlich i ‘ ‘

. ¥ gewohnlich iiber Stunden

Edetr. sc;lgar Ta.ge? gemittelt werden. muss, um die statistische Unsicherheit unter die syste-
Gl:n{:c' ekzw-ut erLcke?. Verbessert sich nicht auch die Allan-Instabilitat quadratisch mit der

uigkeit zukiinftiger Uhren, so konnte sich die notwendi i i

; ge Mittelungszeit schnell auf

Jahre oder mehr ausdehnen. Das grole Potenzial bei der Verbesserung dieser Instabilitit

t dem Ergebnis aus Abschnitt 9.3 lisst sich schlieBen, dass auch der Diffe-

Zusammen mi
= nw, enthélt.

renzfrequenzkamm mindestens genauso prizise die Frequenzen wy

10.1 Der NIST-Kalzium Standard

D_er NIST Kalzium Standard, der zur Zeit von Chris Oates und Anne Curtis betrie!
wird, verwendet die 400 Hz breite Interkombinationsline *Sy(M; = 0) — 3Py (M. ff*)g)n
Dazu werden ca 107 4°Ca .{{tome innerhalb von 5 — 10 ms in eine nla@etwopl)tiséile_ Fa,l—’
le (MOT) geladen und mit Hilfe des starken 'S; — P, bei 423 nm aus einem f
quenzverdoppelten Diodenlaser bis auf 2 mK abgekiihlt. Mit Hilfe einer Vierst;;hlzerl

7
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Ramsey-Bordé-Anordnung [159]_Wird dann der Uhreniibergang mit einer Linienbreite von
bis zu 200 Hz detektiert. Der Ubergang zum metastabilen 3P;-Niveau wird durch das
Nachlassen der Fluoreszenz auf dem Kiihliibergang detektiert. Auf diese Weise konnen

bis zu 10 Photonen pro Atom im Grundzustand gestreut werden. Der Uhrenlaser wird
tion auf einem der Maxima des Ramsey-Bordé-

durch eine rechteckige Frequenzmodula
Interferogramms gehalten. Durch die groBe Anzahl der Atome ergibt sich nach Gl. (10.1)
u-Rausch Verhiltnis. Daher ist es

bereits nach sehr kurzer Zeit ein sehr gutes Signal-z

moglich, die Freuquenz des Uhrenlasers mit einer vergleichsweise hohen Regelbandbreite
von 10 —20 Hz auf den Uhreniibergang zu stabilisieren. Deswegen werden keine besonders
hohen Anforderungen an die Eigenstabilitat des Uhrenlasers gestellt. Dieser besteht aus
cinemn Diodenlaser der auf einen Resonator mit 10 kHz Linienbreite stabilisiert ist. Dieser
Resonator ist weder besonders gut gegen Vibrationen isoliert noch temperaturstabilisiert.
Trotzdem wird, wegen der grofen detektierten Teilchenzahl, eine Allan-Instabilitat von
4 x 10~ in einer Sekunde Mittelungszeit erreicht. Dies ist bislang die niedrigste Allan-
Instabilitit, die an einem atomaren Frequenzstandard gemessen wurde. Damit ist diese
Technologie aber noch nicht am Ende: Nach GL (10.1) ergibt sich bei einem T = 10 ms
Messzyklus eine Allan-Instabilitdt von 3,1 % 10-18. Der hauptséchliche Grund fiir diese
Differenz ist, dass die Leistung des Uhrenlasers nicht ausreicht, um jedes der 107 Atome

71 adressieren.

1P1 224
T = A
3 L—
Pl L 220
423 nm &
g
657 nm B0 21,6
5
180 21,2-L,

2 95 1 0 1 2 3

Laserverstimmung [kHz]

Abbildung 10.1: Links: Die verwendeten Niveaus im NIST Kalzium Standard. Wegen
m verwendeten *°Ca (97%) gibt es keine Hyperfein-
zum Fangen und Kiihlen der Atome, sowie
‘shelving”) durch den Uhrenlaser verwen-
mit einer Auflosung 960 Hz

einem verschwindenden Kernspin bei
struktur. Der starke Ubergang 423 nm wird
oum Nachweis des Ubergangs zum ®Pi-Niveau (
det. Rechts: Beispiel eines Bordé-Ramsey Interferogramms

(mit freundlicher Genehmigung von C. W. Oates).
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[gse&‘v;aﬁ) flilmoilgi;%zl Ar Belt haben Scott Diddams und ich einen optischen Synthesizer
5 aus ildung 9.5 aufgebaut und danach damit d J
; 1 . _ 2 en Ca-Uhreniiber
;:;‘;I;beG;léi%]. Als Referenz diente hierbei die NIST Zeitskala, bestehend aus 5e I\%zlrslferg;g(l)?ftl
Mesqun, ‘ tolmmerzxelle:.n Césiumuhren und einer Céasiumfontédnenuhr. Das Ergebnis dieser
abgéloi% tl: 1;1 ﬂ?r il:ﬁlldungﬁl(].? dargestellt. Man erkennt, dass die aus der Messstatis:;:ik
g n Fehlerbalken grofitenteils nicht iiberlappen. Dari ich ei
T o g ’ ppen. Darin offenbart sich ein genereller
ung sehr vieler neutraler Aton £ les ogli
chen zwar, wie oben erlautert, ei ili e el
, , eine sehr hohe Stabilitit, doch die Repr i it i
i : eprodu :
durch die Bewegung der Atome und gegenseitige Stofe beeintrétchtigf erbaelt it
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%}:éb?l'lgd?u:i qui](eis E%ebg{ss; i.?r ng}essung des Kalzium Uhreniibergangs an 23 Messtagen
zeit). Die Fehlerbalken geben nur die Standardabwei f
Werte von ihrem Mittelwert an. Zusam it el Rt o oo femess e
‘ : elwert an. Zusammen mit ewner abgeschatzten systematisch -
g;:izegﬁ?t von 26 Hz ergibt sich fiir den Mittelwert fo, = 455 986 240 494 158(325) i?z %}
islang genaueste Messung der PTB [160] (/A-Symbol) und ein weitere Wert 'uo:r;

NIST [161] (O-Symbol) ;
, gemessen relat +_ - 2 :
zum Vergleich mit eingezeichnet. w zum Hy"-Standard (ndchster Abschnitt), sind
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' ;111] fvﬁfﬁéte;f]?tlsch.er Star.lu:;ard am NIST, der von Jim Bergquist aufgebaut und betrie
- , 1st in seinen wichtigen Eigenschaften dem Kalzi -
Wihrend letzterer eine sehr hoh ilité ' M e o
e Stabilitit und eine relativ niedri i i

o i : iv niedrige Reproduzierbarkeit
S Sfétftl,);s;‘fle;alj{alm Q,ue_cllisﬂber1 9Sgta.ndard genau umgekehrt. Das einzelne, in einer sphéirli

-Falle gespeicherte '""Hg* Ion, kann jeweil el , .
o ! ; jeweils nur ein Photon pro Messzyklus
(Praparation des Ions und Anregungsversuch ~ 90 ms) auf dem schmalen Uhrenﬁber}:gang
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streuen. Um dieses Photon moglichst effizient nachzuweisen, wird auch hier die “shelving”
Technik verwendet. Dabei wird das Ausbleiben des relativ starken Streulichts auf dem
28,/ — 2Py p-Kiihliibergang als Signatur fiir den Ubergang zum metastabilen oberen Ni-
veau (Lebensdauer 90 ms) des Uhreniibergangs verwendet (siehe Abbildung 10.3. Wegen
des schwachen Signals sind die Anforderungen an die Stabilitit des Uhrenlasersystems
extrem hoch. Der aufwendig stabilisierte und frequenzverdoppelte Farbstofflaser hat eine
Subhertz-Linienbreite und eine Allan-Instabilitdt von 3 % 10716 fiir eine Mittelungszeit von
ciner Sekunde [162]. Ahnlich wie im Kalzium Standard wird der Laser auf die Hg-Linie
stabilisiert, indem die Ubergangsraten auf beiden Seiten der Resonanz verglichen werden.

£
2Py 2 3 10
F=1 2 e
—F =38 2
194 nm L
282 nm @ 0,7
@
@
- So6l——
N - | 60 -40 -20 0 20 40 60
251 /2 3 Laserverstimmung [Hz]

Abbildung 10.3: Links: Die verwendeten Niveaus im NIST Quecksilber Standard. Der star-
ke Ubergang 194 nm wird zum Kiihlen des Tons, sowie zum Nachweis des Ubergangs zum
2Ds/o-Niveaus ( “helving”) durch den Uhrenlaser verwendet. Wegen der Hyperfeinauf-
spaltung muss zusdtzlich ein Riickpumplaser verwendet werden. Rechts: FEine gemessene
Linie. Die beobachtete Linienbreite ist konsistent mit dem durch die endliche Pulsddauer
gegebene Fourier-Limit. (mit freundlicher Genehmigung von J. C. Bergquist).

Anders als beim Kalzium gibt es eine gute Ubereinstimmung der Messwerte im Rahmen
ihrer statistischen Unsicherheit. Das mit der statistischen Unsicherheit gewichtete Mittel
hiitte eine Unsicherheit von nur 2,4 Hz oder 2,3 X 10715, ein Wert der hochstwahrschein-
lich sogar durch die NIST Zeitskala begrenzt ist. Sollte sich dies als richtig herausstellen,
so wiirde zum ersten Mal durch eine optische Referenzirequenz die beste Uhr gestellt
werden. Uberpriifen lisst sich dies erst mit einer zweiten, dhnlich genauen Uhr. Zu die-
sem Zweck wird am NIST gerade ein zweiter Hg*-Standard vorbereitet. Damit sollten sich
die méglichen systematischen Verschiebungen des Uhreniibergangs abschétzen lassen. Der
grofite Beitrag hierzu, der bis zu 10 Hz betragen konnte, ist vermutlich die Quadrupolver-
schiebung des metastabilen Niveaus durch die Wechselwirkung des Quadrupolmoments
des 2 D5 /o-Niveaus mit eventuell vorhandenen elektrischen Feldgradienten.

—*
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%ﬁbégdlung‘lo.élz E?gebnigse der Messung des Quecksilber Uhreniibergangs an 6 Messtagen
g sec ?a‘essz;z:f ) l?ze Fehlerbalken geben nur die Standardabwez’chuﬁq der gemessenen
von threm Mittelwert an. Zusammen mit einer ab i ; ]
v hwert an. . geschitzten systematischen Unsi-
cherheit von 10 Hz ergibt sich fiir den Mittelwert frg = 1064 721 609 899 143(10)nﬂz7§)}

In Zukunft wird es sicher notwendig werden, die Quadrupolverschiebung, die bei fas
allen heutigen lonenstandards auftritt, zu unterdriicken. Eine Mf:')glichkeitgéhl;e' 'etl ddbt
}Jbergang mit' drei zueinander senkrechten Polarisationen anzuregen. Es lasst (sicellll r‘iﬂ;ﬂ“ﬁ
Eeilf:n, ((tliass (;:E‘}‘SI:!HII]I(? df:r Quadrupolverschiebu_1_1gen in diesem Fall gerade Null ist [1612(3:]
o 20]3.11; ege I(;glfhokelt ist die Verwen.dung des Ubergangs zum ?Dj -Niveau. Dieser hat.
o e?ntrii 1 D—ie dﬁ?:;ﬁgzﬁzkﬁf: ‘cizrr edies.'ie Mi::itelung automatisch fiir jede Polari-
: . S are, ein andere 7 i
schnitt 6.1 diskutierte In*-Standard ist dabei ein exzellzrlj’fell'(;?a;zi;ZI;W‘?;;STII;E?I\;&Q:;

des Uhreniibergangs J = 0-Zusti : .
koramen. gang ustéinde sind, kann es zu keiner Quadrupolwechselwirkung

10.3 Messung von Frequenzverhiltnissen

Wle"Eiegreits i_m A’blschni‘?t 9.2 erlautert, ist der optische Synthesizer mit nur einem La-
i;:rJra.Sterst vielseitig. Mit ihm ldsst sich ohne Modifikation sowohl das griine Licht des
Sti n—d aaélfia,rds (der F?‘rbstoﬂiasef bei 1/2 X fuy), als auch der rote Uhrenlaser des Ca-

andards messen. Es ist sogar moglich, diese beiden Messungen simultan durchzufiihren.

1 . - - . .
o ll)l:ist il:zgt giar;m, dass sich bei einem verschwindenden Gesamtdrehimpuls die Hiillendrehimpulse mit
i .karc, n Cle ‘sch-Gorda.n I’{oeﬂimenten so iiberlagern, dass die Elektronenwolke kugelférmig ist. Als
in sie keine Wechselwirkungsenergie mit einem Feldgradienten haben. -
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Daraus ergibt sich eine vollig neue Moglichkeit, namlich die Messung von optischen Fre-
quenzverhiltnissen [2, 164]. Dies kann sehr niitzlich sein, wenn man bedenkt, dass jede
Frequenz f in Hz, wegen der Definition des SI-Sekunde iiber die Césium Grundzustands-
hyperfeinaufspaltung fcs, als die Anzahl der Perioden wihrend 9 192 631 770 Perioden
eines Cisiumstandards, gemessen wird. Es wird also letztendlich, meist iiber viele Zwi-
schenschritte, das Verhiltnis f/fcs bestimmt. Sollten die hier beschriebenen Arbeiten
irgendwann zu einer Neudefiniton der SI-Sekunde iiber eine optische Frequenz fo, statt
fes fiihren, so ware die direkte Messung von optischen Frequenzverhéltnissen sehr ntitz-

lich.

Um diese Methode zu demonstrieren, haben wir das Schwebungssignal wg zwischen einer
Mode des Frequenzkamms w, = nw, + WcE und der fixen Frequenz des Farbstofflasers
des Quecksilber Standards wpy, mit Hilfe der Resonatorlinge auf den Bruchteil o von
w, stabilisiert. AuBerdem wurde die CE-Phasenschlupffrequenz mit der Pumpleistung auf
den Bruchteil 8 von w, stabilisiert: wgr = fw;. Damit gilt also:

qu
— r = (m o+ W = fi———— 10.2
WHg = MWy +WcE +Ws (n+ A) o n+a+p ( )

Die Frequenzen aw, und fw, kénnen dabei einfach mit einem Radiofrequenzteiler aus wy,
erzeugt werden. Ein 1/100-Frequenzteiler wiirde zum Beispiel, bei der verwendeten Re-
petitionsrate von ~ 1 GHz, die CE-Phasenschlupffrequenz auf etwa 10 MHz (aber genau
auf w,/100) festlegen. Bei einem auf diese Weise stabilisierten Frequenzkamm wird kein
Radiofrequenzstandard mehr gebraucht. Alle Frequenzen leiten sich direkt und phasen-
starr vom Quecksilberstandard ab. Die Repetitionsrate kann als zidhlbarer Uhrenausgang
angesehen werden, wobei genau wie bei der Cisiumuhr, nach einer festgelgten Anzahl von
Zyklen der Zeiger der optischen Uhr um eine Einheit weiter gestellt wird. Insbesondere
lisst sich durch die Wahl o = —03 erreichen, dass der Uhrenausgang eine exakte Sub-
harmonische des Quecksilberstandards wird. Die Vorzeichen kénnen nimlich durch die
Beschaltung der Phasenregelkreises frei gewihlt werden.

Mit einem solchen optischen “prescaler” haben wir die Frequenz des Kalziumstandards
erneut gemessen. Dazu wurde das Schwebungssignal einer Mode n’ mit dem auf den
Quecksilberstandard stabilisierten Frequenzkamm gezéhlt. Der Zahler verwendete da-
bei ein Hundertstel der Repetitionsrate als Referenz, mit dem Resultat, dass dieser das
Verhiltnis der Schwebungsfrequenz und der Repetitionsrate y (in bestimmten Einheiten)
anzeigt?. Insgesamt ergibt sich daher das Verhiltnis der Frequenzen der beiden optischen

2Ein Radiofrequenzzihler besitzt normalerweise einen Referenzeingang fiir 10 MHz. Dieses Signal
verwendet er als Zeitbasis. Der Zihler zeigt dann das 107 fache des Frequenzverhiltnises Zihlerein-
gang/Referenzeingang an. Wird der Zéhler auf 1/100 der Repetitionsrate ge- “referenced” so zeigt er das
10° fache des Frequenzverhiltnises Zihlereingang/Repetitionsrate, also 10° x v an.
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Standards zu:
Wea - n’wr +7wr+;8wr o n!+7+ﬁ
WHe nwrtow,+Pw, n+a-+ 5] (10.3)

erl?e}?erﬁﬁin n,d a.und 0 kénnen frei gew#hlt werden, woraus sich die GréBen n', v und w
Begétimn.lt Bbasti; vorher gexlnessenen Absolutfrequenz des Quecksilberstandard; wﬁrde 'n;
: requenzverhaltnis kann als die Fre i by
; . req quenz des Kalzium Uhrenii 5 1
Vgﬁz{l:ics.l]ber-Hcﬁltz angesehen werden. Die Abbildung 10.5 zeigt eine Serie 22111) ﬁgﬁ;ﬂ

‘haltnissen, die am 13.9.2000 gemessen wurden. Die ' o

3 . : : . grofle nicht statistische St ;
K’Ir; &}30}1 d{e begrenzte Reproduzierbarkeit des Kalziumstandards bedingt (sieh:zezllglg
ung 10.1). AuBerdem stellte sich nach der Messung heraus, dass es aufgrund eine;,l
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}A{zzlil;lung 20.5: Vesf"schz'ed.ene Messreihen des gemessenen Frequenzverhiltnis des

e Qz;kzzbeg?j;zsdzem.tc:ncjfg'rds Wea /Wy, wobei wHy die Frequenz des Farbtofflasers
aras ist. Der aus den letzten beiden Ab ) )

: s ' / schnitten bestimmit

Jeof Ty = Wea/Whg €rgibt auf der Skala in Abbildung 10.5 einen Wert von 19!;1(54)%%

Dli'gziscicfnfgztem;txk .lais;st sich aus dieser Messung die Allan-Instabilitit berechnen (2]
sbesondere Interessant, weil es so gelingt, vollic ohne Radi i '
ren und deren limitierenden Beitra ’ o e 1 o Lok
g auszukommen. Das Ergebnis ist i i

dargestellt. Die Instabilitit der opti o et w0
; er optischen Standards ist deutli i i i

! lit s ( ! eutlich kleiner als die derzeit
Steosétren Ssasmmfon.ta,nenuhr [51], (1_16 auch fiir die im Abschnitt 8.3 beschriebenen \rVas:'le"—
sungen eingesetzt wurde®. Allerdings gelingt die Ubertragung der hohen optischen

3D. - - - -
ie in Abbildung 10.6 eingezeichnete Allan-Instabilitit wurde jedoch, anders als beim Betrieb in

unserem Labo it ei i
g b zeirt, iusba:in;nerr{la m'lt einem kryogenen Saphir Oszillator aufgenommen. Dabei handelt es sich
stabilste Radiofrequenzquelle fiir Mittelungszeiten von einigen Sekunden
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Stabilitdt auf den Uhrenausgang bisher nicht. Die Abbildung 10.6 zeigt auch die gemes-

hat das Problem ;
- ol . ; : % um etw: 5
sene Instabilitit der Repetitionsrate im Vergleich zu einem Wasserstoffmaser. Aus bisher a eine Grg

Benordnung i . i
gung der vollen optischen Stabilitit 8 reduziert. Trotzdem gelingt die Ubertra-

ungeklirter Ursache liegt diese etwa eine GroBenordnung oberhalb der Instabilitdt des begrenzt offensichtlich auch die im ii)ifﬁiighgegniusg?ng l? ocli nicht (1 65]. Dieser Effekt
[asers. o ' J.o beschrie / . iz
Masers des Differenzfrequenzkamms gegen den erzeugenden Frequerf;keall;lxissmlg der Instabilitit
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Abbildung 10.6: (e): Allan-Instabilitit des Frequenzverhdltnises des Kalzium- und Queck-
silberstandards. (o): Stabilitit der Repetitionsrate, gemessen gegen einen Wasserstoffma-

ser. Zum Vergleich ist die gemessene Stabilitit der derzeit stabilsten Cdsiumfontinenuhr
eingezeichnet [51] (siehe auch Abschnitt 8.3). Auferdem wurde die gemessene optische
Weglingenstabilitit der Glasfaser, mit dem das Licht des Farbstofflasers (wy,) zum opti-
schen Synthesizer transportiert wurde, eingezeichnet. Zwei, weit jenseits des Mittelwerts
liegende Datenpunkte mit einer Torzeit von 100 Sekunden, wurden aus der Auswertung
genommen, ohne dass das Kriterium fiir einen “cycle slip” erfillt war.

Aus diesem Grund haben wir im Januar 2001 einen zweiten optischen “prescaler” aufge-
baut. Damit konnten zwei unabhéngige optische Uhren, mit den Kalzium- und Quecksil-
berstandards realisiert werden. Der Vergleich der beiden Uhrenausgénge ergab eine rela-
tive Allan-Instabilitit von iiber 2 x 107'3 in einer Sekunde Messzeit. Offensichtlich gelingt
es mit dem Frequenzkamm, die Stabilitdt von optischen Referenzen in andere optische
Spektralbereiche zu transferieren, aber die Ubertragung in den Radiofrequenzbereich ist
bislang ein ungelostes Problem. Ein erster Hinweis auf die Ursache des Problems kommt
vom NIST Team. Bei der Detektion der Repetitionsrate wurde eine leistungsabhéngige
Phasenverschiebung von iiber 1 ps/mW beobachtet. Zusammen mit Leistungsfluktua-
tionen von einigen nW konnten also bereits das beobachtete Phénomen erkldren. Die "L
berechnete Begrenzung der Stabilitit durch das Schrotrauschen des Laserlichts, sollte we-
sentlich niedriger sein [4]. Die Stabilisierung der Lichtleistung, die auf den Detektor fallt, |
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11. Anwendungen der optischen Uhren und
Synthesizer

Obwohl bereits gezeigt wurde 2], dass die neuen optischen Uhren ebenso genau gehen
kénnen wie die derzeit besten Ciisiumfontinenuhren (relative Unsicherheit 10~15), steht
diese Entwicklung erst am Anfang. Die prognostizierte Unsicherheit einer solchen Uhr
ergibt sich aus der Betrachtung der moglichen sytematischen Fehler, zum Beispiel beim
In* Tonenstandard (Abschnitt 6.1) zu 1018 [6].

Seit der Einfithrung der Femtosekunden-Frequenzkamm—Technologie in die optische Fre-
quenzmetrologie im Jahre 1998 durch unser Labor [20, 30, 70, 21, 22] und deren weiteren
Vereinfachung zu einem optischen Synthesizer, bestehend aus nur einem Laser (22, 23,
24, 25], hat sich diese, nicht zuletzt, weil sie so einfach ist, schnell verbreitet. Daher gibt
es bereits eine ganze Reihe von optischen Frequenzen in Cs [70], Ca [3, 166], CH, [167],
H [1], Hg*[3], ,[23, 168, 93, 169, 170], Yb*[171, 172, 170], Sr*[170], Rb [169] und in
In*[103], die mit dieser Technik bestimmt wurden. Weitere interessante Kandidaten, wie
die 1§ — 28 ﬁbergangsfrequenz von Antiwasserstoff, der derzeit am CERN vorbereitet
wird [173], werden sicher folgen.

Neben dem bereits ausfithrlich besprochenen Einsatz der optischen Synthesizer in der
hochauflosenden Spektroskopie und der sich daraus ergebende Test der QED und der
Bestimmung der fundamentalen Konstanten Bl und « (Abschnitt 8.4 und 5.2), sollen
weitere mogliche Anwendungen in Wissenschaft und Technik kurz angesprochen werden.

Bei der Realisation des Meters in den Standardinstituten wird bislang hauptséchlich mit
Jod-stabilisierten HeNe-Lasern gearbeitet, die stindig in internationalen Vergleichen ge-
geneinander abgeglichen werden. Die Genauigkeit eines solchen Geriits wird ohne weiteres
von einem GPS-Empfinger und einem optischen Synthesizer erreicht!. Damit wiirde sich
der Transport der Laser eriibrigen. Basierend auf einem Cr:LiSAF-Laser [152], oder géinz-
lich in Fasertechnologie, miisste ein solches System auch nicht wesentlich teurer als ein
Jod-stabilisierter Laser sein. Zur Darstellung des Meters und zur Realisierung von weite-
ren optischen Uhren wird jetzt an so gut wie allen Standardinstituten der Industrielinder
an der Femtosekunden Frequenzkamm Technologie gearbeitet.

'Das sterreichische Bundesamt fiir Eich- u. Vermessungswesen hat zu diesem Zweck bereits einen
optischen Synthesizer von Menlo Systems GmbH, einer Firmenausgriindung aus unserem Labor, erwor-
ben.
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11. ANWENDUNGEN DER OPTISCHEN UHREN UND SYNTHESIZER

In der Datenkommunikation werden schon jetzt extrem stabile Wasserstoffmaser zur Syn-
chronisation von groBen Netzwerkknoten eingesetzt. Bei einer weiteren Steigerung der
Datenraten werden moglicherweise irgendwann noch bessere Oszillatoren benotigt. Au-
Berdem ist es denkbar, dass sich die =~ 10° einzelnen Moden eines Frequenzkamms selbst
sur Kommunikation und die Pulse gleichzeitig zur Synchronisation einsetzen lassen.

Die Satellitennavigation auf der Erde, die “deep space” Navigation von Raumsonden
beruht auf genauen Atomuhren. Letztes ist in der Tat derzeit durch die stabilsten existie-
renden Radiofrequenzoszillatoren begrenzt. Moglicherweise kann man aber auch in der
Navigation in Zukunft eine Steigerung der Genauigkeit durch genauere Uhren erwarten.
Die ESA hat bereits ein Forschungsprojekt “Ultra Stable Optical Clocks” ausgeschrieben,
in dessen Rahmen auch an Frequenzkiimmen fiir die Raumfahrt gearbeitet werden soll.

Die allgemeine Relativitéitstheorie ist bisher leider nur sehr ungenau im Experiment ge-
testet. Bei der Periheldrehung des Merkur und der des bindren Pulsars PSR 1913+16
stimmen Theorie und Experiment zwar innerhalb ihrer Unsicherheit, aber nur auf 10%
{iberein [174, 175]. Bei der gravitativen Ablenkung von Sternenlicht [176] und der Abstrah-
lung von Gravitationsenergie des bindren Pulsars PSR 1913+16 [177] ist die Situation
nicht viel besser. Einzig die Gravitationsrotverschiebung ist mit zwei Wasserstoffmasern,
einer am Boden und der andere an Bord einer Rakete in 10 000 km Hohe, genauer,
niimlich bis auf 7 x 10~° von R. F. C. Vessot et al. [178] vermessen worden. Es besteht
die berechtigte Hoffnung, dass sich durch Uhren mit einer Genauigkeit von bis zu 107
neue Moglichkeiten zur Detektion des Einflusses der Gravitation auf die Raum-Zeit erge-
ben werden. Mit zwei solchen Uhren, einer in Garmisch-Partenkirchen und einer auf der
Zugspitze zum Beispiel?, konnte das beriihmte Raketenexperiment von R. F. C. Vessot et
al. bereits um mehr als eine Gréfenordnung unterboten werden. Allerdings sollte betont
werden, dass sich die Gravitationsrotverschiebung auch aus der Energieerhaltung, eine
Eigenschaft, die man wohl auch von jeder alternativen Theorie fordern wiirde, ergibt. Ein
moglicher Weg einer eventuellen Quantengravitation auf die Spur zu kommen, wére kleine
Abweichungen von der klassischen Theorie zu finden. Bei der derzeitigen Messgenauigkeit
ist aber noch nicht einmal letztere gut verifiziert.

