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Optische Frequenznormale mit
gespeicherten Ionen

Von Grundlagenexperimenten zur Ein-Atom-Uhr

Thomas Becker, Joachim von Zanthier, Ekkehard Peik und Christian Tamm

Als Taktgeber optischer Frequenznormale

Frequenznormale mit Atomen, ,,Atomuhren®,
finden heute Verwendung in der Metrologie,
Prazisionsspektroskopie und Astronomie sowie
in technischen Anwendungen, wie beispielswei-
se der Navigation, Geodasie, Raumfahrt und
der digitalen Kommunikation. Sie sind dariiber
hinaus wegen ihrer hohen Genauigkeit ein un-
verzichtbares Instrument zur Bestimmung fun-
damentaler Naturkonstanten und zur Priifung
grundlegender Theorien wie der Relativitiits-
theorie und der Quantenelektrodynamik. Die
gegenwirtig besten Frequenznormale nutzen
atomare Referenziibergiange im Mikrowellenbe-
reich und erreichen nach einigen Stunden rela-
tive Genauigkeiten in der GroRenordnung von
1075, Unldngst wurde in mehreren Experimen-
ten gezeigt, dass ein in einer Falle gespeichertes
Ion mit einem Referenziibergang im optischen
Spektralbereich eine vergleichbare Genauigkeit
schon bei erheblich kiirzerer Mittelungszeit lie-
fern kann. Genauigkeiten bis in den Bereich
von 10-18 scheinen moglich zu sein. Eine solche
Uhr wiirde in zehn Milliarden Jahren gerade
einmal eine Sekunde falsch gehen. In diesem
Artikel betrachten wir einige Aspekte der Phy-
sik der optischen Ionenfallen-Frequenznormale
und stellen aktuelle Experimente vor.

atomarer Frequenznormale mit groerer Genauig-

keit messen als alle anderen physikalischen Gro-
Ben. Sie werden daher nicht nur zur Realisierung der
Basiseinheit der Zeit, der Sekunde, sondern auch wei-
terer SI-Einheiten verwendet. Atomare Frequenznor-
male nutzen die resonante Wechselwirkung von Ato-
men mit elektromagnetischer Strahlung aus, um ein
Ausgangssignal mit moglichst stabiler und reproduzier-
barer Frequenz zu erzeugen. Im optischen Spektralbe-
reich verwendet man dafiir schmalbandige Laser, deren
Emissionsfrequenz so abgestimmt wird, dass die Photo-
nenenergie E=hy genau zur Anregung eines Elektrons
in ein hoher gelegenes Energieniveau ausreicht. Die
Schwingung des stabilisierten Laserlichtes kann dann
als Taktgeber fiir eine optische Uhr dienen. Die unge-
storte atomare Ubergangsfrequenz wird dabei allein
durch fundamentale Wechselwirkungen und insbeson-
dere deren Kopplungskonstanten bestimmt. Wenn man
davon ausgeht, dass diese tatsdchlich unverdanderlich

I I‘requenzen und Zeitintervalle lassen sich mithilfe

dient ein einzelnes Ion, das in einer Falle
gespeichert ist. Die Abbildung zeigt eine

draht).

sind, dann konnen die Eigenschaften eines atomaren
Frequenznormals anhand der Kriterien , Frequenzsta-
bilitdt“ und ,Genauigkeit” eindeutig beurteilt werden.

Mallgebend fiir die Eigenschaften eines atomaren
Frequenznormals sind vor allem
» die spektrale Auflosung des Referenziibergangs, defi-
niert als das Verhéltnis von gemessener voller Halb-
wertsbreite 6f der Resonanz zu Ubergangsfrequenz vy,
» das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis beim Messen der
Anregungswahrscheinlichkeit,

» die relativen systematischen Verschiebungen der ge-
messenen Ubergangsfrequenz 6v,,/v,,.

Zu letzteren gehoren beispielsweise Frequenzver-
schiebungen durch die Atombewegung (linearer und
relativistischer Doppler-Effekt) sowie durch die Wech-
selwirkung der Atome untereinander und mit ihrer
Umgebung. Frequenznormale mit einem Referenziiber-
gang im optischen Spektralbereich (v,,~10% Hz) bie-
ten hier im Vergleich mit Mikrowellen-Normalen (v, =~
10'° Hz) den grundsitzlichen Vorteil, dass wegen des
hohen Wertes von v, die Auflésung 6f/v,. um mehrere
GroRenordnungen besser sein kann, sofern 6f in bei-
den Frequenzbereichen von gleicher GroRe ist. Gleich-
zeitig konnen die relativen Verschiebungen 6v,/v,,
noch erheblich kleiner sein als bei den besten derzeiti-
gen Mikrowellen-Frequenznormalen.

Konventionelle Atomuhren basieren auf der Anre-
gung von freien Atomen in einem Gas oder im Atom-
strahl [1]. Hier ist die erreichbare Auflosung prinzipiell
durch die Durchflugszeit der Atome durch die Anre-
gungszone begrenzt: Hat die Anregungszeit die Dauer
T, so ist die minimale Resonanzbreite durch 6f=1/T
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Variante der sonst iiblichen Paul-Falle,
die einen offeneren Zugang zum Ion
ermoglicht. Die Falle besteht dabei nur
noch aus einer Ringelektrode, die als
Loch in einen Cu-Be-Streifen realisiert
wurde (Pfeil, Durchmesser: 1 mm). In
dieser Falle wurden die Experimente mit
In* durchgefiihrt. Auf dem Titelbild ist
die Yb*-Falle zu sehen. Der Duchmesser
der Ringelektrode betrigt hier 1,3 mm.
Darunter erkennt man den Yb-Ofen und
rechts davon die Elektronenquelle (Gliih-
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gegeben. Da diese Relation aus den Eigenschaften der
Fourier-Transformation folgt, spricht man von Fourier-
limitierter Auflosung. Zwar ldsst sich die Anregungszeit
durch Laserkiihlung und Experimente in Schwerelosig-
keit erheblich verldngern, jedoch ist es offensichtlich
von Vorteil, wenn die Atome in Fallen gespeichert und
damit beliebig lange in der Anregungszone gehalten
werden konnen.

