Quantenoptik

Uhrenvergleich auf der Femtosekundenskala

Der Vergleich von optischen Frequenzen und Radiofrequenzen ermoglicht hoch-
prizise Zeitmessung. Femtosekunden-Laser haben das Verfahren revolutioniert.

Thomas Udem, Ronald Holzwarth und Theodor W. Hinsch

Das Zihlen eines periodischen Vorgangs ist die
Aufgabe eines jeden Uhrwerks. Fiir die Genau-
igkeit einer Uhr ist die Frequenz des periodi-
schen Vorgangs entscheidend: Je hoher diese
ist, desto genauer kann die Uhr sein, desto
schneller muss aber auch das Zdahlwerk sein.
Die mechanischen Zdhlwerke der Vergangen-
heit wurden im letzten Jahrhundert zunichst
durch elektronische Zdhler und dann durch
sehr viel schnellere optische Zahler ersetzt, die
es erlauben, mehr als 10'®> Schwingungen pro
Sekunde zu verfolgen. Der Bau einer optischen
Uhr ist jedoch bisher durch die Komplexitit
dieser Zahler verhindert worden. Wir beschrei-
ben hier eine neue, wesentlich einfachere und
kompaktere Methode. Mit einem optischen
Zihler lassen sich auch Ubergangsfrequenzen
in Atomen und Molekiilen sehr genau messen.
Die neue Methode erlaubt es daher auch Kklei-
neren Labors, hochprizise spektroskopische
Untersuchungen durchzufiihren.

verschiedener physikalischer GroRen, so stellt

man fest, dass sich Zeitspannen und Frequenzen
derzeit am genauesten bestimmen lassen. Fiir andere
physikalische Groflen wie etwa Lange, Masse oder La-
dung verfiigen wir nur iiber sehr viel ungenauere Mess-
geridte. Eine Frequenz ist die Anzahl der Zyklen einer
periodisch verdnderlichen GroRe pro Zeiteinheit, und
ihre Messung besteht demnach aus einem Zéhlvorgang
und einer Zeitmessung. Wenn man sich nicht verzihlt,
dann ist eine Frequenzmessung also im Prinzip so ge-
nau, wie sich die Zeitspanne, wéhrend der die Oszilla-
tionen gezéhlt werden, bestimmen ldsst. Damit ist eine
Frequenzmessung einer Zeitmessung vollig dquivalent.
Um das groBe Potenzial der Zeit- bzw. Frequenzmes-
sung zu nutzen, versucht man, auch andere physikali-
sche Groflen auf eine Zeit oder Frequenz zuriickzu-
fiihren. Das einfachste Beispiel einer solchen Riick-
fiihrung ist die Neudefinition des Meters iiber die
Lichtgeschwindigkeit im Jahre 1983.) Damals wurde
der Wert der Vakuumlichtgeschwindigkeit ¢, per Defi-
nition festgelegt und damit die Bestimmung der Wel-
lenldnge A einer elektromagnetischen Welle auf eine
Messung der Frequenz o zuriickgefiihrt. Durch diesen
Kunstgriff ldsst sich die Ldnge A=2nc,/® aus der Fre-
quenz @ ableiten, ohne dass bei dieser Umrechnung die

B etrachtet man die erreichbare Messgenauigkeit

-~
Abb. 1:
Auf einen Quadratmeter passt das ,,Uhrwerk® zur prédzisen
Bestimmung optischer Frequenzen von einigen 10 Hz. Ein
Titan-Saphir-Femtosekundenlaser (links, Gehduse oben offen)
erzeugt dazu einen , Frequenzkamm®. Dessen rote Flanke wird
ins Blaue verdoppelt und dann mit der blauen Seite des Kamms
auf einer Photodiode (silberne Kiste vorne links) zur Uberlage-
rung gebracht. Aus dem Schwebungssignal lisst sich die genaue
Position jedes Peaks des Frequenzkamms berechnen. Auf diese
Weise entsteht ein absolut geeichtes ,,Lineal“ im Frequenzraum.

Unsicherheit der Lichtgeschwindigkeit zu Buche schla-
gen wiirde. Dies war schon lange vor der Neudefinition
bekannt. Um jedoch eine hohe Genauigkeit zu errei-
chen, muss eine mdglichst kurze Wellenldnge, zum Bei-
spiel die von sichtbarem Licht, verwendet werden, da-
mit sich eine feine Einteilung des Meters ergibt. Rea-
lisiert wird solch ein Meterstab dann mithilfe eines
Interferometers. Das Meter wurde daher erst neu defi-
niert, als es technisch méglich war, die sehr hohen Fre-
quenzen von Licht (einige hundert Terahertz; 1 THz =
102 Hz) zu zihlen. Uber die Entwicklung und den
Stand der Technik dieser ultraschnellen Z&hler berich-
ten wir in diesem Artikel.

Die optischen Zihler lassen sich aullerdem fiir die
hochauflésende Spektroskopie einsetzen. Zum Uber-
priifen der Quantenelektrodynamik wurden hochprazi-
se Messungen von Ubergangsfrequenzen im atomaren
Wasserstoff durchgefiihrt [1]. Die nidchste wichtige An-
wendung wird sehr wahrscheinlich die Realisierung
von optischen Uhren sein. Jede Uhr beruht auf einem
periodischen Vorgang, der moglichst gleichmaRig ab-
lauft, und einem Zéihler. Die jetzige Definition der SI-
Sekunde beruht auf der Casiumuhr, bei der die Peri-
oden bei der Prézession des Valenzelektronenspins um
den Kernspin gezdhlt werden. Der Sekundenzeiger ei-
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2) In der Radiofrequenz-
technik ist ein Synthesi-
zer ein Gerit, dass Fre-
quenzen phasengerecht
ineinander konvertiert,
also zum Beispiel aus
der erwihnten Césium-
Hyperfeinaufspaltung
von 9,192.. GHz genau
10 MHz erzeugt oder um-
gekehrt. Ein optischer
Synthesizer kann dem-
nach optische Frequen-
zen ineinander oder in
eine Radiofrequenz kon-
vertieren.

