
Doppler-freie Zweiphotonen-Spektroskopie

an atomarem Wassersto�

Dissertation

der Fakult�at f�ur Physik

der Ludwig-Maximilians-Universit�at M�unchen

vorgelegt von

Markus Niering
aus M�unchen

M�unchen, den 24. Februar 2000



1. Gutachter : Prof. Dr. T. W. H�ansch

2. Gutachter : Prof. Dr. G. Graw

Tag der m�undlichen Pr�ufung : 19. Mai 2000



Zusammenfassung

Atomarer Wassersto� wird als das einfachste aller stabilen Atome von einem einzelnen

Proton als Kern und einem Elektron in der H�ulle gebildet. Der fortw�ahrende Versuch,

die innere Struktur von atomarem Wassersto� zu verstehen, f�uhrte zur Entwicklung

der Quantenelektrodynamik (QED), die auch heute noch Gegenstand aktueller For-

schung ist. In den letzten Jahren gelang Forschungsgruppen am Wassersto�atom der

pr�aziseste Test der QED an einem stabilen Atom. Dieses Atom erlaubt aufgrund seiner

einfachen Struktur sehr genaue theoretische Berechnungen. Im Rahmen der vorliegen-

den Arbeit wird die innere Struktur des Wassersto�atoms mit Hilfe optischer spek-

troskopischer Methoden untersucht. Das Hauptinteresse gilt dabei dem �Ubergang des

1S-Grundzustands in den metastabilen 2S-Zustand. Seine nat�urliche Linienbreite von

nur 1.3 Hz liefert bei einer �Ubergangsfrequenz von 2466 THz eine potentielle Au�osung

von 5�10�16 und legt damit den Grundstein f�ur eine Reihe von Pr�azisionsexperimenten.

Der 1S-2S �Ubergang in atomarem Wassersto� kann mit Hilfe zweier Photonen indu-

ziert werden. Werden die beiden Photonen mit jeweils der halben f�ur den �Ubergang

notwendigen Energie aus entgegengesetzten Richtungen absorbiert, �ndet die Anre-

gung in erster Ordnung Doppler-frei statt. In dem hier vorgestellten Experiment wird

ein Wassersto�-Atomstrahl kollinear zu einem Stehwellenfeld bei einer Wellenl�ange von

243 nm ausgerichtet. Die Atome werden in diesem Stehwellenfeld durch Zweiphotonen-

Absorption Doppler-frei in den 2S-Zustand angeregt. Das ultraviolette Licht wird

durch Frequenzverdopplung des Lichts eines Farbsto�asers bei 486 nm gewonnen.

Der Nachweis des langlebigen 2S-Zustands erfolgt durch Anlegen eines statischen elek-

trischen Feldes. Dabei wird der 2S-Zustand mit dem nah gelegenen 2P -Zustand ge-

mischt und zerf�allt spontan unter Aussenden eines L�-Photons bei 121 nm in den 1S-

Grundzustand. Die L�-Photonen k�onnen mit Hilfe eines Photomultipliers nachgewiesen

werden. Durch zeitaufgel�oste Signalaufnahme und eine optimierte Anregungsgeometrie

konnte mit dieser Technik der 1S-2S �Ubergang erstmals mit einer Linienbreite von

900 Hz bei 243 nm angeregt werden. Damit konnte die experimentelle Au�osung auf

7 � 10�13 gesteigert werden.

Aus einem direkten Vergleich zweier �Ubergangsfrequenzen in atomarem Wassersto�

ist es m�oglich, die Lamb-Verschiebung des 1S-Grundzustands zu bestimmen. Ein sol-

cher Vergleich wurde in dieser Arbeit an den beiden Zweiphotonen-�Uberg�angen 1S-2S

und 2S-4S durchgef�uhrt. Dazu werden beide �Uberg�ange an demselben kalten Atom-

strahl mit einer doppelresonanten Anregungsgeometrie induziert. W�ahrend das Bohr-

sche Atommodell eine Frequenzdi�erenz von Null voraussagt, kann die beobachte-

te Schwebungsfrequenz nahe 5 GHz mittels der QED erkl�art werden. Sie setzt sich

aus einer Kombination von Lamb-Verschiebungen der beteiligten Niveaus, wobei die

1S-Lamb-Verschiebung hier den gr�o�ten Beitrag liefert, sowie aus heutzutage gut be-

kannten relativistischen Korrekturen zusammen. Wie erste Messungen zeigen, sollte

mit dem doppelresonanten Aufbau an einem anderen Wassersto�-�Ubergang zuk�unftig

eine genauere Bestimmung der 1S-Lamb-Verschiebung m�oglich sein.



Den Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit stellt eine neue Messung der Absolutfre-

quenz des 1S-2S �Ubergangs dar. Dieses Projekt wurde im Rahmen einer Zusammen-

arbeit unter Verwendung der Garchinger Frequenzkette sowie einer Font�anen-C�asium-

Atomuhr (Paris) durchgef�uhrt. Mit dem Ergebnis f�ur die 1S-2S Absolutfrequenz von

f1S�2S = 2 466 061 413 187 103(46) Hz konnte die Genauigkeit im Vergleich zu fr�uheren

Messungen um mehr als eine Gr�o�enordnung auf 1:8 � 10�14 gesteigert werden. Damit

konnte die derzeit genaueste Messung einer Absolutfrequenz im sichtbaren und ultra-

violetten Bereich durchgef�uhrt werden, so da� der 1S-2S �Ubergang den besten Fre-

quenzstandard im optischen Bereich darstellt. Durch den direkten phasenkoh�arenten

Vergleich der 1S-2S �Ubergangsfrequenz mit einer transportablen Font�anen-C�asium-

Atomuhr als prim�ares Frequenznormal konnten systematische Ein�usse, wie etwa der

dynamische Stark-E�ekt, aufgel�ost und detailliert untersucht werden. Dabei mu�te der

Doppler-E�ekt zweiter Ordnung durch Anpassen eines theoretischen Linienformmo-

dells an die experimentellen Spektren korrigiert werden. Das Modell ber�ucksichtigt den

geometrischen Aufbau zur Anregung des 1S-2S �Ubergangs sowie die experimentellen

Rahmenbedingungen und erlaubt die Angabe der bez�uglich dem Doppler-E�ekt zwei-

ter Ordnung unverschobenen Linienmitte auf 1/100 der experimentellen Linienbreite.

Um den Einu� des dynamischen Stark-E�ekts, der neben dem Doppler-E�ekt zweiter

Ordnung die gr�o�te Systematik bildet, zu korrigieren, wurde der 1S-2S �Ubergang bei

verschiedenen Lichtleistungen angeregt. Durch lineare Extrapolation konnte damit die

Absolutfrequenz bei verschwindender Lichtleistung des Anregungslichtfelds bestimmt

werden. Zusammen mit einer zweiten absolut gemessenen �Ubergangsfrequenz in ato-

marem Wassersto� w�are es m�oglich, neue Werte f�ur sowohl die Rydberg-Konstante

als auch die 1S-Lamb-Verschiebung anzugeben. Momentan ist die Bestimmung dieser

Gr�o�en jedoch durch die Messung anderer �Ubergangsfrequenzen begrenzt.