Eine weitere Anwendung betrifft die mogliche langsame Anderung von Naturkonstanten.
Dieser Effekt [7] und seine mogliche Messung [9, 8] wird seit einiger Zeit von Theo-
retikern diskutiert. Hinweise darauf stammen aus astronomischen Beobachtungen [10].
Sie stehen allerdings Nullresultaten mit sehr kleinem unteren Limit aus optischen Fre-
quenzmessungen [3], Radiofreuquenzmessungen [11, 12] und der Isotopenverteilung ei-
nes natiirlich entstandenen Kernreaktors in der Republik Gabun [13] entgegen. Die im

2Bei einem Hohenunterschied von Ak = 2250 m betriigt die Gravitationsrotverschiebung in diesem
Fall 25¢ = 2,5 x 10713,

—_—?’—*
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Abschmtt 10.1 und 10.2 gemessenen optischen Uhreniibergénge in Kalzium und
silber, erlatll?en die Ableitung einer weiteren oberen Grenze fii e
t'fett?. E'?ax;eh_ha.@henbmm hat abgeschéitzt, dass dieses Frequenzverhiltnis besonders sen-
Zle;deQZisﬁeUinde{L};ng der Feinstrukturkonstanten reagieren sollte [8]. Der Vergleich

Kalz Uhreniibergangs mit einer élteren Messung [160] ergibt eine obe °n-
zisﬁgucéli ].)lglft‘ fca/ f(,.»:.; von (0fca/0t)/foa = (+2 £ 8) ><[1[]‘]1‘1 y%"‘l [3]. Der \I;ngl;?::lh
o [1(;35181er g;b};}lgge;llll;tg"tg)z}l}gs aus ﬁ);&in;;t 10.2 1}15it einem neueren Wert vom April

/0 By = - x 107" yr~!. Eine eventuell i

grse Gl'r:;;lr:grzluis.ta.lildsgyperfimal_lfspaltung fcg{ hebt sich in fu,/fc, heraus, falelslz:ﬁit d(_i:
1- que % n linear driften®. Bislang kann die Anderung der Feinstrukturkonstanten da-
ler nicht aus den Daten gefolgert werden. Ein interessanter Vorschlag in diesem Zu-
sa‘mmenl}aug kam kiirzlich von X. Calmet und H. Fritzsch. Demnach sollte l:sich aus
der relativen Anderung der Feinstrukturkonstanten eine relative Masseninde * bei "
Proton ergeben, die 123 mal so grof ist: Aa/a = —123 Am,/m,. Fiir di;ulng" eg,;
Xberga.n_gsfrequenzﬁmlt 3} flsgs /Omy, = 2,4 x 1077 Hz/Kg und eiI':em jr)Dete]s;tionslimit von
’ :fl_ggs = "40 Hz wiirde dies bedeuten, dass man noch Aa/a = 2.4 x 10~13 detekti
ko‘nnte. Gibe es den von X. Calmet und H. Fritzsch vorhergesagteg Effekt nicht p Iel:'e‘rl
mlii Ofi1s25/0c = 8,3 x 102 Hz dieses Limit bei Aa/a = 6,6 x 10710 alé ’fs? Wlau?
Qroﬁen(.)‘rdnungen hoher. Falls sich die Auflssung des 15 — 25 f}bergangs :le 1(1:;inanl5 t tc rel‘
eine GroBenordnung steigern lieBe, wiire man mit zwei Messungen innerhalb von cefslge;l;

Jahren in dem interessanten Regi
gime von Aa/a = 6,6 -15 -1
Vorgaben gibt [12]. / X 107 y1

r ein derartiges Verhal-

in dem es andere

C]i];ne“andell'e m('jglich.e A_nwendung, tiber die spekuliert werden darf, ist die Ubertragung
r “very long baseline interferometrie” (VLBI) in den optischen Bereich. Zwei entfernte

optische Oszillatoren die synchronisiert sir 0
_ 1d, konnten als Lokaloszillat lir die
rodyndetektion von Sternenlicht genutzt werden. oren i die fiete:

3 D‘ . . - as . . . . ] 2 1
S a 1aT1s8 I lbte t Weﬂ dle vVier I requenz messungen zu v ie-[ VETS ledenen
Zelt pu Ilkteﬂ getatlgt W dEIl. )
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90 11. ANWENDUNGEN DER OPTISCHEN UHREN UND SYNTHESIZER

12. Zeitraum Implikationen

In diesem Abschnitt soll auf die Anwendungen der Erkenntnisse iiber die CE-Phase im
Zeitraum eingegangen werden. Zu diesem Zweck ist es essentiell, sich iiber den Unter-
schied zwischen der CE-Phase und des CE-Phasenschlupfs bewusst zu sein. Fiir einen
“ungechirpten” Puls, der wihrend seiner Dauer eine konstante Tragerfrequenz aufweist,
bedeutet die Stabilisierung der Kamm-Offsetfrequenz gleichzeitig die Stabilisierung des
CE-Phasenschlupfs [29] (siche Abbildung 3.2).

Zur Kontrolle des CE-Phasenschlupfs ist die Methode des “self-referencing” (Abschnitt
7.3 und 9.2) wesentlich besser geeignet, als die Detektion des CE-Phasenschlupf mit Hilfe
eines Kreuzkorrelators (Abschnitt 7.2). Wihrend letztere nur eine Spannung proportio-
nal zur CE-Frequenz liefert und sich daher winzige Phasenfehler schnell aufintegrieren,
ergibt sich aus der “self-referencing” Methode die CE-Frequenz in zihlbarer Form, d.h. in
Form einer oszillierenden Spannung. Als solche hat diese auch eine Phase, die, relativ zur
Phase der Repetitionsfrequenz, im Prinzip sogar die CE-Phase ergibt. Um die CE-Phase
allerdings auf diesem Wege ableiten zu konnen, miissten simtliche Laufzeitunterschiede,
die Phasenverschiebungen zwischen wep und w, bewirken, auf Bruchteile von 7 bekannt
sein. Dazu gehoren auch Unterschiede in den Gruppenlaufzeiten des Interferometers. Dies
ist in der Praxis kaum mit der gewiinschten Genauigkeit durchfiihrbar. So dass im Ge-
gensatz zum CE-Phasenschlupf Ag die CE-Phase ¢, also die Phase des Trégers relativ
zu einem bestimmten Punkt der Einhiillenden, mit den bisher beschriebenen Techniken
in der Praxis nicht messbar ist. Die Stabilisierung von wep erzeugt also reproduzierbare
Pulse, jedoch mit unbekannter CE-Phase. Falls die Kamm-Offsetfrequenz, und damit der
CE-Phasenschlupf, auf Null stabilisiert wird, ergibt sich ein Pulszug mit genau reprodu-
| zierbaren Feldern.

Seit es die Moglichkeit gibt den CE-Phasenschlupf zu kontrollieren, wird daher intensiv
die Méglichkeit diskutiert, dass bestimmte nichtlineare Prozesse, wie die optische Feld-
| lonisation, Tunnel Jonisation von Festkérpern und die Erzeugung hoher Harmonischer,
! von dieser Phase abhingen [179, 180, 181, 182, 183, 184]. Bei der Erzeugung hoher Har-
I monischer [27] und Feldionisation [26] gab es bereits experimentelle Hinweise auf eine
i Phasenabhiingigkeit, wobei die direkte Riickfiihrung der beobachteten Effekte auf die,
| auch in diesen Experimenten nicht messbare CE-Phase, nicht méglich war.
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12.1 CE-Phasen abhiingige Erzeugung von Attosekunden Pulsen

Um die CE-Phasenabhingigkeit zu veranschaulichen kann der folgende GauB-férmige Mo-
dellpuls verwendet werden:

E(t) = E,e /" cos(wet + ) (12.1)

Aus Abbildung 3.2 wird ersichtlich, dass die Spitzepfeldstéizke und ilamxt mchtclimeare
Prozesse eines solchen Pulses, davon abhingt, ob es sich um .co‘s—Puls (¢ = 0) oder Em
einen “sin-Puls” (¢ = m/2) handelt. Eine solche Abhéil"lglgk?lt ist selibst dann.ulnterh de—
stimmten Bedingungen zu erwarten, wenn weitere Det‘a.lls, wie etwa. dlE-i- Renomlglunlg l’es
Modellpulses auf konstante Pulsenergie, die Modifikation de}‘ Puls‘(‘emh.ulle_n‘den durc é das
Weglassen der nicht propagierenden DC-Komponente 111_1d dlfi& Berucksmhtlgurg felr (ziu.y
Phasenverschiebung beriicksichtigt werden [183]. Aller(.:hngs .1st der erwartete 111h u§st er
CE-Phase im Allgemeinen so klein, dass nur die Detektl'on mit 'sel'lr kurzen unfi ‘sed_r 1; elr..l—
siven Pulsen realistisch erscheint. Zu ihrer Erzeugung ist es bislang. notwenﬁh-g, ( 1eE ulse
eines Laseroszillators einer weiteren optischen Verstii‘rkung zuzuﬁ;lhren. Fiir cllgewrzeu;
gung hoher Harmonischer etwa, werden Spitzenintens'itét_en von mmdestenfs 10 o /t cm
benétigt. Mit einem typischen Femtosekundenlaser mit emer.Imttleren"Ausgangblgxsf .ung
von 500 mW, einer Repetitionsfrequenz von 100 MHz und einer Pulslange \701113 S eg—
reicht man bestenfalls eine Spitzenintensitit von 5x107°J/10fs (1um)? = 5x 10" W/em?.

U(r)

Abbildung 12.1: Links: Das atomare Potential U(r) ( gestrichelte_ Lz'.m'e). wzrd“dyrzh df;n
Laser so stark modifiziert (durchgezogene Linie), dass eine Tunnel.zomsatwn'moglch w;:; :
Bei der anschliefenden Rekombination strahlt das Ele?ctron seine Energie ab. Rechts:
Durch die Wiederholung dieses Vorgangs mit jedem optischen Zyklus, entstehen Harmo-

nische des Laserfeldes.

Die Abbildung 12.1 stellt den Erzeugungsmechnismus hoher Ha.rmoniscﬂer in vegelpfaf:}_ltez
Weise dar. Das elektrische Feld eines sehr intensiven Lasers (ab etws.m 10" W/cm?) 10918;:31"

einige der Atome, die dann bei der Rekombination naci? etwa einem halben optlgc ;/1}
Zyklus, ihre Energie abstrahlen. Diese Energie bestimmt sich aus der Bindungsenergie W,

.

und der Energie, die das Elektron durch die Bewegung im Feld des Lasers erhilt. Diese
sehr kurzen Strahlungsereignisse treten fiir relativ lange Laserpulse mit jeder Halbperiode
des Laserfeldes auf, und erzeugen Harmonische, genau wie durch die Pulswiederholung
Harmonische der Pulswiederholrate entstehen. Wegen der Inversionssymmetrie des Gases
treten nur ungerade Harmonische auf, die bei elliptischer Polarisation des Lasers vollig
verschwinden, weil es unter dieser Bedingung zu keiner Rekombination kommt. Weil sich
die Phase der kurzen Strahlungsereignisse mit jeder Halbperiode des Laserfeldes um 7
dndert, ist die Situation vergleichbar mit einem Pulszug mit Ap = 7 in GI. (3.12). Dieser

erzeugt nach Gl. (3.5) ebenfalls ein Spektrum bestehend aus ungeraden Harmonischen der
halben Pulswiederholrate.

Berechnete Intensitit der
harmonischen Strablung

cos-Puls =0

sin-Puls p=mr/2

Sils 0 fs +5 fs

Abbildung 12.2: Die berechnete Intensitit von hohen Harmonischen eines Femtosekun-
denlasers [183] (A = T50 nm, Pulsdauer 5 fs, Spitzenintensitit 2 x 1015 W/em?) der in
einem Helium Gasjet (Wechselwirkungslinge 18 pm, Gasdruck 500 Torr) fokussiert wird.
Fir die zwei verschiedenen Werte der CE-Phase (0 =0 und ¢ = 7/2) ergeben sich sehr
unterschiedliche Ergebnisse, wenn man die Intensitit der erzeugten Strahlung um 3.2 nm
mit einer Bandbreite von 10% detektiert (Grafik aus Referenz [18]).

Ein sehr interessantes Phiinomen, das mit der Erzeugung hoher Harmonischer verbunden
ist, findet unterhalb einer Pulslinge von etwa 25 fs, also etwa 9 optischen Zyklen bei
800 nm, und bei etwa 10" W/cm? in einem Edelgasjet statt. Unter diesen Bedingungen
findet die Ionisation innerhalb sehr weniger optischer Zyklen statt [185]. Das Ergebnis sind
sehr kurze Pulse im 100 Attosekunden-Bereich, die kiirzlich auch nachgewiesen werden
konnten [186, 187, 188]. Ein Beispiel fiir einen solchen Prozess (18] zeigt die Rechnung in
Abbildung 12.2. Sowohl das Spektrum, als auch die Intensitit der Harmonischen, sollten
in diesem Fall von der CE-Phase abhéngen. Der durch eine “cos”-Anregung emittier-
te singulidre Puls hat die héchste Intensitdt und ein relativ flaches Spektrum, d.h. die
verschiedenen Harmonischen gehen ineinander iiber. Im Gegensatz dazu hat der durch
eine “sin”-Anregung emittierte Doppelpuls zumindest eine Komponente bei der doppel-

ten Lichtfrequenz der Fundamentalen, so dass die Harmonischen im Spektrum getrennt
erscheinen.
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12.2 Einzelpuls Messung Bestimmung der CE-Phase Anderung

Um diesen Effekt nachzuweisen, wurde in Zusammenarbeit mit der Gruppe von Prof.
Ferenc Krausz an der Technischen Universitat Wien, der CE-Phasenschlupf eines Laser-
oszillators durch das im Abschnitt 9.2 beschriebene “self-referencing’”, stabilisiert. Die
CE-Offsetfrequenz eines modengekoppelten Laseroszillators (Femtolasers GmbH, Modell
Femtosource Compact Pro), wurde mit einem in unserem Labor gebauten Interferometer,
wie im Abschnitt 9.2 beschrieben, stabilisiert. Als Lokaloszillator wurde dabei die elektro-
nisch durch 4 geteilte Pulswiederholfrequenz verwendet, so dass sich wee = }l—wr ergibt.
Dies hat nach Gl (3.12) zur Folge, dass jeder vierte emittierte Puls einen identischen
(aber unbekannten) Feldverlauf aufweist: Ap = 2rwep/wr = 1 /4. Um die notwendige
hohe Pulsenergie zu erreichen, wurde ein gepulst arbeitendes Titan-Saphir Multipass-
Verstirkersystem (Femtolasers GmbH, Modell Femtopower) nachgeschaltet. In diesen
wurde exakt jeder 80.000-te Puls aus dem Laseroszillator mit Hilfe einer Pockels-Zelle ein-
gekoppelt. Dadurch sindert sich zwar die mittlere Ausgangsleistung nur unwesentlich, aber
durch die Herabsetzung der Pulswiederholrate wird die zur Verfigung stehende Energie
auf wesentlich weniger Pulse verteilt. Das Ergebnis ist ein Pulszug mit einer Repetitions-
rate von nur etwa 1 kHz, aber mit einer Pulsenergie von fast einem mJ im Vergleich zu

einigen nJ aus dem modengekoppelten Laseroszillator.

Um die verstirkten Pulse fiir weitere Experimente einzusetzen, musste geklirt werden, wie
sich die Pulsverstirkung und die im Gerit eingebaute Pulskomprimierung auf die Stabi-
litiit der CE-Phase auswirkt. Die Bestimmung der CE-Frequenz mit der “self-referencing”
Methode ist wegen des sehr niedrigen Modenabstands von nur 1 kHz problematisch. Bei
einer Linienbreite des wo s-Schwebungssignals von nur 500 Hz wiirden sich die verschie-
denen Ordnungen bereits iiberlagern. Daher wurde von Andrius Baltuska die spektrale
Interferometrie [189, 190, 191] zur Detektion der CE-Phasen Fluktuationen eingesetzt.
Wie in der Abbildung 12.3 dargestellt, wird dabei zunichst ein oktavenbreites Spektrum
mit Hilfe der Selbstphasenmodulation erzeugt. Wegen der hohen Pulsenergie geniigt es,
den Strahl auf ein Saphirpléttchen zu fokussieren. Die anschlieBende Fokussierung auf ein
BBO-Plittchen verdoppelt den Bereich um 1000 nm. Dieser wird dann zur Interferenz mit
dem Bereich um 500 nm aus dem oktavenbreiten Spektrum gebracht. Im Gegensatz zur
“self-referencing” Methode aus der Abbildung 9.5 wurde kein Photodetektor, sondern ein
Spektrometer mit ortsauflosender CCD Detektorzeile zur Detektion des CE-Phaseschlupfs
verwendet. AuBerdem wurde der Unterschied in den Gruppenlaufzeiten 7q zwischen dem
frequenzverdoppelten und dem original Puls nicht kompensiert. Dies ermoglichte einen

sehr kompakten Aufbau.

BBO SHG PES
I : . Spektrometer
800 nm =
2515, 0.8 m_.yrk O ﬂ

=

Saphir SPM

Spektrometer Signal [willk. Einh.]

T T 4 u
430 490 500 510 520 530 540

Wellenlinge [nm]

gzlgiidzng 12.3{} ?’pektml{e Interferometrie. Links: Das Spektrum der Pulse wird durch
elbstphasenmodulation (SPM) in einem Saphirplittch j tet.
Sbephasenmodulation . einem Saphirplittchen auf eine Oktave aufgeweitet.
g 9.5 wird die in einem BBO-Plittch ; ' '

o o e e g ‘ chen erzeugte zweite Harmoni-

geweiteten Spektrum tiberlagert. Rechts: Di

ne spektrale Interferenz, die durch die Projekti ) sarsE Palastioion. mi
: ‘ Tf : jektion auf e sati '
Hilfe eines polarisierenden Strahlteilers (PBS), entst);hfe gemetnsame Folarisation, i

Ep(t) = A(t)e et~ (12.2)

LneLIt tdir E’ulsezl‘l‘lmllenden Alt) , der Tréigerfrequenz w, und der CE-Phase . Falls A(t) einen

Einhi]mz(;?l nglte? SyI;l.m‘etI‘ISCheI‘l Puls, zum Beispiel mit Gauss- oder 1/cosh-férmigen

oy II; i i )eE:_c 1.1811.3t, 50 gilt: A(t) = _A(—t) mit reeller Fourier transformierten
iesem Fall lisst sich die reelle Amplitude des Spektrums wie folgt abspalten:

Ep(w) = A(w+w)e™ = |Ep(w)]e™* (12.3)
Die zweite Harmonische ist proportional zum Quadrat des Feldes der Fundamentalen
Esu(t —14) = CE(t) = Esn(w) = CFT {E(t)*} = |Esp(w)|e ™2 (12.4)

g;ﬂ;ucli]egn; Prcl;pff)cllrtior;‘ai'i;éitsfaktor C. Das detektierte Signal I(w) ergibt sich aus der Uberla

er beiden Felder, wobei das Spektrometer eine Fouri ' :
. : iertransformation durchfii

und der nachgeschaltete Detektor die Intensitét, also das Betragsquadrat miss;' et

Iw) = |FT{Er(t)+ Esu@®)}|* = |Er(w) + Esu(w)|?
- IF(W) + [SH(UJ) + 2Re {E};‘(W)ESH (w)e—'iwcm}
= Ip(w)+ Isg(w) + 2Re {|E'F(w)|e+i‘*’ !ESH(wﬂe—ww—mm}

== IF(UJ) -+ ISH(LLJ) iz Q\ZIF(QJ)ISH(L:J) COS(L:JCTd + gO) (125)

1 .
Die Verwendung eines kompl i
; € plexwertigen Felds erlaubt es auf einfach: ise die zeitli
: : ache Weise die zeitlic :
Intensitét [E(t)|* und |E(w)|? und das Feld der zweite Harmonischen o< E(t)? aixzi?egzﬁe undspelrale
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Die Intensitaten der Fundamentalen und der zweiten Harmonischen sind hier mit [p(w) = L T — .
|Ep(w)|* und Is (W) = |Esn (w)|* bezeichnet. Die zeitliche Verzogerung 74 zwischen den Abbildung 12.4 dar gestzlﬂt ;\?Ibenswblhtat am Ausgang des Multipass-Verstiirkers ist in
interferierenden Strahlen wurde mit Hilfe des Verschiebungssatzes (Gl. (3.16)) berticksich- iberméBig geét(‘jrt \%rird Dl' an grkennt, dass die CE-Phase durch den Verstirker nicht
tigt. Das Interferenzmuster ist demnach mit der inversen Verzogerungszeit 74 zwischen der auf Strahlinstabiiitéiten. ' 18‘relat1v langsame:n Fluktuationen sind hochstwahrscheinlich
Ankunftszeit der Pulse moduliert, wie das auch auf der rechten Seite der Abbildung 12.3 zuriickzufiihren, wihr dilld'eln‘em o Verstarkfgr nachgeschalteten Prismenkompressor
su sehen ist. Fiir einen Pulszug mit stabilisiertem CE-Phasenschlupf Ay verschiebt sich abhingigkeit d , M s SChneH?n Fluktuationen wohl auf die erwihnte Intensitéts-
das Interferenzmuster® bei jedem Puls um A¢. Bei der Beschrankung auf einen kleinen 8 es Messverfahrens zuriick geht.
beitet wird, wie im Abschnitt 9.2 be-
|

spektralen Ausschnitt, oder falls mit 74 = 0 gear
schrieben, lisst sich auf diese Weise die CE-Offsetfrequenz detektieren. Der grofie Vorteil 12.3 R .
= . ekonstruktion des Pulsfeld i
es, Bestimmung der CE-Pha |
o se

dieser Detektion ist, dass sie mit beliebig niedrigen Repetitionsraten, bis herab zu Einzel-

pulsen arbeitet. Weil in der Implementation in Abbildung 12.3 alle Strahlen den selben o
Weg laufen, ergibt sich, sumindest theoretisch, die CE-Phase ¢ aus Gl. (12.5). In der U c_he in der Abbildung 12.4 dargestellte langsame Drift der CE-Phase Aus

Praxis gibt es jedoch zusitzliche, schwer zu kontrollierende, Phasenverschiebungen, zum MUItlpa.&.;s—\z.’erstﬁ.rkerg zu reduzieren, wurde von Andrius Baltuska und gin - usgang des

Beispiel eine intensititsabhéngige Phasenverschiebung bei der Erzeugung der zweiten Har- eme zusitzliche Regelschleife implementiert, die mit Hilfe der gémessenm mgtop..h‘Goh.le

monischen und des oktavenbreiten Spektrums. Allerdings lassen sich mit dieser Methode mtielien C_E.—Pha.se, den CE-Phasenschlupf des Laseroszillators entspre 1und zeitlich ge-

Fluktuationen der CE-Phase messen. Durch Addition, des mit Hilfe eines Computerprogramms aus dex;lp Cllien pachstelt

Igririlmnlf’g{]ewonllenen Wertes fiir die CE-Phase, konnte diese kbeliebi;pse:;‘?(jﬁ? j\rnt?f& |

ie Pulse aus dem Multipass-Verstiarker zum Nachwei L J s RECER |

der Spektren hoher Harmonischer zu nutzen, mussten sieei;e(iii‘:' iﬁiﬁfﬁiﬂ?ﬁ%ﬁj

0.5 —
=
0.4 werden. Dies geschah durch ei i
| . Lled ne weitere spektrale Verbreiterur . |
7 0.3 .dulfatmn in einer Hohlfaser mit anschlieSender Pulskomprillnferrllllng d]le)rCh ol plisne:
] E_Q ist in der Abbildung 12.5 dargestellt. BE: Dersomplatiouthan |
N 14
- I
L¥]
% 001 Die Erzeu hohe - - - s |
e - gunun g I:filt(iti} iI;Tzn Ir?'(])jmsch}fr n(u'fb den so stabilisierten Pulsen wurde von Michael |
s ¢ 5 Uiberacker (ebenfalls i in ei )
% 024 gefithrt. Dabei ergab sich die im Absclmiltltamq 1T}1J' I:N;?n)t Hi%lillnem ol ol
0.3 . d .1 diskutierte 1angigkeit der S
] von der CE-Phase. Bei den kiirzes i gigkstl:der Spektren |
Iy : : zesten Wellenléingen, dem “cut-off” i |
A4 die Harmonischen fiir eine “cos” ¢ ut-off” Bereich, verschmelzen |
e 20 _ i cos”-Anregung, wihrend sich bei einer “sin”-A i |
¥ T T T T T rl T - . b ; ) nre - |
0 10 2 3 4050 @ den hochsten Photonenenergien separate Harmonische ergeben [28] Weiterhﬁiuslfil?als e
. men

illizhdiletfleSth?'lelll De;\?ii](si (;.es Spektrums, wie es in der Abbildung 12.6 dargestellt ist
r theoretischen Modellierung von Vladislav Yakovl - ’
i Ao _ adl wkovlev und Armin Scrinzi iiberein
genen Experimente lediglich auf And .
lich sind, ist die Detektion d ' rits Moesne e B
18 er hohen Harmonischen di M '
Y la e erste Messung dieses Parameters.
charakterisierungstechniken, kann i

0. , somit 5 1 E

komplette zeitliche Feldverlauf der Laserpulse bestimmt werden? i ersten Mal der
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Abbildung 12.4: Messung der CE-Phase (inklusive einer unbekannten Konstante) ei- :
nes 1 kHz Multipass-Verstirkers, dem phasenstabile Pulse aus einem Laseroszillator zu-
gefiihrt werden. Die CE-Phase wird mit der spektralen Interferometrie durch Fourier-

Transformation des Spektrum (siche Gl. (12.5)), wie s auf der rechten Seite der Abbil-
dung 12.3 dargestellt ist, gewonnen. Jeder dritte Puls wurde zur Erstellung des Diagramms

verwendet.

oder die Phasengeschwindigkeit
ektierbaren Anteil
Puls Verschiebung

2Die Richtung der Verschiebung hiingt davon ab, ob die Gruppen-
hrinkt man sich jedoch, wie bisher, auf den det

im Laserresonator groer ist. Besc
0 < Ay < 2m, so kann sich ein anderes Bild ergeben, weil zum Beispiel eine Puls-zu-
—0.1 x 2.

um Ag = 0.9 X 27 genau so erscheint wie Ay =

$Wenn i igkei
man von der Zweideutigkeit ¢ — @+ 7 absieht, die auch hier nicht unterschieden werden kann




12.3 Rekonstruktion des Pulsfeldes, Bestimmung der CE-Phase
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Abbildung 12.5: Die Erzeugung von intensiven Pulsen mit stabilisierter CE-Phase an
der TU Wien (A. Batuska und F. Krausz). Die CE-Offsetfrequenz des Laseroszillators
(Pulsenergie 5 nJ) wird auf ein Viertel der Repititionsrate stabilisiert. Der Multipass-
Verstirker wird ezakt bei jedem 80.000-ten Puls aktiviert und liefert identische Pulse mit
einer Wiederholrate von etwa 1 kHz und einer Pulsenergie von etwa 1 m.J. Nach der
spektralen Verbreiterung in einer Hohlfaser und anschliefender Pulskomprimierung, ste-
hen phasenkontrollierte, sehr kurze Pulse hoher Energie zur Verfigung. Mit der schnellen
Regelung wird die CE-Offsetfrequenz des Laseroszillators auf ein Viertel seiner Pulswie-
derholrate gehalten. Der langsame Zweig dient der Vorkompensation der CE-Phasendrift

des Multipass-Verstarkers.
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Abbildung 12.6: Der “cut-off” Bereich entspricht in etwa der 80-ten Harmonischen, bei
einer Zentralwellenlinge von 800 nm des anregenden Lasers. Wegen der Kiirze der Pul-
se ergeben sich jedoch erhebliche Abweichungen der Mazima von den Harmonischen des
Lasers. Die Mazima der “cos”-Anregung fallen, unter den gegebenen experimentellen Pa-
rametern, auf die Minima der ‘Sin "_Anrequng, so dass diese sich bei unstabilisierter CE-
Phase heraus mitteln. Zur Detektion wurde ein Zirkonium Filter verwendet, der im We-
sentlichen nur fiir Photonenenergien oberhalb von 80 eV transparent ist.
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100 13.2 Der vollstindige Versuchsaufbau zur Bestimmung der 1S — 25-Frequenz

Der vollstiandige Aufbau des ersten optischen Synthesizers aus Abbildung 9.3 ist in der
Abbildung 13.1 mit allen Details dargestellt. Die Lokaloszillatoren, einschlieflich ihres
Vorzeichens, sind neben den Symbolen fiir jeden Phasenregelkreis angeben. Dabei be-
deutet ein negatives Vorzeichen, dass die Frequenz des geregelten Oszillators unterhalb
der Frequenz des Oszillators schwingt, auf den er geregelt wird. Fiir jeden Phasenre-
gelkreis ergibt sich eine lineare Gleichung fiir die beteiligten Frequenzen. Zum Beispiel
ergibt sich fiir den Phasenregelkreis der die Frequenz frene des HeNe Lasers kontrolliert:
frene = 2fos9 +2fss + 64 MHz wobei fogo und fsss die Frequenzen der Diodenlaser sind.
Lost man das sich ergebende System aus 5 linearen Gleichungen und setzt die Frequenzen
der Lokaloszillatoren, der Repetitionsrate und der angegebenen Modenzahl ein, so ergibt

sich:
a4s = 353 504 494 400 000 Hz (13.1)

Dieser Laser wurde mit einem zweiten Diodenlaser bei 848 nm, der auf eine Mode des opti-
schen Synthesizers aus Abbildung 9.5 mit einem Lokaloszillator von —20 MHz stabilisiert
war, zur Schwebung gebracht. Die Repetitionsrate war fiir diesen optischen Synthesizer
624,87 MHz, so dass sich die Frequenz des Dioden Lasers nach Gl. (3.5) zu

565 725 x 624,87 MHz + 64 MHz + 20 MHz = 353 504 624 750 000 Hz (13.2)

ergibt. Die CE-Phasenschlupffrequenz wurde dabei auf 64 MHz stabilisiert. Daraus ergibt
sich eine Schwebungsfrequenz von 130, 35 MHz zwischen den beiden 848 nm-Diodenlasern.
Der Aufbau ist zwar nur so genau wie der verwendete Quarzoszillator, weil aber samtli-
che Frequenzen in beiden optischen Synthesizern auf diesen stabilisiert sind, fallt dieser
Beitrag heraus. Das in Abbildung 13.1 dargestellte Experiment konnte relativ schnell von
uns realisiert werden, weil der Teil bis 4 f mit dem groBiten apparativen Aufwand bereits
existierte (vergleiche Abbildung 5.1). Der grofite zusitzliche Aufwand bestand in der Rea-
lisierung des 969 nm-Diodenlaser Systems. Die zweite Harmonische dieses Lasers musste
stark genug sein, um noch die Summenfrequenz treiben zu konnen. Deswegen wurde die-
ses System mit Hilfe eines Trapezverstirkers und einem Uberhohungsresonator betrieben.
Ahnlich wie dies bereits von Claus Zimmermann demonstriert wurde [192], erhélt man
auf diese Weise mehr als 100 mW bei 484, 6 nm.