Less is more — dieses Motto kann man iiber Deh-
melts knapp formulierte Vorschldge setzen, die bereits
in den 70er-Jahren den Weg zu optischen Frequenznor-
malen hochster Genauigkeit wiesen [2, 3]: Ein einzel-
nes Ion in einer Paul-Falle erlaubt unbegrenzte Spei-
cher- und Anregungszeiten und ist von stérenden Ein-
fliissen der Umgebung gut isoliert. Durch Laserkiihlung
und geeignete Fallenparameter ldsst sich zudem errei-
chen, dass die Bewegungsamplitude des Ions klein im
Vergleich zur Wellenldnge des anregenden Lichts ist.
Diese Bedingung, die im Mikrowellenbereich auch fiir
freie Atome leicht zu erfiillen ist, ist als Lamb-Dicke-
Bedingung bekannt [4]. In diesem Fall beeinflusst der
lineare Doppler-Effekt das Absorptionsspektrum des
gespeicherten Ions nicht mehr wesentlich. Der bei Ab-
sorption und Emission auftretende Photonenriickstof§
wird dabei von der Falle aufgenommen. Diese Situati-
on ist ganz analog zur riickstofifreien Anregung von
Atomkernen, die in ein Kristallgitter eingebunden sind
(MoRbauer-Effekt).

Als Referenziibergang eines Ionenfallen-Frequenz-
normals wird vorzugsweise ein ,verbotener Ubergang
mit geringer natiirlicher Linienbreite vom Grundzu-
stand zu einem metastabilen Niveau gewahlt (siehe In-
fokasten auf dieser Seite und [3]). Da bei der Anregung
dieses Ubergangs typischerweise nur wenige Photonen
pro Sekunde gestreut werden, ist ein direkter Nachweis
der Anregung iiber dessen Fluoreszenzlicht schwierig.
Stattdessen beobachtet man die Fluoreszenz eines er-
laubten optischen Ubergangs, der sich mit dem Refe-
renziibergang den gemeinsamen Grundzustand teilt
(Abb. 1a). Da dieser Ubergang auch zur Laserkiihlung
des Ions verwendet wird, wird er oft als Kiihliibergang
bezeichnet. Hat eine Anregung des Ions zum metasta-
bilen Zustand stattgefunden, so wird bis zum Zerfall
zuriick in den Grundzustand keine Fluoreszenz auf
dem Kiihliibergang ausgestrahlt. Das Ausbleiben der
Fluoreszenz ist also ein sicheres Signal fiir die Anre-
gung zum metastabilen Niveau. Die in Abb. 1b gezeigte
Messung illustriert diesen auch als electron shelving
bekannten Effekt.

Das allgemeine Schema eines optischen Ionenfallen-
Frequenznormals ist in Abb. 2 dargestellt. Durch wie-
derholtes Abtasten der Linienfliigel des Referenziiber-
gangs wird die Frequenz des Abtastlasers auf das Lini-
enzentrum abgestimmt. Kurzzeitige Schwankungen der
Laserfrequenz werden durch eine von der Ionenfalle
unabhéngige Vorstabilisierung so weit reduziert, dass

Atomphysik der Ionenfallen-Frequenznormale

Der Referenziibergang eines
atomaren Frequenznormals
sollte eine kleine natiirliche
Linienbreite und eine mog-
lichst geringe Empfindlich-
keit der Ubergangsfrequenz
gegen duBere Einfliisse auf-
weisen. Man verwendet hier
,verbotene“ Uberginge, die
die Auswahlregeln fiir die
Emission oder Absorption
elektrischer Dipolstrahlung
nicht erfiillen, aber dennoch
aufgrund anderer Auswahlre-
geln zerfallen konnen. Die
Niveauschemata der Ionen
Ca*, Sr*, Ba*, Hg* und Yb*
(siehe Abb.) sind dhnlich
dem der neutralen Alkaliato-
me, die untersten D-Niveaus
liegen hier jedoch energe-
tisch unterhalb der tiefsten
P-Niveaus. Diese D-Niveaus
besitzen als dominierenden
Zerfallskanal lediglich einen
elektrischen Quadrupoliiber-
gang in den S-Grundzustand
und haben daher Lebensdau-
ern von einigen Millisekun-
den bis zu einigen Sekunden.
Im Yb* liegt noch ein F-Ni-
veau unterhalb der D-Ni-
veaus, das nur iiber einen
Oktupoliibergang zerfallen
kann - seine Lebensdauer
betrdagt mehrere Jahre. Bei
den Erdalkali-dhnlichen Io-
nen der dritten Hauptgruppe
(wie Ga™, In*, T1") koppeln
die zwei Valenzelektronen zu
einem !'S,-Grundzustand mit
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Spin- und Bahndrehimpuls
Null; das niedrigste angereg-
te Niveau ist ein 3Py-Zu-
stand. Der Ubergang zwi-
schen zwei Niveaus mit /=0
ist als Ein-Photonen-Prozess
in allen Multipolordnungen
verboten; in Isotopen mit
nicht verschwindendem
Kernspin fiihrt die Hyper-
feinwechselwirkung jedoch
zu einer Mischung zwischen
den Niveaus P, °P; und 'P;.
Dies ermoglicht einen schwa-
chen Dipolzerfall aus dem
entsprechend gestorten °Py-
Niveau. Die Lebensdauer
héngt in diesem Fall vom
magnetischen Moment des
Kerns ab und liegt in der
GroBenordnung einer Sekun-
de.