Die Messung der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs entspricht prinzipiell einem

Vergleich zweier Uhren. Dabei handelt es sich zum einen um den elektronischen 1S-2S
�Ubergang in atomarem Wassersto� und zum anderen um den Hyperfein�ubergang des

6S1=2-Grundzustands in
133Cs. Damit w�are es durch eine wiederholte Messung der Ab-

solutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs �uber einen l�angeren Zeitraum m�oglich, der Frage

nach der Konstanz von Naturkonstanten nachzugehen. Mit einer steigenden Genauig-

keit der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs etabliert sich atomarer Wassersto� in

zunehmenden Ma� als m�oglicher zuk�unftiger optischer prim�arer Frequenzstandard.
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Kapitel 1

Einleitung

Die �altesten �uberlieferten Vorstellungen �uber eine atomare Struktur der Materie stam-

men von dem griechischen Naturphilosophen Leukipp von Milet (etwa 450 v. Chr.) und

seinem Sch�uler Demokrit von Abdera (etwa 460-370 v. Chr.). Sie lehrten, da� alle Stof-

fe aus einzelnen, g�anzlich unteilbaren, voneinander abgegrenzten Teilchen best�unden,

die sie Atome nannten. Die charakteristischen Eigenschaften makroskopischer K�orper

wurden nach ihrer Vorstellung nur durch die verschiedenen Anordnungen gleicher oder

unterschiedlicher Atome bewirkt, die sich wiederum nur in Gr�o�e und Gestalt unter-

scheiden. Die Atome k�onnen sich vereinen und wieder trennen und bewirken so alles

Werden, wobei sie selbst unver�andert bleiben. Diese durchaus moderne Au�assung

wurde in der Bl�utezeit der griechischen Philosophie von Platon und Aristoteles in we-

sentlichen Punkten abgelehnt. Damit begann f�ur die Atomlehre eine unfruchtbare Zeit.

Vor allem wurde sie von der christlichen Kirche als materialistische Hypothese, die dem

Sch�opfungsgedanken widersprach, verworfen.

Diese Phase dauerte bis in die Renaissance an, in der die Atomlehre dann zu neu-

em Leben erweckt wurde. Nun wurde auch die spekulative Haltung der griechischen

Philosophen gegen�uber der Natur aufgegeben, und die Erfahrungstatsachen wurden

als allein entscheidendes Kriterium zur Grundlage aller Naturforschung gemacht. Die

ersten Experimente, die den Aufbau aller Sto�e aus Atomen st�utzten, wurden von

Chemikern durchgef�uhrt, die durch genaue W�agung die Massenverh�altnisse von Re-

aktanden und Reaktionsprodukten bei chemischen Reaktionen bestimmten. Mit die-

sen Vorstellungen konnte Daniel Bernoulli (1700-1782) bereits 1738 das Gasgesetz von

Boyle-Mariotte durch die Bewegung kleinster Teilchen erkl�aren und legte damit den

Grundstein f�ur die sp�ater entwickelte kinetische Gastheorie. In dieser Zeit wurde auch

ein erstes einfaches mechanisches Atommodell entwickelt, das die Atome als kleine,

kugelf�ormige, gleichm�a�ig mit Materie erf�ullte und v�ollig elastische Gebilde deutete.

Mit diesem begann im wesentlichen die heutige Vorstellung der Physik, in der in Zu-

sammenarbeit zwischen Experiment und Theorie sukzessiv ein Modell erarbeitet wird,

das ein m�oglichst genaues Bild der Wirklichkeit darstellt.

So setzte sich im 19. Jahrhundert aufgrund verschiedener Experimente, wie etwa der

3



4 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Untersuchung von Gasentladungen, die Vorstellung durch, da� die Materie aus ge-

ladenen Teilchen aufgebaut ist. Da die Atome selbst elektrisch neutral sind, stellte

J. J. Thomson (1856-1940) im Jahre 1897 sein modi�ziertes Atommodell vor, nach

dem jedes Atom aus gleich vielen positiven wie negativen Ladungen gleichen Betrags

besteht, die statistisch gleichm�a�ig �uber das gesamte Atomvolumen verteilt sind. Um

dieses Atommodell zu testen, f�uhrte E. Rutherford (1871-1937) schlie�lich 1911 Streu-

versuche mit den zu diesem Zeitpunkt bereits bekannten und identi�zierten �-Teilchen

an d�unnen Goldfolien durch. Die Ergebnisse widersprachen den Vorstellungen Thom-

sons, da die �-Teilchen in den gesamten Winkelbereich gestreut wurden. Dies veran-

la�te Rutherford zu der Annahme, da� die positive Ladung des Atoms in einem sehr

kleinen Volumen im Zentrum des Atoms komprimiert sein mu�. Das Volumen, in dem

auch fast die gesamte Masse des Atoms vereint ist, nannte er Atomkern. Nach dem

Vorbild von Planeten, die aufgrund der Gravitation um einen Stern kreisen, bewegen

sich die Elektronen in dem nach ihm benannten Atommodell unter dem Einu� der

Coulombkr�afte um den Kern.

In einer parallelen Entwicklung stellten G. Kirchho� (1824-1887) und R. Bunsen (1811-

1899) in einer Gemeinschaftsarbeit 1859 fest, da� Atome nur Licht mit ganz bestimm-

ten Wellenl�angen absorbieren und emittieren k�onnen und somit jedes Element ein

f�ur sich charakteristisches Spektrum besitzt. Schon vor dieser Feststellung entdeckte

J. von Fraunhofer bereits 1815 im Lichtspektrum der Sonne zwei Linien, die A. Masson

1821 mit Wassersto�, dem einfachsten aller Atome, in Verbindung brachte. Wassersto�

besteht aus einem einzigen Proton als Kern und einem Elektron, das sich in der H�ulle

bewegt. Das sichtbare Emissionsspektrum des atomaren Wassersto�s wird von den

drei charakteristischen Linien bei 656.3 nm, 486.1 nm und 434.0 nm gebildet, die heute

als die ersten drei Linien der Balmer-Serie (H�;�;) bekannt sind. Erst 1885 konnte

J. J. Balmer (1825-1898) die Wellenl�angen der dem Wassersto�atom zugeordneten Li-

nien mit einer empirischen Formel in Verbindung bringen, die vier Jahre sp�ater von

S. Rydberg verallgemeinert wurde. Seine Formel legte es nahe, die Frequenzen des

Emissionsspektrums als Di�erenz zweier Terme, n�amlich der diskreten Energieniveaus

des Wassersto�atoms, zu interpretieren.