13.2 Der vollstindige Versuchsaufbau zur Bestimmung der
1S — 25-Frequenz

Obwohl zeitlich vor dem Aufbau in Abbildung 13.1 realisiert, kann der Aufbau in Abbil-
dung 13.2 als eine Erweiterung angesehen werden. Letztere wurde fiir die Bestimmung der
Wasserstoff 15 — 2S-Frequenz eingesetzt, so wie sie im Kapitel 8.3 erldutert wurde. In der
Abbildung 13.2 wird der Farbstofaser des Wasserstoffspektrometers mit in den Aufbau

13.2  Der vollsténdige Versuchsaufbau zur Bestimmung der 15 — 2S-Frequenz
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Abbildung 13.2: Der Vollstindige Aufbau wie er zur Messung der 1S — 28 Ubergangsfre-
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9 13.2

Der vollstindige Versuchsaufbau zur Bestimmung der 1S — 25-Frequenz

—8f,1 — 64f.2+ 32448 136 x 76 MHz + 5,504 GHz

4fdye =
—8f. — 64f.2 +2 466,063 840 THz

(13.3)

e Frequenz des Farbstofflasers ist, mit dem der 18 — 2S5 Uber-

Absolutfrequenz des methanstabilisierten HeNe-Lasers fallt d_a—
im Prinzip auch unstabilisiert laufen kann. In de.r 'ersten Zeile
asi ausschlieflich durch die vervielfachte Repetxt.lonsrate be-
Offset leitet sich aus den verwendeten Lokaloszﬂla,lt.ore.t.l a'?.
adiofrequenzzihler f»; und fo ergibt e.'.ich 4 f(?ye. Eine ahnh—_
che Gleichung lisst sich fiir die Frequenz des Methanstandards.her:lelt‘:en. Dl%&: Kt:;i; lf:le;
der Wasserstoff-Messung mit kalibriert [167]. Trotz des vergleichsweise grobe

sollte darauf hingewiesen werden, dass die Verwendung dieses (:»pt;scilenl Sf;ﬂi;}hgﬂzirsﬂsé—
: : iiber ‘her andten Methode arstellte.
‘ ] erung gegeniiber der vorher angewan : '

e e e i o Phasenregelkreisen und konnte im Wesentlichen nur

Letztere arbeitete mit insgesamt 9 S or : :
die Frequenz des Wasserstoff 15 — 25 Ubergangs messen. Diese M(Jssunih erfol%te ciz:il:sl
auch nur relativ zu einem methanstabilisierten HeNe Laser, der zudem auch noch wi

holt bei der PTB mit Hilfe einer weiteren Frequenzkette [39] kalibriert werfrlen nujsste.h
Weitere Details des Aufbaus in Abbildung 13.2 finden sich in der Doktor.a,rb'elt vo‘nA }c)}grlg
Reicjhert (113]. Eine Photographie der Cisiumontinenuhr vom LPTF ist in der il-

dung 13.3 zu sehen.
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Feene Jiircher Jeitung

FORSCHUNG UND

TECHNIK

Miwoch, 25 Apet 2001« Nr.9s Bl

Die Atomisierung der Zeit
Neue Frequenzstandards mit einzelnen Ionen

Die Chisiumuhren, die seit 1967 die Sekunde definieren, haben in jingster Zeit Kon-
kurrenz bekommen. Mit einzelnen, in ciner Falle gespeicherien Tonen _.uvaa.. sich heute

h

schon Frequenzstandards mit einer fast
Verbesserungspotenzial dieser neuen Uhren

Vor zweicinhalh Jahren verkiindete ein Schwei-
zer Uhrenhersteller eine neue Zeitrechnung, Das

tigen G T Und das
ist noch lingst nicht ausgeschiipft.

ser Zeitmessung ist das Global Positioning Sys-
tem GPS. Mit diesem Navigationssystem sst

wi¢ gin Zahnrad mit schmaleren Zacken eine ge-
nauere Winkeleinstellung erlaubt. In den jingsten
Arbeiten werden R freq !

g g g

lonen als Takigeber
Der auf einen kleinen Labortisch passende Fre.

quenzkammgenerator spielt bei den jlingsten Ver-
suchen, o—u:un__n Frequenzstandards aul der Basis
von ei lonen m ickeln, eing wi

i

Rolle. Denn die Genuuigkeit eines neuen Stan-
dards lasst sich nur ermitteln, wenn ein Vergleich
mit einer Chsiumuhr mdglich ist. Die Arbeits-
gruppen von Jim __aj__h. und Leo Hollberg
vom National Institute of Standands and Techno-
logy in Boulder, Colorado, wverwendeten fir ihre
Atomubr ein Quecksilberion, das sie in einer
lonenfalle speicherten und aul ein tausendstel
Grad Gber dem absol Nullpunkt hl

Dieses lon bhat in seiner fussersien Schale ein cin.

die bis 11 100 000-mal hher Tegen als die cha-
< bis 1g 100 ] o

zeines Elektron, Mil elnem Laser versuchten die
Forscher, das Elektron in ¢in hdheres Energie-

Solche Resonanzen lassen sich mit sichib
Lichi statt mit Mikrowellen anregen. Daher

niveau gen. Gelang dies nicht, wunde der
Versuch mit einer etwas anderen Laserfrequenz
iederholt, bis die B fi war. Eine

spricht man auch von woptischens Freq

rs.

Die hohe Kunst der Zeitmessung besteht darin,
die bis zu 10% Schwing der Lichtwellen pro
Sekunde genun dhlen. Dus ist erheblich
unr«...mn:.un- als die Messung der Mikrowellen-

elektronische Regelung uoi.u dann dafir, dass
die Laserfreq mit der charakteristischen Fre-
quenz des lons Gbereinstimmie.

Mit Hilfe des Frequenzkammgenerators vergli-
chen die Forscher diese Schwingung mit der

als geog

zeit, Solche Aktivititer

erhand di i i i ition et iebi Clisi hr: Keine Elek k | Cosi hr. Auf eine Sekunde, also aul
Unternehmen schaffle kurz d die regionalen | sich die Position eines beliebigen Ortes aunf der | g der 1 Au i
4 e L in | Erde mit einer Unsicherheit von nur wenigen ist schnell genug, Frequenzen von einigen hun. | 9 192631 770 Schwingung des Clisi |
w.n__uw:n: w_.u.. c__ﬁaﬂ.ﬁ._m .....uu .__._m_ Macht nich H ran_wa.s. ciner ichi) n_.... nur n_.ﬁ,ﬂa %Mo..‘qo_ﬂ“.uam:w.— 20 verfolg It raber ent- o.sn.ﬁ.,,unooa 721 Saoaoa:u ma__M._o___.n__suoa im
i iel-Meridi fimse Uhren de aten Bestimmung von | 5 t 10V Schwingungen pro Sekunde). Nur mit ue! rion. Die Genavigkeil Messung

1000 Beats und definierte m,.s.-ﬁaﬂhﬂ. .u:._,_.-._..s prizise ren ..w_.a.ma.a._.“a et findi B vo nw_uu __. : aus = hicdlichen Lasern | liegt bei ierzehn Dezimalstedien, Mit der glei-
darl man getrost | Gesetze. A bendtigen Atomuhren, um | und ele hen Mik die | chen Prazision Wissenschafter um

. il die F . Lo M, 2u ver- | Wie cin mechanisches Uhrwerk zusammen- _..,rn.—u Telle und Christian Tamm an der Physika-

¥ _§|.—| T R T % 4, i ﬂ-mﬂ o,

aul das Konto der Marketing
Ganz so einfach ist es nimlich nicht, die Sekunde
als Finheit der Zeit abzuldsen, Schon fiir die New-

messen.  Ausserdem In. die Zeitmessung die
Grundlage f0r weiters Elnheiten, So wird zum
Beispiel das Meter Ober die Laufzeit von Licht

der de missen inter
Veririge unterzeichnel werden. So definierte die
13, Creneralkonferenz fir Mass und Gewicht im
Jahr 1967 die Sekunde als das 9 192 631 ._.q._w_.um:u

definiert, und dus Volt als Einheit der elektrischen
Spannung ldsst sich mit sogenannten Josephson-

geschaltet wurden, liess sich dieses Problem

Der i

16sen. Die Physikalisch-Technische Bund: q cines gespeich Yiuterbinmions be-
in Braunschweig konnte suf diese Weise vor vier | simmen. An beiden logie- Instituten  is
Johren Is eine optische Freg mit dem man zuversichtlich, dass sich die Genauigkeit der

weiter steigern 1Rsst und die

Takt der Chsiumub geich P
/i hsaufbau fullte drei Labors in zwei Gebiu-

m_ ._Eﬁ:,,

tm Prinzip #hnlich

der Schwingungsdanee einer charak
der Schavi g Mit Casi

uhren vermochte man dumals die Sekunde auf 12
Dot lien genau 2u besti
Was k i nnch der Clisi he?

Inzwischen wurden die Messverfahren so weit
hessert, dass die weltbeste Clisi hr eine Ge-
igkeil von |5 Dezi flen erreicht, Diese

U wiirde auch nach 30 Millionen Jahren hichs-
tens eine Sekunde falsch gehen. Fir manche Zwe-

wie ihre kiassischen Vorliufer. Sie messen die Zeit
durch dus Zahlen periodischer Schwingungen.
Ein Zei dard ist dadurch gleichbed: d it
cinem Frequenzstandard. Bei den alten Stand-
uhren geben mechanische Pendel den Takt an, bei
den digitalen Uhren ein mit konstanter Frequenz
schwingender Quarzkristall, Die besten Zeitmor-
male, die die Natur zu bicten hal, sind jedoch dic
charkteristischen Frequenzen, bei denen ein
Atom ¢l ische Struhl bi
und emittiert. Bei diesem Prozess wechselt ein

den und musste von cinem halben Dutzend Mit-
arbeitern gleichzeitig bedient werden

Vor zwei Johren gelang der Arbeitsgruppe von

ptis Freq fards bald die Rekord

der Clstumatomuhr einstellen werden.

Sowohl das Quecksilberion als ach das Yiter-
biumion weisen eine Ladungsverteilong suf, die

Thomas Udem und Theodor Hinsch vorm Max-
Planck-Institut fir Quantenoptik in Garching ein
wichtiger Fortschritt zu kompakieren Systemen.
Die Physiker entwickelten ein aLtrwerks, das die
Schwingungen des Lichis direkl m: den Schwine

cinen Angriffspunkt [Ur elektrische Streufelder
der lonenfalle ﬂaﬁr Bel hoheren Genauigheiten
kdnnte dies zo Stdrungen filhren, dic man mit
inigs Aufwand frilch misste, Die
Asheitsgruppe von Herbent Walther am MPI fur

gungen der in g selzi.
Es beruht auf einem Femtosekundenlaser, der pro
Sekunde mehrere Millionen Laserpulse aus-

Q ptik setzt deshulb auf ein Indiumion als
Tuktgeber, Die beiden relevanten Energieniveaus
werden durch elektrische Streufelder niimlich

sendet, Dieser Freq =
ttiert Millionen von Spektrallinien mit

cke reicht selbst dies¢ Prizision nicht aus, Doch it 53 W tor: &
. Y P b o alagisch “® | Elekion in der Hulle des Atoms von einem Ener- z
‘."._.M» m‘&aﬂa an _uﬂwm.au_ﬁe__n maﬁa._._ﬂiﬂ..n__a. gieni (X0 .wk.! Seit __nm M ». finith ”.—unu_L__: ﬂ,n#._.n_.___.. maﬂrzwaﬂgiap_n.iﬂv“ﬂ“ .__v.ﬂnn.._
e e Metrslogie-nsttute nach Altenati- | der Sekunde diect det (red : jedli ereichen wie mi
ven. Am vielversprechendsten erscheinen Atom- | Z¥€) 8Pt s im C mwﬂ_—.i chen .—Ha.a:g_wws.n.un_.-s. wie mit n._“ah__
wheen mit einem einzelnen lon als Taktgeber. als absolutes Mass HMEsung. cinigen hundert Megahertz wird elektronisch mit

Diei Institute haben mit solchen Aufbauten nun

cine Genavigkeit erziclt, die von der Prizision der

besten Csiumuhir nicht mehr weit entfernt isL
e Bestimmung der Sekunde aufl ._,ﬂq.nuo_i

Trend zu hitheren Frequenzen

Die Idee for genauere Uhren ist simpel: Je
hoher die Frequenz der atomaren Schwingung,

der Clsiumfrequenz verglichen, und die Laserfre-

quenz dient als Referenz fiir die Schwingung des
plischen Freg fards. Fir die Prizi

messung det N.n: ist diese Entwicklung woll von

umso priziser die Uhe. Denn eine Seb de Vst
; il

i st

ist keine

sich dadurch in feinere Zei degen, 50

wie die Erfindung der
&}

I
Eine der bek

nichtbecinflusst. Die R equenz drs
Indiumions wurde uniangst mit giner C igkei
von 13 Dezimalstellen vermessen.

Welches lon eines Tages das Hennen uwm die
seudefinition der Sckunde gewinnt, Ist derzeit
noch offen. Auch optische Frequenrstandards,
die als Takigeber nevtrale Atome stalt lonen ver-
wenden, diitfen sich noch eine Chance ausrech-
nen. Relativ klar ist hingegen, dass eine Meudefi-
nition der Sekunde Erﬂg vor dem Jahr 2010
erfolgen wird. Denn auch von der Realisierung
der ersten Chsiumuhr bis rur entsprechenden
Drefinition der Sekund i rund 15 Juhre,

Max Rainer
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13.3 Pressestimmen (Auswahl)

WISSEN o - s s ssoons

e

Das Ticken
eines Lasers

Atomuhren sollen in den
néichsten Jahren noch
genauer werden. Der erste
Schritt ist jet=t ameri-
kanischen Physikern
gelungen.

—————
von Andreas Hirstein

‘siumatorouhren, wie lange eine Sekunde
davert. Genau 9192 631 770 Schwingun-
i Césinmatomen ausgesen-

sich so schnell nichts indern. Doch wie
man noch weitaus genauere Uhren bauen
\eann, haben jetzt amerikanische Physiker
vom National Institute of Standards and
Technology (Nist) demonstriert. aDie

sein wie die bisher beste Atomuhr», sagt
Thomas Udem vom Max-Planck-Institut
fir Quantenoptik bei Minchen Welt-
weit, 50 dem, arbeiten deswegen auch

hireiche and {ardinstitute an

Samﬂmdﬁsmmsusgmhmmuh:en
deren Zeitzeichen von GPS-Empfingern
auf der Erde zur Positionsbestimmung
gebﬂucktwardmﬁuchcompmmclze
wie das Internet funktionieren nur, wenn
die".n.-:---;_l—L:
ten Comy iiber eine gemei Zeit
verfigen. Die Physiker vom Nist. sind
deswegen fiberzeugt, dass auch die
il‘mgstel-“.ntwidgfsgahnﬁchbedemde
Anwendung kb

Seit 1967 bestimmt das Ticken von C3-

Uhbr kdonte bis zu tausendmal so genau |

Wie konstant sind Naturkonstanten?

«Besonders profitieren werden aber
Grundlagenexperimente», sagt Thomas
Udem, der an den Experimenten am Nist
beteiligt war. «Wir versuchen beispiels-
weise zu Gberpriifen, ob einige bekannte
Naturkonstanten tatsichlich kemstant
sind oder ob sie sich eventuell mit der
Zeit verindern. Und auch Einsteins All-
gemeine Relativitatstheorie ist noch im-
mer nicht zuverlissig Gberpriift. Dazu
braucht man genauere Uhren»,
der Physiker.

So kompliziert sine moderne Atomuhr
auch sein mag, sie misst die Zeit noch im-
mer nach dem gleichen Prinzip wie eine-
Ppendelubr, Ein periodischer Vorgang -
die Pendelbewegung - unterteilt die Zeit
in gleich lange Abschnitte, die vom Uhr-
werk registriert und aufaddiert werden.
Die resuldersnde Summe wird schliess-
lich von den Zeigemn der Uhr angegeben.

Eine Uhr ist umso stabiler, je schneller
sich der periodische Vorgang wiederholt.
Das ist der Grund, waram jede Quarzuhr
fiir finf Franken genauer arbeit et als eine
mechanische Luxusubr fiir 50000 Fran-
ken. Der Quarz schwingt mit rund 33 000
Hertz, wihrend die Unruh der mechani-
schen Armbandubr nur mit 4 Hertz hin-

Hertz aufweisen. Noch stabiler kbnnte
eine Uhr werden, wenn man sie staft von
Mikrowellen von Lichrwellen antreiben
liase.Dnchdaswhishernichtmﬁaikh-
weil die Schwingungen des Lichts zu
schnefl sind, um von elektronischen
Schaltungen verarbeitet zu werden. Mit
anderen Worten: Es gab bisher kein Uhe-
werk, das den schnellen Schwingungen
einer Lichtwelle folgen konnte.

Ein optisches Getriebe

Gesucht war also eine Art optisches
Getriebe, das die hohe Lichtfrequenz so
eleltroni-

100 000 Schwingungen dec Lichtwelle
des Quecksilbers wird e;z; Laserblitz adu;
geldst. Diese Kopplung des Lasers anl
ultraviclette Licht des Quecksilberions
ist fir die hohe Stabilitit der Uhr verant-
wortlich.

In jeder Sekunde werden rund 1 Mil-
liarde Blitze ausgeldst. Das ist das Ticken
der Uhr. Es ist langsam genug, um voo
einem elektronischen Uhrwerk regist-
riert werden zu kjnoen.

R -

13.4 Patente

S )

13.4 Patente

Das Européische Patent EP
1 161 782 B1, Erzeu g
wilse-und » £ gung stabilisierter, ultrakur. '
f; utenlsitq :ilmfiz. kxinlwendung zur éjynthese optischer Frequenzen, wurde erteilt? TE‘;’:“ ch.ht"
s amerikanisches Patent ist beantragt. Der Patentinhaber ist die Max 1;)1%191(13(11
-Planck-

Gesellschaft zur Férderun Wi
r y g der Wissenschaften e. :
Jorg Reichert, Thomas Udem und Theodor I?Ignessli- und die Erfinder Ronald Holzwarth,
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rung der Wissenschaften e.V. beantr i
o ; t. .
Udior st Thussdise. oseasih: ragt. Die Erfinder sind Ronald Holzwarth, Thomas
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schaften e.V. beantragt. Die Erfi i
Hanseh gt. Die Erfinder sind Ronald Holzwarth, Thomas Udem und Theodor
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13.5 Auswahl der wichtigsten Veroffentlichungen

In der nachfolgenden Referenz [70] ist die erste optische Absajotut—
frequenzmessung mit einem Modengekoppeltenﬂ L.;aser besi‘c-hl?e e'11113
| (Kapitel 5). Damals wurde die Frequggz-del‘ Casium D; Linie mh_
einem genau kalibrierten methanstabilisierten HeNe Laselj vergk
chen. Aus dem Messergebnis lies sich ein neuer Wert der Feinstruk-

turkonstanten bestimmen.
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Absolute Optical Frequency Measurement of the Cesium D; Line with a Mode-Locked Laser

Th. Udem, J. Reichert, R. Holzwarth, and T. W. Hinsch

Max-Planck-Institut fiir Quantenoptik, Hans-Kopfermann-Strasse 1, 85748 Garching, Germany
(Received 17 December 1998)

We have measured the absolute optical frequency of the cesium D line at 335 THz (895 nm). This
frequency provides an important link for a new determination of the fine structure constant a. The
D line has been compared with the fourth harmonic of a methane stabilized He-Ne laser at 88.4 THz
(3.39 pm). To measure the frequency mismatch of 18.39 THz between 4 X 88.4 THz = 354 THz
and the D; line a frequency comb spanning around 244000 modes of a Kerr-lens mode-locked
laser was used. We find 1167688 (81) kHz for the hyperfine splitting of the 6P/, state and
335116048807 (41) kHz for the hyperfine centroid from which we derive a~! = 137.035 992 4(41).

[S0031-9007(99)09057-2]

PACS numbers: 06.30.Ft, 06.20.Jr, 42.62.Fi

The cesium atom serves as the primary standard of time,
and it plays an important role in many experiments on
laser cooling, trapping, and atom interferometry. Using a
new approach to measure the frequency of light with fem-
tosecond laser pulses we have determined the absolute fre-
quency fp; of the cesium D resonance line near 895 nm
to 1.2 parts in 10", surpassing the accuracy of the best pre-
vious measurements by almost 3 orders of magnitude [1].
This frequency is of particular interest for a new determina-
tion of the fine structure constant « taking advantage of the
extremely well-known Rydberg constant R = a’cm, /2h
[2]. Chu and collaborators at Stanford are measuring the
photon recoil shift of the D; line free = f3,h/2mesc?
with an atom interferometer aiming for an accuracy near
the ppb (parts per 10”) level [3]. Together with the proton-
electron mass ratio m,/m,, which is known to 2 X 107
[4], and even more precise measurements of the cesium to
proton mass ratio mcs/n,, which have been reported re-
cently [5], our frequency measurement provides the miss-
ing link for the determination of the fine structure constant
according to

) 2 ] h 2 . 3
ot=Be g Umemesmp g
c m, b1 mp me

Such a new determination of the fine structure constant is
highly desirable in the light of persisting discrepancies be-
tween the values obtained so far by different methods [6].

In our experiment we compare the frequency of the
cesium D; resonance line with the fourth harmonic of
a transportable CHy-stabilized 3.39 wm He-Ne laser [7].
The frequency of this reference laser has been calibrated
at the Physikalisch Technische Bundesanstalt (PTB) in
Braunschweig against a microwave cesium atomic clock
With their phase-locked harmonic laser frequency chain
8] to within 2.6 parts in 10", To bridge the large fre-
quency gap between the fourth harmonic near 848 nm and
the 895 nm Cs Dy line, we employ a Kerr-lens mode-
locked Ti:sapphire laser as a precise active frequency
comb generator, realizing, for the first time to our knowl-

3568 0031-9007/99/82(18)/3568(4)$15.00

edge, a phase-coherent optical frequency measurement
with ultrashort light pulses.

It has long been recognized [9] that the periodic pulse
train of a mode-locked cw laser can be described in the
frequency domain as a comb of equidistant longitudinal
laser modes separated by the pulse repetition rate Fis
For an ideal laser emitting a periodic train of pulses of
identical waveform the output can be described in the
frequency domain by a Fourier series. The elements of this
series correspond to the longitudinal laser modes whose
frequencies would thus be high harmonics of the pulse
repetition rate f,. In a real laser the optical phase is
shifted, by say A, from pulse to pulse with respect to the
envelope [10]. This is because the group velocity, which
determines the round trip time, is generally not identical
with the phase velocity of the pulse carrier frequency.
However, if A stays constant, we still expect a comb
of equidistant mode frequencies, spaced by the repetition
frequency f,, but with each frequency displaced from
a multiple nf, by an offset frequency f, = A /2#T,
where T = f"! is the pulse repetition time. Recently we
have tested the uniform distribution of the modes of such
a frequency comb and showed that the mode separation
agrees with the pulse repetition rate within an experimental
uncertainty of a few parts in 10'7 [11].

This test and the experiment described here
have been carried out with a commercial Kerr-lens
mode-locked Ti:sapphire laser (Coherent Mira 900,
73 fs = 1.5 X Fourier limited pulses, 75 MHz repetition
rate), pumped by a 5 W diode-pumped frequency-doubled
single-frequency Nd:YVOy laser (Coherent Verdi). With
this laser we have bridged a 20 THz frequency gap [=2.9
times the spectral width (FWHM)] with a millihertz
precision. This is to our knowledge the largest frequency
gap measured with a frequency comb. Even broader
frequency combs can be created with shorter pulses and/
or by four wave mixing in optical fibers [12,13].

The experiment, which is sketched in Fig. 1, is operated
as follows: First the color center laser is phase locked to

© 1999 The American Physical Society
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244,000 modes or 18.39 THz

I
l__r,.; Ill.,l ).,iiil.._r
i A
O made
894.6 nm
diode laser

l%
2 ‘cesium saturation
CHé spectrometer

Af gy = 18.37 THZ

foue = 88 376 182 599 937 (23) Hz

FIG. 1. Frequency chain that allows the comparison of the
precisely known frequency of a methane stabilized He-Ne
laser at 88.4 THz (3.39 wm) with the cesium D, transition at
335 THz (895 nm).

the second harmonic of the He-Ne standard by controlling

the beat frequency between them with an electronic phase-

Jocked loop. This forces the beat frequency to oscillate

in phase [14] with a reference frequency of a few MHz

(not shown in the figure) provided by a cesium atomic

clock. The frequency of the color center laser is then

known as precisely as the He-Ne standard. Next two

grating-stabilized laser diodes [15] at 848 and 895 nm are

locked to two suitable modes of the frequency comb after
their absolute frequencies have been checked coarsely

with a wave meter. As described below, the number of
modes between the laser diodes is controlled to be an
integer multiple of 20. A low noise beat signal (signal
to noise ratio >30 dB in 400 kHz resolution bandwidth),
necessary for phase locking, is created with the help of a
grating that preselects some of the modes in the vicinity
of the laser diode frequency. From the measured spectral
intensity of the frequency comb we estimate the power
of the modes in use to 40 nW. The mode to which the
848 nm laser is phase locked is stabilized to the second
harmonic of the color center laser (fourth harmonic of
the He-Ne standard). This is done with the help of a
piezomounted folding mirror of the mode-locked laser
that controls the beat frequency between the 848 nm
laser diode and the second harmonic of the color center
laser. Because of the rather low servo bandwidth of
about 10 kHz at this stage we use a large range (£32m7)
digital phase detector [14], as we do for locking the
diode lasers, and a digital by 128 divider that increases
the maximum possible phase fluctuations by a factor of

128. We continuously monitor the in-lock beat signals for
possible lost cycles with additional counters operated at a
different bandwidth, discarding data points that are off by
more than 0.5 Hz from the given reference frequency. In
the phase-locked condition the frequency of the laser that
probes the cesium transition fgos is related to other known
frequencies by

fggj = 4fHeNe = nf, o lZSfrcf — 280 MHZ, (2)

where fuene = 88376182599 937(23) Hz denotes the
frequency of the methane stabilized He-Ne laser. By
changing the reference frequency frf used for phase
locking the 848 nm laser diode, we scan the frequency of
the 895 nm laser diode. Exchanging the input signals of
the phase detector allows the use of both signs in Eq. (2).
The offset of 280 MHz is due to the remaining reference
frequencies used for phase locking. The pulse repetition
rate f, of the free running laser is measured with a radio
frequency counter (signal to noise ratio >60 dB in a
resolution bandwidth of 400 kHz).

The cesium D; line was observed in a 7.5 cm long cell
(Opthos Instruments Inc.) at room temperature. Several
cells have been used in another experiment [16] where
we measured the cesium D; transition frequency without
noticeable frequency differences. To probe the cesium
D, transition we use a saturation spectrometer with
two linearly polarized counterpropagating laser beams
with equal intensities (10 pW/cm?). The pump beam
redistributes the occupation number mainly by pumping
the atoms to the other ground state hyperfine level so
that the absorption of the probe beam is decreased. By
chopping the pump beam the difference in absorption is
detected with a lock-in amplifier. Because one beam can
change the absorption of the other only through atoms
whose Doppler shift is the same for both beams we detect
only atoms that do not move along the laser beam axis.
With this Doppler-free method we observe four hyperfine
components of the single stable isotope 133Cs for the
transitions from the ground states F, = 3 and F, =4
to the upper states F, = 3 and F, = 4. The observed
linewidth of about 6 MHz (FWHM) was somewhat larger
than the natural linewidth of 5 MHz. This is believed
to be caused by the short term frequency fluctuations
of the phase-locked lasers, allowed by the large range
phase detectors. The crossover resonances were not
visible due to the large separation of the excited state
hyperfine components. Stray magnetic fields are reduced
by a double cylindrical w-metal shielding to values below
2 uT along the laser beam axis. The transversal field
component has not been measured but is assumed to be
much smaller. We find the line center of the resonances
by fitting a Lorentzian with a linear background to it a5
shown in Fig. 2.