Die verschiedenen Typen
von verbotenen Ubergéngen
weisen unterschiedliche
Empfindlichkeiten gegen Fre-
quenzverschiebungen durch
elektrische oder magnetische
Felder auf. Beim In* ist we-
gen des verschwindenden
Elektronendrehimpulses der
Zeeman-Effekt vom Kernmo-
ment bestimmt und hat die
GroBenordnung 2 kHz/mT.
Schirmt man das Magnetfeld
in der Falle bis auf einige nT
ab, so liegt die relative Zee-
man-Verschiebung im Be-
reich einiger 1078, Bei Yb*
oder Hg* verwendet man
Isotope mit halbzahligem

Schema der am niedrigsten lie-
genden Energieniveaus von
U5In* und "'Yb*. Angegeben
sind die Wellenlangen und die
natiirlichen Linienbreiten der

Kernspin. Die Gesamtdreh-
impulse der Hyperfeinstruk-
turkomponenten in den S-
und D-Niveaus sind dann
ganzzahlig, und es gibt je-
weils eine Zeeman-Kompo-
nente mp=0 - mp=0, deren
Frequenz nur noch quadra-
tisch vom Magnetfeld ab-
héngt. Da die Verschiebung
nur einige zehn kHz/(mT)?
betragt, sind die Anforderun-
gen an die Kontrolle des Ma-
gnetfelds hier weniger hoch.
Bei Niveaus mit Drehimpul-
sen />1/2 und F>1/2, wie
den D- und F-Niveaus der al-
kali-dhnlichen Ionen, tritt ei-
ne Verschiebung durch die
Wechselwirkung des atoma-
ren Quadrupolmoments mit
dem Gradienten des elektri-
schen Feldes in der Falle auf.
Das oszillierende Speicher-
feld spielt hier in erster Ord-

Kiihl- und Referenziiberginge.
Schmale Linien eignen sich als
Referenziiberginge fiir Atom-
uhren, breite Linien eignen
sich zum Laserkiihlen.

nung keine Rolle, da die er-
zeugte Frequenzverschiebung
im Zeitmittel verschwindet.
Zu beriicksichtigen sind da-
gegen die bei der iiblichen
Kompensation elektrischer
Streufelder verbleibenden
Feldgradienten. Fiir die D-
Niveaus der alkali-dhnlichen
Ionen liegt die abgeschétzte
relative Quadrupolverschie-
bung im Bereich bis 107%.
Bei dem (J=0) - (J=0)-
Ubergang in In* trigt dage-
gen lediglich das Quadrupol-
moment des Kerns zur Ver-
schiebung bei, die dadurch
um neun GroRenordnungen
kleiner ist. Ahnliche Mog-
lichkeiten wiirde die Verwen-
dung spezieller Isotope von
Hg" oder Yb™ bieten, bei de-
nen in den D-Zustdnden ein
F=0-Hyperfeinniveau exis-
tiert.
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Abb. 1:

Ionen, die als Frequenznormal verwendet werden, haben ein
charakteristisches Niveauschema. Durch Laser-Anregung eines
»Kiihliibergangs* wird die Bewegung des Ions aufgrund der
schnell wiederholten Photonenabsorption gedampft. Das dabei
emittierte Licht wird auch zum Nachweis verwendet. Wird das
#uBere Elektron auf einem ,,verbotenen“ Ubergang in das
metastabile Niveau (,,*“) angeregt, setzt die Fluoreszenz des
Kiihliibergangs solange aus, bis das Elektron wieder in den
Grundzustand zerfallen ist und erneut vom Kiihllaser angeregt
wird (Dunkelphasen-Nachweis). Diese Situation ist in (b) fiir
ein gespeichertes °In-lon gezeigt, wobei der metastabile
Zustand in diesem Fall durch spontanen Zerfall vom oberen
Niveau des Kiihliiberganges in den metastabilen Zustand bevol-
kert wurde.

die beobachtete Resonanzbreite 6f durch die natiirliche
Linienbreite des Referenziibergangs gegeben oder fiir
moglichst grofle Anregungszeiten Fourier-limitiert ist
(siehe Infokasten auf Seite 50).

Speicherung und Kiihlung einzelner Ionen
Im Unterschied zu Fallen fiir neutrale Atome, die
elektrische oder magnetische Dipol-Krifte ausnutzen,

basiert die Speicherung von Ionen in einer Hochfre-
quenzfalle auf der Coulomb-Kraft. Dies hat insbeson-
dere den fiir Frequenznormale wichtigen Vorteil, dass
die Speicherung nicht auf einer Kopplung mit den in-
neratomaren Freiheitsgraden (z. B. Spin, Dipolmo-
ment) beruht. Die Ubergangsfrequenzen eines gespei-
cherten Ions werden somit durch das Fallenfeld erheb-
lich weniger verschoben als in Fallen fiir neutrale
Atome, obwohl das Speicherpotential, also die ,,Bin-
dungsenergie“ in der Falle, um viele Zehnerpotenzen
grofer ist. Sie ist typischerweise auch erheblich groRer
als die bei StoRen mit Restgasatomen iibertragene
Energie, sodass ein Teilchen fiir viele Wochen in der
Falle gehalten werden kann. Da eine rein elektrostati-
sche Speicherung nicht moglich ist, verwenden die
Paul-Falle und ihre Varianten ein elektrisches Quadru-
pol-Wechselfeld [5] (Abb. 3). Ein geladenes Teilchen
aullerhalb des Fallenzentrums fiihrt darin eine mit der
Fallenfrequenz angetriebene Schwingung aus (Mikro-
bewegung), deren kinetische Energie im Zeitmittel auf
die Bewegung des Teilchens wie ein Speicherpotential
wirkt. Es ergibt sich deshalb eine langsamere Oszillati-
on des Ions um das feldfreie Symmetriezentrum der
Falle (Sdkularbewegung). Die Parameter des Speicher-
feldes und die GréRe des Elektrodensystems werden
sinnvollerweise so gewéhlt, dass ein lasergekiihltes Ion
die Lamb-Dicke-Bedingung erfiillt.