Eine solche Vorstellung von diskreten Energieniveaus war nach dem Rutherfordschen

Atommodell undenkbar. Dieses Modell hatte au�erdem ein in sich instabiles Atom zur

Folge, da die Bewegung des Elektrons klassisch zu einer kontinuierlichen Abstrahlung

von Energie f�uhrt. Aus diesen beiden Gr�unden formulierte N. Bohr schlie�lich 1913 zwei

Postulate f�ur das, von der klassischen Physik abweichende, Verhalten des Elektrons im

Atom. Zum einen d�urfen sich die Elektronen demnach zwar klassisch aber nur auf

diskreten Bahnen, den Energieniveaus des Atoms, bewegen, zum anderen mu� diese

Bewegung strahlungslos erfolgen. Damit war man zwar in der Lage das Spektrum

des Wassersto�atoms zu erkl�aren, aber es blieb trotzdem die Frage o�en, warum sich

die Elektronen auf einmal strahlungslos bewegen sollten. Dieses Problem konnte erst

mit der unabh�angigen Formulierung der Quantenmechanik durch E. Schr�odinger und

W. Heisenberg im Jahre 1926 durch den Welle-Teilchen-Dualismus erkl�art werden.

Mit dieser Theorie konnte das bis dahin bekannte Spektrum des Wassersto�atoms
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weitgehend vollst�andig erkl�art werden. Danach sind die diskreten Energieniveaus in der

Hauptquantenzahl n quadratisch entartet, und der 1S-Grundzustand hat als tiefster

Zustand eine Bindungsenergie von 13.6 eV.

Die st�arkste Linie des Wassersto�spektrums im sichtbaren Bereich ist die Balmer-�-

Linie, die sich aus einem �Ubergang zwischen Niveaus mit den Quantenzahlen n = 2

und n = 3 ergibt. Schon 1887 konnten Michelson und Morley zeigen, da� diese Linie in

zwei Komponenten aufspaltet. Diese sogenannte Feinstruktur hebt die Entartung in der

Hauptquantenzahl n bez�uglich des Gesamtdrehimpulses j auf, was erst durch die theo-

retische Einf�uhrung des Spins s als zus�atzliche Eigenschaft eines jeden Teilchens durch

P. A. M. Dirac vollst�andig verstanden wurde. In seiner relativistischen Formulierung

der Quantenmechanik im Jahre 1928 konnte er den Spin theoretisch begr�unden und die

Feinstruktur als Resultat der Wechselwirkung des Spins s mit dem Bahndrehimpuls l

des Elektrons erkl�aren. Der Gesamtdrehimpuls j ergibt sich dann aus der Summe dieser

beiden Drehimpulse. Dar�uber hinaus zeigte Dirac die theoretische, zu diesem Zeitpunkt

aber noch absurd erscheinende Existenz von Antiteilchen, die v�ollig identisch zu den

entsprechenden Teilchen sind, aber eine entgegengesetzte Ladung besitzen.

Zu der bis heute w�ahrenden Vorstellung des Wassersto�atoms gelangte man nach Ent-

deckung der Aufspaltung der bis dahin als entartet angenommenen Zust�ande mit glei-

cher Drehimpulsquantenzahl j. Im Jahr 1947 konnten W. E. Lamb und R. C. Re-

therford eine kleine Energiedi�erenz zwischen dem 2S1=2- und 2P1=2-Zustand mit Hilfe

radiofrequenz-spektroskopischer Methoden nachweisen. Die in der Folge entstandene

Theorie von Schwinger, Feynman und Tomonaga, die Quantenelektrodynamik (QED),

ist in der Lage diese Aufspaltung als eine zus�atzliche Verschiebung aller Niveaus zu

erkl�aren. Die QED beschreibt die Quantisierung elektromagnetischer Felder und somit

auch des Vakuumstrahlungsfelds, das den gr�o�ten Beitrag zu der, nach ihrem Ent-

decker benannten, Lamb-Verschiebung bildet. Abbildung 1.1 gibt einen �Uberblick �uber

die Energieniveaus des Wassersto�atoms nach heutigem Stand der Kenntnis. Die dort

eingezeichnete, noch nicht erw�ahnte, Hyperfeinstruktur ergibt sich als Folge der Wech-

selwirkung des Elektrons mit den magnetischen und elektrischen Momenten des Kerns.

Damals wie heute erlaubt atomarer Wassersto� als das einfachste aller stabilen Atome

wichtigste Tests der verschiedensten Modelle der Physik. Waren es fr�uher vor allem

die Entwicklungen zu unserem heutigen Verst�andnis �uber den Aufbau der Atome, so

bildet Wassersto� heute die Grundlage f�ur die genaue Bestimmung von Naturkonstan-

ten und anderer fundamentaler Gr�o�en. Mit immer ausgereifteren, vor allem optisch-

en Methoden zur Untersuchung der Energieniveaus des Wassersto�atoms k�onnen die

Rydberg-Konstante sowie die Lamb-Verschiebungen immer pr�aziser bestimmt werden.

Dabei gibt die Rydberg-Konstante einen universellen Skalierungsfaktor f�ur die Bin-

dungsenergie der Atome an und stellt dank der Experimente an atomarem Wassersto�

die heute am genauesten bekannte Naturkonstante dar. Diese setzt sich aus anderen

wichtigen Konstanten wie zum Beispiel der Feinstrukturkonstanten �, die die Kopp-

lungskonstante der Elektrodynamik bildet, zusammen und stellt damit einen wichtigen

Ausgangspunkt f�ur die exaktere Bestimmung dieser Konstanten dar. War anfangs die

Entdeckung der Lamb-Verschiebung der Ansto� zur Entwicklung der QED, so stellt die
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Abbildung 1.1: Schematische Darstellung der Energieniveaus mit den Hauptquanten-
zahlen n=1,2,4 in atomarem Wassersto�. Aufgetragen sind die Strukturen der jewei-

ligen Niveaus beginnend mit dem Bohrschen-Atommodell (Bohr) �uber die Feinstruk-
tur (Dirac) und die Lamb-Verschiebung (QED) bis zur Hyperfeinstruktur (HFS). Es
ist zu beachten, da� die Auftragung nicht ma�stabsgetreu ist. Der extrem langlebige

2S-Zustand besitzt eine Lebensdauer von einer 1/7 s. Aus Symmetriegr�unden kann
der 1S-2S �Ubergang, mit einer nat�urlichen Linienbreite von 1.3 Hz, nur mit einer
Zweiphotonen-Anregung induziert werden.

1S-Lamb-Verschiebung heute den genauesten Test dieser �au�ert erfolgreichen Theorie

an einem gebundenen System dar. Zusammen mit dem schwereren Isotop Deuterium

erlaubt der Unterschied in den optischen Spektren der beiden Atome sogar Einblicke in

die Struktur der Kerne. Mit dieser sogenannten Isotopieverschiebung sind heute pr�azi-

sere Angaben �uber den Strukturradius des Deuterons, bestehend aus einem Proton und

einem Neutron, m�oglich als mit Experimenten an Teilchenbeschleunigern.