3) vgl. Phys. Bl., Novem-
ber 1998, S. 1007
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ner solchen Uhr wird jeweils nach 9 192 631 770 Peri-
oden um eine Einheit vorgestellt. Vergleicht man die
verschiedenen Uhrentypen wie etwa Sonnenuhren,
Pendeluhren, Quarzuhren und Cédsiumuhren, so fallt
auf, dass diese umso genauer gehen, je schneller der
zugrunde liegende periodische Vorgang ist. Lasst man
systematische Effekte auBer Acht, so ist genau dieses
Verhalten anschaulich zu erwarten, weil die hdufigeren
Zeitmarken eine feinere Einteilung des Zeitintervalls
erlaubt. Seit den fiinfziger Jahren ist man mit der Uh-
renfrequenz bei den eben genannten 9,19263177 GHz
angelangt, und es wird diskutiert, wie sich die Uhren-
frequenz weiter, zum Beispiel bis zu optischen Fre-
quenzen, steigern lédsst. Als ,Pendel” fiir solche Uhren
kommen einzelne gespeicherte Ionen in Betracht, die
fiir diesen Zweck 1982 von H. Dehmelt vorgeschlagen
wurden. Das Uhrwerk einer solchen Uhr stellte bisher
jedoch die groBte Herausforderung dar, weil es in der
Lage sein muss, diese optischen Schwingungen zu
zahlen. Fiir die praktische Realisierbarkeit einer sol-
chen Uhr wird ein kompakter und verlésslich arbeiten-
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Abb. 2:

Die harmonische Frequenzkette, die 1997 zur Messung der 1s-
2s-Ubergangsfrequenz in atomarem Wasserstoff eingesetzt wur-
de, fiillte zwei grofRe Labors, eines bei der Physikalisch-Techni-
schen Bundesanstalt in Braunschweig (links) und eines am
Max-Planck Institut fiir Quantenoptik in Garching (rechts)

[4, 5]. Das Ausgangssignal bei 9,19263177 GHz einer Cdsium-
Atomuhr wird in mehreren Schritten bis zur Wasserstoffreso-
nanz bei 2466,061412 THz multipliziert. Der Aufwand fiir jeden
Schritt entspricht einer Doktorarbeit. Die Frequenzmischer sind
mit O symbolisiert. Als Verbindungsstiick diente ein Methan-
stabilisierter Helium-Neon-Laser bei 88,376 THz, der zwischen
Braunschweig und Garching transportiert wurde. Die Frequenz-
liicke von Af=1058,684 GHz~1THz auf der rechten Seite wur-
de mit vier optischen Intervallteilerstufen, bestehend aus sechs
weiteren Lasern, in eine Radiofrequenz konvertiert und gezihlt.
Die gesamte Frequenzkette kann heute durch den Aufbau in
Abb. 1 ersetzt werden.
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der Zahler und Synthesizer? fiir optische Frequenzen
gebraucht wie er in diesem Artikel beschrieben wird.
Die Darstellung der Zeit, wie sie von den Standard-
instituten 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 107!® abgeschitzt.
Das ist etwa 1000-mal genauer als die besten bisheri-
gen Cdsiumuhren und entspricht auf der Erdoberfldche
einer Gravitationsrotverschiebung zwischen zwei Uh-
ren, die sich in ihrem Abstand zum Erdmittelpunkt um
nur einen Zentimeter unterscheiden. Mit einer derarti-
gen Prézision konnten neue, hochgenaue Tests der
Quantenelektrodynamik oder der Relativitidtstheorie
durchgefiihrt werden. Auerdem wiirden solche Uhren
eine empfindlichere Suche nach einer eventuellen zeit-
lichen Verdnderung von Naturkonstanten erlauben,
wie sie von einigen Theoretikern diskutiert wird.

Der traditionelle Weg

Die ersten Experimente, bei denen Schwebungssig-
nale zwischen verschiedenen fern-infraroten Lasern
und den Harmonischen von Mikrowellen beobachtet
wurden, sind bereits Ende der sechziger Jahre von A.
Javan und Mitarbeitern durchgefiihrt worden [2]. Ab-
bildung 2 zeigt ein Beispiel einer solchen harmoni-
schen Frequenzkette. Weil die Kette der Oszillatoren
das gesamte elektromagnetische Spektrum von 100
MHz bis zum Ultravioletten iiberstreicht, wird in je-
dem Schritt eine grundsétzlich andere Technologie
beziiglich der verwendeten Oszillatoren und der nicht-
linearen Bauteile benotigt. Der Aufwand fiir jeden
Schritt entspricht im Wesentlichen einer Doktorarbeit.
Idealerweise wird jeder Oszillator (auller der Erste, die
Atomuhr) auf eine harmonische Frequenz seines Vor-
gdngers in der Phase stabilisiert. Dies geschieht mit ei-
nem Phasenregelkreis, der die relative Phase der Oszil-
latoren regelt.”) AuBer der Komplexitit hatten diese
harmonischen Frequenzketten den groBen Nachteil,
dass man sie nur fiir eine einzige optische Frequenz
verwenden konnte. Dies ware zwar fiir eine Uhr keine
starke Einschrankung, schon aber, wenn in einem For-
schungslabor verschiedene optische Ubergangsfrequen-
zen genau vermessen werden sollen.