Die zentrale Idee der Laserkiihlung ist es, die Atome
mit einem Laser anzuregen, dessen Frequenz etwas un-
terhalb der Frequenz des Kiihliiberganges liegt; den
fehlenden Energiebetrag entnehmen die Atome dann
ihrer Bewegungsenergie. Bei der Laserkiihlung gespei-
cherter Ionen unterscheidet man im Wesentlichen zwei
Grenzfille [6]: Im ersten Fall ist die natiirliche Linien-
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breite des Kiihliiberganges grofer als die Schwingungs-
frequenzen des Ions in der Falle. Die Kiihlung wird
dann am besten im Bild der Doppler-Kiihlung freier
Atome beschrieben. Dieser Fall ist z. B. bei dem an der
PTB in Braunschweig untersuchten Ion 7'Yb* gegeben.
Die Fluoreszenzintensitét eines einzelnen Doppler-
gekiihlten Ions kann so stark sein, dass sie ohne weite-
res mit bloRem Auge zu erkennen ist [7]. Abb. 4 zeigt
die Emission einer statischen Konfiguration mehrerer
Yb-Ionen. Typischerweise erreicht man hier kinetische
Temperaturen in der Gr6Benordnung von 1 mK, wobei
die mittlere Quantenzahl der Schwingung des Ions im
Fallenpotential im Bereich von 5 <@[K 50 liegt.

Im zweiten Fall ist die natiirliche Linienbreite des
Kiihliiberganges wesentlich kleiner als die Schwin-
gungsfrequenzen der Falle. Die Oszillation des Ions
fiihrt dann in dessen Anregungsspektrum zu aufgelos-
ten Seitenbandern im Abstand der Sidkularfrequenzen,
und der Kiihllaser ldsst sich selektiv auf ein bestimmtes
Seitenband abstimmen. Jede Anregung auf dem ersten
niederfrequenten Seitenband, gefolgt von einer sponta-
nen Emission bei der zentralen Frequenz, entzieht dem
Ion ein Schwingungsquant. Auf diese Weise kann man
das Ion sukzessive bis in den quantenmechanischen
Grundzustand der Falle abkiihlen und so das Ideal ei-
nes ruhenden Teilchens so weit verwirklichen, wie die
Quantenphysik es zuldsst.

Das Ion °In*, das am MPQ (Garching) untersucht
wird, erfiillt die Bedingungen fiir Seitenbandkiihlung.

gespeichertes lon

Anregungs-
wahrscheinlichkeit

Kiihl-
Laser

Frequenz
Dunkelphasen- Frequenz-
Nachweis Umschaltung
Messzyklus-[*
Steuerung ’/
frequenz-
Frequenz- Abtast- st'aglhsleﬂes
Regelung Laser Licht
Abb. 2:

Die Komponenten eines optischen Ionenfallen-Frequenznor-
mals. Das in der Falle gespeicherte Ion wird abwechselnd von
Kiihllaser und Abtastlaser beleuchtet. Der Dunkelphasen-Nach-
weis zeigt an, ob der metastabile Zustand durch den Abtastlaser
angeregt wurde (vgl. Abb. 1). In aufeinanderfolgenden Mess-
zyklen wird die Frequenz des Anregungslasers variiert, um die
Resonanz zu vermessen. Die Frequenzregelung wertet die
Anzahl der Fluoreszenz-Dunkelphasen aus und stabilisiert die
Laserfrequenz auf die atomare Resonanzfrequenz.

Abb. 3:
¢ Eine Paul-Falle erzeugt im zeitlichen Mit-
tel ein Potentialminimum, in dem Ionen
NS— 7 gespeichert werden konnen. Die Form
der Fallenelektroden ist rotationssymme-
trisch um die eingezeichnete Symmetrie-
__ Quadrupol- achse. Zwischen Ring- und Endkappen-

Elektroden Elektroden ist eine Hochfrequenzspan-
nung u angelegt. Beim Laden werden die
l vom Atomofen emittierten Atome im
4 /\ Zentrum der Falle durch Elektronenstof
(l ionisiert und durch das Wechselfeld
Q)fen qulleelhté'onenx gespeichert.
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In Abb. 5 ist ein Spektrum gezeigt, welches die Kiih-
lung nahezu in den Fallengrundzustand demonstriert.
In diesem Fall betrédgt die Temperatur 60 uK, was einer
mittleren Quantenzahl von @=0,7 entspricht. Unter
diesen Bedingungen hat die Wellenfunktion des Ions
im Fallenpotential eine Ortsunschérfe von nur noch 20

nm [8].

Stabilitdat und systematische Unsicherheit

Bei der Charakterisierung eines Frequenznormals
wird zwischen den Begriffen Stabilitit und systemati-
sche Unsicherheit (,Genauigkeit“) unterschieden. Die
Stabilitdt ist ein MaR fiir die Fluktuationen der Aus-
gangsfrequenz des Standards innerhalb eines gegebenen
Zeitintervalls, die systematische Unsicherheit entspricht
den Fehlergrenzen, innerhalb derer die Ausgangsfre-
quenz mit der ungestorten atomaren Ubergangsfrequenz
iibereinstimmt. So kann ein hochstabiles Frequenznor-
mal dennoch eine grofle systematische Unsicherheit auf-
weisen, wenn ndmlich die atomare Ubergangsfrequenz,
beispielsweise durch Magnetfelder, dauerhaft verscho-
ben wird. Fiir manche Anwendungen ist eine hohe Sta-
bilitat fiir kurze Zeiten erforderlich, ohne dass der Wert
der Ausgangsfrequenz mit besonders niedriger Unsicher-
heit bekannt sein miisste. Bei einem Frequenznormal
zur Realisierung der Zeiteinheit wird dagegen in erster
Linie eine moglichst geringe Unsicherheit angestrebt.
Eine hohe Stabilitdt des Normals ist allerdings erforder-
lich, wenn man die geringe Unsicherheit ohne lange
Mittelungszeiten ausniitzen mochte.