In order to obtain the correct frequency fsos the exact
number of modes n between the two phase-locked lase?
diodes at 848 and 895 nm has to be determined. W€
could neither unambiguously identify the modes with our
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saturation signal [arb. units]

30 20 -10 0 ' 1’0 2'0 ' 30
detuning from 335122537894 kHz [MHz]

fl().._?._‘ Thg: F,=4—F, = 4 component of the cesium D,
ransition with fitted Lorentzian obtained from the saturation

spectrometer. g : ‘
f?om Ea G The absolute optical frequency is determined

wave meter nor did we want to rely solely on previous
mea:?ure.:ments in order to exclude the f, = 75 MHz
ambiguity. The observation of a frequency.shift nXé&f
of one of the modes after changing f, by &f m}ir
bf’ fhfﬁcuit because it demands a resolution of éf tg
dt§t1nguish between the mode number n and n =+ 1 ,:l'he
shift n >< ofr could not be chosen too large if or-1e has
to traclf it with a phase-locked diode laser. To uniquely
derepnlne n of the order of 244000 we employ a cavit
t!-nat is stabilized to have a free spectral range of exactly 2?)1
times t}ze pulse repetition rate. On resonance this cavity
Fransmt‘ts every twentieth mode of the frequency comb
increasing the pulse repetition rate by a factor of 20. Then
the beat signals between the frequency comb and one of
the laser diodes are no longer separated by f, =~ 75 MHz
!Jut b_y 20f; = 1.5 GHz sufficient to be unambiguously
identified by our wave meter. To make sure that the free
spect_rg[ range of the cavity is indeed 20 times the pulse
repetition rate we observe the transmission through the
cavity as shown in Fig. 3. If the fraction of the free
Spectral range and the pulse repetition rate is a small
Integer such as 1:20 resonant fringes appear. A peak
in th_e transmission appears if the piezocontrolled mirror
Spacing allows the transmission of every twentieth mode
and the t‘ransmission vanishes if these modes are blocked
[17]. Higher order ratios produce fringes with smaller
({Ogltrast. We fo_und the correct fringes by verifying the
-2 GHz separation of the beat signals. To validate our
mode numbfzr counting scheme we have phase locked
:‘é’vsf:l[tl_aser diodes 26 ‘_500 modes apart and checked the
combmg frequency difference with an optical frequency
et generator [18]. In the future a somewhat larger
€ spacing may allow the identification with a common
aser wave meter.
]inz\r’edexpected some spurious shifts of the transition
S due to the fact that the readout of the lock-in
amplifier with a time constant of ~0.1 sec is delayed with
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transmission [arb. units]

piezo voltage [arb. units]

FIG. 3. The transmitted light from a m

through a cavity of finesse Fgas a function o?(:!fe lpﬁ(;l;zdsu[asfr
voltage that controls the mirror separation, Far dctunedplt)hy
cavity will transmit one out of 7/2F = 0.005 modes cfi\r'ine
rise to the constant background. At the central peak the ratig

of the pulse repetition rate and the fr
cavity is exactly 1:20. ¢ free spectral range of the

respect to the optical frequency measurement accordin

tc_u Eq. (2). This shift depends on the speed and th§
direction of the frequency scan. We have recorded all
four h‘yperﬁne components several times with six different
scanning speeds and fitted a straight line to the obtained
center frequencies as shown in Fig. 4. The ground state
hyperfine splitting as calculated from our result is 36 kHz
for Fo = 3 and 27 kHz for F, = 4 too large compared
to tlhe‘ definition of the SI second. We attribute this
deviation to systematic uncertainties due to imperfections
of the magnetic field shielding. Because of different
gyromagnetic ratios Zeeman shifts are present depending
on the Zeeman level that is mostly depleted by the pump
beam. Imperfections of the polarization of the beams and
small polarization modulations caused by the chopped
pump beam may lead to unsymmetric pumping of the
Mp levels. In the worst case the Mp =4 — My =

3 component is probed leading to a Zeeman shift of

MH_
=
o333
i T | 1 .

[ ]

line center shift [kHz]

T v ™ T T

6 -4 2 0-.2 4 6
scanning speed @ 335 THz [kHz/sec]

FIG. 4. Observed line center of the F, = 4 — F, = 4 transi-
tion as a function of the laser frequency scanning speed.
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40 kHz where the sign depends on the nature of the
polarization imperfections. We expect smaller shifts for
transitions connecting the same total angular momentum
than for transitions between F = 4 and F = 3 because
the difference of the gyromagnetic ratios is smaller and
mostly unshifted Mz = 0 components will be probed.
We have corrected for this systematic effect by adding
36 kHz to the F, = 4 — F, = 3 and subtracting 27 kHz
fromthe F, =3 — F, = 4 transition forcing the ground
state hyperfine splitting to the defined value and obtained
the following from a total of 112 recorded lines:

Fh=F? 335120562838 KHz 3)
Fh=3mFt _ 335121730526 KHz @)

F=4mF) _ 335111370206 kHz ()
pham Rt — 335112537894 KHz. 6)

This procedure does not alter our result of the hyperfine
centroid but the resulting excited state hyperfine splitting.
The systematic uncertainty is estimated by the maximum
expected Zeeman shift of 40 kHz for the absolute frequen-
cies and twice that value (systematic uncertainties may
add up) for the upper state hyperfine splitting. Other sys-
tematic effects such as the ac-Stark effect, light pressure
induced line-shape modifications [19], spurious selective
reflection signals, and collisional shifts [20] are estimated
to be much smaller. The statistical uncertainty is around
10 kHz. Our results for the hyperfine centroid

fp1 = 335116048807(41) kHz (7)
and for the upper state hyperfine splitting
FUFS = 1167688(81) kHz (8)

are in good agreement with previous values obtained
by others fp; = 335116062(15) MHz [1] and fepn =
1167.54(32) MHz [21]. The uncertainties of the frequen-
cies given in Eq. (6) are estimated in the same way to
be 41 kHz. With the electron proton mass ratio [4],
preliminary measurements of the recoil shift free [22],
and the cesium atomic mass [5], a new value for the
fine structure constant a ! = 137.0359924(41) is ob-
tained from Eq. (1) and the precisely known Rydberg con-
stant [2]. This value disagrees by 1.8 combined standard
deviations from the current most precise value obtained
from the electron gyromagnetic ratio [6].

After completion of the reported experiments we have
succeeded in phase locking a selected mode of our
femtosecond laser to the fourth harmonic of the CHa-
stabilized He-Ne laser while simultaneously controlling
the pulse repetition rate with a cesium atomic clock. In
this way we are generating a comb of several hundred
thousand reference frequencies, each known to a few parts
in 10'3. The frequency f, of any longitudinal mode
can be tuned as in a cw laser by changing the optical
cavity length with a piezomounted mirror. To control
the pulse repetition rate f, and thus the comb spacing

independently, we use a second piezotransducer to tilt the
cavity end mirror near one of the prisms for compensation
of the group velocity dispersion. We thus introduce
an additional phase shift proportional to the frequency
distance from f, which displaces the pulse in time and
thus changes the effective cavity roundtrip time.

In the near future, we will compare the absolute
frequency f of a laser directly with the microwave
frequency of a cesium atomic clock by measuring the
interval between f and the second harmonic 2 f. Two
or three cascaded frequency interval divider stages can
reduce this interval sufficiently so that it can be bridged
with the frequency comb of a femtosecond laser. In this
way, the large and complex laser frequency chains of the
past can be replaced with versatile, compact, and reliable
solid-state systems for the measurement and synthesis of
optical frequencies.

We thank G. Kramer and B. Lipphardt of the PTB in
Braunschweig, Germany for their support in the calibra-
tion of our He-Ne standard and M. Kourogi of the Tokyo
Institute of Technology, Japan, for supplying us with an
optical frequency comb generator.
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13.5 Auswahl der wichtigsten Veréffentlichungen

111

In“der nachfolgenden Referenz [30] sind die Ergebnisse der Uber-
prifung der fiir die Frequenzmetrologie wichtigen Eigenschaften
des Frequenzkamms dargestellt (Kapitel 4). Diese Arbeit war der

erste Nachweis der Aquidistanz der Moden (Gl (3.5) und damit
der Verwendbarkeit fiir optische Frequenzmessungen.
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ing the dramatic progress made in recent years
fr‘?llt?}:?nc‘igevelopment of optical frequency standards
based on trapped ions' or narrow .'flt'omlzc resqnances
such as the hydrogen 1S-2S transition, _preclllse 3;1
reliable optical-to-radio-frequency conversion has fe-
come the missing clockwork for the construction ‘;; i ei
future optical clock. These clocks possess a potell 113&
accuracy far beyond the accuracy of the current hs a e;
of-the art cesium clocks. In the past, p_hase-co eren
comparisons between optical‘ and radio freq_uent(l::ei
were performed with harmonic frequency chains ds_i
created successive harmonics from a well—kpown ;‘a io
frequency provided, for example, by a cesmn; ali)rglm
clock. Only a few frequency chains that reach a | the
way to the visible or the UV have b.een bml_t S0 ‘far. o
The use of a mode-locked laser in combination Kn
optical frequency interval diw@ers ® promises 11;0 la;ve
the potential to provide an o_ptlcal clockwork tdaz.1 as
the capability to operate reliably ’fcrr an extende t;pe-
riod of time. A phase-locked ‘optlc_al frequency inter-
val divider can reduce an arbitrarily large frequency
difference between two input lasers py phase C{;.hfl,:‘—
ently locking a third laser to the precise center odt e
gap (Fig. 1). If n divider stages are used in ca;catoe, z}
large optical frequency gap can be refluced by a factor ?;-
2" until it becomes accessible to raghp-frequency com;J
ing techniques. Such a chain of divider stages may be
used in the future to measure absolute optical frequen-
cies by determining the gap between laser frequencies
and their nonlinear conversion products. _To meaml;l)re
the laser frequency f this could b'e the dlffgrencg 1 g-
tween f and its second harmonic 2f (which 3_7}(3 s
of — f = f) or the difference between an aﬁgm slari
frequency f, and the sum frequency fo +TF. ; uc
a new type of frequency chain allows one to ¢ og}s;e
a path from the optical region to a beat note }]fl e
radio-frequency domain without ever leaving ?lletop-
tical region.® The frequencies of the laser oscilla cl)rs
may be chosen such that diode lasers can be used exclu-
sively. However, to reach the radm-frequency_domau;
in this way would require a large r‘mmber of mter\galt
divider stages, unless the largest directly meas_uragi e
beat frequency is increased. Although the al’)phcah'm};
of optical-frequency comb generators’ (OFCG’s), whic
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ode-locked laser as a ruler to measure differenr:'es
gap measured with

To check the accuracy of this approach we

have verified that the mode separation

are highly efficient electro-optic modulators, for ;Ens
purpose has been proposed,® we show here that mode-
locked lasers make it possible to measure even larger
aps.

frequlll: ggstir%m of a mode-locked l_aser may be th_oughi‘
of as being due to strong amplitude modulation o

some carrier frequency. The modulgtlor_l frequency is
the pulse repetition rate vg/2L, which is the inverse
round-trip time in a cavity of length L at a grgu;;
velocity vg. Therefore we expect a uniform com of
sidebands or laser modes. Because the frequency oh
each mode is determined by its phase velocity, whic

is in general different from vy, the mode frequencies
are expected to be offset from being exact harmomc(si
of the pulse repetition rate. .Alt}}m}gh ff.-mltose_c_on

lasers with nearly quantum-noise-limited timing _]_1tte1;1
have been demonstrated,’ the accuracy and stablhlt}y 0
the frequency comb of longitudinal laser modes have
so far gone largely unexplored. We report on experi-
ments to check the accuracy of t!'xe coml? of frequen%ei
emitted by a mode-locked Ti:sapphire laser. ¥o

f
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ic. 1. An optical frequency interval divider receives .
fx‘xgut laser fgequencies, fi and fz. The frweguencyht;f;e_
third laser, f3, can be determined (or _set ?nth affg)/Z
locked loop) accurately relative to the midpoint (f1 it
by detection of the beat frequency between ﬂﬁe e
harmonic 2f; and the sum frequency fi + f2. The
is used in Figs. 2 and 3.
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this purpose we phase lock two laser diodes as much
as 20 THz [=2.9 times the spectral width (FWHM)]
apart. We employ a commercial laser (Coherent,
Inc., Model Mira 900) with a pulse length of 73 fs
as derived from an autocorrelation trace. Assuming
a sech pulse shape, the time—bandwidth product of
this laser is 1.5 times the Fourier limit. The appli-
cation of mode-locked lasers for the measurement of
optical frequency intervals was demonstrated in ele-
mentary form more than 20 years ago,* and similar
ideas of absolute optical frequency measurements
have been presented in Ref. 11. This technique was
also used for a recent determination of the absolute
frequency of the cesium D; line'? as well as for the first
phase-coherent UV-to-radio-frequency link.

To check whether the frequency comb emitted
by a mode-locked laser can satisfy the exceptional
demands of an all new optical clock we performed a
series of experiments. All of them make use of an
optical frequency interval divider, as illustrated in
Fig. 1. Second-harmonic and sum frequencies are
generated in KNbOj crystals.

Our optical interval dividers are based on extended
cavity laser diodes™ that can be phase locked to a mode
of the mode-locked laser by stabilizing their radio-
frequency beat signals to a precisely known reference
frequency,'* the so-called local oscillator.

A low-noise beat signal between a particular mode
and the laser diode is obtained with the help of an
optical grating that preselects some of the modes in the
vicinity of the laser diode frequency. Even though the
signal-to-noise ratio achieved is typically near 30 dB in
a bandwidth of 1 MHz, it is possible that single optical

2 267,200 modes
20.12 THz

1“

'I...__

/'x

=

%,...HHI
N\

(y_8462nm §)
822.8 nm 870.9 nm
Fig. 2. The uniform distribution of the modes of a mode-
locked laser is verified by comparison with an optical fre-
quency interval divider. Inset, measured spectrum of the

frequency comb together with the 822.8- and the 870.9-nm

laser diodes drawn into it.

cycles are lost by the phase-locked loop. To Prevent
such cycle-slipping events from entering our data we
continuously measure the in-lock beat frequencies with
a bandwidth (10-MHz bandpass) that differs from the
input bandwidth of the phase-locked loop (40-MHz low
pass). If the deviation from the given local oscillator
frequency is larger than some threshold we do not
include this data point in the evaluation, even though
some of the rejected data points are probably not
connected with cycle-slipping events.

In the first experiment, as sketched in Fig. 2, we
phase locked two laser diodes at 822.8 and 870.9 nm
to two modes of the mode-locked laser separated by
more than 20 THz. The local oscillator frequencies
were 20 MHz, with one laser having a positive and
the other a negative frequency offset. If the number of
modes between the two diode laser frequencies happens
to be an odd number, we expect another mode of
the frequency comb precisely at the center between
the two laser diodes. A third laser diode is then
phase locked at 20 MHz below the center mode of the
frequency comb. With the help of an optical interval
divider we can verify that the central mode is at the
expected position in frequency space, confirming the
uniform distribution of the modes in the frequency
comb. Because of the frequency conversions used for
setting up the divider stage we expect a beat frequency
of twice the local oscillator frequency. We measured
this frequency with a radio-frequency counter (Hewlett
Packard Model 53132A) by using gate times of 1, 10,
and 100 s, which yield resolutions of 1 mHz, 0.1 mHz,
and 10 pHz, respectively. The radio-frequency coun-
ter and the local oscillators were all referenced to
the same local cesium clock. In combination with
the 1-s gate time, a cycle-slipping threshold of 0.5 Hz
seemed to be sufficient; the result did not change
significantly when this value was decreased. For
the other measurements it was then appropriate to
reduce the threshold in proportion to the inverse of
the gate time, as a possible cycle slip is averaged
over this period. The results are summarized in
Table 1. The weighted average of the results obtained
with the various gate times is a —0.59 + 0.48 mHz
deviation from the expected 40 MHz. This verifies the
uniform distribution of the modes within a relative

precision of 3.0 X 10717, The statistical uncertainty
in the measured average does not follow the expected
dependence on the inverse square root of the number
of readings and the inverse of the counter gate time.
The analysis shows that the scatter of data points
consists of a nearly Gaussian distribution, whose width
indeed follows the expected dependence, and a few
outlying points that increase in number with the gate

Table 1. Results from the Setup of Fig. 2 with Statistical Uncertainties Derived from the Data®

Gate Mean Deviation (mHz) Relative Approved Cycle-Slip Number of
Time (s) from 40 MHz Deviation Reading Threshold Cycle Slips
1 —-0.6*24 1.2 x 10716 8442 0.5 Hz 202
10 —1.93 = 0.73 95x 107V 2936 50 mHz 257

100 0.54 = 0.67 3.4 x 10717 338 5 mHz 179

“One additional point has been removed from the 100-s data set that was 825 mHz off but was not detected as a cycle slip.
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Fig. 3. Verifying the uniform distribution of the modes of
a mode-locked laser on one side of its spectrum. Inset,
measured spectrum of the frequency comb together with
the 845- and 855-nm laser diodes drawn into it.
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time. We believe that these points, which lead to the
increased statistical uncertainty, are due to cycles that
were lost by the counter connected to the divider stage.
Unlike the phase-locked beat signals, the beat signal
provided by the divider stage was not phase locked
but was measured with only one bandwidth (10-MHz
bandpass).

The (worst-case) specified systematic uncertainties
of the frequency counter are 4 mHz, 0.4 mHz, and
40 pHz for gate times of 1, 10, and 100 s, respectively.
Possible drifts of the ambient temperature may cause
Doppler shifts by slowly changing the mirror separa-
tion by ~20A/K at a distance of 1 m. In our experi-
ment this effect may cause a systematic shift of 6 mHz,
provided that the ambient temperature changes by 1 K
within a measurement time of 1 h.

In a second experiment we reduced the frequency
difference between the laser diodes to 4.15 THz and
locked them asymmetrically with respect to the spec-
trum of the frequency comb, as shown in Fig. 3. The
measurement is performed in the same way as with the
20-THz frequency gap but with a gate time of 10 s only.
With 1703 remaining frequency readings after reject-
ing 326 suspected cycle-slipping events we find a fre-
quency deviation from 40 MHz of —0.70 = 0.61 mHz.

To prove that optical frequency combs emitted by
mode-locked lasers are useful tools for the precise de-
termination of large optical frequency differences, it is
not sufficient to verify the comb spacing. In addition,
one has to show that the mode separation can be mea-
sured or stabilized to the precision needed. To verify
that the mode separation equals the pulse repetition
rate, which can easily be measured or phase locked,
we performed an actual frequency-difference measure-
ment. The setup used for this purpose is similar to the
one shown in Fig. 3 but with the peak of the spectrum
of the mode-locked laser tuned to the center between
the 845- and 855-nm laser diodes and the local oscilla-
tors set with the same sign. We use 328 modes of an
OFCG separated by the modulation frequency fmod =
6.321 4 GHz to phase lock the centered laser diode pre-
cisely 328 X fmoa — 100 MHz = 2.0733192 THz apart
from the 855-nm laser diode (to 849.974 nm). By lock-
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ing the 845-nm diode laser frequency at 54,205 modes
of the mode-locked laser above the 855-nm laser diode
(to 845.007 nm), we expect a beat signal of 44.1 MHz
at the divider stage if the pulse repetition rate is
set to 76.5 MHz with a phase-locked loop. The short-
term stability of the mode-locked laser cavity helps to
avoid the increase in phase noise that is due to the
large frequency-multiplication factor.’® To reduce the
multiplication factor we detected the 100th harmonic
of the pulse repetition rate with a fast detector and
phase locked it to 7.65 GHz provided by a synthesizer
(Hewlett-Packard Model 8360). With a total of 1859
nonrejected readings and 166 suspected cycle slippings
at a counter gate time of 10 s we found a frequency devi-
ation from 44.1 MHz of 2.2 = 2.5 mHz. This confirms
that the pulse repetition rate equals the mode sepa-
ration with an accuracy of at least 6.0 X 107'°. The
fourfold larger statistical uncertainty compared with
the result of Table 1 may be due to additional phase
fluctuations caused by the OFCG.

Th. Udem’s e-mail address is thomas.udem@mpg.
mpg.de.
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Abstract

We have stabilized the modes of a comb of optic
as a ruler to measure differences of‘ up to 45.2 THz
converting optical to radio frequc'nf:lcs, we have use o
the hydrogen atom. Here, an intuitive model of the com

and efficient detection of beat signals arc presented. © 1999 Elsevier
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al frequencies emitted by a mode-locked femtosccond—las;r 'and[)lil::; llt

between laser frequencies in a new type of frequency chain. e ii
d it for an absolute frequency measurement of.' the lS—:..’S trar;s..]lvloﬁon
properties is given and essential techniques for its stabiliza
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chain; Optical frequency measurement

In recent years, we have witne;s.sed dramatic
progress in the development ‘of optical frequency
standards based on trapped ions [1] and narrow
spectral lines of neutral atoms such as th.e hydroger;‘
1S—2S transition [2]. Having the potential to reac
accuracies far beyond the current state of the art
cesium atomic clocks [3], the missing pftrt of‘ future
atomic clocks still remains a precise, reifable clock-
work’, converting frequencies in the optical rarlge of
several hundred Terahertz to radio frequenmes.‘ Ir;
the past, phase coherent comparisons between (_)ptlca
and radio frequencies have been performed with the
few harmonic frequency chains that .reach all thz
way up to the visible or the UV region [2,4,5].
promising approach for a new type of frequency

chain is the determination of an optical frequency f
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by measuring a frequency interval in the optlial
region. For example, the interval .Af=. 2f—f=f
between f and its second harmonic 2:)‘ ‘could be
measured. Optical frequency intervjal dmder§ [637]
that allow the phase coherent bisection of ar.bltraniy
large frequency differences can reduce that interval.
These dividers generate the sum ﬁfequency of the
two input laser frequencies in a nonl inear crystal arfd
phase-lock the second harmonic of a third laser tollt.
This forces the fundamental frequency of t?u: third
laser to oscillate at the precise centeF of the interval.
If n such dividers are cascaded the llllt:lal ffe_quencz
gap is reduced by a factor 2". The sxmpllcny ar:i
reliability of such a new freql..lency chain depends
critically on the capability to dlrefct‘ly measure l;.lrge
optical frequency differences, avmdmg }he need for a
large number of frequency interval dividers.

While we have demonstrated a 5 stage frequency
interval divider chain about two years ago [2], in
recent experiments we have used the comb of modes
emitted by a mode-locked femtosecond-laser 10

B.V. All rights reserved.

——ﬁ

60 J. Reichert et al. / Optics Communications 172 (1999) 59—68

bridge large frequency intervals in the optical region.
Although the application of mode-locked picosecond
lasers for the measurement of frequency intervals of
about 1 GHz had been demonstrated in elementary
form already 20 years ago [8], not much work had
been done on that subject since then. Using pulses of
about 70 fs length, we have recently bridged fre-
quency differences of up to 20 THz in a phase
coherent measurement of the absolute frequency of
the Cs D, line [9] and in experiments to verify the
mode spacing constancy [10]. After further spectral
broadening of the comb by self phase modulation in
an optical fiber [11], we could even bridge an inter-
val of 45.2 THz. With this system we were able to
directly compare the optical frequency of the 1S—2S
two photon resonance in atomic hydrogen (A = 243
nm) with the radio frequency of our local cesium
atomic clock [12], demonstrating a prototype of a
new type of frequency chain. As the spectral width
of the frequency comb scales with the inverse of the
pulse length, even larger frequency gaps may be
measured with shorter pulses. To be able to make
use of femtosecond-lasers as a tool for high precision
metrology, we apply new techniques to stabilize the
mode comb, to efficiently detect beat signals with
continuous wave (CW) lasers and to count the num-
ber of modes in a frequency interval. In this article,
these techniques are presented on the basis of an
intuitive model of the properties of the frequency
comb and we discuss applications of mode-locked
femtosecond-lasers for absolute frequency measure-
ments.

Kerr-lens mode-locked lasers are able to generate
pulse trains with pulse-lengths as short as 5.4 fs [13].
The resonator of these lasers is designed in a way
that it experiences lower losses if a Kerr-lens is
created by the high peak intensity of a short pulse
[14]. The group velocity dispersion 82k /dw? in the
cavity, that would lead to a rapid pulse broadening,
is compensated with so called chirped mirrors [15] or
a pair of prisms [16]. If started appropriately, a short
stationary pulse with high peak intensity will contin-
uously circulate in the cavity. In the frequency do-
main, Kerr-lens mode-locking can be viewed as an
intensity dependent mechanism that locks the rela-
tive phases of a large number of active longitudinal
laser modes in such a way that their superposition
builds up this circulating pulse. The strong amplitude

modulation can be thought of as imposing sidebands
on the active laser modes that injection lock their
neighboring modes. To make this work the mode
separation has to be sufficiently constant over the
entire optical bandwidth participating in the mode-
locking process. In a passive resonator of length L
the mode separation is determined by demanding
that 2 Zk(w) is a multiple of 2m. Dispersion is
accounted for by the frequency dependence of the
wave vector k(w) which can be expanded about
some center frequency w,:

% 1 9%k
k(@) =k(w) + o=| (0=wy) + =

2
i 2 aw— o

X(“’_wg)z'i‘.... (l)

To obtain a constant mode separation all but the first
two terms in this series have to vanish. As already
pointed out with a time domain argument the third
term, which is proportional to the group velocity
dispersion, is compensated in a Kerr-lens mode-
locked laser. The remaining higher order deviations
from a constant mode spacing are removed by mode
pulling of the active laser modes, i.e. injection lock-
ing of adjacent laser modes. The mode separation is
calculated from the second term and can be ex-
pressed with the group velocity v, = dw,/dk to be
vy/2L which is the inverse round trip time of the
circulating pulse. The mode spacing of passive res-
onators is usually given as the free spectral range
(FSR) calculated from the phase velocity FSR =
¢/n2L, where n is the refractive index. In this
expression, dispersion is neglected completely.
Therefore it is not suitable for accurate metrological
applications. However, the corresponding expression
for mode-locked lasers, the pulse repetition rate fi=
v, /2L, is easily measured with radio frequency ac-
curacy. As it is the modulation frequency which
governs the mode locking process and precisely fixes
the mode separation, it will be used in the further
discussion as the appropriate expression to describe
the mode spacing.