Als K. M. Evenson und Mitarbeiter 1973 den ersten
schnellen Zahler fiir optische Frequenzen in Form ei-
ner harmonischen Frequenzkette gebaut hatten [3],
war dies sicher eines der schwierigsten optischen Expe-
rimente jener Zeit. Solche Ketten fiillten mehrere La-
bors und funktionierten nur sporadisch, und dann auch
nur fiir wenige Minuten oder Sekunden stérungsfrei.
Somit waren diese Zdhler vollig ungeeignet fiir eine
hochgenaue Uhr, die man iiber einen ldngeren Zeit-
raum kontinuierlich betreiben muss. Die Hauptanwen-
dung bestand darin, eine méglichst gut reproduzierbare
optische Referenzfrequenz zu kalibrieren, um sie ande-
ren Labors zugdnglich zu machen. Die optischen Refe-
renzfrequenzen waren dann immerhin genau genug,
die erwdhnte Neudefinition des Meters zu rechtferti-
gen.

Ungliicklicherweise dnderte sich an dieser Technolo-
gie bis Ende der neunziger Jahre kaum etwas, sodass
nur wenige Labore weltweit es sich leisten konnten, ei-
ne harmonische Frequenzkette zu unterhalten. Diese
arbeiteten mit in Reihe geschalteten Frequenzverviel-
fachern, welche die aus einer Atomuhr abgeleitete



Radiofrequenz in eine optische Frequenz konvertiert.
Dank der phasenstarren Verbindung zwischen den bei-
den Frequenzdomanen reicht es, die langsamere der
beiden (die Radiofrequenz) genau zu zdhlen, um die
schnellere optische Frequenz abzuleiten. Die Grundla-
ge der Frequenzvervielfachung bilden dabei verschiede-
ne nichtlineare Effekte, die Oberschwingungen zu ei-
ner harmonischen Schwingung hinzufiigen. Weil die
Nichtlinearitdten, insbesondere fiir hohere Frequenzen,
schwach sind, wird nach jedem Verdopplungsschritt
ein Verstédrker (sog. Transferoszillator) benotigt, um
geniigend Leistung fiir die néchste Stufe zur Verfiigung
zu stellen.

Neue Ansitze

Ende der achtziger Jahre kam die Idee fiir eine kon-
zeptionell ganz anders geartete Frequenzkette auf [6].
Diese beruht auf der Messung groer Frequenzliicken.
Die Messung einer absoluten optischen Frequenz
wird dabei durch das Messen einer Frequenzdifferenz
ersetzt. Man stelle sich vor, statt ® den Abstand zwi-
schen dieser Frequenz und seiner eigenen Harmoni-
schen 20 zu messen. Wegen 20-o = ist die Grolle
dieser Liicke identisch mit der zu messenden Frequenz.
Die technische Herausforderung ist damit erst einmal
nur verlagert, nicht aber reduziert, es sei denn, es gibt
bessere Techniken zur Messung von groen Frequenz-
liicken. Ein kleiner Frequenzabstand zwischen zwei
Lasern lédsst sich relativ einfach vermessen, indem die
beiden Strahlen auf einer Photodiode iiberlagert wer-
den. Man registriert auf diese Weise ein Schwebungs-
signal, das mit einem Radiofrequenzzédhler ausgewertet
werden kann. Dieses Verfahren ist aber ungeeignet, um
Frequenzliicken von einigen 100 THz zu messen, weil
die schnellsten Radiofrequenzzdhler nur etwa 100 GHz
bewiltigen. Um diese trotzdem messbar zu machen,
wurden so genannte Intervallteilerstufen vorgeschla-
gen.®) Bei einer optischen Intervallteilerstufe wird die
Summenfrequenz der beiden Eingangslaser bei der Fre-
quenz w;+w, in einem nichtlinearen Kristall erzeugt.
Die zweite Harmonische eines dritten Lasers 2w wird
auf die Summenfrequenz phasenstabilisiert, sodass
auch die Frequenzen identisch sind, also 20; =40,
oder w; = (w,+w,)/2 gilt. Damit oszilliert der dritte La-
ser (ws) genau in der Mitte des Frequenzintervalls, das
von den ersten beiden Lasern aufgespannt wird (o,
und ®,) und teilt somit dieses Intervall in zwei gleiche
Teile. Eine Kette von 7 solcher Intervallteilerstufen re-
duziert die urspriingliche Frequenzliicke um einen Fak-
tor 2", sodass zwolf Intervallteilerstufen ausreichen
wiirden, um eine Frequenzliicke von beispielsweise 300
THz (A=1 um) auf messbare 73 GHz herunterzuteilen.
Nun ist eine Kette von zwolf Intervallteilern auf den
ersten Blick nicht weniger komplex als eine harmoni-
sche Frequenzkette mit zum Beispiel zwo6lf Frequenz-
verdoppelungen. Hierbei ist jedoch zu bedenken, dass
bei den Intervallteilern alle Laserfrequenzen innerhalb
einer optischen Oktave liegen, sodass im Wesentlichen
dieselbe Technik fiir alle Teilerstufen zum Einsatz kom-
men kann (zum Beispiel ausschlieRlich Diodenlaser).