Als MaR fiir die Stabilitdt wird meist die so genann-
te Allan-Varianz o,(r) verwendet. Um diese GroRe zu

Laser-Frequenzstabilisierung

Die bei optischen Ionenfallen-Fre-
quenznormalen erreichbare Auflosung
des Referenziibergangs wird in vielen
Féllen von der Frequenzstabilitédt des
zur Anregung verwendeten Lasers be-
stimmt. Um das Linienzentrum eines
Ubergangs mit einer Auflésung von
6f/v4~107" zu bestimmen, sollten die
niederfrequenten Schwankungen der
Laserfrequenz fiir mindestens 10 s die
GroRenordnung von 1 Hz nicht tiber-
schreiten. Die Frequenzfluktuationen
freilaufender kontinuierlicher Laser
liegen giinstigstenfalls im Kilohertzbe-
reich (monolithische Nd:YAG-Laser)
oder sogar im Megahertzbereich (Farb-
stofflaser). Um ausgehend davon die
erforderliche Frequenzstabilitdt zu er-
reichen, wird tiblicherweise das so ge-
nannte Pound-Drever-Hall-Verfahren
eingesetzt [18], bei dem die Frequenz-
stabilitdat eines Fabry-Perot-Referenz-
resonators, der eine hohe Finesse im
Bereich von 10* bis 10° besitzt und von
duleren Storeinfliissen so gut wie
moglich isoliert ist, auf den Laser
iibertragen wird. Die in der Praxis er-
reichte Frequenzstabilitdt wird vor al-
lem dadurch bestimmt, wie gut nieder-
frequente mechanische Storungen des
Referenzresonators, optische Weglan-
genschwankungen bzw. parasitare
Kopplungen und Resonanzeffekte im
optischen Aufbau der Frequenzstabi-
lisierung unterdriickt werden konnen.
Insbesondere Langenschwankungen
des Referenzresonators aufgrund seis-
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mischer und anderer niederfrequenter
Vibrationen ist nur duferst schwer bei-
zukommen. Bei Laserlinienbreiten

<1 Hz diirfen diese nicht mehr als ei-
nen Femtometer betragen, also nicht
mehr als der Durchmesser eines Atom-
kerns!

Die bisher kleinste Linienbreite ei-
nes abstimmbaren Lasers wurde am
NIST demonstriert. Der Referenzreso-
nator und die optischen Elemente der
Frequenzstabilisierung wurden hier auf
einem Tisch montiert, der an elasti-
schen Seilen aufgehdngt ist, um ihn
von duBeren Storungen weitgehend zu
entkoppeln. Das Schwebungssignal
von zwei unabhdngig auf diese Weise
stabilisierten Farbstofflasern wurde
nach Kompensation einer linearen
Frequenzdrift von ca. 2 Hz/s spektral
analysiert. Bei dieser Messung ergab
sich eine effektive Laserlinienbreite
von 0,6 Hz iiber Zeiten bis zu 30 s
[19].

Prinzipiell konnen diese Linienbrei-
ten noch erheblich unterschritten wer-
den: Eine Grenze fiir die erreichbare
Frequenzstabilitat ergibt sich durch
das Photonen-Schrotrauschen des in
der Frequenzregelung verwendeten
Photodetektors. Unter typischen expe-
rimentellen Bedingungen liegt diese
Grenze unterhalb von einem mHz. An-
ders als bei freilaufenden Lasern stellt
bei aktiv frequenzstabilisierten Lasern
das Schawlow-Townes-Limit keine fun-
damentale Grenze dar.

bestimmen, misst man die Frequenz iiber eine Folge
von Zeitintervallen der Lange 7 und berechnet eine
normierte Varianz dieser Messwerte. Fiir ein System,
wie es in Abb. 2 dargestellt ist, ergibt sich [4]:

1
o' ‘L' i ———
»(7) N T 1)
Ein kleines oy, bzw. eine hohe Stabilitdt erreicht man

mit einem hohen Signal-zu-Rausch-Verhiltnis S/N bei
der Messung der Anregungswahrscheinlichkeit, einer
langen Anregungszeit T (geméll dem Fourier-Limit ent-
spricht dies einer schmalen Resonanzbreite) und hoher
Frequenz v,. Hierbei erkennt man deutlich den Vorteil
optischer Frequenznormale: In dem unten néher be-
schriebenen Yb*-Experiment liegt v, im sichtbaren
Spektralbereich (v, ~ 7 x 10* Hz). Hier ergibt sich mit
§/N=1 und T=0,03 s eine Allan-Varianz o,(t) ~ 4 X
10~15/4/s. Fiir ein Einzelionen-Frequenznormal kann
aufgrund der Quantenfluktuationen des Zustandsnach-
weises das Signal-zu-Rausch-Verhaltnis nicht groRer als
Eins sein. Auch mit einer hohen Atomzahl ldsst sich im
Mikrowellenbereich eine dhnlich hohe Frequenzstabi-
litdt nur sehr schwer erreichen. Hier muss bei ver-
gleichbaren Anregungsdauern T ein hohes Signal-zu-
Rausch-Verhiltnis den Nachteil eines um fast fiinf
GroBenordnungen kleineren Wertes von v, ausglei-
chen. Die Allan-Standardabweichung der stabilsten
bisher realisierten Mikrowellen-Frequenznormale liegt
im Bereich von 0,(1) = 5 x 107/y/s [1].