The electric field at the output coupler of the
mode-locked laser can be expressed as E(t) =
A()e™?™ ! + c.c., with a (possibly complex) peri-
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odic envelope-function A(f), amplitude- and phasi-
modulating an underlying light field functio‘n OFCL -
lating with some optical carrie:n: frequency y 2 ‘I the
envelope function A(¢) is strictly pf:nodm, 1; ;',a_I-l
be expressed as a Fourier series in fii A=
Y A e 2™/ The electric field is then

]

¥ 2wilf+ afr (2)
E(y= Y, A mUrei+ce.

g=—o

The spectrum of Eq. (2) represents a comb of laser
frequencies precisely spaced by the pulse repgxtul)ln
rate f,, where the coefficients A i that contau? the
spectral intensity and the relative phases of the
modes, do not depend on time. For example, a puls.c
train made up of a purely amplitude-modulated opti-
cal carrier frequency f, would correspond to a sym-
metrical comb of modes, centered around f, (see
Fig. 1). The uniform spacing of t}}e‘ modes by p{e-
cisely f. is a result of the _pem)(.hmty of the pL} se
envelope function. We have verified .thlS property
within the limits of our experiment with an unceri
tainty of a few mHz for a 20 THz frequency interva

[10].
Ap
E(t) — -
I(f) 1
1 1 1 | 1 | | | | ] f
ii*.'.,u.:ill i’
‘bf“'ﬂ' Rl E fI‘* fC

Fig. 1. Two consecutive pulses of the pulse tram.em\:vttil[jl_b};hz
mode-locked laser and intensity spectrum of the train. Wi \:}1, e
cavity, the envelope is traveling with the ‘group velomt)f Ug . Thé
in general, differs from the phase velocity of the carr;cr ;Jp. e
carrier phase relative to the envelope qhangcs from 1:|lus,(*i 0;:‘ e
by A¢. The modes are offset from being integer multiples

pulse repetition rate f. by fy =(Ag/2m)f,.
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In general, the carrier frequenC}./ f. and thf.:refore

the frequency of each mode f, is not an mtegfer

multiple of the pulse repetition rate. The reason for

this is obvious, if an ideal pulse train consisting of a

pure amplitude modulated carrier ﬁequency is asl.-
sumed: The envelope of the circulating pul.se travels
with the group velocity, whi_le the carrier pha_se
advances with its phase velocity. Thus, the. carrier
phase will be shifted after each round trip. w1t;1
respect to the pulse envelope by say Ap (see Flgffl )
This phase shift can be calculated from the differ-
ence of the group velocity of the pulse and the phase
velocity of the carrier and can l:')e chosen to oblc;y
0 <A@ < 2. Clearly, the eiectnc' ﬁe].d emitted by
the laser is in general not pcriodllc with the pulse
repetition time 7=f ! so that it can not be ex-
pressed by a Fourier series in /- The comb of lafser
frequencies is therefore shiftec.l by an offsgt l;ef;
quency f, from the integer multiples of f;. This shi

is given by
fo=(Ae/2m)T" = (Ag/27) ] (3)

Since 0 <A@ <2, the offset frequency fy is
smaller than £, and by comparison W{th Eq. (2) the
frequency of the nth cavity mode is given by

fu=nfi+fo=(n+8e/27)f. (4)

where we set f, =n_f, + f, with some large number
nc‘In a real laser the carrier frequency is usually not
constant across the pulse. This so called frequency
chirp can be described by a complex envelope furfc-
tion A(#) =|A(Dle™"*" in Eq. (2). The phase varia-
tion across the pulse a(¢) is the same from pulse to
pulse ie. a()=alt—7T), as (I:onﬁrmed by ou]r
experiment proving the mode spacing constancy U?é
Independent of the particular shap_erof q(r) the pu sd
is collecting a phase factor e;z i =+fd;§nng El-llg :0};!}11 ;
trip time T, which equals e~ 2wilntfol) — ¢ :

relation fy=(Ag/2m)f, still holdst even tho;g_h
A ¢ does not have the clear interpretanqn sketche 'Hi
Fig. 1. The mode spacing constancy 1s thus ma.mS
tained even for a chirped pulse and Eq. (4) remain
valid. In our recent experiments we were_able to
control both f, and f, independently, which sup-
ports the intuitive picture presented here.
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The spectral width of the frequency comb can be
broadened while maintaining the mode spacing by
self phase modulation in a nonlinear optical material.
Additional modes outside the original spectrum are
created from the existing modes by this four wave
mixing process: The frequency of one mode is sub-
tracted from the sum frequency of two other modes.
This x“-process is most efficient if all possible
combinations of original modes, that lead to a spe-
cific new mode, add up coherently. This is the case
if the phases of the original modes are adjusted to
give the shortest pulse, i.e. the highest peak power.
The strong focusing of the pulses over an extended
length in a single mode optical fiber has been used
for this purpose [11]. Due to group velocity disper-
sion and self phase modulation the pulse is broad-
ened and the peak intensity is reduced as it travels
along the fiber so that the effective broadening comes
to an end. The useful fiber length is limited to a
value proportional to the initial pulse length squared.
If the initial pulse has a negative chirp and the fiber
a positive group velocity dispersion the pulse will
reach its shortest duration in the fiber enhancing the
process of self phase modulation. The group velocity
dispersion of the fiber imposes a large frequency
chirp on the pulses. As long as this chirp stays the
same from pulse to pulse the mode spacing remains
constant. To circumvent systematic uncertainties
caused by slow drifts of the ambient fiber tempera-
ture the beat signals for phase-locking, as described
below, are measured after the fiber passage. Fig. 2
shows the observed broadening of the spectrum of
pulses obtained from a commercial Ti:Sapphire
Kerr-lens mode-locked laser (Coherent model Mira
900 pumped by a 5 W frequency-doubled single-
frequency Nd:YVO, laser, Coherent model Verdi).
This set-up was used for an absolute frequency
measurement of the hydrogen 1S-28S transition [12].
Like £, the frequency offset f, lies in the radio
frequency domain. Eq. (4) would therefore allow a
direct determination of the optical frequency 1.
While the pulse repetition rate is easily measured the
frequency offset could be measured in principle by
cross correlation of subsequent pulses [17], but not
with radio frequency accuracy. As shown in Fig. 1
the peak electric field should depend on the relative
phase ¢ of the carrier to the envelope if the pulses
are sufficiently short. Highly nonlinear processes like
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Fig. 2. Observed spectral broadening of 73 fs pulses (f, =76
MHz, 1.5 times the Fourier limited time-bandwidth product) after
passage through a 40 cm long single mode optical fiber (Newport
FS-F). Top: 8 mW average power from a Ti:Sapphire Kerr-lens
mode-locked laser is coupled through the fiber. Bottom: The same
with 225 mW average power. With our current set-up it is
possible to phase-lock a laser diode to the modes that are more
than 10 dB less intense than the peak of the spectrum.

high harmonic generation [18] and above threshold
ionization [19] could then be sensitive to ¢ and
should therefore be modulated with 2 ;. This would
allow a radio frequency measurement of Jo- Assum-
ing a pulse shape in the time domain ? of E(¢)=
Eye™" > cosQ2mf.t + ), like in Fig. 1, the detec-

* The intensity pulse width (FWHM) is given 27y/In(2) =

1.677.
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tion after a process that depends on the Nth power of
the electric field will yield a signal proportional to

2
e

—Nt*
L exp( o )cos”(Z'rrch- @) dr

1 4w N2\ N (N
=-2—h?f_mexp( 272 ]E(})

j=0

xcos([N—2j](2mf.t+ ¢)) dt

xcos([N—2/]e) - (5)

If N is an even number, which is usually the case if
the intensity of the nonlinear yield is measured (e.g.
N=4 for the second harmonic), then the largest
contribution (N —2j = +2) to the signal is propor-
tional to

2N
+__._—
N+2

The second term, which is modulated with 2 f;, is
exceedingly small compared to 1 unless a very short
pulse length and/or a high harmonic of the electric
field is used. For constant pulse-to-pulse energy the
result should be divided by this energy term (N = 2),
but the relative correction to the second term in Eq.
(6) is small. The creation of high harmonics of
femtosecond-pulses usually demands high pulse
powers. These can be created with the help of regen-
erative amplifiers which, however, reduce the repeti-
tion rate down to a few 100 kHz or less. A low
repetition rate, i.e. a dense frequency comb, is diffi-
cult to use for frequency metrology, as the number of
unwanted beat notes is drastically increased. Addi-
tionally, assuming unchanged average output power,
the available power per mode is reduced with the
repetition rate.

Another way to measure the offset frequency
becomes possible if the frequency comb contains at
the blue side the second harmonic of modes from the
red side. In this case two modes with frequencies

1 e~ 2L /Neos(2) )

—————
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f=nf,+f, and ny f.+f, with ny=2n should

oscillate at the same time. By phase-locking a laser
diode to f which is then frequency doubled the beat
note 2/ — (nyf. +fy) = f, can be observed. A white
light continuum covering the visible range could for

example serve this purpose if it can be created with a
sufficiently high repetition rate. If the width of the

frequency comb is not wide enough a number of
optical frequency interval dividers [2] may be em-
ployed reducing the necessary span by a factor of
two for each installed divider.

This method of measuring an absolute optical
frequency f as an interval between f and its second
harmonic 2/ can be viewed as a special case of the
general principle. Other combinations of nonlinear
processes can be used to convert an absolute optical
frequency into a frequency gap whose measurement
with mode-locked lasers relies solely on the mode
spacing constancy. A prototype of such a new type

to hydrogen
18-2S transition

3.392 pm
He-Ne laser

£ = 88.38 THz

1 “Tlf

j=e Af=f/2

optical fiber

(&=

mode locked
Ti:Sapph. laser

Fig. 3. Example for a new type of frequency chain (simplified
scheme) as used in our recent experiment to determine the hydro-
gen 18-2S transition frequency at 121 nm (4% 7f). The optical
frequency interval divider (big oval symbol) fixes the ratio of its
frequencies to f:4/7f. Measuring the frequency of a stabilized
He—Ne laser as an interval of f/2 at 900 nm determines all other
frequencies in this system setup.
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of frequency chain, that has already been demon-
fttlratfg i; Sour laboratory in an experiment to measure

e 15— .. % :
g \Lr:r;iltll:(i);‘ f:;r.equency in atomic hydrogen

To measure large frequency differences with high
accuracy, the beat signal of a mode of the comb with
a CW laser must be detected in presence of a large
number of other modes that only contribute to noisi
A low noise beat signal can be achieved by rnode-
pll'eselectlon with the help of a grating as shown in
Fig. 4.‘ In this case the noise due to the unused
modes is reduced by preventing them from reaching
the‘ detector. The shot-noise limited signal to noise
ratio of the beat signal with the nth mode on a
detectqr with a quantum efficiency % and a detection
bandwidth B, is calculated from [20]

n L= 8Py
hvB,, tZPk_}.(l_I)PLD ) (7)
k

S/N=

where P, and P, are the power of the laser diode
and the. nth mode respectively and hv is the energy
{:)f a single photon. The transmission of the ad-
_]L‘lSta]JIe beam splitter used to match the beams is
given by ¢. The summation ¥, extends over all the
modes that reach the detector, this might be approxi-

grating !
polarizer
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mateq by. NP, if the resolution Nf, of the grating ;
combmatlo_n with the detector aperture is such 1}1;::
the power is approximately constant within the sum:

. P AT =1) Py
hvB, NtP,+(1—1)P.," (®)

S/N

If we assume that 7 is always adjusted to give the

optimum signal to noise ratio ¢, = /P, /(/NP
+{Prp ) we find that for N < P, /P, the dete:-

tion is limi ”
o it oy by e shot s o he v

n})u
(S/N)Opl= EB_ 2 (9)

w

As a rule, the grating must therefore remove enough
modes 50 that the total power of the remainiﬁ
rr?odes is much smaller than the power of the Iase%
diode. In the wings of the frequency comb a rather
poor resolution is usually sufficient to achieve a
signal to noise ratio limited by the shot noise of the
weak signal P,.

To create the beat notes necessary for the determi-
nation of the Cs D, line and the hydrogen 1S-2S

103

Flg 4, DCtECtiOn Of a lo l'io. t sign i =10 v, D The relative ntensity of the
15¢ bea s1g ai Wlth the mod | k i Y
: ; W ; ; ; cked laser onaSia a]anChe phOtO diode AP i i i
lnaﬂ:hed b'Eallls =] adijuStEd b:i Il Ot'atllilg the pUIﬂl 1ZEer that 15 p]aced aﬂer the pOIarizmg beam Sp[i[te]' (PB;) [0):'1V0id p(_‘l)sslib}elbedn]l po nt ng
Z for Ile optimal ref ac[i ffici Y I i g e |I.eﬂlll splitter may be |erp aCEdj l)yl a
: hp (] ﬂle pO arization t P I on errcienc Bf thc g ating the l'Otatab P i Y
f Xed bea“l 5p tter and a hall wave p]ate. In most cases, the “‘Idth of the aperture shown ES not C]"Itlclﬂ] and COU]i:i be the‘ area Ofi the P]]Oto

diode itself.
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frequency we used a 15 X 10 mm? grating with 1800
lines/mm and a /=15 mm lens at a distance of 50
cm from the grating. The aperture of the lens (diame-
ter of 5 mm) was sufficient for selecting one of the
modes in vicinity of the laser diode frequency and
reliably phase-locking the diode to it [21].

To use the mode-locked laser as a ruler to mea-
sure large optical frequency differences, the mode
spacing, i.e. the pulse repetition rate of the laser,
must either be measured very accurately or set to a
predefined value by phase-locking it to a radio fre-
quency reference. In principle, this can be done by
controlling the laser cavity length with a piezo driven
mirror. However, for most applications, it is desir-
able to phase-lock the pulse repetition rate and the
beat note of one of the modes with another laser
simultaneously. For this purpose it is necessary to
control the phase velocity of that particular mode
and the group velocity of the pulse independently. A
piezo driven folding mirror changes both the pulse
round trip time and the mode wavelength. Changing
the cavity length in this way, no extra dispersion is
added leaving the pulse to pulse phase shift Ae
constant. According to Eq. (4), the optical frequen-
cies are shifted by Af,/f, =Af/f;=—AL/L.

A mode-locked laser that uses two intra cavity
prisms to compensate the intra cavity group velocity
dispersion provides us with an elegant means to
independently control the pulse repetition rate. As
shown in Fig. 5, we use a second piezo-transducer to
tilt the cavity end mirror near one of the prisms. The
reflection thus introduces an additional phase delay
proportional to the frequency distance f—f, for all

folding
mirror

prism setup
for negative GVD

cavity

.\'end mirror

piezo controlled tilt

Fig. 5. The usual prism set-up at on¢ of the end mirrors used to
compensate the group velocity dispersion can be used to change
the group delay time per round trip. This is done by introducing
an additional round trip phase delay that is a linear function of the
optical frequency.

————ﬁ
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frequency components f of the pulse. This displaces
the pulse in time and changes the effective cavity
round trip time. The frequency f, corresponds to the
cavity mode that coincides with the tilting axis on
the surface of the cavity end mirror. A similar scheme
has been used before in a rapid scanning optical
delay line [22].

Arguing in the frequency domain, the insertion of
an additional length proportional to f,, —f, for each
laser mode f, simply changes the mode separation.
Ideally the absolute frequency f, is the one that is
phase-locked with the folding mirror. In this case the
tilt angle will change every frequency in the comb
except f, so that the control of the f, decouples
from the control of f,. However, the phase-lock of
f, with the folding mirror is not decoupled from the
control of the pulse repetition rate. Using this
method * with our commercial femtosecond system
we found that it operates well if the bandwidth that
controls the cavity length is as high as possible
(typically 10 kHz) while the bandwidth that controls
the cavity end mirror tilt () is low in order to
exploit the short term stability provided by the laser
cavity. The position of the tilt axis was not critical
and was situated even beyond the mirror. The mis-
alignment of the cavity due to the necessary tilting of
the end mirror was negligible. To reduce the neces-
sary servo bandwidth for phase-locking one of the
modes to a laser diode with a piezo transducer
controlling the cavity length, we used a prescaler that
divides the phase-locked beat frequency by 128. In
addition we used a large range (32 ) digital phase
detector [21]. In principle, a fast phase-lock by an
intra-cavity electro-optic modulator seems to be
feasible as well, if the dispersion compensation in
the resonator is designed appropriately.

When phase-locking the pulse repetition rate to a
signal provided by a synthesizer one faces the prob-
lem of phase noise multiplication. It is well known
that the integrated phase noise intensity grows as N?
when a radio frequency is multiplied by a factor of
N [23]. By the detection and phase locking process
of the pulse repetition rate additional phase noise is

3 patent pending.
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introduced. We reduced this noise contribution by a
factor of 100% since we did not phase-lock the
fundgmental pulse repetition rate but its 100th har-
monic. Further, we used a low servo bandwidth to
exploit the intrinsic stability of the laser resonator.
The small servo bandwidth and the intrinsic stability
of the laser resonator that is filtering the modes helps
to prevent the high frequency noise components
from propagating through the frequency comb [24].
In fact, using an externally referenced low noise
DR.O (dielectric resonator oscillator, CTI Communi-
cation Techniques model XPDRO-6313) instead of a
synthesizer (Hewlett—Packard model 8360) for this
purpose did not improve the performance in any
noticeable way. Unlike the synthesizer the DRO
sho.wed a small but significant frequency drift
i.ittl'lbllted to drifts or instabilities of the DRO’s
internal phase locked loops to the reference. The
observed frequency drift relative to its reference
frequency was as high as several 100 mHz per
second at the measured frequency interval of 4 THz.
To unambiguously measure large optical fre-
quency differences with a mode-locked laser, it is
necessary to determine the number of modes be-
tween the two CW laser frequencies that form the
u?terval. If the pulse repetition rate is sufficiently
high a wavemeter could identify the modes, provided
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it has a resolution better than f,. However, thi ;

the case with a commonly used commercizzl o
ter (e.g. Burleigh WA-20 Series model) inWaveme-
tion with a pulse repetition rate around 7(;0111\230-
commonly employed in commercial femtoge =
systems. The observation of a frequency shift ;; ;0; :
of one of the modes after changing f, by 6/ m “
d}fﬁcuit because it demands a resolution orf 3? =
dlstinglttish between the mode number »n and » :rj: tlo
The shift nX 6f; could not be chosen too large if‘
one has to track it with a phase-locked diode laser
Thls scheme becomes particularly difficult when us;
ing large mode numbers which is of course the main
mterest.

When applied to a determination of some optical
rejference. frequency the mode number may be unam-
biguous if a previous measurement with sufficient
accuracy exists. If this is not possible another solu-
tion of the problem is to use an external cavity that is
adjusted to have a free spectral range of some multi-
ple N of f. This cavity then, when operated on
resonance, would transmit only every Nth mode of
the frequency comb and is therefore increasing the
mode spacing by a factor of N. In the time domain
one could argue that the pulse is bouncing N timc;
in thf..‘ _cavity until the next pulse arrives. The pulse
repetition rate is thereby multiplied by N. To make

transmission [arb. units]

. [}
Lk

piezo voltage [arb. units]

Fig. 6. The transmitted light from a mod
e-locked laser through a cavity of fi i
o e 1 : . . y of finesse F as a function of the piezo 1 3
sty ][):rathm Far detuned the c‘a?rlty will transmit one out of /2 F = 0.005 modes giving rise t{? the cs(;lr?sr: . Vgltalfe Sedine
p e ratio of the pulse repetition rate and the free spectral range of the cavity is exactly 1:20 B
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sure that the free spectral range of the cavity is
indeed N times the pulse repetition rate the transmis-
sion through the cavity is observed. If the fraction of
the free spectral range and the pulse repetition rate is
some arbitrary number, the cavity will transmit on
average one out of 2 F /7 modes from the frequency
comb where F is the finesse of the external cavity.
Taking into account the large number of modes in
the frequency comb the transmission is not changed
if the cavity length is scanned with a piezo mounted
mirror. If however the fraction of the free spectral
range and the pulse repetition rate is a small integer,
resonant fringes appear as shown in Fig. 6. The
transmitted intensity has a peak if the piezo con-
trolled mirror spacing allows the transmission of
every Nth mode and it vanishes if these modes are
blocked [9,25]. Higher order ratios produce fringes
with smaller contrast. Although all peaks shown in
Fig. 6 correspond to a transmission of every 20th
laser mode for a certain spectral range, the matching
of the cavity resonance spacing to the comb of laser
modes is fulfilled best for the central peak. In this
case, dispersion in the external cavity limits the
spectral width of the transmission. The cavity used
by us allowed the simultaneous transmission of
modes 18 THz apart as necessary in our experiment.
Applying this mode number counting method to
much larger intervals would demand a cavity with
flat dispersion over a larger spectral range. To vali-
date this scheme we have used 26,500 modes of our
mode-locked laser and checked the resulting fre-
quency difference [10] by comparison with a fre-
quency comb produced by a fast electro optic modu-
lator [26].

If two frequency combs are available at the same
time the mode number can be determined most
conveniently by operating them at slightly different
repetition frequencies say f,, and f,,. If the differ-
ence is say 1 Hz then the beat frequency nf,; — nf,,
yields immediately the mode number.

In conclusion, we have provided and applied the
techniques necessary to operate a mode-locked fem-
tosecond laser as a ruler to measure large optical
frequency differences. Full frequency stabilization of
the comb of modes has been achieved, while the
mode spacing constancy had been confirmed on a
level of 3 parts in 107 for a 20 THz interval before.
This new approach to measuring optical frequencies

can be understood in an intuitive picture. The
reported techniques have made it possible to con-
struct a new type of frequency chain which has been
applied for an absolute frequency measurement of
the 1S—2S transition in hydrogen. The next step is
the implementation of these ideas with all solid state
and diode lasers that will allow a continuous opera-
tion of such a chain as a reliable optical clockwork.
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Auswahl der wichtigsten Veréffentlichungen

Die nachfolgende Referenz [1] enthélt die Beschreibung Fler bis-
lang hochsten gemessenen Frequenz, der 1s—2§ Ubergangsfre;q}len?
in atomarem Wasserstoff. Diese wurde durch elpen_ phasenkg 1a1§n
ten Vergleich mit einer Casiumfonténenuhr, mit einer relative Un-

sicherheit von 2 x 107, bestimmt.
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Measurement of the Hydrogen 1S-2S Transition Frequency by Phase Coherent Comparison
with a Microwave Cesium Fountain Clock

M. Niering, R. Holzwarth, J. Reichert, P. Pokasov,* Th. Udem, M. Weitz, and T. W. Hinsch
Max-Planck-Institut fiir Quantenoptik, Hans-Kopfermann-Strasse 1, 85748 Garching, Germany
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We report on an absolute frequency measurement of the hydrogen 1S5-2S two-photon transi-
tion in a cold atomic beam with an accuracy of 1.8 parts in 10", Our experimental result of
2466061413 187 103(46) Hz has been obtained by phase coherent comparison of the hydrogen
transition frequency with an atomic cesium fountain clock. Both frequencies are linked with a comb of

laser frequencies emitted by a mode locked laser.

PACS numbers: 32.30.-r, 06.30.Ft, 06.20.Jr, 42.62.Fi

The 1S-2S two-photon transition in atomic hydrogen
has played a central role in the progress of high resolu-
tion laser spectroscopy and optical frequency metrology
[1]. Tt provides a cornerstone for the determination of
fundamental constants such as the Rydberg constant,
which has become the most precisely measured con-

- stant in physics, and the 1S-Lamb shift to yield the

most stringent test of quantum electrodynamics in an
atom [2—-4].

Here, we report on a new measurement of the absolute
frequency of the hydrogen 15-25 transition, which is ob-
tained by phase coherent comparison with an atomic ce-
sium fountain clock as a primary frequency standard. The
achieved accuracy of 1.8 parts in 10" surpasses previous
measurements of the 15-2S transition frequency, already
the most precisely measured optical transition frequency,
by an order of magnitude [5].

The hydrogen 1S-2S transition is excited by Doppler-
free two-photon spectroscopy with a standing laser wave
near 243 nm in a cold atomic beam. To provide an accurate
link between the optical- and radio-frequency domain, we
use a novel frequency chain based on measuring absolute
frequencies with a train of femtosecond laser pulses [5,6].
The femtosecond laser provides a wide comb of precisely
equidistant frequencies, which correspond to the modes of
the laser cavity mutually phase locked via Kerr-lense mode
locking [7]. The pulse repetition rate, which equals the
mode spacing, is electronically phase locked to the radio-
frequency standard, such that large optical frequency in-
tervals can be accurately measured. Such a difference
frequency measurement can be translated into an absolute
frequency measurement by determining the differential fre-
quency between two multiples of an optical frequency. The
Present measurement takes advantage of a transportable
and currently most precise cesium frequency standard in
the radio-frequency domain [8,9]. The use of an atomic

fountain with laser cooled cesium atoms allows an accu-
racy of 2 X 10715,

3496 0031-9007/00/84(24) / 5496(4)$15.00

At this high level of accuracy, a detailed understanding
of the hydrogen 1S-25 two-photon line shapes and several
systematic effects, notably the second-order Doppler effect
and the ac-Stark shift, becomes necessary. The frequency
stability of our chain is sufficient to resolve and explore
the ac-Stark shift of this weak UV two-photon transition.
With the laser intensities used, this shift amounts to 1 kHz
at the most and is thus 2 or 3 orders of magnitude be-
low that observed in hydrogenic 25-nS and 2S-nD two-
photon transitions [3,10]. For an accurate determination of
the hydrogen 15-2S transition frequency, we apply a theo-
retical model for the line shape taking into account both the
excitation geometry and systematic effects [11]. We antici-
pate that the use of colder hydrogen atoms would allow a
considerable further increase in resolution and accuracy.

The achieved accuracy establishes the 15-25 resonance
of atomic hydrogen as a de Jacto optical frequency stan-
dard. Ultimately, this hydrogen resonance could allow a
definition of time in terms of other fundamental constants.
Further, when repeating the frequency measurement with
time, the present level of accuracy would already set strin-
gent limits for possible slow relative changes of fundamen-
tal constants [12].

The experimental setup is shown in Fig. 1. The hydro-
gen spectrometer, illustrated at the top of the fi gure, is simi-
lar to the one described previously [11]. The frequency
of a dye laser at 486 nm is locked to an external high-
finesse reference cavity. The light of this ultrastable laser
is frequency doubled, and the resulting UV radiation at
243 nm is coupled into a linear enhancement cavity in-
side a vacuum chamber for excitation of the two-photon
Doppler-free 15-2S transition. Hydrogen atoms escape
from a nozzle cooled to 5-6 K by a liquid-helium flow-
through cryostat and form an atomic beam. In the interac-
tion region, shielded from stray electric fields by a Faraday
cage, the atoms are excited from the 1§ ground state to the
excited 25 metastable state. After a distance d =~ 13 c¢m
the atoms enter the detection region. A small electric field

© 2000 The American Physical Society
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FIG. 1. Experimental setup for comparison of t e
15-28 transli:;ion frequency with an atomic cesium fountain
clock.

mixes the 25 and 2P states, forcing lljle excited atoms to de-
cay and emit Lyman-a photons, which can be detected by
a photomultiplier. Spurious background counts caused b_y
the excitation light field are efficiently suppres_sed by peri-
odically blocking the UV light with a mechamcgl {_:hopper
(165 to 465 Hz) and reading out the photgmulnpller only
in dark times. By enabling signal detection _only after a
certain delay time 7 after blocking the UV light, we ;‘?'
lect the signal of slow atoms from the thermgl beam. T is
technique further reduces the main systematic t_:ﬂ'ects. the
second-order Doppler effect and the time-of-flight broad-
ening. With the help of a multichannel photon' counter
we detect photons time resolved and record the_m in a two-
dimensional matrix as a function of laser detgnmg and dis-
crete delay times 7. Figure 2 shows a typical set of 12
imultaneously recorded spectra.
Sm';‘o measurz the frequency f B s of t_h_e 1S(F = 1,
mp=*1)—25(F = l,mr = +1) transition, we phase
coherently compare the frequency of the dyg laser faye =
616.5 THz with an atomic cesium fountain cloc_k. As
sketched in Fig. 1, the new concept_of measuring the
frequency of light [5] is based on thet: measu_rement of a
large frequency difference in the opt_lcal region betw;ren
multiples (harmonics or subharmonics) of a laser fre-
quency. From the dye laser frequency, we first deréve
the two optical frequencies 4/7fqye and 1/2f4ye as E:
scribed below. The frequency gap 4/7faye — 1 _/2 faye b—
1/14f4ye = 44 THz is sufficiently small that it can be
measured with the wide comb of regularly spaced laser

300
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60000
40000
20000

5

f- folkHZ]

18-28
The recorded 25 count rate
is plotted versus delay time and absolute frequency, where
fo = 2466061 102470 kHz.

FIG. 2. Time-resolved Doppler-free two-photon

spectrum in atomic hydrogen.

modes emitted by a mode locked femtoseconc! ?aser. The
separation of these modes is given by the repetition rate gf
the femtosecond laser, which is phase _locked to the radio
frequency of the atomic cesium fountain clock.
The subharmonic 1/2faye of the dye laser, whose fourth
harmonic coincides with the hydrogen lSTZS frequency,
is produced by locking the second harmonic of a 972 nm
laser diode (2 X 1/2fqye) to it. Two laser frequencies
1/7faye and 4/7faye are produced ‘wnh an optical fre-
quency interval divider [13], which is a means to fix the
relation of three laser frequencies such that the center one
phase coherently divides the interval spanr?ed by the ot}?-
ers: 1/7faye:4/7faye:fdye. At the same time 4/7 faye is
phase locked to the fourth harmonic of 1/7faye- Because
our 3.39 wm He-Ne laser could not be mneq far enough to
reach 1/7 faye We used an additional laser diode ;_md mea-
sured a second frequency gap of about 1 THz at its fourth
harmonic. A more detailed description of the frequency
chain is found in Ref. [5]. _

The frequency reference for the me_asurement is pro-
vided by a transportable cesium fountain frequeqcy stan-
dard, which is described in [9]. A quartz oscillator 1S
frequency locked to the ces?um_ resonance. ];l'he re]zitllﬁe
frequency stability of the device 1s 1.8 X 107"°(Hz7) o ;
where 7 is the averaging time, limited by the quartz oscl _Eltl-1
tor phase noise. It has been measured by comparison ler
a hydrogen maser and corresponds to a relative stab111_£y p ;
day of 6 X 107'¢. A preliminary accuracy evaluation On
the fountain has been performed. The total uncertainty Of.
the three major frequency shifts, namely, the Zee:errl‘andﬂ‘“3
fect, the shift due to blackbody radiation, and tllelsshlﬁ ut
to collisions between cold atoms, is below 1'0 ; TfO 5;‘_
an upper limit on other possible frequency shifts, the 0'1111111
tain has been compared to the other BNM-LPTF cest
fountain, FO1, before and after transportatlon_tg Garc':hl.ﬂi-

Both clocks are found to agree within the 10 sta_nst:co
uncertainty of the comparison. A quoted uncertainty :
2 % 10~!3 for the absolute frequency of the fountainl
then a conservative value.
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Figure 2 shows a typical time-resolved hydrogen 15-25
two-photon spectrum, as measured by comparison with
the cesium atomic clock. We needed about 1 s to record
one data point. Within ten days of measurement time we
recorded about 600 of such spectra, corresponding to some
2000 data points per day. The high-finesse reference cavity
is used as a fly wheel in the optical region. During data
analysis, we measure the frequency of the light standing
in the cavity and eliminate the drift of our cavity, typically
100 Hz/s at 121 nm, by fitting the drift versus time with
a third-order polynomial. The absolute frequency of the
dye laser is then calculated from the recorded time tags
by adding the frequency difference between the dye laser
and the cavity as selected by the acousto-optical modulator.
The best fit for the drift is obtained by including not only
the time interval for a single recorded spectrum, but an
additional 50 data points before and after each spectrum.
This procedure is repeated for each spectrum.