Frequenzkdmme

Eine wichtige Rolle beim Messen von immer groRe-
ren Frequenzintervallen spielen optische Frequenz-
kamme [7, 8]. Wie Abb. 3 zeigt, besteht ein Frequenz-
kamm aus einer Vielzahl von Moden, die einen kon-
stanten Abstand zueinander haben. Mit diesem Kamm

lassen sich grofle Frequenzliicken wie mit einem Lineal
im Frequenzraum messen, indem man Schwebungssig-
nale zwischen zwei Dauerstrich-Lasern?, die die Liicke
aufspannen, und der jeweils ndchsten Mode des Fre-
quenzkamms 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 besser als einen Modenabstand, zum Beispiel
durch die grobe Messung mit einem Wellenldngen-
meter, dann ladsst sich die Anzahl der Moden in der
Frequenzliicke eindeutig bestimmen.

In den neunziger Jahren wurden die gro8ten Fre-
quenzintervalle von einigen THz mit sehr schnellen
und effizienten elektro-optische Modulatoren iiber-
briickt.® Durch Phasenmodulation werden dabei einem
Dauerstrich-Laser Frequenzseitenbédnder im Abstand

Abb. 3:
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4) Ein Laser, der nur
eine optische Frequenz
emittiert, heit Dauer-
strich-Laser oder conti-
nous wave (cw) Laser.

() Eine groBe optische Frequenzliicke kann
mit einem Frequenzkamm (orange) ver-
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messen werden, indem man die Anzahl
der Moden 7 in der Liicke mit dem
Modenabstand @, multipliziert, und die
Schwebungsfrequenzen ®,, und ®,, mit
den die Liicke aufspannenden Lasern

r (blau) bestimmt: Ao = no +@,,;+6,,. Wich-
A® tig ist hierbei, dass die Moden moglichst

dquidistant im Frequenzraum sind.

von Vielfachen der verwendeten Modulationsfrequenz
aufgepragt. Mit einem solchen Frequenzkammgenera-
tor reduzierte sich die Anzahl der notwendigen Teiler-
stufen schon auf etwa vier oder fiinf. In einigen Labors
wurde daraufhin die Arbeiten an verschiedenen Vari-
anten von Teilerstufenketten begonnen [9, 10]. Gleich-
zeitig wurde versucht, die groRte direkt messbare Fre-
quenzliicke weiter zu erh6hen, das heilft den Kamm
breiter zu machen. Mit jedem Faktor 2, der gewonnen
werden konnte, sparte man eine Intervallteilerstufe
ein. Interessanterweise wuchs die groRte messbare
Frequenzliicke schneller als die Arbeiten an den Teiler-
stufenketten voran gingen.

Der Durchbruch: Femtosekunden-Pulse

Noch breitere Frequenzkdmme lassen sich durch die
Verwendung von modengekoppelten Lasern erzeugen.
Dabei schwingt der Laser gleichzeitig auf vielen Mo-
den, die in einer festen Phasenbeziehung zueinander
stehen. Man erzeugt einen sehr kurzen Puls, der zwi-
schen den Endspiegeln des Laserresonators umher
lauft. Nach jedem Umlauf erhélt man eine Kopie des
Pulses am Auskoppelspiegel. Solch ein gespeicherter
Puls wiirde normalerweise durch die Gruppenge-
schwindigkeitsdispersion (GVD) 3%k/dw? in den opti-
schen Komponenten des Resonators kontinuierlich
verformt werden und daher binnen kiirzester Zeit zer-
fallen. Bei einem Kerr-Linsen-modengekoppelten Ti-
tan:Saphir-Laser ist der Puls aber ein so genanntes So-
liton, also ein nichtzerflieBende Wellenpaket. Die GVD
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Abb. 4:

Ein Soliton gleicht
einer Gruppe von
verschieden
schnellen Liufern,
die normalerweise
»zerflieBen“ wiirde
(Dispersion). Weil
der Untergrund
jedoch weich ist
(intensitdtsabhén-
giger Brechungs-
index), laufen die
schnellen Laufer
stindig bergauf
und die langsamen
bergab - die Grup-
pe bleibt zusam-
men.
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Abb. 5:

T -
Fourier-
Transformation
e >
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Umlauf eines sehr kurzen Pulses in einem Laserresonator mit
linearer Dispersion. Wihrend sich die Einhiillende mit der
Gruppengeschwindigkeit 7, = Dw/0k|mt bewegt, lduft die Tréager-
welle (blau) mit der Phasengeschwindigkeit 7, = ./k um, sodass
sich nach jedem Umlauf die relative Phase zwischen der Tréger-
welle und der Einhiillenden um einen Winkel Ag vergroert.
Durch die Fourier-Transformation der periodischen Einhiillen-
den ergibt sich das im unteren Teil dargestellte Spektrum. Es
besteht aus Moden im Abstand der Pulswiederholrate @, die um
®,=Ap/T von den Harmonischen von @, verschoben sind, wobei
T=1/®, die Pulsumlaufzeit angibt. Die Puls-zu-Puls-Phasenver-
schiebung Ag lidsst sich zwar interferometrisch messen [11],
allerdings nicht mit der fiir metrologische Anwendungen gefor-

derten Genauigkeit.

wird dabei vom intensitdtsabhangigen Brechungsindex
n(l) =ny+n,I (optischer Kerr-Effekt) des Laserkristalls
kompensiert. Die Laserintensitat I stellt sich unter be-
stimmten Bedingungen automatisch so ein, dass diese
Kompensation sehr exakt ist. Man beobachtet kein
ZerflieBen des Pulses mehr. Dieser Effekt ist in Abb. 4
durch eine Analogie veranschaulicht. Weil die mathe-
matische Beschreibung von Solitonen sehr kompliziert
ist, soll dieses Bild zur Beschreibung gentigen. Man
darf jedoch nicht zuviel hinein interpretieren.