Die Abnahme der Allan-Varianz entsprechend 1/y/t
wird sich bei zunehmender Mittelungszeit nur solange
fortsetzen, bis zeitabhéngige systematische Verschie-
bungen der Frequenz des Normals hervortreten. Bei
Ionenfallen-Frequenznormalen begrenzen hierbei vor
allem die folgenden Effekte die Langzeitstabilitdt und
Genauigkeit: Sowohl der relativistische Doppler-Effekt
(die Zeitdilatation des bewegten Ions gegeniiber dem
Laborsystem) wie auch der quadratische Stark-Effekt
des Fallenfeldes bewirken eine zur Bewegungsenergie
des gespeicherten Ions proportionale Frequenzver-
schiebung. Bei kinetischen Temperaturen im Millikel-
vin-Bereich haben diese Verschiebungen fiir alle bisher
nédher untersuchten Ionen eine GroRenordnung von
OVy/Vvqy=10718. Einen groReren Effekt erwartet man von
der Lichtverschiebung durch die Schwarzkorperstrah-
lung einer auf Raumtemperatur gehaltenen Falle. Ab-
schédtzungen ergeben Verschiebungen von 6v,/v,,=5 x
1077 fiir In*, 8 x 1077 fiir **Hg" und 6 x 1071 fiir
yb*. Abhingig von den Drehimpulsquantenzahlen
der Referenziibergédnge ergeben sich dariiber hinaus bei
verschiedenen Ionen stark unterschiedliche Frequenz-
verschiebungen durch den linearen oder quadratischen
Zeeman-Effekt und durch die zum elektrischen Feld-
gradienten proportionale Quadrupol-Verschiebung (sie-
he Infokasten auf Seite 48). Alle diese Verschiebungen
konnen letztlich jedoch spektroskopisch so genau be-
stimmt werden, dass nur noch zeitliche Anderungen
wiéhrend des Betriebs des Frequenznormals als Beitrag
zur systematischen Unsicherheit zu beriicksichtigen
sind.

Experimente mit In*, Hg* und Yb*

In" ist das bisher einzige der urspriinglich von Deh-
melt fiir ein optisches Frequenznormal favorisierten Io-
nen der 3. Hauptgruppe des Periodensystems, das auf
seine Eignung als Frequenzstandard untersucht wird
(am MPQ in Garching und an der University of Was-



hington in Seattle). Die Frequenz des Referenziiber-
gangs 'S, — 5P, bei der Wellenldnge 237 nm ist wegen
des in beiden Niveaus verschwindenden Elektronen-
Drehimpulses besonders unempfindlich gegeniiber Ver-
schiebungen durch dullere Felder (sieche Infokasten auf
Seite 48). Laserkiihlung und Fluoreszenznachweis des
Indium-Ions erfolgen durch Anregung der Interkombi-
nationslinie 'S, - 3P, bei 231 nm. Die natiirliche Lini-
enbreite dieses Kiihliibergangs betrdgt nur 360 kHz.
Sie ist damit um zirka zwei GréBenordnungen kleiner
als die Linienbreite der starken Resonanzlinien, die bei
anderen Ionen zur Laserkiihlung angeregt werden. Der
In*-Kiihliibergang ist einerseits schmal genug, um das
Ion durch Seitenbandkiihlung kontinuierlich nahe am

ziert. Die geringe Frequenzdrift erleichtert spektrosko-
pische Untersuchungen und ermdglicht es, den durch
Drift verursachten Fehler bei der Regelung der Laser-
frequenz auf den atomaren Referenziibergang vernach-
lassigbar klein zu halten. Die minimale Fourier-limi-
tierte Linienbreite, mit der der Referenziibergang auf-
gelost werden kann, liegt gegenwirtig bei 6f=30 Hz
(Auflosung 4,4 x 1071#) [12]; eine entsprechende Mes-
sung ist in Abb. 6 gezeigt. Die Auflosung wird vermut-
lich vorwiegend durch Wegldngenfluktuationen im op-
tischen Aufbau der Abtastlaser-Frequenzstabilisierung
limitiert.

Abb. 4:

Uberblick

Fluoreszenzemission von fiinf laser-
gekiihlten ?Yb-Ionen in einer nahezu
beugungsbegrenzten Abbildung. Zur
Kontrasterh6hung wurde die Helligkeits-
information des Kamerabildes in eine
Farbdarstellung umgewandelt (rot: nied-
rige Helligkeit; blau: grofRe Helligkeit).
Die groBere Restbewegung der aulerhalb
des Fallenzentrums liegenden Ionen fiihrt
dazu, dass diese unschirfer und etwas
dunkler erscheinen als das zentrale Ion.

Schwingungsgrundzustand der Falle, bei Temperaturen
im Mikrokelvin-Bereich, zu halten (Abb. 5). Anderer-
seits erschwert die im Vergleich mit anderen Ionen
relativ niedrige Streurate den Nachweis des Fluores-
zenzlichtes. Daher werden miniaturisierte Quadrupol-
fallen verwendet, deren Elektrodenanordnung einen
moglichst offenen Zugang zum Ion ermoglichen (vgl.
Abb. auf S. 47). Die fiir die Anregung des Kiihl- bzw.

Referenziibergangs von In* benétigten UV-Strahlungen
lassen sich durch zweifache Frequenzverdoppelung
von Infrarotlasern erzeugen. Der Referenziibergang
wird dabei von einem Diodenlaser-gepumpten Nd:YAG
Festkorperlaser bei 946 nm angeregt, der vorteilhafte
Eigenschaften fiir die Frequenzstabilisierung und fiir
den Dauerbetrieb bietet. Die hochste mit In* bisher er-
zielte Auflosung des Referenziibergangs ist 6f/v,,=1,3
x 10713 (6f=170 Hz), limitiert durch verbleibende Fre-
quenzfluktuationen des Abtastlasers [9]. In einem ver-
besserten Aufbau wurde kiirzlich durch Messung des
Schwebungssignals zweier Laser eine Linienbreite un-
ter 6 Hz fiir Mittelungszeiten bis 26 s beobachtet.