Den wichtigsten Beitrag zu der Bestimmung der fundamentalen Gr�o�en Rydberg-

Konstante und 1S-Lamb-Verschiebung bildet der �Ubergang zwischen dem 1S-

Grundzustand und dem metastabilen 2S-Zustand in atomarem Wassersto�, der auch

Gegenstand der hier vorliegenden Arbeit ist. Da die beiden Zust�ande gleiche Parit�at

besitzen, handelt es sich bei dem 2S-Zustand um einen extrem langlebigen Zustand

mit einer nat�urlichen Lebensdauer von 1/7 s. Die damit verbundene nat�urliche Li-

nienbreite des 1S-2S �Ubergangs von nur 1.3 Hz beinhaltet ein enormes Potential f�ur

die Bestimmung eben solcher Gr�o�en. Optisch kann der 1S-2S �Ubergang aus Sym-

metriegr�unden nur mit Hilfe zweier Photonen angeregt werden. Diese Tatsache wird
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mit Hilfe der Doppler-freien Zweiphotonen-Spektroskopie ausgenutzt, bei der ein Atom

gleichzeitig zwei Photonen der halben f�ur diesen �Ubergang notwendigen Energie aus

entgegengesetzten Richtungen absorbiert und sich somit der Doppler-E�ekt erster Ord-

nung gerade aufhebt. Diese Art der Anregung bildet die notwendige Grundlage f�ur

das Ziel den 1S-2S �Ubergang bis auf sein nat�urliches Potential von 5 � 10�16 experi-

mentell aufzul�osen, von dem man heute nur noch drei Gr�o�enordnungen entfernt ist.

Entscheidend ist dabei aber auch die Unterdr�uckung und Reduzierung weiterer den

1S-2S �Ubergang verbreiternder und verschiebender Systematiken, wie es in dem hier

vorgestellten Experiment zur Anregung eines kalten Wassersto�-Atomstrahls mit einer

bislang unerreichten Genauigkeit m�oglich ist.
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Abbildung 1.2: Relative Genauigkeiten verschiedener Absolutfrequenzmessungen des

1S-2S �Ubergangs in atomarem Wassersto� der letzten zehn Jahre. Deutlich zu erken-
nen ist die rasante Entwicklung, mit der die Au�osung des Zweiphotonen- �Ubergangs

gesteigert werden konnte.

Eine entscheidende Gr�o�e zur Bestimmung der Rydberg-Konstante und der 1S-Lamb-

Verschiebung bildet die Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs. Abbildung 1.2 zeigt

eindrucksvoll die Entwicklung der Genauigkeit, mit der diese bestimmt werden kann.

M�oglich wurde dies zum einen durch st�andig verbesserte spektroskopische Techniken

zur Anregung des 1S-2S �Ubergangs, zum anderen aber auch durch die Fortschritte

bei der Bestimmung der 1S-2S Absolutfrequenz durch einen phasenkoh�arenten Ver-

gleich mit einem prim�aren Frequenznormal, das seit 1967 durch einen �Ubergang in dem

C�asium-Isotop 133Cs gebildet wird. Ber�ucksichtigt man noch die Absolutfrequenz eines

zweiten �Ubergangs, wie zum Beispiel des 2S-8S bzw. 2S-8D �Ubergangs, der bislang
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von anderen Gruppen untersucht wurde, so k�onnen die Rydberg-Konstante und die

1S-Lamb-Verschiebung bestimmt werden. Eine genauere Angabe dieser beiden Gr�o�en

kann nur durch die bessere Au�osung eines solchen zweiten �Ubergangs erreicht werden,

da dieser momentan und auf absehbare Zeit den limitierenden Faktor darstellt.

Mit zunehmender Genauigkeit, mit der die Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs be-

stimmt werden kann, etabliert sich atomarer Wassersto� in steigendem Ma� als ei-

ner der aussichtsreichsten Kandidaten f�ur einen optischen prim�aren Frequenzstandard.

Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit ist die Messung der Absolutfrequenz des 1S-2S
�Ubergangs mit einer Genauigkeit von 1:8 �10�14. Auf l�angere Sicht k�onnte die Spektro-
skopie amWassersto�atom eine genauere De�nition der Zeit erlauben, was nicht nur im

Bereich der Grundlagenforschung von gro�em Nutzen w�are. Bei der Kl�arung von wei-

terreichenden Fragestellungen k�onnte atomarer Wassersto� auch in Zukunft wichtige

Beitr�age liefern. Dabei geht es zum einen um die Frage nach der Konstanz der Natur-

konstanten. Durch �uber die Jahre hinweg wiederholte Messungen der Absolutfrequenz

des 1S-2S �Ubergangs k�onnte die m�ogliche Ver�anderung der daraus bestimmten Natur-

konstanten Aufschlu� �uber diese Frage geben. Aber auch der Vergleich der Frequenzen

des 1S-2S �Ubergangs von Wassersto� und Antiwassersto� bildet einen fundamentalen

Test eines wichtigen Erhaltungssatzes des heutigen Standardmodells. Derzeit wird am

europ�aischen Forschungslabor CERN die Erzeugung von Antiwassersto� untersucht.

Mit einem Vergleich der �Ubergangsfrequenzen von Wassersto� und Antiwassersto�

k�onnte die Invarianz eines gebundenen Systems unter einer CPT-Transformation ge-

nauer �uberpr�uft werden.

Im folgenden wird ein kurzer �Uberblick �uber den Aufbau der vorliegenden Arbeit gege-

ben. Im zweiten Kapitel wird ausgehend vom Bohrschen-Atommodell und weiter �uber

die Dirac-Theorie kurz die Theorie zur Beschreibung der Energieniveaus in atomarem

Wassersto� vorgestellt. Zur Berechnung der Lamb-Verschiebung werden Korrektur-

terme angegeben, die sich nach heutigem Stand der Kenntnis aus der QED ergeben. An-

schlie�end wird die Technik der Doppler-freien Zweiphotonen-Spektroskopie beschrie-

ben, welche die Grundlage der in dieser Arbeit durchgef�uhrten Messungen der Absolut-

frequenz des 1S-2S �Ubergangs in atomarem Wassersto� darstellt. Das dritte Kapitel

gibt dann einen �Uberblick �uber den aktuellen experimentellen Stand des Wassersto�-

Spektrometers, wobei auch kurz die f�ur die Messung der Absolutfrequenz eingesetzte

Frequenzkette zusammen mit dem prim�aren Frequenznormal, einer C�asium-Atomuhr,

beschrieben werden. Die spektroskopischen Techniken zur Anregung des Doppler-freien

1S-2S Zweiphotonen-�Ubergangs sind Gegenstand des vierten Kapitels. In diesem wer-

den auch Experimente zur Ramsey-Spektroskopie sowie dem direkten Vergleich der 1S-

2S und 2S-4S �Ubergangsfrequenzen vorgestellt. Das f�unfte Kapitel gibt sowohl einen
�Uberblick �uber ein theoretisches Modell zur Beschreibung der experimentellen 1S-2S

Spektren als auch �uber die wichtigsten systematischen E�ekte, die die Absolutfrequenz

des 1S-2S �Ubergangs betre�en. Eine neue Messung der 1S-2S Absolutfrequenz ist

Inhalt des sechsten Kapitels. Hier �ndet sich eine detaillierte �Ubersicht �uber die Aus-

wertung und die Ergebnisse dieser Messung. Das siebte Kapitel gibt schlie�lich einen

Ausblick auf m�ogliche zuk�unftige Projekte und Experimente.