Die Frequenz der einzelnen Moden ergibt sich aus
der Umlaufbedingung 2k, L =n2z mit der Resonator-
lange L, der Anzahl der Halbwellen einer Mode im Re-
sonator n und der Wellenzahl k,c,=®,. Um die Di-
spersion zu beriicksichtigen, wird die Wellenzahl in der
Nihe der Pulstrdagerfrequenz (Zentralfrequenz) o, in
eine Taylor-Reihe entwickeln:

k, = k, + 2K
0w

¢

Abb. 6:

Die erste phasenkohirente Femtosekun-
den-Frequenzkette. Um die Kette zu
betreiben, wird zunichst von einem
infraroten HeNe-Laser bei der Frequenz f
(3,39 um) durch zweifache Frequenzver-
doppelung die vierte Harmonische 4f
gebildet. Auf diese Frequenz wird dann
eine Mode des Frequenzkamms phasen-
stabilisiert. Die Pulswiederholrate
(Modenabstand) wird auf ein Signal von
einer Casium-Atomuhr phasenstabilisiert.
Eine weitere Mode in der Nihe von 3,5f
wird dann zu etwa 7f frequenzverdoppelt.
Dann wird eine optische Intervallteiler-
stufe (ovales Symbol) verwendet, um die
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Frequenzen f, 4f und 7f auf exakt dieses
Verhiiltnis festzulegen, indem der infra-
rote HeNe-Laser so phasenstabilisiert
wird, dass f+7f=2 x4f gilt. Damit ist der
Kreis geschlossen und es gibt keinen frei-
laufenden Laser mehr. Die Frequenz-
liicke 4f-3,5f=0,5f ist dann auf die
Atomubhr stabilisiert. Mit 0,5f sind auch f
sowie alle Moden des Frequenzkamms,
die sich ja genau um Vielfache der Puls-
wiederholrate von f unterscheiden, auf
die Atomuhr phasenstabilisiert. Nun
kann die Laserstrahlung bei 485 nm als
optischer Frequenzstandard oder fiir die
Spektroskopie verwendet werden.

Unabhingig von der Wahl von o, erkennt man, dass
der Modenabstand 0, ,-®, = (R,,;-k,)c, genau dann
konstant, das heillt unabhéngig von 7 ist, wenn die
GVD und alle Terme héherer Ordnung verschwinden.

Die dquidistante Kammstruktur ldsst sich auch un-
abhéngig von ihrer Erzeugung verstehen, wenn man
annimmt, dass die (komplexe) Pulseinhiillende A (f)
streng periodisch ist und die Pulswiederholrate o, =
27n/T durch A(t)=A(t+T) definiert ist. Das elektrische
Feld mit der Tragerfrequenz . des Pulses ist im Allge-
meinen nicht periodisch wie die Abb. 5 erldutert. Die
Einhiillende lésst sich in eine Fourier-Reihe ent-
wickeln:

E(f) = A(t)e ™! = 5 A, (" o)t 2)
n=-o
Die Summe enthilt genau die Frequenzen o, =no,+o,
und damit wieder den dquidistanten Modenabstand,
welches die einzige Eigenschaft des Frequenzkamms
ist, die wir benotigen. Diesen Sachverhalt driicken wir
gewohnlich durch

0, =no+0, 3)

aus, wobei wir die Modenzahl #n so wihlen, dass 0=
o< o, gilt, und o, eine vorerst unbekannte Offset-Fre-
quenz ist. Die Fourier-Transformation ergibt auch eine
Abschitzung fiir die Breite des Kamms. Wegen der
Pulsdauer-Frequenz-Unschairfe ist diese in etwa durch
die inverse Pulsdauer gegeben. Pulse mit einer Dauer
von weniger als 10 fs, die mittlerweile routinemaRig er-
zeugt werden konnen, ergeben also einen etwa 1/(10 fs)
=100 THz breiten Frequenzkamm.

Die Idee, modengekoppelte Laser als Frequenz-
kamm-Generatoren zu verwenden, stammt eigentlich
schon aus den siebziger Jahren [7]. Zu dieser Zeit
reichten die verfiigbaren Pulsdauern jedoch bei weitem
nicht fiir optische Frequenzmessungen aus. Nach der
Einfiihrung der Kerr-Linsen-Modenkoppelung Anfang
der neunziger Jahre waren die Kémme schon sehr viel
breiter. Die entscheidende Frage war zunéchst, ob das
geschilderte vereinfachte Modell die Realitédt hinrei-
chend gut beschreibt, um Femtosekunden-Laser fiir
Messungen mit der hochsten Prézision einsetzen zu
konnen. So gibt es verschiedene Fluktuationen, die die
Phasenkohédrenz aufeinander folgender Pulse zerstoren
konnten. AuBerdem schien es denkbar, dass sich mit
der Radiofrequenz auch dessen Rauschen auf dem Weg
ins optische vervielfacht und somit die beschriebene
Kammstruktur vollig verhindert. Wegen dieser Einwén-
de waren einige Kollegen zunédchst skeptisch gegeniiber
dieser neuen Technologie.