To calculate the theoretical 1S-2S line shape and fit
the experimental data, we have numerically integrated the
Bloch equations for an atom starting at the nozzle in the 15
ground state and traveling on a classical trajectory through
the Gaussian 243 nm standing wave to the detector. In
addition, we have integrated over all possible trajectories
and the atomic velocity distribution f(v). The line-shape
model correctly predicts a dependence of the line center
frequency on the delay time, as caused by the velocity
dependence of the second-order Doppler effect.

A whole set of experimental spectra with different de-
lay times is simultaneously fitted with the Levenberg-
Marquart algorithm [14], which is performed with spline
interpolated amplitude values from the line-shape model.
We use an universal amplitude A and a laser detuning A4
for all delayed spectra as free parameters. The relative am-
plitudes and detunings are given by the line-shape model.
As the atomic velocity distribution is a priori not known
with sufficient accuracy, we leave some characteristic pa-
rameters of this distribution as additional fitting parame-
ters. The atomic velocity distribution f(v) is given by a
Maxwellian velocity distribution [15], which needs to be
modified due to the reduction of the number of slow atoms
in the atomic beam caused by collisions inside the nozzle,
known as the Zacharias effect [16]. The amount of the
suppression of slow atoms depends on the Knudsen num-
ber K := A/L,, where A denotes the atomic mean free
path length in the nozzle, and L, is the length of the cylin-
drical nozzle. In a first step, only the temperature T of
the atomic beam and the Knudsen number K were used to

describe the atomic velocity distribution. However, satis-
factory fits of the time-resolved experimental spectra with
the theoretical model could not be obtained until introduc-
ing two further fit parameters to more accurately model
the atomic velocity distribution. We have accounted for an
additional suppression of slow atoms, which we ascribe to
atomic collisions with the background gas. This additional
Suppression is modeled by replacing the v? dependence in

5498

f(v) below a certain velocity v, by vvesp. With th
additional fit parameters v, and Vexp, WE are ablet te tcv[vo
scribe the atomic velocity distribution, as deduceq ofm;:
the time-resolved spectra, quite satisfactorily, T, account
for additional broadening effects, e.g., the linewidth of fhe
laser, we fold our theoretical spectrum with a Lorentzian
profile of linewidth I', and leave this value as the final
fit parameter. The solid lines in Fig. 2 show the result of
the described fitting procedure for a typical time-resolyed
1§-25 spectrum.

Besides the second-order Doppler shift, the ac-Stark
shift introduces a significant systematic correction to our
experimental 15-25 two-photon spectra. Our theoretical
line-shape model predicts a light shift of 2.45(5) Hz/mW
for our excitation geometry when averaging over all pos-
sible atomic trajectories. As the shift of the line center is
linearly dependent on the excitation light intensity, we can
correct for this shift by recording spectra at different light
intensities and extrapolating to zero intensity. On a typi-
cal measurement day we have-recorded 40—90 spectra for
different excitation light field powers.

In the upper part of Fig. 3 the measured transition fre-
quencies for a typical day of measurement, as derived from
the fits with the theoretical line-shape model, are plotted
versus the light power. Linear extrapolation to zero in-
tensity allows the correction for the ac-Stark shift. With
this procedure we derive ten values for the 15-2S transi-
tion frequency and calculate the weighted mean value, as
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FIG. 3. Experimental results for the 15-25 absolute frequency.
The upper graph shows the results for all spectra recorded in a
typical measurement day, where the absolute frequency, derived
from our line-shape model, is plotted versus the excitation light
field power. The graph below shows the complete set of data
with the results of extrapolations to zero light intensity for ten
different measurement days.
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shown in the lower part of Fig. 3. We find a frequency of
£hE s = 2466061 102474870 Hz, with a statistical un-
certainty of 36 Hz. We estimated the systematic uncer-
tainty given by the line shape to be 20 Hz [11], which is
mainly determined by the uncertainty to which we can cor-
rect for second-order Doppler shift and ac-Stark shift. The
slope derived from the linear fit and the measured light
power is given by 2.64(45) Hz/mW and is in good agree-
ment with the theoretical value. Line shifts due to black-
body radiation remain below 1 Hz [17].

Residual electric fields lead to 2 dc-Stark  shift
of the 1S-2S transition frequency of Avgcsark =
3600E2 Hz(V/cm)™> [18]. We estimate stray electric
fields to be below 30 mV/cm, corresponding to a dc-Stark
effect of less than 5 Hz. The pressure shift of the atomic
hydrogen 15-25 line from molecular hydrogen has
been previously measured in a gas cell to be Avp =
8.4 MHz/mbar [19]. In our apparatus, the background
pressure of 10~6 mbar is mainly due to molecular hydro-
gen, leading to a pressure shift of about 10 Hz. However,
the density in the relatively short nozzle region is certainly
higher, which could lead to an additional collisional shift
of the line center. We have recorded data sets for two
different nozzle diameters to vary the pressure inside
the nozzle. Figure 3 shows that no statistical significant
difference in the results for the line center is observed
at the present level of accuracy. Residual recoil shifts
due to the finite size of the excitation field optical mode
(460 um diameter) can be estimated to be less than
10 Hz [11].

The frequency fis-2s of the hyperfine centroid is ob-
tained by adding a correction far = 310712233(13) Hz
to account for the well known hyperfine splitting of the
1§ and 25 levels [20] to the measured transition frequency
f {'gtg . Taking the pressure shift into account the obtained
result is

fisas = 2466061413 187 103(46) Hz,

where the quoted uncertainty was obtained by quadrat-
ically adding the uncertainties of the frequencies i ?_9_25
and fhy, the systematic uncertainty in the line shape, and
100% uncertainty for the pressure shift, the dc-Stark ef-
fect, the blackbody shift, and residual recoil shifts. This
result represents the most precisely measured optical fre-
quency in the ultraviolet and visible optical region. Fur-
ther improvements should be possible by reducing the
vacuum background pressure and the stability of the dye
laser. Ultimately, a source of colder hydrogen atoms,
e.g., in an atomic fountain could allow frequency measure-
ments of the 15-2S transition with an accuracy exceeding
10-% [21.22)

Both the 1S-Lamb shift and the Rydberg constant can
be derived by comparison of two transition frequencies in
the hydrogen atom. At the presented level of accuracy,
an improvement is here possible only if other hydrogenic
transition frequencies, e.g., that of the 25-nS or 25-nD
(n=4.8,..) two-photon transitions, are measured more
accurately. An interesting option for a comparison with
1S-2S could be the direct excitation of a 15-nS two-
photon line [23].

#Permanent address: Institute of Laser Physics of SB RAS,
prospect Academician Lavrentieva 13, 630090 Novosi-
birsk-90, Russia.
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13.5 Auswahl der wichtigsten Verdffentlichungen

Die“folgende Veri'jffentlichung [25] beschreibt einen von uns durch-
gefuhljten Ver'glelch zweier optischer Synthesizer (Abschnitt 9.4).
Auf diese Weise wurde zum ersten Mal der komplette Multiplika-

tionsschritt einer Radiofre ; . ;
i quenz ins Optische mit hohe ot
iiberpriift. er Prézision
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Optical Frequency Synthesizer for Precision Spectroscopy
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We have used the frequency comb generated by a femtosecond mode-locked laser and broadened to
€ N 8

more than an optical octave in a photonic crystal fiber

to realize a frequency chain that links a 10 MHz

i i ogi ison with a
radio frequency reference phase-coherently in one step to the optical region. By comparis

similar frequency chain we set an upper limit

This opens the door for measurement and synthesis of virtually any optica

revolutionize frequency metrology.
PACS numbers: 32.30.Jc, 06.30.Ft, 42.62.Eh

recision optical spectroscopy one has to determine
opggglpfrequenciel: of several 100 THz in terms of the deﬁ{;
nition of the SI second represented by the cesium gr'ouru.f
state hyperfine splitting at 9.2 GHz. _In the past hm?réac eh
forts were required to measure optical frequencies wit
harmonic frequency chains which create successive har-
monics from the cesium radio frequency reference. Th‘e?e
frequency chains were large, delica_te to hand_}e and usually
designed to measure only one partlc!.llar optical frefquencz
[1-4]. Because of the 10° times higher frequencies an
the narrow width of selected optical transitions, 1t is w01_1h-
while to consider atomic clocks based on such c_xpt:cal
transitions. The major obstacle for the construction of
optical clocks has been the fact that no rel:al_:de ck?ck-
work was available that could count these rapid osc:ll:';-
tions. Projected accuracies for optical fre.quency standér S
reach the 107'® level and put up extraordinary den_'lands on
this clockwork. The f:2f interval frequency chain [5_—?]
using a femtosecond (fs) frequency comb ﬁ_nal!y provides
the missing clockwork in a compact and rfaha‘ble setup.

It has been long recognized that the per}o{ilc pulse train
of a mode-locked laser can be described in the frequency
domain as a comb of equidistant modes. Sucl‘l a comb can
be used to measure large optical frequency d}fferences by
counting modes if the spacing between them_ is known [?].
As the spectral width of these lasers scales inversely with
the pulse duration the advent of fs lasers has opened tge
possibility to directly access THz freq‘uency gaps [9,10].
Previously we have shown that the easily access_.lble repe-
tition rate of such a laser equals Ehe mode‘ spacllgg Wlthlg
the experimental uncertainty of a few partsin 10™ [11] z;]n
that the frequency comb is equally s?ac'ed even after furt l‘;:r
spectral broadening in a standard single modf: ﬁb_er on t e;:
level of a few parts in 10'® [12]. Extendmg this principle o
determining frequency differences to the intervals between
harmonics of optical frequencies [13] ]ead_s naturally to the
absolute measurement of optical frequencies. The first ‘fre-
quency chain following this principle has been qs‘ed in 3

recent determination of the hydrogen 1S-2S transition an

2264 0031-9007/00/85(11)/2264(4)$15.00

=16
for the uncertainty of this new approach to 5.1 X 107,

1 frequency and is ready to

measured the interval between 3.5f and 4f where f is the
frequency of a HeNe laser at 3.39 pm (88.4 THz) [5].
The latest developments in photonic crystal ﬁb‘er_s (PCF)
[14-17], with specifically engineered_ wave guiding and
dispersion properties, allow very efﬁcre.nt spectral broad-
ening of fs pulses to more than one optical octave. It has‘
been demonstrated that such a broad comb can be used as
a freely floating ruler to directly measure the trequen‘cy
interval between the fundamental ( f) and the second har-
monic (2f) of a Nd:YAG laser at 106_4 nm/532 nm chke(:;
to an iodine transition [6]. To exploit the full potential o
this approach we have now used such_a broadened fre-
quency comb to stabilize the frequency m_{erval between a
laser frequency f and its second !mrmomc 2f, a‘nd ther]f—
fore the frequency f = 2f — [ itself. Alternatively, t g
comb itself can be frequency doubled [‘6,7,1 8]. At the en
point of this development we have arrived ata frequency
chain that consists of one fs laser and an optional Nd:YAG
laser only and nevertheless links a 10 N{[)_Hz. rf referepcel,
phase coherently in one step to alr.nost 10° distinct opt;ca
frequencies. To evaluate the performance of Such' a re%
quency chain we report in this Lettfer on the comparisl%nfo
two such chains, setting an upper limit of 5.1 X 10 or
i rtainties.
thfill":) u:rf;erstand the mode structure of a fs frf_:quen‘cl);
comb, consider a pulse circulating in a ]ase{- cavity w1to
length L at a carrier frequency f, that is subject to strqn;
amplitude modulation described by an emfe’lope.fum;trl(;
A(r). This function defines the pulse repetition time ol
! by demanding A(r) = A(t — T) “.!here T is ca
lated from the cavity mean group velocity: T = 2L/Vg-
Fourier transformation of A(r) shows that the resuglll;g
spectrum consists of a comb of laser modes separate [9])'
the pulse repetition frequency‘and centere_:d at fo [ th?:
Since f. is not necessarily an integer mult_lp]e of fr. »
modes are shifted from being exact harmonics of the pu
repetition frequency by an offset fo < f:

n = alarge integer. (V)

fn = nfr st fa,

© 2000 The American Physical Society
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This equation maps two radio frequencies f, and f, onto
the optical frequencies f,. While f, is readily measur-
able, f, is not easily accessible unless the frequency comb
contains more than an optical octave [19]. In the time
domain the frequency offset is obvious because group ve-
locity differs from phase velocity, and therefore the carrier
wave does not repeat itself after one round trip but appears
phase shifted by, say, Ag. The offset frequency is then
calculated from f, = Ap/T27 [19]. To compensate for
small frequency drifts caused, for example, by acoustics

Or temperature variations of the fiber we control the ab-

solute position and the mode separation with beat signals

obtained after the fiber.

Our PCF is a strongly guiding fiber waveguide that uses

an array of submicron-sized air holes running the length of
a silica fiber to confine light to a pure silica region embed-
ded within the array [14]. The large refractive index con-
trast between the pure silica core and the “holey” cladding
and the resultant strong optical confinement allow the de-
sign of fibers with very different characteristics from those
of conventional fibers. In the fiber used here, a very small
core diameter of approximately 1.5 xm leads to increased
nonlinear interaction of the guided light with the silica. At
the same time the very strong waveguide dispersion sub-
stantially compensates the material dispersion of the silica
at wavelengths below 1 um [15]. This gives an over-
all group velocity dispersion (GVD) which is zero around
700 nm. The absolute value of the GVD over much of the
visible and near-infrared range is smaller than in conven-
tional fibers, and the GVD is anomalous at much shorter
wavelengths. As a result, fs pulses travel farther in these
fibers before being dispersed, which further increases the
nonlinear interaction. Consequently, substantially broader
spectra can be generated in PCFs at relatively low peak
powers [16,17]. The creation of additional modes by the
fiber action can be understood by self-phase modulation or
alternatively in the frequency domain by four wave mix-
ing. Although self-phase modulation is likely the domi-
nant mechanism of spectral broadening, there are other
processes like stimulated Raman and Brillouin scattering
or shock wave formation that might spoil the usefulness of
these broadened frequency combs. And, indeed, in an ex-
periment using 8 ¢cm of PCF and 73 fs pulses at 75 MHz
repetition rate from a Mira 900 system (Coherent Inc.) we
have seen an exceptionally broad spectrum from 450 to
1400 nm, but we have not been able to observe beat notes
with a signal to noise ratio sufficient for phase locking. We
did not observe these problems with a higher repetition rate
and shorter pulse length. So far we have not encountered
any degradation of the fiber as one mi ght expect due to the
high peak intensities.

The f:2f interval frequency chain sketched in Fig. 1is
based on a Ti:sapphire ring laser with a bandwidth sup-
Porting 25 fs and a 625 MHz repetition rate (GigaOptics,
model Gigalet). While the ring design makes it almost im-
Mune to feedback from the fiber, the high repetition rate
increases the available power per mode. The highly effi-
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FIG. 1. The f:2f interval frequency chain is based on the sta-
bilization of the interval between an optical frequency f and its
second harmonic 2f with the help of a fs frequency comb. Once
the offset frequency and repetition rate are locked, all the modes
in the comb can be used for optical frequency measurements,

cient spectral broadening of the PCF compensates for the
decrease of available peak power connected with a high
repetition rate. To generate an octave spanning comb we
have coupled 190 mW average power through 35 ¢m PCF.
In our experiments we have used two repetition rates, 625
and 624.87 MHz, two offset frequencies f, = 0 Hz and
64 MHz, as well as operation with and without an auxil-
lary frequency doubled Nd:YAG laser (InnoLight, model
Prometheus) defining the frequencies S and 2f.

We lock the pulse repetition frequency f, to the tf ref-
erence provided by a 10 MHz quartz oscillator (Oscillo-
quartz, model 8607-BM) by controlling the fs laser
cavity length with a piezomounted folding mirror. To
reduce noise in the detection process we use a 12.5 GHz
signal provided by a synthesizer (Hewlett-Packard,
model 8360) to phase lock the 20th harmonic of Jr[9.19].
Then the fundamental wave S1064 of the Nd:YAG laser
is locked to one of the modes of the frequency comb
by forcing their beat note to oscillate in phase with a
radio frequency reference LOges, the local oscillator
[19,20]. As shown in Fig. 1 we then observe a beat
note at 2f10(,4 = f532 = Z(Hf,- G ol 5 LO|054) with the
frequency comb whose closest mode frequency is given by
2nf, + f,. The beat frequency f, — 2LOps4 is locked
to another local oscillator: f, — 2LOjges = —LOs3;.
This is accomplished by adjusting the power of the
pump laser (Coherent, model Verdi) with an electro-optic
modulator (Gsidnger, LM0202) [12,21]. Primarily this
changes the mean power of the fs laser and thus the optical
path length in the Ti:sapphire crystal via its optical Kerr
effect. Although the two controls (i.e., cavity length and
pump power) are not orthogonal, they affect the round trip
group delay T and the round trip phase delay differently,
and this is what is needed [19]. Note that for the case
Sfo = 0 Hz according to Eq. (1) the mode frequencies
are exact harmonics of the repetition rate. By choosing
the value of 2LOjges — LOs32 = f, = Ap/T27 we can
adjust the pulse to pulse phase shift Ag to a selected value
(e.g., Ap = 0). We have therefore precise control of the
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time evolution of the absolute carrier phase versus the
envelope. Stabilization of f, is in turn a prerequisite for
the next generation of ultrafast experiments making use of
few cycle driven high field processes [7,18]. However, the
ultimate carrier-to-envelope phase control, i.e., the control
over ¢ rather than Ag, has not yet been achieved.

For the second operating mode we directly frequency
double the infrared part of the spectrum around 1060 nm
and observe a beat note with the green part [6,7]. The in-
frared part of the spectrum is separated from the green part
with the help of a dichroic mirror, doubled ina 3 X 3 X
7 mm® KTP (potassium titanyl phosphate) crystal prop-
erly cut and antireflection coated and recombined with the
green part on a polarizing beam splitter. For the green
part an optical delay line is included to match the opti-
cal path lengths. The polarization axes of the recombined
light are mixed using a rotatable polarizer. A grating which
serves as 5 nm wide bandpass filter selects the wavelengths
around 530 nm. A beat signal with a signal to noise ra-
tio exceeding 40 dB in 400 kHz bandwidth, sufficient for
phase locking [12], has been obtained. In this way we
have direct access to the offset frequency f, that we have
locked to 64 MHz using the offset locking technique de-
scribed above, although any other value is possible.

To check the integrity of the broad frequency comb
and evaluate the overall performance of the f:2f interval
frequency chain we compare it with a similar frequency
chain that has already been used in a recent comparison
of the hydrogen 15-2S transition frequency (at 121 nm)
with a cesium fountain clock [22]. This chain was modi-
fied to replace a dye laser by a frequency doubled diode
laser/tapered amplifier combination at 969 nm [23] and by
removing an additional frequency gap of 1 THz by operat-
ing the diode laser at exactly 3.5f where f is the frequency
of a HeNe laser at 88.4 THz (3.39 wm). The 44.2 THz fre-
quency comb used here is generated by a Mira 900 system
with a regular single mode fiber and has been thoroughly
tested [11,12]. It is used to stabilize the frequency gap set
by two diode lasers at 3.5/ and 4f as sketched in Fig. 2
This relates the difference 4f — 3.5f = 0.5f and there-
fore f to the rf source controlling the repetition rate. A
frequency interval divider [24] fixes the relation between
the frequencies f, 4f, and 7f, and additional nonlinear
steps are used to generate 4f and 3.5f. Just like the simple
f:2f frequency chain the latter phase coherently links ev-
ery laser in the chain to the 10 MHz rf reference that con-
trols the pulse repetition rate and the local oscillators.

To compare the two frequency chains we use the
848 nm laser diode of Fig. 2 and a second 848 nm laser
diode locked to the frequency comb of the f:2f chain.
The frequencies of these two laser diodes measured
relative to the quartz are 353 504624750000 Hz and
353 504494 400 000.Hz for the f:2f and the 3.5f:4f
chains, respectively. So we expect a beat note of

130.35 MHz that we measure with a radio frequency
counter (Hewlett Packard, model 53132A) referenced to
the same quartz oscillator. To avoid cycle-slipping events
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FIG. 2. The first realization of the novel frequency chain that
has been used in Refs. [5,22] uses an optical frequency interval
divider (oval symbol) [24] that fixes the relation between the
frequencies f, 4f, and 7f. The 3.39 pm laser at f is locked
through the divider after the frequency comb locked 3.5f on 4f.

entering our data we continuously monitor all in-lock beat
signals with additional counters that are started shortly
before and stopped shortly after the recording of any
data point. If one of these counters displays a frequency
different from the local oscillator frequency we exclude
this point from evaluation. The cycle slip threshold was set
to 1 Hz for a counter gate time of 1 s and was reduced as
the inverse of the gate time for longer gate times. Because
of the small servo bandwidth of the HeNe laser lock, it
was operated with a 1024-cycle phase detector [20]. This
servo showed by far the largest phase excursions so that
the cycle slip threshold was set to 40 times the value of
the other phase locked loops.

After averaging all data we obtained a mean deviation
from the expected beat frequency of 71 = 179 mHz at
354 THz. This corresponds to a relative uncertainty of
5.1 X 107'®, No systematic effect is visible at this accu-
racy and the distributions of data points look almost ideally
Gaussian. The results are summarized in Table I. Figure 3
shows the measured Allan standard deviation for counter
gate times of 1, 3, 10, 30, and 100 s. As both 354 THz
signals are phase locked to each other (via the quartz oscil-
lator) and the rms phase fluctuation is expected to be con-
stant in time, the Allan standard deviation should fall off
like the inverse counter gate time. The large margin phase
detector together with the slow servo controlling the phase
of the HeNe laser relative to the diode lasers causes fre-
quency fluctuations of 14 Hz at 1 s gate time as measured
from the in-lock beat signal. Instabilities could be caused
not only by the large margin phase locked loops and slow
servos but also by mechanical vibrations or thermal expan-
sion. Note that the large frequency chain of Fig. 2 is resting
on two separate optical tables whose relative position is not
controlled. Another source of instability could be the spec”
ified 1.5 X 103 Allan standard deviation (within 1 s) of
the quartz oscillator together with time delays present if
both systems. To check whether or not the synthesizer®
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TABLE L

Summary of results froj i
AB _ 5 m the frequenc g is i isti
tainties derived from the data. Two additionaiq L e b cicn i sfiiieal ool

that have been more than 50 kHz off but have

points have been removed from the 1 s data set
not been detected as cycle slips. The weighted

mean of column 3 yields 71 * 179 mHz (5.1 X 10716y,

Gate Allan standard Me iati
. sta an deviation Relative
time deviation from 130.35 MHz uncertainty xtgfdrﬁ]\;d
ls 33x 10713 =1.2 =%
: X 2 * 1.8 Hz 51 x 10715
]g s 7.0 X 10_:;‘ —0.54 £ 1.8 Hz 51 x 1076 4?513?
10 s 2.6 X IOLM 207 * 376 mHz 1.1 X 10715 574
. s 1.1 % 10_I 551 * 441 mHz 1.6 X 10715 65
s 3.9 x 10715 —82 *+ 233 mHz 6.6 X 10716 39

introduce additional noise we operated both chains with
the same synthesizer to stabilize the repetition rates with-
out any significant difference.

. To summari_ze, we have realized a compact f:2f interval
'h‘equency chain, evaluated its performance, and operated
it fully phase locked over periods of hours. It occupies
only l’ square meter on our optical table with considerable
potenpa] for further miniaturization. At the same time it
supplies us with a reference frequency grid across much
of the visible and infrared spectrum with modes r:hat are
seAparated by 625 MHz and can easily be distinguished
with a commercial wave meter. This makes it an ideal
laboratory tool for precision spectroscopy that is ready to
serve as a clockwork in future optical clocks. In the reverse

10712 = S=sss———— e
(=
K=l
® <
g 10-13 = — == =
'g <1
g &
8
W) o
= 1014
o
= uh
10-15
1 10 100

averaging time T / seconds

FIG. 3. Top: The setup is shown schematically wi

: ; Wi i

%rll_ld the 3.5f:4f chains as detailed in Figs. 1 andy2, rg;ptg:ti{f‘:%;

& ::_ graph be.low shows the measured relative Allan standard

i 1ation derived from the comparison of the two frequency
ains. The values are also stated in Table I,

direction we expect this clockwork to transfer not only the
accuracy but also the superior stability of optical oscillators
to the rf dqmain. Other important applications arise in the
time domain where the carrier offset slippage frequency is
an important parameter and needs to be controlled for the
next generation of ultrafast experiments.
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13.5 Auswahl der wichtigsten Veroffentlichungen

In der nachfolgenden Referenz (3] sind die Absolut.frequenzmes-
sungen an gespeicherten Quecksilberionen und gt?spelchertem neu-
tralen Kalzium beschrieben, die ich zusammen mit d(?r Gruppe von
Leo Hollberg und Jim Bergquist am National Institute of S?'an—
dards and Technology (NIST) in Boulder CO/USA durchgefiihrt

habe.
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Absolute Frequency Measurements of the Hg* and Ca Optical Clock Transitiong
with a Femtosecond Laser

Th. Udem,* S.A. Diddams, K. R. Vogel, C. W. Oates, E. A. Curtis, W.D. Lee,
W.M. Itano, R. E. Drullinger, J. C. Bergquist, and L. Hollberg

Time and Frequency Division, National Institute of Standards and Technology, 325 Broadway, Boulder, Colorado 80305
(Received 4 January 2001)

The frequency comb created by a femtosecond mode-locked laser and a microstructured fiber is used
to phase coherently measure the frequencies of both the Hg* and Ca optical standards with respect to
the SI second. We find the transition frequencies to be fug = 1064721609899 143(10) Hz and fc, =
455986240494 158(26) Hz, respectively. In addition to the unprecedented precision demonstrated here,
this work is the precursor to all-optical atomic clocks based on the Hg* and Ca standards. Furthermore,
when combined with previous measurements, we find no time variations of these atomic frequencies
within the uncertainties of (3 fca/81)/fcal = 8 X 107" yr~! and [(8f1g/01)/ frgl = 30 X 10714 yr=1.

DOL: 10.1103/PhysRevLett.86.4996

Optical standards based on a single ion or a collection of
laser-cooled atoms are emerging as the most stable and ac-
curate frequency sources of any sort [1-5]. However, be-
cause of their high frequencies (~500 THz), it has proven
difficult to count cycles as required for building an optical
clock and comparing to the cesium microwave standard.
Only recently, a reliable and convenient optical clockwork
fast enough to count optical oscillations has been realized
[6-8]. Here, we report an optical clockwork based on
a single femtosecond laser that phase coherently divides
down the visible radiation of the Hg* and Ca optical fre-
quency standards to a countable radio frequency. By this
means we determine the absolute frequencies of these op-
tical transitions with unparalleled precision in terms of
the SI second as realized at National Institute of Stan-
dards and Technology (NIST) [9]. Indeed, for the Hg*
standard, the statistical uncertainty in the measurement is
essentially limited by our knowledge of the SI second at
~2 X 107'3. The high precision and high demonstrated
stability of the standards [1,4] combined with the straight-
forward femtosecond-laser-based clockwork suggest Hg*
and Ca as excellent references for future all-optical clocks.
Additionally, the comparison of atomic frequencies over
time provides constraints on the possible time variation
of fundamental constants. When combined with previous
measurements, the current level of precision allows us to
place the tightest constraint yet on the possible variation
of optical frequencies with respect to the cesium standard.