Die beiden Ionen *?Hg" und V'Yb* haben #hnliche
Eigenschaften hinsichtlich der Hyperfeinstruktur
(Kernspin I=1/2) und beziiglich der Verschiebung der
Ubergangsfrequenzen durch externe Felder. Ein "Hg"-
Frequenznormal wird am National Institute of Stan-
dards (Boulder, Colorado) untersucht. Als Referenz-
iibergang dient hier der elektrische Quadrupoliibergang
28,,,(F=0) - 2D5,,(F=2) bei 282 nm, zur Laserkiih-
lung ist kurzwellige Strahlung bei 194 nm auf dem 2S,,,
- 2P, ,,-Ubergang erforderlich. Mithilfe eines duBerst
frequenzstabilen Abtastlasers (sieche Infokasten auf Sei-
te 50) wurde kiirzlich der Referenziibergang mit einer
Auflésung von 6,3 x 1075(6f=6,7 Hz) registriert. Dies
entspricht der hochsten Auflosung, die bisher in der
optischen und Mikrowellenspektroskopie erreicht wur-
de [10].

'yb*-Frequenznormale werden an der PTB und am
britischen NPL untersucht. Beim Experiment der PTB
ist der Referenziibergang der elektrische Quadrupol-
iibergang vom Grundzustand zum 2Ds,,(F=2)-Zu-
stand. Seine Wellenldnge liegt bei 436 nm, die natiir-
liche Linienbreite ist 3,1 Hz. Die Wellenldnge des
Kiihliibergangs liegt bei 369 nm. Wahrend der Laser-
kiihlung miissen auch Lichtfelder bei 935 nm und 639
nm eingestrahlt werden, um eine Besetzung von meta-
stabilen Zustdnden zu vermeiden [11]. Die vier
benoétigten Laserwellenldngen werden direkt bezie-
hungsweise durch Frequenzverdopplung mit Halblei-
terlasern erzeugt. Fiir den Referenzresonator der Fre-
quenzstabilisierung des Abtastlasers wird eine spezielle
dreistufige Temperaturregelung verwendet, die die Fre-
quenzdrift des Lasers auf weniger als 0,05 Hz/s redu-
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Abb. 5:

Absorptionsspektrum des 'S, -~ 3P,-Ubergangs eines seiten-
bandgekiihlten In*-Ions [8]. Die untere Kurve zeigt die
Abweichungen der Daten von der angepassten einfachen
Lorentz-Kurve in zehnfacher Vergroferung und macht die
Bewegungseitenbidnder bei -0,9 und -1,4 MHz ansatzweise
erkennbar. Das fast vollige Verschwinden der Seitenbinder
zeigt an, dass das Ion bis nahe an den Schwingungsgrund-
zustand der Falle gekiihlt ist.

Optische Frequenzmessung

Zu einem atomaren Frequenznormal gehort neben
der Wiedergabe der ungestorten atomaren Ubergangs-
frequenz auch deren Messung. Um ausgehend von ei-
nem atomaren Frequenznormal eine optische Uhr mit
einer ,Zeitanzeige“ zu realisieren, muss die Frequenz
des Normals erst kontinuierlich aus dem optischen in
den Mikrowellenbereich, d.h. einen elektronisch zahl-
baren Bereich, heruntergeteilt werden.

Die préazise Messung optischer Frequenzen stellt ei-
ne grole technische Herausforderung dar, da sie den
Vergleich mit der um viele Gro8enordnungen niedrige-
ren Frequenz einer Casium-Uhr erfordert, durch die ja
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die Sekunde und somit das Hertz definiert ist. Dieses
Problem wurde zunédchst durch die Verwendung so ge-
nannter harmonischer Frequenzketten gelost, die durch
fortgesetzte Frequenzvervielfachung ausgehend von ei-
ner Mikrowellenfrequenz eine optische Frequenz er-
zeugen. Dieses Verfahren wurde am kanadischen NRC
benutzt, um die Frequenz des Referenziibergangs von
Sr* zu bestimmen [13] (Tabelle 1). Die Unsicherheit
der Messung wurde dabei hauptsachlich durch die
Eigenschaften der Kette bestimmt.

Die Gruppe von T. W. Hansch am MPQ entwickelte
in den letzten Jahren Methoden, die das Messen opti-
scher Frequenzen grundlegend vereinfacht haben,
zuletzt unter Verwendung modengekoppelter Femto-
sekundenlaser (siehe auch den Artikel von Th. Udem
et al., Physik Journal, Februar 2002, S. 39). Das Fre-
quenzspektrum eines solchen gepulsten Lasers besteht
aus einem Kamm dquidistanter Moden, deren Abstand

Tabelle 1: Ergebnisse der optischen Frequenzmessungen mit gespeicherten Ionen

Die Frequenz des In*-Referenziibergangs wurde
1999 am MPQ in Zusammenarbeit mit dem Institute of
Laser Physics, Novosibirsk, mithilfe einer Kombination
aus harmonischer Frequenzkette und fs-Kamm gemes-
sen. Dabei wurde ein Methan-stabilisierter Helium-
Neon-Laser als Referenz verwendet, dessen Frequenz
mit einer transportablen Cs-Fontdnen-Uhr des LPTF
(Paris) kalibriert worden war; seine systematische Un-
sicherheit bestimmte weitgehend die erreichte Messun-
sicherheit [14]. Ende 2000 wurden mit Hilfe von fs-
Lasern die Referenziibergdnge von Hg* [15] und Yb*
[12] direkt mit der Frequenz von Cs-Fontédnen-Uhren
verglichen. Den grofSten systematischen Unsicherheits-
beitrag lieferte hier jeweils die noch nicht bestimmte
Quadrupolverschiebung der atomaren Ubergangs-
frequenzen.