:

848 nm 339 um
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Doch selbst ohne die Moglichkeit, die Offset-Fre-
quenz ®, zu messen, waren die Kerr-Lens-modenge-
koppelten Laser vielversprechende Kammgeneratoren.
Bei der ersten Messung mit Femtosekunden-Frequenz-
kdammen wurde ein Frequenzabstand von 18 THz von
einer unbekannten optischen Frequenz zu einer opti-
schen Referenzfrequenz gemessen [12]. Beim ersten
absolut stabilisierten Frequenzkamm [13] wurde wie
eingangs erwdhnt die Frequenzliicke zwischen Harmo-
nischen desselben Lasers gemessen. Das Problem be-
stand darin, dass der Kamm ,lediglich“ 44 THz iiber-
spannte und deswegen nicht die Liicke zwischen @ und
2w gemessen werden konnte. Der zundchst verwende-
te, noch recht aufwindige Apparat ist in Abb. 6 skiz-
ziert.

Photonische Kristallfasern

Wihrend die eben beschriebenen Experimente
durchgefiihrt wurden, kam es zu einem Durchbruch auf
einem ganz anderen Gebiet. Eine Gruppe an der Uni-
versity of Bath [14] und ein Team bei Lucent Technolo-
gies [15] hatten spezielle Glasfasern, so genannte pho-
tonische Kristallfasern®, hergestellt. Der in Abb. 7 dar-
gestellte Querschnitt einer solchen Faser zeigt neben
dem Faserkern mit Luft gefiillte Kanéle, die einen Teil
des Lichts als evaneszente Welle fithren. Durch die
Grofle der Kanile lassen sich die Dispersionseigen-
schaften der Faser innerhalb gewisser Grenzen einstel-
len, so dass die Pulse eines Titan:Saphir-Lasers sehr
viel langsamer zerflieRen als in gewohnlichen single-
mode-Fasern. Die hohe Spitzenintensitdt bleibt ndm-
lich auf einem lédngeren Faserstiick erhalten, und die
ohnehin schon hohe Intensitdt im Faserkern fiihrt zur
effizienten Selbstphasenmodulation, eine Auswirkung
des intensitdtsabhéngigen Brechungsindex. Nach der
Faserldnge [ ergibt sich im idealisierten Fall, unter Ver-
nachldssigung der Dispersion, eine Phasenverschiebung
von

Dy () =-n,I(H)el/c mit I(t)=|A®)] (4)

Die optische Weglédnge der Faser hdngt also von der
momentanen Intensitdt ab und fiihrt zu einer zeitab-
héngigen Phasenverschiebung @y, (f). Aus dieser zeit-
abhéngigen Phasenverschiebung ergibt sich eine Fre-
quenzmodulation von @y (f). Bei Quarzglas mit 7,> 0
produziert die ansteigende Pulsflanke neue Frequenzen
auf der roten Seite des Frequenzkamms (@ (f) < 0)
und die fallende Flanke auf der blauen Seite. Dies er-
zeugt zusétzliche Modulationsseitenbdnder um jede
Mode des urspriinglichen Kamms und im Abstand vom
Vielfachen der Modulationsfrequenz ®,. Wie in Abb. 8
dargestellt, erweitert dieser Prozess den bestehenden
Kamm, ohne seine Struktur (Gl. 3) zu dndern.

Die Selbstphasenmodulation modifiziert die Puls-
einhiillende wie folgt:

A(t) - A(t)e!Pn 0, (5)

Weil @y (¢) dieselbe Periodizitidt wie A(f) hat, ist die
obige Ableitung der Modenstruktur auch fiir die in der
Faser verbreiterten Pulse giiltig. Auch andere Effekte
wie Dispersion oder hohere Ordnungen der Nichtli-
nearitét sollten an dieser Periodizitdt nichts dndern,
falls diese sich fiir alle Pulse gleich auswirken. Aller-
dings war auch bei diesem einfachen Modell zunéchst
Skepsis angebracht, wenn es um die denkbar hochste
Prézision geht. In der Tat gibt es eine ganze Reihe von
Effekten, die zusétzliches Rauschen auf der Kamm-

struktur bewirken konnen. Neben den photonischen
Kristallfasern gibt es mittlerweile auch noch andere
Methoden, sehr breite Frequenzkdmme effizient zu er-
zeugen, etwa mit verdiinnten Standardfasern [16] und,
ohne Faser, durch hohe Intensitdten innerhalb eines
Laserresonators [17].

Oktavenbreite Frequenzkimme

Ahnliche spektrale Verbreiterungen waren schon vor
der Einfiihrung der photonischen Kristallfasern mit
weniger effizientem Material, jedoch nur mit wesent-
lich intensiveren Pulsen mdoglich, die sich nur mit rela-
tiv niedriger Wiederholrate erzeugen lassen Das Ver-
fahren zur Erzeugung von intensiven Pulsen, das so ge-
nannte ,chirped pulse amplification“, konzentriert die
Energie von vielen Pulsen in einige wenigen und hat

Abb. 7:

Elektronenmikroskop-Aufnahme des Faserquerschnitts einer
photonischen Kristallfaser. Auf der rechten Seite erkennt man
die vergroflerte Kernzone, in der das Licht lduft. Mit den Luft-
rohrchen, die parallel zum Faserkern verlaufen und zum Teil in
diesen hineinreichen, ldsst sich die Gruppengeschwindigkeits-
dispersion 0*k/0w? beeinflussen. Mit freundlicher Genehmigung
von J. Knight/University of Bath (England).
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demnach eine sehr niedrige Pulswiederholfrequenz.
Der resultierende dichte Frequenzkamm erschwert die
optische Frequenzmessung deutlich.