The Hg" and Ca systems have recently been described
elsewhere [1,4,10,11], so we summarize only the basic
features. The heart of the mercury optical frequency
standard is a single, laser-cooled ’Hg* ion that is stored
in a cryogenic, radio frequency spherical Paul trap. The
281/2(F = 0,MF = 0) = 2Ds5(F = 2, Mr = 0) electric-
quadrupole transition at 282 nm [Fig. 1(a)] provides
the reference for the optical standard [1]. We lock the
frequency-doubled output of a well-stabilized 563 nm dye
laser to the center of the quadrupole resonance by ir-

4996

PACS numbers: 06.30.Ft, 32.30.Jc, 32.80.Pj

radiating the Hg" ion alternately at two frequencies
near the maximum slope of the resonance signal and on
opposite sides of its center. Transitions to the metastable
*Ds); state are detected with near unit efficiency since
the absorption of a single 282 nm photon suppresses
the scattering of many 194 nm photons on the strongly
allowed 2§/, — 2Py, transition [12,13]. Because the
fractional frequency instability of the probe laser is
=10"15 for measurement times 0.1 s < ¢ < 10 s [11],
usually 48 measurements are made on each side of the
resonance prior to correcting the average frequency of
the 282 nm source. The resonance probe period was
either 10 or 20 ms, but each measurement cycle was
longer by the time used (for example) for state preparation
(15 ms) and detection (10 ms), as well as the decay time
(tp = 90 ms) of the metastable state if an excitation
was made. A new interrogation cycle is begun when
the 194 nm fluorescence intensity rises above a preset
threshold level. This reduces dead time, since it would
otherwise be necessary to wait more than the lifetime of

2P1f2 _?1,0
F=1 H
Foo Dsz 8 oo
— el g_
F=2
194 nm ;‘ 303
("]
282 nm T 07
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£=1 ‘E"os
F=0 2 0 20 0 20 4
-60 -40 -20 0 20 40 60
(a) 29 1/2 (b) cavity detuning [Hz]

FIG. 1. (a) Partial level scheme for "’Hg*. The 194 nm radia-
tion is used for Doppler cooling, state preparation, and detection.
The 282 nm transition from the ground state 2S, »(F = 0, My =
0) to the metastable *Ds,(F = 2, My = 0) state provides the
reference for the optical clock frequency. (b) A typical spectrum
of the 282 nm clock transition obtained under lock conditions
is shown. Here, the excitation pulse length was 20 ms, and the
measured linewidth is Fourier transform limited to about 20 Hz
at 563 nm (40 Hz at 282 nm).
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the metastable state to ensure that the ion has returned to
the ground state. If an asymmetry between the number
of excitations detected on the high- and low-frequency
sides is found, then the frequency of the probe radiation
is adjusted to minimize the asymmetry. In this way, we
steer the frequency of the 282 nm source 10 the center of
the S — D quadrupole resonance with an uncertainty that
is less than 2 X 10~" for averaging times 7 = 30 s and
that decreases as +=1/2 for 7 > 30 s [14]. In Fig. 1(b) we
show an example of a normalized spectrum that was ob-
tained from multiple bidirectional scans through the reso-
nance during the lockup, where the probe time was 20 ms.
The calcium standard is based on a collection of ~107
laser-cooled *°Ca atoms held in a magneto-optic trap. The
423 nm 'Sp < Py transition is used for Doppler cool-
ing and trapping the atoms to a residual temperature of
~2 mK, while the 657 nm 'So(M; = 0) < 3py(My; =0)
clock transition (400 Hz natural linewidth) is used for the
frequency standard [Fig. 2(a)]. We excite the clock tran-
sition with a four-pulse Bordé-Ramsey sequence (pulse
duration = 1.5 us) with light from 2 continuous wave
(cw) frequency-stabilized diode laser. Using a shelving de-
tection technique similar to that employed in the Hg™ sys-
tem. near-resonant 423 nm pulses (5 ps duration) are used
before and after the 657 nm excitation to determine the
fraction of atoms transferred from the ground state. Fig-
ure 2(b) shows Bordé-Ramsey fringes taken at a resolution
of 960 Hz. This system has demonstrated a fractional fre-
quency instability of 4 X 107 157=1/2 when probing sub-
kilohertz linewidths [4]. For the measurements presented
here the Ca spectrometer was operated with linewidths
ranging from 0.96 to 11.55 kHz which are integer subhar-
monics of the recoil splitting.

The recent introduction of mode-locked lasers t0 opti-
cal frequency metrology greatly simplifies the task of opti-
cal frequency measurements [6—8,15—17]. The spectrum
emitted by a mode-locked laser consists of a comb of regu-
lar spaced continuous waves that are separated by the pulse
repetition rate f,. The frequency of the nth mode of the
comb is given by fn. = nfr + fo [18,19], where fo is
the frequency offset common to all modes that is caused
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FIG. 2. (a) Simplified diagram of the relevant energy levels
in the Ca standard. (b) Optical Bordé-Ramsey fringes with a
960 Hz (FWHM) resolution. The total averaging time to gencr-
ate this figure was 20 s.

by the difference between the group and the phase veloc-
ity inside the laser cavity. Whereas f, can be measured
by direct detection of the laser output with a photodiode,
fo is measured by heterodyning the harmonic of a mode
fn = nfr + fo from the infrared wing of the comb with
a mode fan = 2nf, + [, from the blue side of the comb
[7.8]. While an octave spanning comb can be produced di-
rectly from a mode-locked laser [20], launching the longer
pulses from a commercially available femtosecond laser
into an air-silica microstructure fiber [21,22] also produces
a frequency comb that spans an octave. Via nonlinear
processes in the fiber, additional equally spaced and phase-
coherent modes are added to the comb. It has been demon-
strated that this process of spectral broadening preserves
the uniformity of spacing and spectral fidelity of the comb
to at least a few parts in 10'® [8].
We couple approximately 200 mW average power from
a femtosecond Ti:sapphire ring laser (fr = 1 GHz) [23]
into a 15 cm piece of a microstructure fiber that has a
1.7 wm core and a group velocity dispersion that van-
ishes near 770 nm [21]. This power is sufficient to in-
crease the spectral width of the laser from 13 THz to more
than 300 THz, spanning from ~520 to ~1170 nm. The
infrared part of the comb from the fiber (A = 1060 nm) is
split off by a dichroic mirror and frequency doubled into
the green portion of the visible spectrum with a 2 mm long
KNbO; crystal. Following an adjustable delay line that
matches the optical path lengths, the frequency-doubled
light is spatially combined with the green part of the origi-
nal comb using a polarizing beam splitter. A second ro-
tatable polarizer projects the polarization of the combined
beams onto a common axis so that they can interfere on a
photodiode. This polarizer is also used to adjust the rela-
tive power of the two beams for optimum signal-to-noise
ratio in the heterodyne signal. A small grating prior to
the photodiode helps to select only that part of the fre-
quency comb that matches the frequency-doubled light,
thereby reducing noise from unwanted comb lines [19].
We phase lock both f, and [ to synthesized frequencies
derived from a cavity-tuned hydrogen maser. Control of 7
is achieved with a cavity folding mirror that is mounted on
a piezotransducer, while f, is controlled by adjusting the
532 nm pump beam intensity with an electro-optic modu-
Jator [8]. When f, and f, are both phase locked, the fre-
quency of every mode in the comb is known with the samé
precision as the reference maser.

The cw light from the Hg" (563 nm) and Ca (657 nm)
spectrometers is transferred to the mode-locked laser syS®
tem via two single mode optical fibers that are 180 m and
10 m long, respectively. Approximately 2 mW of cw light
from each fiber is mode matched with the appropriate Spec”
tral region of the frequency comb to generate a beat sig-
nal f, with a nearby mode. This beat note is amplified
and measured with a radio frequency counter. The opticd
frequency is then expressed as fopt = fo + mfr T Jos
where m is a large integer uniquely determined for ea¢
system from previous coarse measurements of fopt-
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We detect cycle slips in both of the phase
momtprmg fr and f, with additional coul::ters [g):]kSVI\}fZ
selectively discard any measurement of fop for whic;h the
measured f, or f, deviate from the expected value by more
than 1/ Tgate,» Where Tgy is the counter gate time in sec-
onds. We avoid miscounts of fj, by using an auxiliar
counter to record the ratio r between f, and f;,/4 wherz
the division by 4 is implemented digitally. Any m’easure-
ments of [ _where the auxiliary counter gives a result that
does not satisfy (r — 4)f, < 10/7ga are discarded. We
rely on tf}e assumption that the two counters recording f
and r, if in agreement, do not make the same mistake Fofi-
each data point the three additional counters ( f, f - and
r) are started before the counting of f} and oper:;teg,with
50 ms longer gate times to ensure temporal overlap.

F:gure 3 summarizes the frequency measurements of
Hg lmade between 16 August and 31 August 2000
and Fig. 4 summarizes the Ca measurements made fron;
26 October to 17 November 2000. All measurements
are corrected for the second-order Zeeman shift and
for the_ offset of the reference maser frequency. The
uncertainty for the Zeeman correction is <1 ><- 1071
for the Hg™ system and <2.5 X 10™" in the Ca system
The frequency of the maser is calibrated by compaﬁné
to the local NIST time scale (5 hydrogen masers and
3 commercial cesium clocks), which in turn is calibrated
by the local cesium fountain standard (NIST-F1 [9]), as
well as international cesium standards. This resulteci in
a fractional uncertainty in the frequency of the reference
maser of about 1.8 X 1073 for the measurements

The weighted mean of our measurements of the Hg*
clock tr_anlsnion is fug = 1064721609 899 143 Hz, where
the statistical uncertainty of 2.4 Hz is near the frz:ctional
frequency instability of the reference maser (~2 X 10713
at 1 s, decreasing to ~4 X 107'¢ at a few days). We have
not yet made a full evaluation of the systematic uncertain-
ties of the Hg* standard; however, we believe that 10 Hz
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Efl(‘ih 3. m?{ cl‘:ronologlcal rf:(;ord of the average daily frequency

e de g™ clock transition measured on six days over a

s ay period representing 21 651 s of total measurement time.

o e error bars represent statistical fluctuations. The dashed lines

Hpiesent an estimated systematic uncertainty of =10 Hz in the
£ system in the absence of a full evaluation.
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is a c.onservative upper bound for the total systematic un-
f:erta‘mt_y. The largest systematic uncertainty is due to the
;:Bemcnon betweefl th_e atomif: quadrupole moment of the
s/2 state and a static electric field gradient. In the cur-
renFIy used spherical Paul trap, no static field gradient is
Qellberately applied. A potential difference between the
ring and the end cap electrodes of as large as 0.5 V due to
contact potentials or stray charges, for example, would re-
sult ina quadrupole shift of only 1 Hz [25]. Th:a magnetic
field is evaluated before and after each run by measuring
the frequency of one or more of the magnetic ﬁeid dezi
pendent_ electric-quadrupole transitions. This results in an
uncertainty of the second-order Zeeman shift of the clock
transition of less than 0.5 Hz. The accuracy of this cali-
bration _has been verified by varying the magnitude of the
magnetic field for successive runs. The blackbody radi-
ation shift gf the clock transition would be —O.OSYHZ z;t
390 K and is considerably lower in the cryogenic trap en-
vironment of approximately 4 K. At the Doppler coolin
l{l’l’llt., the second-order Doppler shift due to thermal mo{af
tion is —0:003 Hz. Finally, the second-order Doppler shift
f:lue to residual micromotion caused by the trapping field
is estm_la_tcd to have a magnitude no greater than Obl Hz
Wet l?nt;;:qiate that the uncertainties of all systematic.shifts.
tln>< e]{)—g‘3 [slj,:;tgi} can be reduced to values approaching
‘ For Fhe Ca data shown (Fig. 4), an additional correction
is appl.;ed each day to account for a frequency shift caused
by residual phase chirping on the optical Ramsey pulhc;es
produced by amplitude modulating an acousto-o;;tic
nlqdulator (AOM). The phase chirping produced a reso-
lution dependent frequency shift on the order of 100 Hz
for 11.5 kHz wide fringes but only 10 Hz for 0.96 kHz
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5[[‘(3; 4.d The filled squares are the measured Ca frequencies
en days over a 23 day period representing 38 787 s of total
measurement time. The inner and outer error bars for each da
(l;epresent_ the statistical and total uncertainties, respectively. Thi
: élsttﬁidnimcs show the 26_ Hz S}fstematic uncertainty assigned
e ean. The open triangle is the Physikalisch-Technische
un es.ana_nsl:alt‘ (PTB) measurement reported in Ref. [26], and
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wide fringes. On each day, the Ca frequency was measured
for ~30 min at each of several fringe resolutions, and the
zero intercept of a linear fit to the data was used as the
corrected frequency. On the last three days of measure-
ments, we were able to reduce this shift by a factor of ~3
with improvements to the rf pulses that drive the AOM’s.
With horizontal beams we can achieve <20 Hz gravity-
induced frequency shift, which can be readily quantified
and eliminated simply by reversing the pulse sequence.
The statistical uncertainty for each day’s measurement
(typically 8 Hz) is smaller than the uncontrolled systematic
uncertainties in the Ca frequency. The largest systematic
uncertainty stems from incomplete knowledge of the
angular overlap of the counterpropagating beams in the Ca
spectrometer, combined with a transverse drift velocity of
the cold Ca ensemble. This leads to a residual first-order
Doppler shift with a magnitude <15 Hz (except on
16 November 2000, where a large drift velocity led to
a ~52 Hz uncertainty). Other significant uncertainties
include our lack of knowledge or control of electronic
offsets and baseline asymmetries (<12 Hz), wave front
curvature (<10 Hz), and cold-atom collisional shifts
(<10 Hz). Taking all known systematic uncertainties in
quadrature gives a confidence level of ~26 Hz for the
measured mean value as indicated by the dashed lines in
Fig. 4. Again, for the Ca measurement we find that the
stability is limited by the maser.

Figure 4 also shows the good agreement between our
measurement and the most recent value measured with a
harmonic frequency chain [26], which provides a degree of
confidence in the reproducibility of the Ca standards. An
additional measure of the Ca frequency can be made by
using the present absolute measurement of Hg* and our
earlier measurement of the 76 374 564 455 429(40) Hz gap
between frg/2 and the Ca standard [27]. This yields a
value fca = 455986240494 143(40) Hz in good agree-
ment with the present absolute measurement of fca.

Finally, these results also provide data on the relative
time variability of atomic frequencies. Karshenboim has
recently reviewed the implications of such comparisons
and their contribution toward constraining the possible
time variation of fundamental constants [28]. In this regard
Hg" and Ca are two of the most interesting cases to study.
Comparing our present measurement of fca to measure-
ments made by PTB in 1997 [26] gives (0fca/0t)/fca =
(+2 + 8) X 107" yr~!.  Similarly, combining this re-
sult with our May 2000 measurement of fug with respect
to fca [27] provides an initial baseline constraint-on the
time variation of fug of (8fug/0)/ fug = (=7 £30) X
10~ yr~!. Here we use the defined unit of time based
on the frequency of the Cs hyperfine interval and assume
that any time dependence is slow and dominantly linear
over the relevant time scale. At our present level of preci-
sion we find no evidence of any relative time variation be-
tween these three frequency standards, two optical and one
microwave.

The authors are most grateful to T. Parker for providing
the crucial maser calibration and to A. Bartels of Giga-
Optics GmbH for his valuable assistance with the femto-
second laser. We are also indebted to R. Windeler of
Lucent Technologies for providing the microstructure op-
tical fiber. We further acknowledge many illumi nating dis-
cussions with D. Wineland, J. Hall, S. Karshenboim, and
E Walls. This work was partially supported by the Office
of Naval Research and through a cooperative research and
development agreement with Timing Solutions, Inc., Boul-
der, CO.

Note added.— Since the submission of this work a new
measurement of the Ca clock transition was conducted at
PTB with a femtosecond system similar to the one de-
scribed here [29]. Although less precise, this most re-
cent PTB measurement is in agreement with the value we
report.
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13.5 Auswahl der wichtigsten Veréffe

n tﬁchungen

I.n der folgenden Vertffentlichung [2] ist die erste vollsténdige op-
tische Atomuhr beschrieben (Abschnitt 10). Diese Arbeit %vurfl)e
ebegfalls in der Gruppe von Leo Hollberg und Jim Bergquist am
National Institute of Standards and Technology (NIST) in Boul-
der-CO/ USA durchgefiihrt. Weiterhin ist die direkte Messung von
optischen Frequenzverhéltnissen (Abschnitt 10.3) beschriebei




An Optical Clock Based on a
Single Trapped '°?Hg™ lon

s. A. Diddams,™* Th. Udem,’} J. C. Be:‘gquist,"1 E. A. Curti.";f'2
R. E. Drullinger,? L. Hollberg,” W. M. Itano, W. [1) Lee,
C. W. Oates,” K. R. Vogel,” D. J. Wineland

Microwave atomic clocks have been the de factq st.andar_ds for pr;cnsuc.m t:::f;
and frequency metrology over the past 50 years, flndlng wudesprea' ‘:Jstes u:‘ o
scientific studies, communications, and nawgatmn.'Hcrweve.r..mt i N
operating frequency, an atomic clock based onan oplflcal tranat;on can - et e
more stable. We demonstrate an all-optical atom|c+c!ock re er::cerk i
1.064-petahertz transition of a single trapE:ed 199Hg* jon. A clo \;\ro. : :ertz
on a mode-locked femtosecond laser provides ctutput pulses al; a -glgarison
rate that are phase-coherently locked to the optical frer:[ue_ncy. 3;1 COfmpct e
to a laser-cooled calcium optical standard, an upper limit forft e ra_rI !
frequency instability of 7 X 107 is measured |n'1 second 0 avefag; timic
value substantially better than that of the world’s best microwave

clocks.

Since the development of the first atomic
clocks around 1950, it was recognized that the
stability and accuracy of standards based on
atomic transitions would benefit from choosing
transition frequencies as high as possible. How-
ever, because it was not possible to count cycles
of an oscillator at an arbitrarily high frequency
in order to generate time, most time s.tzlmdarc_ls
have been based on hyperfine transitions in
atoms that occur at microwave frequencies
where the period of one oscillation corresponds
to roughly 0.1 to 1 ns. In fact, since 1967 the
internationally accepted definition of the see-
ond has been based on the 9,192,631,770-Hz
ground-state hyperfine transition in Cs, and Cs-
based clocks are currently the world’s most
accurate time standards with a fractional fre-
quency uncertainty of about 1 X 1077 (/-4 ):
Although the stability and accuracy of an opti-
cal clock based on a spectrally narrow atomic
transition in the visible/ultraviolet (UV) region
might be better, the frequency is about 10'* Hz,
where the period of one oscillation is on _the
order of 1 fs. Until recently, it was not pracncai.
to count such high frequencies without loss of
cycles, but the introduction of mcde-lpcked
femtosecond lasers has now made it ]JOS:SlblE to
conveniently and accurately divide opt:c_al fre-
quencics to countable microwave or ra_dlc fre-
quencies (5-/0). The all-optical atomic clock
reported here is based on a single, laser-cooled,
trapped '*’Hg* ion and a femtosecond laser
comb that provides the phase-coherent clock-
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work. Our optical clock demonstrates a ﬁ'n:l:f
tional frequency instability of =7 X IQ‘ 2
with 1 s of averaging—a value substantially
better than that of the world's best microwave
atomic standards—and promises aceuracy that
would be difficult to achieve with atomic clo.cks
based on microwave transitions. This optical
clock provides two distinct outputs: a comb of
stable and accurate optical frequencies through-
out the visible and near infrared, and a pulsed
electronic signal at | GHz that is phase-coher-
ent with the optical frequency comb. The quan-
tum-limited instability of the Hg" ion Opfl{:j‘l’l
clock is expected to be around 1 X 107 ! B
where 7 is the averaging time measured in
seconds, with an ultimate fractional frequency
uncertainty approaching 107 (/1).
Ultrastable and accurate optical metrology
tools can be expected to provide an even finer-
grained view of the physical world, much as
precision spectroscopy in the past 50 years has
opened the door to an improved understanding
of many fundamental aspects of atoms and
molecules (12, 13). Of particular interest will be
the continued application of optical frequency
standards in spectroscopy and the improved
determination of the fine structure constant o
and the Rydberg constant R, (14). As measure-
ment stability and accuracy improve, meqql&
gists may find themselves in the unique pDSlh(}I:
of being able to observe physical “constants™
evolve in time (/5). Indeed, laboratory fests on
the possible divergence of clocks base‘d on dif-
ferent atomic transitions already provide some
of the most stringent constraints of the variation

\5T

of . Other experiments of fundamental impor-
tance for which precision clocks’oscil{atqrs are
of value include searches for variations in the
isotropy of space, a preferred reference frame,
and Lorentz and charge-parity-time (CPT) sym-
metry violation (/6—20). From a technological
stan(ipoinl, there is little dispute that stable and
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accurate microwave atomic clocks have greati'y
improved navigation and comml‘.micatiops. It is
likely that optical clocks of the future will have
a similarly important impact. '
Atomic clock basics. All clocks consist
of two major components: some df:vici:. that
produces periodic events or “clock nc}(s. and
some means for counting, accumulating, and
displaying each tick. For emmple_, the swing of
a pendulum provides the pmiod:c'events that
are counted, accumulated, and displayed by
means of a set of gears driving a pair of clock
hands. Similarly, in a quartz watch, the me-
chanical vibrations of a small quartz crystal are
electronically detected, accumulated, and dis-
played to generate time. Atomic clocks add a
third component: the resonance of a well-iso-
lated atomic transition, which is used to control
the oscillator frequency. If the fraquenc‘y of the
oscillator is made to match the transition fre-
quency (i.e., the oscillator is locked to the atom-
ic transition frequency) between two nondegen-
erate and unperturbed atomic states, then the
time generated can have improved lgng-zerrn
stability and accuracy. For an atomic clock
based on a microwave transition, high-speed
electronics count and accumulate a defined
number of cycles of the reference oscillator to
mark a second of time. The basic concepts are
the same for an atomic clock based on an
optical transition at a much higher frequency. In
this case the oscillator is a laser locked to an
optical transition, but no electronic_devicclex-
ists that can count the very fast optical oscilla-
tions. For this purpose, a specialized frequency
divider (commonly called a frequency chain) is
required. Until very recently, optical-to—@cm-
wave frequency chains have been co}-11pi1catcd,
large-scale devices, requiring significant re-
sources for operation (2/). However, as de-
scribed below, a femtosecond laser-based
clockwork greatly simplifies this problem of
directly counting the optical frequency.

All other factors being equal, a higher tran-
sition frequency can produce a more stable
frequency standard. This is the principal advan-
tage of an optical atomic clock over a micro-
wave clock because the operating frequency 15
~100,000 times higher, providing a finer divi-
sion of time and thus potentially higher prect”
sion. This is seen in the Allan deviation 0,(7)
which provides a convenient measure of :
fractional frequency instability of a clock s
function of the averaging time 7 (22). For an
oscillator locked to an atomic transition of
quency v, and linewidth Av,

Av,.\ _Av E (1
o 1) ={—— T\

Yy

where Ap__ is the measured frequency 'ﬂ“c’
tuation, A is the number of atoms, and T'i 3
cycle time (i.e., the time required FD mz‘? '
determination of the line center) with T

CW Laser Output

Fig. 1. lllustration of the time-dom
field and the mode-locked femtos
delta-function optical pulse train with a f =

Without the optical oscillation resolved. When
femtosecond clockwork, the pulse repetition rat.
leld. This is indicated schematically in the uppe

Ser field. The net result is that the frequen
action of the Hg* transition frequency.

This expression assumes that technical noise
is reduced to a sufficiently small level such
that the quantum-mechanical atomic projec-
tion noise is the dominant stability limit (23,
24). In this limit o ,(7) decreases as the square
root of the averaging time for all clocks, so a
10-fold decrease in the short-term instability
leads to a 100-fold reduction in averaging
time T to reach a given stability and uncer-
tainty. This point is particularly important if
one ultimately hopes to reach a fractional
frequency uncertainty of 10™'5, which is the
anticipated level for optical clocks. In this
case, a,(1) = 1 X 107" 7712 ig clearly
desirable to avoid inordinately long averag-
ing times.

Principles of the optical clock. Funda-
mental ideas and technical developments
principally in three areas have brought us to
the point where we are now able to demon-
strate an optical frequency standard represen-
tative of clocks of the future: (i) the idea (23,
26) and demonstration of laser cooling of
atoms (27, 28), (ii) the frequency stabilization
of lasers (29-32), and (iii) the concept (33)
and demonstration (5-/0) that femtosecond
mode-locked lasers combined with nonlinear
fibers can provide a simple, direct, and phase-
coherent connection between radio frequen-
cies and optical frequencies. Although most
of these concepts have existed for some time,
and preliminary demonstrations of optical
clocks have even been made (34-36), only
now have the techniques and tools advanced
to the levels required for optical frequency
standards to move beyond the benchmark
results of the microwave standards. Trapped
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ions have been laser-cooled into the Lamb-
Dicke regime to the zero-point energy limit
of a trap potential (37), dramatically reducing
the Doppler shifts and providing near-station-
ary, relatively unperturbed atomic references
for extended observation times (/7). Similar-
ly, large numbers of neutral atoms that are
suitable references for optical clocks are rou-
tinely laser-cooled and then trapped in mag-
neto-optic traps (38-43). Stabilized lasers
have now been demonstrated with linewidths
less than 0.2 Hz (32, 44) and with the center
frequency reproducibly controlled for extend-

ed times at the levels of IAf/f1 < 105 (45).

And finally, a practical method for measuring

optical frequencies based on femtosecond la-
ser technology has been developed (5-8) and

its measurement uncertainty tested to a few
parts in 10'® (9).

These advances are exploited in our opti-
cal clock, which consists of a stable continu-
ous wave (CW) laser oscillator that is fre-
quency doubled and locked to a narrow UV
transition of a single trapped and laser-cooled
""Hg™ ion. Thus stabilized, the frequency of
the laser light is coherently divided down to
lower frequencies by means of a femtosecond
mode-locked laser that ultimately produces
an clectronic output at a frequency of | GHz.
A simplified representation of the coherent
relation between the optical frequency stan-
dard and the microwave pulses is shown in
Fig. 1. The envelope of the pulse train is
made synchronous with the optical phase of
the CW laser with, in our case, ~532,361
optical cycles between pulses (46). The puls-
es thus provide “clock ticks” that are coher-

WVWWWMM
~-21s

1ns
fs Pulse Train

(Clock Output)

~5 x 105 Magnification

LTl

time
— e

ain relation between the atomically stabilized 532-THz CW laser
econd laser pulses. The two lines at the bottom show the near
1-GHz repetition rate and the CW laser output
the system is locked as an optically referenced
e is phase-coherently related to the 532-THz CW
r portion of the figure where an expanded view of
the lower two traces shows how the phase of the pulse envelope is related to the phase of the CW

cy of the pulse repetition rate is simply a rational

ently connected to the Hg*
The Hg" standard and
work., Filgure 2 shows the optical clock in
more detail, consisting of the optical frequen-
¢y standard and the femtosecond laser—based
optical clockwork. The 199 g+ optical fre-
quency standard has been described in detail
elsewhere (32, 45), so we provide only the
most relevant details. The S, , (F = g, M, =
0) © 3Dy, (F = 2, M, = 0) electric-quadru-
pole transition at 282 nm provides the refer-
ence for the optical frequency standard. The
natural linewidth of the S<>D resonance is
about 2 Hz at 1.064 PHz, and recently a
Fourier-transform-limited linewidth of only
6.7 Hz (Q = 1.5 X 10') has been observed
(43). The “local oscillator” for the standard is
the output of a well-stabilized 532-THz (563
nm) dye laser (32, 44) that is frequency
doubled and locked to the center of the 1.064-
PHz (282 nm) S <> D resonance. The short-
term (1 to 10 s) fractional frequency instabil-
ity of the probe laser is <5 X 106, This
short-term laser instability is low enough that
information gathered from probing the ion
transition can be integrated for about 10 s
before it is used to steer the average laser
frequency. The net result is a o (1) = 2 X
107'% for averaging times up to ~30 s, at

which point o (1) begins to average down as
o172 i

transition,
optical clock-

The Hg* standard provides high accuracy
and stability, but for distribution purposes
and to realize a countable clock output, we
must phase-coherently convert the optical
signal to a lower frequency. The clockwork
that divides the 1.064-PHz optical frequency
to a countable microwave frequency S is
based on a femtosecond laser and a novel
microstructure optical fiber, The Ti:sapphire
femtosecond ring laser emits a train of pulses
(compressible to ~25-fs duration) at the
nominal repetition rate of . = 1 GHz (47).
The frequency-domain spectrum of the pulse
train is a uniform comb of phase-coherent
continuous waves separated by S The fre-
quency of the nth mode of this comb isf =
nf, + f, (48, 49), where [, is the frequency
offset commeon to all modes that results from
the difference between the group- and the
phase-velocity inside the laser cavity. If the
frequency comb of the laser covers an entire
octave, then f can be measured by frequency
doubling an infrared mode (1) and heterodyn-
ing it with an existing mode (2n) in the
visible portion of the comb (7, 9). The het-

erodyne signal yields the frequency differ-
ence 2(nf, + f) — (2nf. + £) = f.. Only
recently, with the arrival of microstructure
silica fibers (also called photonic crystal fi-
bers), has the required octave-spanning spec-
trum been attained with high repetition rate,
low-power femtosecond lasers (50, 5/). The
unique dispersion properties of the micro-

structure fiber provide guidance in a single
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of the optical standard can be obtained from
the optical clock, f; needs to be co_mpared to
an oscillator with stability substantml!y better
than that of the hydrogen maser. This could
be either the microwave output of a second
optical clock, or the high-stability output of a
cryogenic microwave oscillator (5_4 ). None-
theless, lacking these we can v_cnfy the ex-
ceptional stability of the comb in the optical

spatial mode (—1.7-pm diameter) with zero
group velocity dispersion near 800 nm {:-()_}.
Because temporal spreading of the pulse is
minimized, peak intensities in the range of
hundreds of GW/cm? are maintained over a
considerable propagation length, thus provid-
ing enhanced spectral broadening due to self-
phase modulation. With ~200 _mW (average
power) coupled into a I 5-cm piece of micro-
structure fiber, the total spectral wldth_ is
broadened from ~ 15 to ~300 THz (spanning

domain and thereby infer the expectcf] stabil-
ity of f. This is done by comparing onc
element of the optical comb to the Ca optical
standard that operates at 456 THz (657 nm).
For this measurement the femtosecond comb
is phase-locked to the '*”Hg” st?mda:_'d as
described above. For short averaging times,
the femtosecond comb is effectiv_cly con-
trolled by the stable Fabry-Perot cavity of the

from —520 nm to ~1170 nm).