Kapitel 2

Theorie des Wassersto�atoms

Atomarer Wassersto� ist das am einfachsten aufgebaute stabile Atom. Es besteht aus

dem gebundenen System von nur einem Proton und einem Elektron. In der Vergangen-

heit, wie auch heute, spielt Wassersto� eine fundamentale Rolle bei der Entwicklung

von Gesetzm�a�igkeiten, die den Aufbau der Atome beschreiben und zum Verst�andnis

�uber die Struktur der Materie beitragen. Das folgende Kapitel gibt einen �Uberblick

�uber die heutigen Vorstellungen zur inneren Struktur des Wassersto�atoms und kann

nur einen Abri� �uber ein, sich mittlerweile seit mehr als einem Jahrhundert rasant

entwickelndes, Feld darstellen.

Ausgangspunkt ist die Entdeckung der Balmer-Formel im Jahr 1885, die es erm�oglich-

te die zahlreichen, am atomaren Wassersto� entdeckten, optischen Spektren in eine

gemeinsame Beziehung zu bringen. Deren Erkl�arung blieb aber lange Zeit o�en und

konnte erst mit der Entwicklung der Quantenmechanik durch Schr�odinger und Heisen-

berg gegeben werden. Der erste Teil dieses Kapitels geht darauf ein, wie mit Hilfe der

von ihnen angegebenen Bewegungsgleichungen das einfache Modell eines Wasserstof-

fatoms, ein Elektron im Coulombfeld eines punktf�ormigen, unendlich schweren Pro-

tons, vollst�andig analytisch gel�ost werden kann. Das Ergebnis sind diskrete Energieni-

veaus, die bez�uglich Bahn- und Gesamtdrehimpuls des Elektrons entartet sind. Selbst

R�ucksto�korrekturen aufgrund einer endlichen Kernmasse k�onnen mit Hilfe dieser Glei-

chungen vollst�andig analytisch berechnet werden. Im zweiten Teil wird geschildert, wie

durch Diracs Beschreibung des Elektrons als ein relativistisches Teilchen die Entartung

bez�uglich des Gesamtdrehimpulses aufgehoben und die Erkl�arung f�ur die sogenannte

Feinstruktur gegeben wird. Die analytische L�osung der Dirac-Gleichung ist aber nur f�ur

den Fall eines unendlich schweren Kerns m�oglich, so da� R�ucksto�korrekturen nur noch

mit Hilfe einer St�orungsrechnung angegeben werden k�onnen. Dabei treten in h�oheren

Ordnungen erstmals Terme auf, die die verbleibende Entartung im Bahndrehimpuls

aufheben und nicht mehr quadratisch, sondern mit der dritten Potenz der Hauptquan-

tenzahl skalieren. Aus diesem Grund werden diese Terme zur Lamb-Verschiebung ge-

rechnet, die den Inhalt des dritten Teils bildet. Dort werden weitere E�ekte aufgef�uhrt,

die nach heutigem Stand der Kenntnis einen Beitrag zur Lamb-Verschiebung liefern.

9
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Der vierte Teil behandelt die Hyperfeinstruktur, die eine Folge der Wechselwirkung

des Elektrons mit dem magnetischen Dipol- und elektrischen Quadrupolmoment des

Kerns ist. Damit k�onnen die Energieniveaus des Wassersto�atoms als die Summe der

folgenden drei Beitr�age beschrieben werden:

En;l;j;F = EDirac(n; j) + ELamb(n; l; j) + EHFS(n; l; j; F ) : (2.1)

Dabei bezeichnen n die Hauptquantenzahl, l und j die Bahn- und Gesamtdrehim-

pulsquantenzahl und F die Hyperfeinquantenzahl. Der f�unfte Teil stellt schlie�lich die

Grundlage der in dieser Arbeit durchgef�uhrten experimentellen Techniken zur Bestim-

mung der Energieniveaus vor.

2.1 Bohrsche-Energieniveaus

Bereits im Jahr 1853 konnte �Angstr�om die st�arkste Linie des Wassersto�spektrums

im sichtbaren Bereich (� = 656:3 nm) entdecken. Balmer fand sp�ater heraus, da� die

Wellenl�angen des Wassersto�spektrums durch folgende, etwas verallgemeinerte, Formel

wiedergegeben werden:

1

�
= RH � (

1

n0 2
�

1

n2
) mit n0 < n ; ganzzahlig : (2.2)

Dabei geht die �au�erst wichtige Naturkonstante RH, die Rydberg-Konstante, als fun-

damentale Gr�o�e ein.

Erst mit der Entwicklung der Quantenmechanik durch Schr�odinger und Heisenberg

konnte diese Beziehung vollst�andig erkl�art werden. Ausgangspunkt der �Uberlegungen

ist die L�osung der station�aren Schr�odingergleichung

HS  (r) = E  (r) (2.3)

f�ur das Wassersto�atom als ein gebundenes System, bei dem sich das Elektron im Zen-

tralpotential des Coulombfelds des punktf�ormigen, unendlich schweren Protons bewegt.

Die Wellenfunktion am Ort r wird mit  (r) bezeichnet, und der Hamiltonoperator HS

setzt sich aus einem kinetischen Teil und dem Zentralpotential

V (r) = �
Z e2

4��0 r
(2.4)

zusammen, wobei e die Elementarladung und �0 die Dielektrizit�atskonstante bezeich-

nen. Die Kernladungszahl Z kann zwar f�ur atomaren Wassersto� gleich eins gesetzt

werden, soll hier aber allgemein bezeichnet werden. Die L�osung von Gleichung 2.3 lie-

fert f�ur den gebundenen Teil die n2-fach entarteten, diskreten Energieniveaus En, die

quadratisch mit der Hauptquantenzahl n skalieren:

En = �R
1
hc �

Z2

n2
= �

(Z�)2

2n2
mec

2 = �E0 �
Z2

n2
; n ganzzahlig : (2.5)
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Dabei bezeichnet me die Ruhemasse des Elektrons, � = e2=2�0hc �= 1=137 die Fein-

strukturkonstante, c die Lichtgeschwindigkeit und h das PlanckscheWirkungsquantum.