In Experimenten am NIST und bei der PTB wurde
auch bereits demonstriert, dass das iiber eine Oktave
verbreiterte Kammspektrum eines Femtosekunden-
lasers nicht nur als Messinstrument, sondern auch als
,Uhrwerk“ einer optischen Uhr dienen kann: In die-

sem Fall iibernimmt ein Ionenfallen-Frequenznormal
die Rolle des Taktgebers, und die Pulsrepetitionsrate
des fs-Lasers steht in einem festen Verhéltnis zur opti-
schen Ausgangsfrequenz des Normals; man erhélt so
eine vom optischen Normal abgeleitete Mikrowellen-
frequenz. Dass dieses Herunterteilen der Frequenz oh-

Ion Ubergang Frequenz [Hz]  Uns. [Hz] Methode Ref.

888t 28y, - 2Ds,, 444 779 044 095 400 200  harm. Kette, Cs  [13]

Bn* 1S, - 5P, 1267 402 452 899 920 230  fs-Kamm, CH,/Cs [14]

199Hg+
171Yb+

28,5 — 2Ds;y 1064 721 609 899 143 10  fs-Kamm, Cs [15]

28, » 2D3,, 688 358 979 309 312 6 fs-Kamm, Cs [12]

08

04

e — 30Hz

Anregungswahrscheinlichkeit

-120 -60 0 60 120
Verstimmung bei 436 nm in Hz

Abb. 6:

Absorptionsspektrum der (F=0) - (F=2,m;=0)-Komponente
des 28,,, - 2Dj5,,-Ubergangs eines gespeicherten "'Yb*-Ions
[11]. Gezeigt ist die beobachtete Anregungswahrscheinlichkeit
in Abhingigkeit von der Frequenz des Abtastlasers, die in 3-Hz-
Schritten erhoht wurde. Bei jedem Frequenzwert wurden 20
Messzyklen ausgefiihrt. Die Linienbreite von 30 Hz entspricht
einer Auflésung von 4,4 x104.

durch die Pulsrepetitionsrate des Lasers gegeben ist.
Wenn die Pulsrepetitionsrate (typischerweise im Be-
reich von 100 MHz bis 1 GHz) auf ein Mikrowellen-
Frequenznormal stabilisiert wird, verhalten sich die
Moden im Frequenzraum wie die Skalenteile eines Li-
neals, mit dem auch groBe Frequenzabstdnde gemessen
werden konnen. Umfasst die Breite des Kammspek-
trums mehr als eine Oktave, kann auf einfache Weise
auch der Nullpunkt der Frequenzachse und damit die
absolute optische Frequenz aller Moden festgelegt wer-
den. Zur Messung einer beliebigen optischen Frequenz
muss dann nur noch die Schwebungsfrequenz zur
néchstgelegenen Kamm-Mode bestimmt werden.
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ne signifikante systematische Fehler funktioniert, wur-
de bereits gezeigt [16]; der Beweis, dass dabei auch die
volle Stabilitdt des optischen Normals erhalten bleibt,
steht noch aus. Es besteht aber kein prinzipieller
Grund, an dieser Moglichkeit zu zweifeln.

Ausblick

Die durchgefiihrten optischen Frequenzmessungen
mit einzelnen Ionen haben bereits eine Genauigkeit er-
reicht, die den Werten heutiger Mikrowellennormale
und der Unsicherheit in der Realisierung der SI-Sekun-
de recht nahe kommt. Um diese Grenze zu durchbre-
chen, wird man in Zukunft direkte optische Frequenz-
vergleiche zwischen verschiedenen Ionen-Frequenz-
normalen durchfiihren. Um moglichen systematischen
Fehlern auf die Spur zu kommen, kann man vorhande-
ne Aufbauten duplizieren und bei unterschiedlichen
Bedingungen vergleichen. Auch kdnnen potenziell kri-
tische Komponenten wie beispielsweise das Elektro-
densystem der Falle in verschiedenen technischen Rea-
lisierungen gegeniibergestellt werden, um sicherzustel-
len, dass tatsdchlich die ungestorte Frequenz des
atomaren Ubergangs unabhiingig von apparativen Be-
sonderheiten dargestellt wird. Zurzeit werden in meh-
reren Labors weltweit eine Reihe verschiedener Ionen
auf ihre Eignung als optisches Frequenznormal unter-
sucht [3]. Diese Ionen lassen unterschiedliche Emp-
findlichkeiten gegeniiber systematischen Einfliissen er-
warten. Dabei besteht die begriindete Hoffnung, dass
einige Systeme durchaus relative Unsicherheiten im
Bereich weniger 10718 erreichen kénnen. Bei den eben-
falls untersuchten optischen Frequenznormalen mit
neutralen Atomen erscheint die Reduzierung systemati-
scher Unsicherheiten schwieriger. Die Verwendung ei-
ner groflen Zahl von Atomen erlaubt jedoch ein besse-
res Signal-zu-Rausch-Verhéltnis als beim einzelnen
Ion, und somit eine hohere Kurzzeitstabilitidt. Die in-
ternationalen Gremien der Metrologie werden in eini-
gen Jahren vermutlich vor der Entscheidung stehen, ob
die Definition der Zeiteinheit neu gefasst werden soll-



te, und welche Systeme dann zur Realisierung der Se-
kunde herangezogen werden konnten. Vielleicht noch
spannender ist die Frage, ob das Verhiltnis der Uber-
gangsfrequenzen verschiedener atomarer Systeme auch
iiber mehrere Jahre mit einer Prizision von 10! kon-
stant bleibt. Gegenteilige Beobachtungen wiren ein
Hinweis auf eine Zeitabhéngigkeit von Kopplungskon-

stanten (in diesem Falle insbesondere der Feinstruktur-

konstanten @) [17], wie sie von vereinheitlichten Theo-
rien der fundamentalen Wechselwirkungen vorherge-
sagt wird. Schon o6fter in der Geschichte der Physik
war es ja die gesteigerte Genauigkeit bei der Untersu-
chung vermeintlich wohlverstandener Systeme, die das
Fenster zu neuen Erkenntnissen geoffnet hat.
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