Die Erzeugung von Frequenzkdmmen, die eine
ganze optische Oktave iiberspannen und eine genii-
gend hohe Pulswiederholrate aufweisen, war der ent-
scheidende Schritt zur Realisierung eines Apparats, der
als der erste praktikable optische Synthesizer bezeich-
net werden kann [13, 18-20]. Abbildung 9 verdeutlicht
das Prinzip. Nach Gleichung 3 erméglicht eine volle
Oktave die einfache Bestimmung der Offset-Frequenz
®, und damit die einfache Riickfiihrung der optischen
Frequenzen o, auf die beiden Radiofrequenzen o, und
®,. Nachdem der oktavenbreite Frequenzkamm auf ei-
ne Atomuhr phasenstabilisiert ist, lassen sich alle darin
enthaltenen Moden zur optischen Frequenzmessung
nutzen. Diese Apparatur ist demnach nicht nur wesent-
lich einfacher als die alten harmonischen Frequenzket-
ten, sondern auch fiir fast alle optische Frequenzen
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Abb. 8:
Spektrale Verbrei-
terung des Moden-
kamms auf iiber
eine Oktave in
einer photonischen
Kristallfaser wie
sie in Abb. 7 ge-
zeigt ist. Beide
Spektren haben
einen Moden-
kamm, der jedoch
nicht aufgelost ist.

5) Der Lichtleiteffekt bei
diesen Faser beruht
nicht auf der Bragg-
Reflexion an den Luft-
kandlen, wie der Name
moglicherweise sugge-
riert.
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einsetzbar. Sie hat, wie Abb. 1 zeigt, auf etwa einem
Quadratmeter Platz. Damit sind die optischen Uhren in
greifbare Néhe geriickt. In der Tat arbeiten die Stan-
dardinstitute der meisten Industrieldnder derzeit an ei-
ner solchen Uhr.

Ausschlaggebend fiir diese Aktivitdt war sicher, dass
es sehr vielversprechende Ergebnisse der Femtosekun-
den-Metrologie gab [12, 20, 21]. Der bislang fundiertes-
te Test ist der Vergleich der beiden optischen Synthesi-

©,=2n0+0,

@

Y Schwebungsfrequenz
2(nw+0,)-(2nom+mg) = @,

()

@,=n0+0,

20,~2(nw-0,)

Abb. 9:

Die einfachste und zugleich vielseitigste Variante einer Femto-
sekunden-, Frequenzkette“ iiberspannt eine ganze optische
Oktave. Wird die Mode » des Frequenzkamms frequenzverdop-
pelt und mit der Mode 2n zur Schwebung gebracht, so ergibt
sich nach GI. 3 die gesuchte Frequenz o, =2(no+0y)-(2ne+o,).
In der Praxis ldsst sich die hohe Intensitdt ausnutzen, um eine
ganze Reihe von Moden in der Nihe von n sehr effizient zu ver-
doppeln und sie dann mit einer gleichen Anzahl von Moden in
der Nidhe von 2n zur Schwebung zu bringen. Auf diese Weise
ldsst sich das Signal verstirken.

Abb. 10:

Die Ergebnisse aus dem Vergleich der

beiden optischen Synthesizer aus den ~ ;

Abbildungen 9 und 6. Die statistische s

Unsicherheit nimmt mit zunehmender S 2

Zihler-Gate-Zeit ab, weil diese die 21 }
Dauer des kohédrenten Vergleichs bestim- § 0 p ¢ ]
men. Das gewichtete Mittel der dar- I -1

gestellten Messwerte ergibt eine )

Abweichung von der erwarteten Fre- 5‘? 3

quenz bei 353,5 THz von 71 mHz £179 ‘*\_4

mHz. Das ist eine relative Unsicherheit 1 1b 160

von 5,1 x107'°. Kein systematischer Effekt Zihler Gate-Zeit in s
ist oberhalb dieser Grenze sichtbar.

zer, die in den Abbildungen 6 und 9 dargestellt sind.
Zu diesem Zweck wurde ein Laserstrahl bei 4f (353,5
THz oder 848 nm) (Abb. 6) mit der nichstliegenden
Mode des Frequenzkamms aus Abb. 9 zur Schwebung
gebracht. Beide Apparate multiplizieren einen gemein-
sam verwendeten Quarzoszillator von 10 MHz direkt
in das Optische. Sollten sie dabei keine Fehler machen,
so sollten auch die optischen Frequenzen identisch
sein bzw. einen genau definierten Abstand voneinander
haben. Nach mehr als 4,5 Stunden Mittelungszeit ergab
sich eine Abweichung von 0,071 Hz += 0,179 Hz bei einer
Frequenz von 353,5 THz, wie in Abb. 10 dargestellt.
Das ist eine relative Unsicherheit von 5,1 x 1071°, deut-
lich besser als die derzeit genauesten Atomuhren. Um
diese Grenze unter die prognostizierten Unsicherheiten
von zukiinftigen optischen Uhren zu driicken, miissen
noch weitere Test unternommen werden. Es bleibt zu
hoffen, dass durch einen Vergleich zweier optischer
Synthesizer, wie er in Abb. 10 dargestellt ist, diese
Grenze noch weiter reduziert werden kann. Ein noch
ungeldstes Problem ist die Stabilitdt der Ubertragung,
die im Wesentlichen angibt, wie lange gemittelt werden
muss, um die statistische Unsicherheit auf einen be-

6) Bei dieser Art handelt
es sich um die genaues-
ten Césium-Uhren.
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stimmten Wert zu reduzieren. Mit dem jetzigen Stand
der Technik wiirden sich teilweise unrealistisch lange
Mittelungszeiten ergeben.