R

0

In addition to f, a second heterodyne beat
f,, is measured between an indi‘tidual comb
element f,, = mf, + f, (m is an integer) and
the 532-THz local oscillator of the H ¢ stan-
dard. As shown in Fig. 2, two phase-locke.d
loops (PLL) are used to control f, and f,, ¥
thereby fixing the clock output f.- PLL-1 Femtosecond Laser +
forces f, = B/, by controlling the pump power Microstructure Fiber

4 [foztenf, |—~

of the femtosecond laser (9). Similarly,
PLL-2 changes the cavity length of the fem-

tosecond laser with a piezo-mounted mirror,

PD2
I?pﬁcal Standard (f,_,g)_‘—-@

such that f;, = af. The constants o« and f are
integer ratios implemented with frequency

synthesizers that use /,/100 as a reference. In PLL 2f
this manner, the frequencies of both PLLs are f,=af,

phase-coherently linked ti & sut;h thatdatlcl' ‘
illators used in the clock are reference
?}fglggiTHz laser oscillator itself. When /]
and £, are phase-locked, every element of the
femtosecond comb, as well as their frequency
separation f,, is phase-coherent with th(.? laser
locked to the Hg* standard {52}.‘ With no
other frequency reference as an input, we
realize all aspects of a high-accuracy. high-
stability optical atomic clock: a stable local
oscillator (the laser) locked to a narrow atom-
ic reference, and a pulsed microwave output
that can be recorded with a counter.
High-stability output. With both PLLs
closed. the ~1-GHz microwave output has
the value of /. = fj,/(m £ o = B). If we

Fig. 2. Schematic of the s
and dashed lines represel
laser, having repetition rate
produces an octave-spanning com
array of vertical lines in the center of
portion of the comb is frequency-doubled an
PD 1, yielding the offset freq
individual element of the com

2, this yields the beat frequency T
that the spacing (f,) of the frequen
is the countable microwave output 0

b is heterodyned with the optical standard laser oscillator (f

T e b e s tran?\f\:gnp::?;?:ged loops (PLL) control f, Emd f,, with ﬂw?n:esulft
cy comb is phase-locked to the Hg " optical tstan_dard. us:ﬂ:
f the clock, which is readily detected by illuminating PD 3 wi

the broadband spectrum from the frequency cof

PD1 I
P f
f'“l fe Clock Output
. PD3 f,:ng+(m+a+|3)
ify

| IR

i idli ical beams,
_referenced all-optical atomic clock. Sqlld lines represent optica
ﬁltf :efectrical paths.pPhotodiodes are designated by PD. The femtosecﬁc;)n;
f., combined with the spectral broadening m1crostructureb r)
Smb of frequencies in the visible/near infrared, represented by
the figure. As shown above this comb, the low-frequency

d heterodyned against the high-frequency portion in

uency f, that is common to all modes of the comb. Additionally, an

=532
of a single '*Hg " fon. When detected on PD

mb. See the text for further details.

choose the signs of beats f, and f; such that g g. 3. Measured stabil- o

« = —PB, then f, would be an exact sub- ity of the heterodyne

signal between one el-

i P ili 532-THz
harmonic of f,. The stability of the signal beosmtire £

laser (given above) should be transferred to emg el B o the

each clement of the femtosecond comb, in
addition to f,. We obtain f, from the bandpass-
filtered photocurrent generated with ~5 mW

Ca optical standard at 24:
456-THz (657 nm). The
femntosecond comb is

v
-
=

S 10
i inci s the 2 8
of the broadened comb light incident on @ phase-locked to | S
_i-n photodiode. We have measured the in-  532-THz laser oscilla- g
b : ing i h t tor. The black triangles @
stability of f, by subtracting it from the outpu e g r_;
of a synthesizer that is referenced to a hyt_i_rloj- ::iﬂ'nout o celioionof &
gen maser for which o,(15) ~ 2.5 X 10 % 4 oqitive fiber noise, <
The stability of this difference frequency 1S pich is represented by
then analyzed with both a high-resolution  the dashed ﬁn;_‘ The red
-mixer time-measurement  squares are the mea-
oo a_nd i istent with  sured stability with ac-
system (33). Both results are consisten g R ol o
the resolutions of the respective measurc- e i Ml i
ments and the maser stability, demonstrating proved stability in i |
that the 1-s instability of /, is at least as g0od " gandard. These re-
as that of the hydrogen maser. sults are about an order

Before we can conclusively state that a  of magnitude better

microwave signal with stability matching that

wa u e i
than the best stability reported with a Cs microwave standard, which is designated by the solid l

aas
10
Averaging Time (s)

ne (24
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532-THz laser oscillator, and for 7 = 30 s the
control shifts to the ""Hg" jon. We detect,
filter, and count the heterodyne beat signal
between a single element of the comb at 456
THz and a frequency-stabilized diode laser
locked to the 'S, < *P, intercombination
transition of a laser-cooled ensemble of Ca
atoms (43, 55). The Bordé-Ramsey technique
(56) is used for locking the diode laser to the
456-THz clock transition with resolutions
ranging from 0.96 to 11.55 kHz, which are
integer subharmonics of the recoil splitting.
When the Ca standard is operated with 0.96-
kHz resolution, the Allan deviation of the
heterodyne signal between the Hg*-stabi-
lized comb and the Ca standard is shown as
the triangles in Fig. 3. For 7 < 10 s, the Allan
deviation averages down roughly as 9 X
10715 772 which is consistent with the
expected instability of the Ca standard in its
present configuration. We also observe a
monotonic degradation in the 1-s instability
of the heterodyne beat frequency as the sta-
bility of the Ca standard is degraded by using
lower resolution Ramsey fringes. However,
for T > 10 s, fluctuations introduced by the
180-m-long optical fiber that transmits the
532-THz light to the femtosecond system
begin to pose a limitation. We have measured
the fiber-induced noise by double-passing the
light through the optical fiber, and the aver-
age fractional frequency fluctuations are in-
dicated by the dashed line in Fig. 3. Further-
more, for T > 30 s, the instability of the Hg*
standard is anticipated to contribute to the
measurement at approximately the same level
as the Ca standard. Nonetheless, the mea-
sured stability improves with averaging to
~1.5 X 107" at 100 s.
More recently, we have implemented active
cancellation (44, 57) of this fiber noise and
have further improved the signal-to-noise ratio
in the Ca spectroscopy. Data taken under these
conditions reveal a fractional frequency insta-
bility of 7 %X 10~ "% at T = 1 s. These results are
plotted as the square data points in Fig. 3. In this
case, we cannot place great significance in the
stability for 7 > 1 s for two reasons. First, the
Allan deviation for averaging times 7 > 1 s is
calculated from the juxtaposition of 1-s averag-
es. Such data analysis is known to result in
biases for certain noise processes (58). Second,
although not generally the case, for this specific
data the 532-THz laser oscillator was not
locked to the '""*Hg* ion, and therefore it was
necessary to subtract out the smooth and pre-
dictable drift (~ 1 Hz/s) of the Fabry-Perot cav-
ity to which this laser is stabilized. However,
neither of these affect the measured 1-s Allan
deviation, which provides an upper limit for
the short-term (1-s) instability of 7 X 10~ for
the optical comb. Again, this 1-s instability is
Consistent with that of the Ca standard in its
Present configuration. Similar stability in the
~1-GHz clock output remains to be verified.

RESEARCH ARTICLES

Conclusion. We have constructed an op-
tical clock based on the 1.064-PHz (282 nm)
electric-quadrupole transition in a laser-
cooled, single ""’Hg™ ion. The optical fre-
quency is phase-coherently divided down to
provide a coherent microwave output through
the use of a mode-locked femtosecond laser
and a microstructured optical fiber. The
short-term (1-s) instability of the optical out-
put of the clock is measured against an inde-
pendent optical standard to be =7 x 1075,
This optically referenced femtosecond comb
provides a countable output at | GHz, which
should ultimately be usable as a higher accu-
racy reference for time scales, synthesis of
frequencies from the radio frequency to the
UV, comparison to other atomic standards,
and tests of fundamental properties of nature.
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13.5 Auswahl der wichtigsten Veréffentlichungen

Auf den folgenden Seiten findet sich ein Ubersichtsartikel [193] iiber
optische Frequenzmessungen mit modengekoppelten Lasern, den
ich fiir die Zeitschrift Nature verfasst habe.
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s . or more than a century, precise spectroscopy of
&1@% atoms and molecules has been crucial in the
.&{3"@" discovery of the laws of quantum physics, in the
- determination of fundamental constants, and in
the realization of standards for time, frequency
and length. The advent of highly monochromatic, tunable
lasers and techniques for nonlinear Doppler-free
spectroscopy in the early 1970s had a marked impact on
the field of precision spectroscopy'?, Today, we are able to
observe extremely narrow optical resonances in cold atoms
or single trapped ions, with resolutions ranging from 107"
to 107, so that it might ultimately become possible to
measure the line centre of such a resonance to a few parts
in 10", Laboratory experiments searching for slow changes
of  fundamental constants would then reach
unprecedented sensitivity. An all-optical atomic clock®
based on such resonances could satisfy the growing
demands of optical frequency metrology, fibre-optical
telecommunication or navigation. However, until recently,
the lack of an optical frequency counter to act as the
clockwork mechanism prevented the construction of such
a device.

Most spectroscopic experiments still rely on a measure-
ment of optical wavelengths rather than frequencies.
Unavoidable distortions in the geometric wavefront have so
far made it impossible to exceed an accuracy ofa few partsin
10" with a laboratory-sized wavelength interferometer. To
obtain highly accurate results it is necessary to measure the
frequency oflight rather than its wavelength. Thisis because
time can be measured much more precisely than any other
physical quantity, and counting the number of cycles in a
second is as accurate as the clock that is used to determine
the duration of the second. Because the value of the speed of
light was defined in 1983 to be precisely 299,792,458 ms-' in
vacuum, the conversion between frequency and wavelength
can be done without loss in accuracy. But the potential for
high accuracy of frequency measurement has been restrict-
ed mainly to radio frequencies (up to 100 GHz) for many
years, and it has been extremely difficult to extend it to the
domain of rapid optical oscillations.

Theearlyapproach to this problem made use of harmon-
icfrequency chains. Such chains start witha caesium atomic
clock that operates, by definition of the SI second, at
9,192,631,770 Hz (equivalent to the ground-state hyperfine
splitting of the caesium atom). This clock defines the
frequency at the lower end of the chain from which higher
harmonics in nonlinear diode mixers, crystals and other
nonlinear devices are generated*®, Phase-locked transfer

oscillators are needed after each step, so that a chain travers-
ing a vast region of the electromagnetic spectrum becomes
highly complex, large and delicate, and requires substantial
resources and considerable efforts to build and operate. This
Is the reason why only a few harmonic chains have ever been
constructed. Another significant drawback of this approach
is that the chains are designed to measure just one single
optical frequency.

None of the problems associated with harmonic
frequency chains has been solved since the first chain was
constructed about 30 years ago®. In 1998 our laboratory
introduced a revolutionary new approach that vastly
simplifies optical frequency measurements®"’. We showed
that the modes of a mode-locked femtosecond laser can be
used as a precise ruler in frequency space, as they form a
series of frequency spikes called a frequency comb' 2. This
work has now culminated in a compact and reliable
all-solid-state optical frequency synthesizer that requires
only a single mode-locked laser, but is nevertheless capable
of measuring essentially any optical frequency™™'". Asauni-
versal optical frequency-comb synthesizer it provides the
missing link between optical and microwave frequencies.
For the first time, small-scale spectroscopy laboratories can
measure or synthesize any optical frequency with extreme
precision. Femtosecond frequency-comb techniques have
since started to gain widespread use, with precision
measurements in Rb (ref. 13), Ca (refs 18,19), CH, (ref. 20),
H (refs 15,16), Hg™ (ref. 18), I, (refs 14,21-24), Sr* (refs
24,25),Yb" (refs 24,26) and In* (ref. 27).

The same femtosecond frequency-comb techniques are
also opening new frontiers in ultrafast physics. Control of
the phase evolution of few-cycle light pulses®!725-3 pro-
vides a powerful new tool for the study of highly nonlinear
phenomena that depend on the phase of the carrier wave
relative to the pulse envelope, such as above-threshold
ionization”', strong-field photoemission or the generation
of soft-X-ray attosecond pulses by high-order harmonic
generation®,

Femtosecond light pulses

More than 20 years ago, the frequency comb of a
mode-locked picosecond dye laser was first used asa rulerin
frequency space to measure the sodium 4d fine-structure
splitting™. This route was pursued further in the 1980s
(refs 34,35), but the attainable bandwidths were never
large enough to make it a widespread technique for
optical frequency metrology. Broadband femtosecond
Ti:sapphire lasers have existed since the beginning of the
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Figure 1 Consecutive pulses of the pulse train emitted by a mode-locked laser and
the corresponding spectrum. a, As the carrier wave at @, moves with the phase
velocity while the envelope moves with a different group velocity, the carrier wave
(blue) shifts by A after each round trip with respect to the pulse envelope (red).
b, This continuous shift results in a frequency offset @, = AglT, which prevents
the comb from being comprised of exact harmonics of the pulse repetition
frequency  (refs 9,10,29, 56,57).

1990s, and we have shown conclusively that such lasers can be

crucial in this field'""%.

To understand the mode structure of a femtosecond frequency

comb and the techniques applied for its stabilization, consider the

idealized case of a pulse circulatingina laser cavity with length Lwith

a carrier frequency @, as shownin Fig. 1. The output of this laserisa

sequence of pulses that are essentially copies of the same pulse

separated by the round-trip time T=v,/2L, where v, is the cavity's

mean group velocity defined by the round-trip time and the cavity
length. But the pulses are not quite identical. This is because the pulse
envelope A(f) propagates with v,, whereas the carrier wave travels
with its phase velocity. Asaresult, the carrier shifts with respect to the
pulse envelope after each round trip by a phase angle Ag (Fig. 1).
Unlike the envelope function, which provides us with a more rigor-
ous definition of the pulse repetition time T=w,”" by demanding
A() =A(t—T), the electric field is, in general, not expected to be
periodic in time. If the periodicity of the envelope function is
assumed, the electric field at a given place outside the laser resonator

can be writtenas

E() = Re(A() exp(~iw,)) = Re(Z,A,exp(-i(w+nw) ) M

pulse repetition frequency @,.

renumbering the modes

w,= N+ w,

where A, are Fourier components of A(f). This equation shows that,
under the assumption of a periodic pulse envelope, the resulting
spectrum consists of a comb of laser modes that are separated by the

Because @, is not necessarily an integer multiple of @,, the modes
are shifted from being exact harmonics of the pulse repetition
frequency by an offset that can be chosen to obey @, <, simply by

(2) femtosecond laser. As explained in the text, the optical frequency interval divider

with a large (=10°-10°) integer n. This equation maps two radio
frequencies o, and @, onto the optical [requencies @, Although @, is
readily measurable, and usually lies between a few tens of megahertz
and a few gigahertz depending on the length of the laser resonator. @,

is not easy to access unless the frequency comb contains more thanan
optical octave. The intuitive picture given here can even cope witha
frequency chirp, thatis,a carrier frequency that variesacross the pulse.
In this case the envelope function becomes complex in value and the
comb structure derived above remains valid provided the chirp is the
same for all the pulses. Under this assumption, which is reasonable for
astationary pulse train, A(0) remainsa periodic function.

The main presumption of equation (2) is that the mode spacing is
the same across the frequency comb and that it equals the pulse
repetition rate. To be able to use this property for high-precision
measurements, one has to make sure that the simple, intuitive picture
givenabove is correct witha high degree of accuracy. Initially, the cru-
cial question was whether pulse-to-pulse phase fluctuations or the
large multiplicationfactor might destroy the coherence™ or prevent
it from being a comb all together. We first verified that there is indeed
a comb of continuous-wave laser frequencies by overlapping the
beam from the femtosecond laser witha single-mode diode laser ona
photo-detector to observe beat signals between the modes and the
continuous-wave laser, To test the mode spacing we have used two

laser diodes that were phase locked to distant modes of the comb and
used simultaneously as an input for a so-called optical frequency
interval divider (OFID)¥*. An OFID locks three laser frequencies fj,
f, and f; to obey the relation 2f,= [, + £, in a phase-coherent manner.
This could be used, for example, to produce an output (f)) at the
precise midpoint of the frequency interval given by two input laser
diodes (f,and £). Ifthe modes are distributed equally on the frequen-
cyaxis,and if thereisan odd numberof modes between the two OFID
inputs, then one would expect the OFID output to coincide with
another mode of the comb. After averaging all our datawe concluded
that there was no deviation from the perfect regular grid larger than
3 parts in 10" (ref. 11). This experiment was key (0 the development

that followed.

Improving the versatility of frequency measurements
At this point, the frequency comb generated by our mode-locked
Ti:sapphire laser could bridge roughly 45 THz. The fourth harmonic
of a methane-stabilized He-Ne laser that operated with highaccura-
cy was used as an absolute frequency reference for the femtosecond
comb, which allowed us to access new targets. These included the
transition frequency of the caesium D, line'?, which is needed for a
new determination of the fine-structure constant « (refs 39,40). And
a sharp resonance in a single trapped indium ion’’ may eventually
serve as a precise reference for an optical clock''. With the previous
measurement schemes it would have been very difficult to measure

o
4f j

486 nm

Gr

. Wl

Figure 2 The first direct radio frequency-optical frequency conversion using a

(blue box) fixes the frequency ratios 1o precisely 7F:4f-F. With the frequency
quadrupling stage, which was already used to measure other aptical transition
frequencies refative to @ He-Ne reference, the frequency comb fixes the interval

4f— 3.5f=0.5Fand therefore fand any other frequency in the set-up.
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L];eﬂfrequency gfap from the fourth harmonic of the He-Ne reference
1ese target frequencies, but with th i
oo i e frequency comb this was a

Direct radio frequency-optical frequency link
Combs used as rulersin frequency space can measure large frequenc
gaps between a precisely known optical reference and an unknowr}](
frequenCy. But to reference the comb directly to a precisely known
radio frequency an absolute optical frequency could be map;ed onto
a frequency difference between harmonics or sub-harmonics of the
sam‘e laser. In the simplest case this would be the interval between an
optical frequency fand its own second harmonic 2f (ref. 14). The
measurement of the large frequency gap f=2f— fbya chair; ofO'FIDs
ora femtoset.:ond laser has been proposed inrefs 37 and 9, respective-
ly. Bufothermtervals can be used aswell, asillustrated in l-iig 2,which
describes the first experiment of this kind'**. The expe.ri;nentai
sgt—up still uses the somewhat awkward quadrupling stage to create
the fourth harmonic 4fof the methane-stabilized He-Ne laser. Th
geque.ncy comb is then used to cross over from 4fto ~3.5f, and‘aftei
: }?ublmg, a frequf:ncy in the vicinity of 7f is obtained. The loop is
en closed by using an OFID stage that fixes fsuch that frequenc
ratios 7f:4ffare precisely fulfilled (2 X 4f= 7+ f). The easiest wa ty
Z?ntgmplate this is to note that the frequency comb la)r(:ki
- .5f=0.5f(44 THz) to an integer multiple of the caesium clock
at controlled the mode spacing. By controlling 0.5 with a caesium
?tomic clock,_we also know the frequency fand every other frequency
in these?—up. including every mode of the comb, with the precision of
the caesium clock. Thus the stabilization on methane is replaced b
locking all frequencies directly to the caesium clock. 3 Y
We ha.ve used the 486-nm output of this set-up (with some
rnod‘lﬁcatlons not shown) to measure the absolute frequency of the
:ydl ogen 15—2..5‘ two-photon resonance, which occurs at the fourth
armonic of this wavelength. The mode spacing was controlled by a
caesiumatomic fountain clock constructed by André Claironand go—
workers at the Laboratoire Primaire du Temps et des Fréquences
(LPT F France). Tl?e outcome was one of the most precise measure-
ments of an optical frequency so far recorded”, providing a
transition frequency value as accurate as 1.9 parts in 10", limited b
the reproducibility of the hydrogen spectrometer. Toéether wit}{
other transition frequencies in hydrogen, our value for the 15-25
resonance has resulted in much improved values for the Rydber,
constant, which is now one of the most accurately known fund);men%
tal constants, and the Lamb shift of the 1S state, which now provid
one of the most stringent tests of quantum electrod_ynamics?l? ”

Increasing the bandwidth of frequency combs

The first absolute measurement of an optical frequency with a fem-
tosecond frequency comb has inspired further rapid advances in the
art of frequency metrology. Spectral broadening resulting from self-
phase r.nodulation via the intensity-dependent index of refraction i
an optical fibre was used to increase the widths of the fre uenm
combs. Even though the dispersion inside the fibre changes mgsha -
of the pulses significantly, it does so in the same way for all pulses g:
t}?e above arguments that led to the regular-spaced frequency co'mb
assumed only the periodicity of the envelope function, they should
a]:?o apply to whatever comes out of the fibre. With ne:‘wljr invented
micro-structured photonic crystal fibres (PCF) 845 this spectral
broadening is so pronounced that the resulting frequéncy comb can
span more than an optical octave, even with the moderate output
power from tl.m laser oscillator. In collaboration with Phillip Russill
{;Lrtlzti:j:hi:;g:t an b}‘:’if[lti)am Wadsworth from the University of

/ sed suc
verion i oo 31) .res to construct a much more compact
lternative approaches to produce large-bandwi

combs hzve also emerged. Short fibre tapegrs are ?1\.(\::3 L].;.g;elgolietr'll‘lci)s{
purpose™; these are manufactured from standard telecom fibres by

drawing them in a flame until their diameter shrinks to about 2 wm
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) \]b Beat note w,

Figure 3 The principle of the single-laser optical synthesizer. A mode with the mode
nurnbgr nt the red wing of the comb and whose frequency is given according to
equation (2) by @, = nex, + w, is frequency doubled in a nonlinear crystal. If the
frec_[uency comb covers a full optical octave, a made with the number 2n should
oscillate simultaneously at w,, = 21w, + w,. The beat note between the
frequency-doubled mode and the mode at 2 yields the offset frequenc

2w, + @) = (2n0,+ w) = w, s

jus': like in a PCF, the small core, which consists of the whole fibre
enhances the nonlinear interaction while the evanescent wavf;
around the taper causesa smaller group-velocity dispersion. Another

method uses the high intensity inside th i
Becaten fesencirn y e the laser cavity to efficiently

Th_e compact optical frequency synthesizer
With an octave-spanning frequency comb (Fig. 3), we can directl
access t}?e interval between an optical frequency fand its secong
har.rnomc 2f, where fcould be the 1064-nm line of a Nd:YAG |
:hlshgreatly simplifies the experimental set-up shown in. Fig za::g
La; first been reported. by John Hall's group at the Joint Institute for
aboratory Astrophysics (JILA) in Boulder, Colorado, and by o
group at the Max Planck Institute for Quantum Opti;:s {MPYQ) l’”‘
Garching, near Munich™"'"". The JILA group has also shown Lh]ar:

¥ % " il o

Figure 4 An optical synthesizer in a box. The device consists of one femtosecond
laser powgred by a green pump laser (Verdi model, Coherent), a photonic crystal fibre
anc! a nonlinear interferometer (as illustrated in Fig. 3). It occupies only 1 m? on an
cptlwall bench with the potential for further miniaturization. The synthesizer is capable
of h_nk:ng 8 10-MHz radio-frequency reference phase coherently in one step with the
oput_:al region, and provides a reference-frequency grid across much of the visible
anq infrared spectrum with comb lines that are separated by 625 MHz. This makes it
an ideal laboratory tool for precision spectroscopy. The optical frequency synthesizer
is now commercially available from Menlo Systems GmbH (www.menlosystems.com)
co-founded by two of the authars (R.H. and TW.H.). e
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the additional Nd:YAG laser was not necessary if the red part of the
frequency combitselfis to be frequency doubled.

With this set-up, the two radio frequencies that enter equation (1),
w, and w,, are determined. The pulse repetition rate w, is simply mea-
sured with a photo-detector anywhere in the beam and w,, which is
smaller in value than w,, is derived as explained in Fig. 3. To obtain a
stable comb for absolute optical frequency measurements, it is advan-
tageous to phase lock both @, and w, to a precise radio-frequency
reference such as a caesium atomic clock or Global Positioning
System-controlled quartz oscillator. The mode number n may be
determined by a coarse measurement of the mode in question, for
example with a wavemeter. As soon as n, @, and , are known, every
frequency contained in the comb is known with roughly the same pre-
cision. Figure 4 shows the actual apparatus used in our laboratory.

To check the integrity of the broad frequency comb and evaluate
the overall performance of the optical synthesizer we have compared
it with the previous 7£:4f:f variant. To compare the two we use its
output at 4f (354 THz) and a mode at 354 THz of the f:2f optical
synthesizer. After averaging all data we obtained a mean deviation
from the expected beat frequency of 71 %179 mHz at 353 THz. This
corresponds to a relative uncertainty of 5.1 X 107 (ref. 17). Similar
precise testings of octave-spanning combs have been performed
recently by Scott Diddams and co-workers at the National Institute
for Standards and Technology (NIST) in Boulder, Colorado™®.

The all-optical clock

An optical clock consists, like any other clock, of an oscillator that
defines the ticks in time and a counter that keeps track of these cycles.
In a caesium clock, for example, the oscillations are those of the
electron precessing around the spin of the nucleus. An electronic
counter advances the second hand every time the counter has
completed 9,192,631,770 oscillations. This number was chosen when
the SIsecond was redefined for the last time in 1967. If we consider the
history of timekeeping and compare clocks as different as sun dials,
pendulum clocks and quartz clocks it is obvious that they get more
accurate as the oscillation frequency increases’. This is simply because
ahigher oscillation frequency divides time into smaller pieces.

The caesium 9.2-GHz oscillator has been used since the end of the
1950s. But operating at much higher frequencies has now become
possible after tremendous advances in laser spectroscopy in the 1970s
(refs 1,2) that resulted in trapped ions* and trapped atoms™ standards
in the 1980s. Systematic uncertainties can be reduced to 10" forsome
of these standards®. When it became possible to count these optical
oscillations with harmonic frequency chains in the late 1960s (ref. 4),
physicists started to think seriously of running an optical clock.
However, working with these counters was so tedious that most of the
chains never reached the stage where they could operate continuously,
even for minutes. So these chains were used only to calibrate some
chosen frequencies, such as iodine- or methane-stabilized He-Ne
lasers, which could then be reproduced in other laboratories that
could not afford the huge effortsand resources of setting upa harmon-
ic frequency chain. The calibrated lasers were used mostly as
wavelength references in interferometers for the realization of the
metre, and in some scientific experiments as frequency references.

With the development of the femtosecond [requency synthesizer,
areliable, running optical clock has now come into reach. Owing to
its simplicity it can already run for hours and may eventually become
agenuine turn-key system.

Currently, the set-up that probably comes closest to an ‘optical
clock’ is operated at NIST® and uses a transition at 1,064 THz in a
trapped single mercury ion. The measurement of the stability of this
clock is limited essentially by comparison with the NIST hydrogen
maser ensemble, which is one of the most stable radio frequencies
available. Other national standard institutions are making progress
in the same direction, including work on Yb* by Physikalisch-Tech-
nische Bundesanstalt™ and on St* by the National Research Council
of Canada® and the National Physics Laboratory (Teddington,
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UK)*. At MPQ, Herbert Walther's research group are preparing a
clock based on a trapped indium ion*'.

We believe that the development of accurate optical frequency
synthesis marks only the beginning of an exciting new period of
ultra-precise physics, and that optical clocks will open a new window
to nature where we can expect new discoveries and phenomena. One
example is the quest for natural constants that vary spatially or that
would drift slowly in time as the Universe evolves, as discussed by
some theoreticians’'*2. Until now, experimental laboratory tests have
not been able to detect such behaviour™, but recent experiments are
believed to provide evidence for acosmological evolution of the fine-
structure constant’’, Additionally, these clocks may help to refine
general relativity, which still poses one of the main problems in
physics, as it refuses proper quantization. The precision of the best
test is ‘only’ as good as 7 parts in 10° (vef. 55), which might be the rea-
sonwhy small corrections attributable to a quantized theory have not
yet been discovered. Finally, industrial applications such as satellite
navigation, communication and network synchronization could
benefit greatly from this technology. O
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