Die Rydberg-Konstante R
1
f�ur einen unendlich schweren Kern ist durch

R
1

=
mee

4

8�20h
3c

(2.6)

gegeben. Der tiefste gebundene Zustand liegt bei E1 = �E0 = �13:6 eV. Damit kann

das durch die Balmer-Formel 2.2 beschriebene Wassersto�spektrum durch �Uberg�ange

des Elektrons zwischen den nach Gleichung 2.5 gegebenen Zust�anden erkl�art werden.

Bei genauerer Betrachtung zeigt es sich, da� f�ur einen endlich schweren Kern noch

die Kernmitbewegung ber�ucksichtigt werden mu�. Die Form von Gleichung 2.5 bleibt

dabei erhalten, wobei die Masse me des Elektrons durch die reduzierte Masse �, mit

1

�
=

1

me

+
1

mp

(2.7)

und mp der Protonenmasse, ersetzt werden mu�. Damit ergibt sich der Zusammenhang

zwischen RH aus Gleichung 2.2 und R
1
zu RH = R

1
��=me, so da� die grobe Struktur

des Wassersto�atoms gekl�art ist.

2.2 Feinstruktur

Schon 1887 entdeckten Michelson und Morley, da� die Linien des Wassersto�spek-

trums aufspalten. Zur Erkl�arung dieser sogenannten Feinstruktur, mu� das Elektron

relativistisch behandelt werden. Dies gelingt mit Hilfe der Dirac-Gleichung, die sich

durch Linearisierung der relativistisch verallgemeinerten Schr�odingergleichung ergibt.

Zun�achst wird wieder vereinfacht von einem unendlich schweren, punktf�ormigen Kern

ausgegangen, so da� R�ucksto�e�ekte noch nicht ber�ucksichtigt werden. Formal hat die

Dirac-Gleichung mit dem Dirac-Operator HD

HD  (r; t) = E  (r; t) (2.8)

die gleiche Form wie die Schr�odingergleichung, wobei der Operator HD hier nicht ex-

plizit angegeben werden soll. Um Orts- und Zeitkoordinaten gleichberechtigt zu be-

handeln, setzt sich dieser aus den in der Relativit�atstheorie eingef�uhrten elektroma-

gnetischen Viererpotentialen zusammen. Daher bildet die Wellenfunktion  (r; t) einen

Vierer-Vektor, auch Dirac-Spinor genannt. Es l�a�t sich zeigen, da� sich dieser aus zwei

jeweils zweikomponentigen Teilen zusammensetzt. Diese lassen sich als das Elektron

und sein Antiteilchen, das Positron, interpretieren, die entgegengesetzte Ladungen be-

sitzen, ansonsten aber v�ollig identisch sind. Wichtiger ist an dieser Stelle, da� sich die

Wellenfunktionen sowohl f�ur das Elektron als auch das Positron aus zwei Komponenten

zusammensetzen, dem sogenannten Spinor s. Der Spin ist eine bislang nicht erkannte

Eigenschaft des Elektrons mit der Folge, da� das Elektron ein permanentes magneti-

sches Moment � = s besitzt, wobei  das gyromagnetische Verh�altnis bezeichnet. Mit
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der Einf�uhrung des Spins kann nun auch die Feinstruktur des Wassersto�spektrums als

Wechselwirkung des Spins s mit dem Bahndrehimpuls l des Elektrons erkl�art werden.

Zusammen mit relativistischen Korrekturen ergibt sich somit folgender Ausdruck f�ur

die Energieniveaus des Wassersto�atoms, wobei hier, wie in den folgenden Unterkapi-

teln, c = ~ = 1 gesetzt wird:

E(n; j) = me � f(n; j) mit

f(n; j) =

0
B@1 + (Z�)2h

n� j � 1
2
+
q
(j + 1

2
)2 � (Z�)2

i2
1
CA
�1=2

: (2.9)

Der Gesamtdrehimpuls j mit seiner Quantenzahl j setzt sich aus der Summe von Spin

s und Bahndrehimpuls l zusammen. Die Energieniveaus in Gleichung 2.9 h�angen jetzt

nicht nur von der Hauptquantenzahl n sondern auch von der Gesamtdrehimpulsquan-

tenzahl j ab, und sind daher nicht mehr in j, wohl aber noch in der Bahndrehimpuls-

quantenzahl l entartet.

Bisher wurde bei der Behandlung mit Hilfe der Dirac-Gleichung ein unendlich schwe-

rer Kern angenommen, so da� wie im Fall der Schr�odingergleichung eine vollst�andig

analytische L�osung m�oglich ist. Im Gegensatz zur Schr�odingergleichung kann die Kern-

mitbewegung aufgrund der endlichen Masse des Protons nicht mehr durch das alleinige

Ersetzen der Elektronenmasse mit einer reduzierten Masse ber�ucksichtigt werden. Es

l�a�t sich f�ur das relativistische Problem keine geschlossene L�osung mehr angeben, so

da� man die n�otigen R�ucksto�korrekturen nur noch in Form einer Reihe entwickeln

kann. Wie im Fall von atomarem Wassersto� kann diese Reihe nach Ordnungen der

kleinen Gr�o�e (Z�) entwickelt werden. Die Feinstrukturkonstante � stellt gleichzeitig

die Kopplungskonstante f�ur elektromagnetische Wechselwirkungen dar. Bis zu einer

Ordnung (Z�)4 l�a�t sich die Gesamtenergie wie folgt angeben [Sap90]:

E = mp + me + �[f(n; j)� 1] �
�2

2(mp +me)
[f(n; j)� 1]2 + (2.10)

+
(Z�)4�3

2n3m2
p

�
1

j + 1
2

�
1

l + 1
2

�
(1 � �l0) :

Die beiden ersten Terme geben die Ruheenergie von Proton und Elektron an. Die

beiden letzten Terme der ersten Zeile enthalten die urspr�ungliche Abh�angigkeit aus

Gleichung 2.9 von der, in der Drehimpulsquantenzahl l entarteten, Funktion f(n; j). Die

Entartung wird durch den Term in der zweiten Zeile, in dem die Drehimpulsquantenzahl

l vorkommt, aufgehoben. Aus diesem Grund und da dieser Term mit der dritten Potenz

der Hauptquantenzahl n skaliert, wird er �ublicherweise nicht, genauso wie die h�oheren

Ordnungen, zu den Beitr�agen der Dirac-Energie gez�ahlt. Er bildet vielmehr einen Teil

der R�ucksto�korrekturen der Lamb-Verschiebung, auf die im n�achsten Teil eingegangen

wird.
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2.3 Lamb-Verschiebung

In den Jahren 1947-1952 wurde durch Experimente von Lamb und Retherford gezeigt

[Lam47], da� auch die relativistische Dirac-Theorie (Kapitel 2.2) das Wassersto�atom

noch nicht vollst�andig beschreibt. Mit Hilfe von Radio- und Mikrowellenspektroskopie

entdeckten sie eine bis dahin nicht klar beobachtete Aufspaltung der 2S1=2- und 2P1=2-

Niveaus. Zwar tritt in der Dirac-Energie des Wassersto�atoms nach Gleichung 2.10 ein

Term auf, der die Entartung aufhebt, mit einem Betrag von nur 2 kHz aber von der

beobachteten Aufspaltung mit 1 GHz weit entfernt ist. Diese Entdeckung war Ansto�

zur Entwicklung der Quantenelektrodynamik (QED), die die Quantisierung elektro-

magnetischer Felder beschreibt. Im folgenden wird eine �Ubersicht �uber die heute zur

Lamb-Verschiebung gerechneten Beitr�age gegeben. Dabei kann es sich nur um eine ak-

tuelle Zusammenfassung handeln, da die Berechnung immer h�oherer Korrekturterme

Gegenstand aktueller Forschung ist, und daher ein bei weiten noch nicht abgeschlosse-

nes Gebiet darstellt.