Optische Uhren

Die ersten Ansétze fiir eine realistische optische Uhr
sind bereits sichtbar [22-24]. Am National Institute of
Standards and Technoloy (NIST) in Boulder/Colorado
wird z.B. seit langem an einem optischen Standard ge-
arbeitet, der auf einem einzelnen gefangenen Queck-
silber-Ion beruht. Der verwendete Ubergang hat eine
Frequenz von 1064 THz und eine natiirliche Linien-
breite von 6,7 Hz. Im letzten Jahr wurde dort ein
optischer Synthesizer installiert und der Quecksilber-
Uhreniibergang zundchst mit der NIST-Zeitskala, be-
stehend aus einem Ensemble von Wasserstoffmasern
und einer Cisium-Fontinenuhr®, genau vermessen
[25]. Die Messungen waren durch die Genauigkeit der
NIST-Zeitskala, die zu den besten der Welt gehort, li-
mitiert. Um zu zeigen, dass die optische Quecksilber-
uhr besser als alle anderen Uhren ist, muss erst eine
Zweite gebaut werden, mit der sie verglichen werden
kann. Weil derzeit keine zweite Quecksilberuhr zur
Verfiigung steht, wurde zunéchst ein nicht ganz so
genauer optischer Kalzium-Frequenzstandard zu Ver-
gleichen herangezogen [22].

Von gleicher Genauigkeit sind die Ergebnisse, die
bei der Physikalisch Technischen Bundesanstalt (PTB)
in Braunschweig mit einem gespeicherten Ytterbium-
Ion [23] erzielt wurden. Neben anderen interessanten
Kandidaten erscheinen einzelne gespeicherte Indium-
Ionen als besonders vorteilhaft [24]. Anders als bei
den untersuchten Ubergiingen der bisher angesproche-

nen Ionen hat der Uhreniibergang

im Indium keine so genannte Qua-
drupolverschiebung, die moglicher-
& weise die anderen Ionen in ihrer

353 504 624 750 000 Hz

Reproduzierbarkeit begrenzen
wird. Ein direkter Vergleich des In-
dium-Uhreniibergangs mit einer
Fontdnenuhr steht jedoch noch aus.

10 MHz Quarz|

Anwendung in der
Oszillator

Grundlagenforschung

Auch die Grundlagenforschung
profitiert von der neuen Technologie. In unserem La-
bor in Garching wurde eine Mode des Frequenzkamms
aus dem in Abb. 6 dargestellten Aufbau in der Nihe
von 7f genutzt, um die in Abb. 2 eingezeichnete
Laserdiode bei 352,445 THz und mit ihr die gesamte
Frequenzkette, mit Ausnahme des Wasserstoffspektro-
meters, zu ersetzen. Dadurch wurde es moglich, die 1s-
2s-Ubergangsfrequenz im Wasserstoffatom phasen-
kohdrent mit einer Atomuhr zu vergleichen, und nicht
wie bis dato nur mit dem kalibrierten HeNe-Standard.
Um das ganze Potenzial der neuen Methode auszunut-
zen, wurde diese Messung in Zusammenarbeit mit der
Gruppe von A. Clairon vom Laboratoire Primaire du
Temps et des Fréquences (LPTF) in Paris durchgefiihrt,
die zu diesem Zweck ihre Cédsium-Fontdnenuhr nach
Garching gebracht haben. Auf diese Weise gelang es,
die Unsicherheit dieser fundamentalen Frequenz um
mehr als eine Groflenordnung zu reduzieren. Mit pra-
zisen Frequenzmessungen am Wasserstoffatom lassen
sich die Lamb-Verschiebungen der einzelnen Niveaus
bestimmen, die einen der genauesten Test der
Quantenelektrodynamik erlauben. AuRRerdem erhilt
man auf diese Weise einen Wert fiir die Rydberg-Kon-



stante. Durch die Messungen am Wasserstoff ist die
Rydberg-Konstante die am genauesten bekannte Natur-
konstante. Weil sie aus anderen Konstanten zusam-
mengesetzt ist, liefert sie einen wichtigen Eckpunkt fiir
die Ausgleichsrechnung, die die wahrscheinlichsten
Werte aller Naturkonstanten bestimmt.

Weitere denkbare Anwendungen

Die kiirzesten Pulse, die heute in der Ultrakurzzeit-
spektroskopie eingesetzt werden, bestehen nur noch
aus wenigen optischen Zyklen. Der obere Teil der Abb.
5 stellt einen solchen Pulszug dar, bei dem der Spitzen-
wert der elektrischen Feldstdrke um einige Prozent
schwankt, je nach relativer Phase zwischen der Tréiger-
welle und der Einhiillenden. Gewisse Effekte, die in
nicht-linearer Weise von der elektrischen Feldstédrke
abhidngen, sollten demnach von dieser relativen Phase
abhédngen, und in der Tat sind erste Hinweise auf eine
solche Abhidngigkeit gefunden worden [26].

Eine weitere mogliche Anwendung ergibt sich in der
Dateniibertragung mit optischen Glasfasern. Hier wird
schon seit einiger Zeit ein regelméfliges Gitter von op-
tischen Tédgerfrequenzen verwendet. Mit zunehmender
Datendichte wird die Anzahl der verwendeten Tréger-
frequenzen weiter zunehmen. Aullerdem werden die
Stabilitdtsanforderungen an die einzelnen Kandle, die
bisher nur durch eine aufwandige Stabilisierung der
einzelnen Laser erfiillt werden konnen, weiter wach-
sen, um eine moglichst dichte Besetzung des elektro-
magnetischen Spektrums zu erreichen. Beide Anforde-
rungen erfiillen die optischen Frequenzkdmme in nahe-
zu perfekter Weise
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