Die Beitr�age zur Lamb-Verschiebung lassen sich im wesentlichen in drei Gruppen eintei-

len. Die erste Gruppe wird von reinen QED-E�ekten gebildet, die sich aus der Annah-

me eines unendlich schweren, punktf�ormigen Kerns ergeben. Zu dieser Gruppe geh�oren

die sogenannten Ein- und Zweischleifenkorrekturen, die als virtuelle Prozesse Folge

der Quantisierung des Strahlungsfelds sind. E�ekte, die die endliche Masse des Kerns

ber�ucksichtigen, bilden die zweite Gruppe. Diese setzt sich zum einen aus den reinen

R�ucksto�korrekturen, die sich wie in Kapitel 2.2 erl�autert aus den Beitr�agen der Dirac-

Energie ergeben, und den sogenannten strahlenden R�ucksto�korrekturen als Folge der

QED zusammen. In der dritten Gruppe wird schlie�lich die Annahme eines punktf�ormi-

gen Kerns aufgegeben und die Folge der endlichen Kerng�o�e ber�ucksichtigt. Hier ie�t

auch die Selbstenergie des Kerns ein.

Die beiden gr�o�ten Beitr�age zur Lamb-Verschiebung sind als Folge der Quantisierung

des Strahlungsfelds des Vakuums die Selbstenergie des Elektrons und die Vakuumpo-

larisation. Diese werden unter dem Begri� Einschleifen-Korrekturen zusammenge-

fa�t. Die Selbstenergie bezeichnet dabei die Emission und Reabsorbtion eines virtuellen

Photons durch das Elektron und die Vakuumpolarisation die spontane Bildung von

Elektron-Positron-Paaren. Der Einschleifen-Beitrag zu den Energieniveaus ergibt sich

dabei zu

�E =
me�(Z�)

4

�n3
� F (Z�) : (2.11)

Die Berechnungen lassen sich nur noch in Form von Korrekturen angeben, die sich

f�ur kleine Z, also insbesondere f�ur Wassersto�, nach (Z�) und ln[(Z�)�2] entwickeln

lassen [Joh85]. F�ur F (Z�) ergibt sich dabei

F (Z�) =A40+A41 ln

�
me

�
(Z�)�2

�
+ (Z�)A50 + (2.12)

+ (Z�)2
�
A60 +A61 ln

�
me

�
(Z�)�2

�
+A62 ln

2

�
me

�
(Z�)�2

��
+ (Z�)3G ;
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wobei G s�amtliche Terme h�oherer Ordnung enth�alt. Die Koe�zienten Aij, mit den

Indizes i und j f�ur die Entwicklungen nach (Z�) und ln[(Z�)�2], ergeben sich nach

aufwendigen Rechnungen zu [Pac96]:

A40 =

�
10

9
�

4

15
�
4

3
ln k0(n)

��
�

me

�3

A41 =
4

3

�
�

me

�3

ln k0(1) = 2:984 128 555 7655 ln k0(2) = 2:811 769 893 1205

A50 = 4�

�
139

128
+

5

192
�
1

2
ln 2

��
�

me

�3

A60(1) =

�
�30:92890 +

4

15
ln2 �

1289

1575
+

�
19

45
�
�2

27

���
�

me

�3

A60(2) =

�
�31:84047 �

743

900
+

�
19

45
�
�2

27

���
�

me

�3

A61(1) =

�
28

3
ln 2 �

21

20
�

2

15

��
�

me

�3

A61(2) =

�
16

3
ln 2 +

67

30
�

2

15

��
�

me

�3

A62 = �1
�
�

me

�3

G(n) =

�
G0(n) + 2� ln

�
me

�
(Z�)�2

���
�

me

�3

G0(1) = 26:9(5) G0(2) = 29:8(10)

In h�oheren Ordnungen ergeben sich die sogenannten Zweischleifen-Korrekturen der

QED. Im Unterschied zu oben, werden dabei zwei virtuelle Prozesse betrachtet, wobei

damit nicht mehr streng zwischen Selbstenergie und Vakuumpolarisation unterschieden

werden kann. Der Energiebeitrag ist durch eine analoge Entwicklung zu

�E =
me�

2(Z�)4

�2n3

�
B40 + (Z�)B50 (2.13)

+ (Z�)2
�
B62 ln

2

�
me

�
(Z�)�2

�
+B63 ln

3

�
me

�
(Z�)�2

�
+ � � �

��

gegeben. Der Koe�zient B40 ergibt sich f�ur S-Zust�ande zu [Bar70]

B40 = 0:538941

�
�

me

�3

: (2.14)

In [Pac94, Eid95] wird der �uberraschend gro�e Koe�zient der h�oheren Ordnung ange-

geben:

B50 = �21:556(3)
�
�

me

�3

: (2.15)

Die Koe�zienten B62 und B63 sind zwar bereits bekannt [Kar93, Kar95], werden aber

trotzdem nicht bei der Berechnung der theoretischen Lamb-Verschiebung ber�ucksich-

tigt. Grund daf�ur ist, da� die Werte noch nicht unabh�angig best�atigt wurden und

im Fall von B62 zum heutigen Zeitpunkt erst unvollst�andig bekannt sind. In [Mal98]
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wird darauf hingewiesen, da� eine Reihenentwicklung nach Potenzen von (Z�) m�ogli-

cherweise nicht der geeignete Weg ist, da Terme verschiedener Ordnung �ahnlich gro�e

Beitr�age liefern. Diese fehlenden h�oheren Ordnungen limitieren die Genauigkeit, mit

der die theoretische Lamb-Verschiebung angegeben werden kann.

Wie eingangs schon erw�ahnt, beruht die zweite Gruppe, die einen Beitrag zur Lamb-

Verschiebung bildet, auf der endlichen Masse des bislang als unendlich schwer ange-

nommenen Kerns. Dieser Beitrag wird alsR�ucksto�korrektur bezeichnet, wobei zwei

Teile unterschieden werden. Der erste Teil binhaltet die sogenannten reinen R�ucksto�-

korrekturen und ergibt sich aus Termen h�oherer Ordnung der Dirac-Energie (Kapitel

2.2). Der erste Beitrag dieser reinen R�ucksto�korrektur wird, wie schon in Gleichung

2.10 angegeben, durch Terme der Ordnung (Z�)4 gebildet:

�E =
(Z�)4�3

2n3m2
p

�
1

j + 1
2

�
1

l + 1
2

�
(1 � �l0) : (2.16)

Der Term skaliert als Beitrag der Dirac-Energie mit 1=n3 und hebt die Entartung in der

Bahndrehimpulsquantenzahl l auf. Aus diesem Grund werden dieser und alle Terme

h�oherer Ordnung zur Lamb-Verschiebung gerechnet. Die n�achsth�ohere Ordnung ergibt

sich nach E. Salpeter [Sal52] zu

�E =
�3(Z�)5

memp�n3

�
2

3
�l0 ln

�
1

�

�
�

8

3
ln k0(n; l)�

1

9
�l0 �

7

3
an � (2.17)

�
2

m2
p
�m2

e

�l0

�
m2

p
ln

�
me

�

�
�m2

e
ln

�
mp

�

���
;

mit

an = �2
�
ln

�
2

n

�
+

�
1 +

1

2
+ :::+

1

n

�
+ 1�

1

2n

�
�l0 +

1� �l0

l(l+ 1)(2l + 1)
: (2.18)

Dabei bezeichnet ln k0(n; l) den Bethe-Logarithmus [Bet77] und wurde f�ur l = 0 mit

n = 1 und n = 2 bereits angegeben. F�ur die Ordnung (Z�)6 l�a�t sich die Korrektur zu

�E =
m2

e
(Z�)6

mpn3

�
4 ln 2�

7

2

�
(2.19)

berechnen [Pac95].

Der zweite Teil der R�ucksto�korrekturen wird von Termen gebildet, die sich aus der

QED f�ur eine endliche Kernmasse ergeben und als strahlende R�ucksto�korrektu-

ren bezeichnet werden. Diese wurden bereits zum Teil in den Gleichungen 2.11 und

2.13 durch die Faktoren ( �

me

)3 und me

�
ber�ucksichtigt. Eine weitere Korrektur h�oherer

Ordnung ergibt sich nach [Pac95a] zu

�E = �
�(Z�)5m2

e

mpn3
� 1:364 49: (2.20)
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Mit der letzten Gruppe wird schlie�lich die Annahme fallen gelassen, da� es sich bei

dem Kern um ein punktf�ormiges Teilchen handelt. Als Korrekturen f�ur die Energieni-

veaus ergeben sich die sogenannten Kerngr�o�ene�ekte, die eine Folge des von einem

punktf�ormigen Coulombpotential abweichenden Potentials im Kern sind. Vor allem S-

Niveaus erfahren eine Verschiebung, da f�ur diese die Aufenthaltswahrscheinlichkeit des

Elektrons am Kernort von Null verschieden ist. Aber auch die Selbstenergie des Kerns

wird in diese Korrektur einbezogen, da bei deren Berechnung die endliche Kerngr�o�e

ber�ucksichtigt wird. Mit dem Ausdruck [Pac96]

�E =
2

3n3
(Z�)4�3hr2i +

4(Z2�)(Z�)4�3

3�n3m2
p

�
ln

�
mp

�
(Z�)�2

�
� ln k0(n)

�
(2.21)

werden mit dem ersten Term die reinen Kerngr�o�ene�ekte, und mit dem zweiten die

Selbstenergie des Kerns ber�ucksichtigt. Im ersten Term geht explizit der mittlere qua-

dratische Radius der Ladungsverteilung hr2i im Kern ein. Dieser spielt eine wichti-

ge Rolle, da seine Unsicherheit direkt in den Gesamtfehler der berechneten Lamb-

Verschiebung eingeht. Die Gr�o�e des Ladungsradius r wurde bislang aus Streuexpe-

rimenten an Teilchenbeschleunigern bestimmt. Mit r = 0:805(11) fm [Han63] und

r = 0:862(12) fm [Sim80] gibt es zwei sich widersprechende Werte, wobei f�ur die sp�ate-

re Messung eine neuere Analyse (r = 0:877(24) fm [Won94]) durchgef�uhrt wurde. In

[Mer96] werden die Werte verschiedenster Experimente analysiert und ein Ladungs-

radius von r = 0:847(8) fm berechnet. Durch eine neue Auswertung von Daten aus

unterschiedlichen Messungen kann in [Ros99] ein Ladungsradius von r = 0:880(15) fm

angegeben werden. In [Kar98] wird diese Problematik ausf�uhrlich diskutiert. Auch im

Fall der Kerngr�o�ene�ekte k�onnen wieder Korrekturen h�oherer Ordnung angegeben

werden [Fri97], die aber wie strahlende Kerngr�o�enkorrekturen [Pac93, Hub98] eine un-

tergeordnete Rolle bei der Berechnung der Lamb-Verschiebung spielen, da ihre Gr�o�e

kleiner als der Gesamtfehler ist. Aus diesem Grund werden diese hier nicht explizit

angegeben.

Beitrag 1S-Zustand [kHz] 2S-Zustand [kHz]

Strahlungskorrekturen Einschleifen 8181 285.5(2) 1046 061.43(4)

[Selbstenergie] [8396 453.9] [1072 958.52(4)]

Zweischleifen 721(24) 90.2(3)

R�ucksto�korrekturen reine 2402.118(2) 340.3646(3)

strahlende -12 777.97(4) -1 635.437(5)

Kerngr�o�e 1 167(32) 145.8(4.0)

Summe 8172 798(32)(24) 1045 002.4(4.0)(3.0)

Tabelle 2.1: Theoretische Lamb-Verschiebung des 1S- und 2S-Zustands in atomarem

Wassersto�. Alle Werte sind in kHz angegeben. Die erste Fehlerangabe beruht auf der

Ungenauigkeit im Proton-Ladungsradius [Sim80], die zweite ist auf noch unvollst�andig
berechnete QED{Korrekturen h�oherer Ordnung zur�uckzuf�uhren.
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Tabelle 2.1 gibt einen �Uberblick �uber die unterschiedlichen Beitr�age zur Lamb-

Verschiebung [Hub97]. Angegeben sind die einzelnen Verschiebungen, wie sie sich aus

den oben angegebenen Formeln ergeben. Zur Berechnung der Kerngr�o�ene�ekte wird

der Wert f�ur den Ladungsradius aus [Sim80] verwendet. Die beiden Fehlergrenzen geben

zum einen die Unsicherheit aus dem Ladungsradius und zum anderen den angenomme-

nen Fehler aufgrund noch nicht berechneter Strahlungskorrekturen h�oherer Ordnung

an.

2.4 Hyperfeinstruktur

Als Folge der Wechselwirkung des Elektrons mit dem magnetischen Dipol- und dem

elektrischen Quadrupolmoment des Kerns ergibt sich eine weitere Aufspaltung der

Energieniveaus, die Hyperfeinstruktur. F�ur die hier betrachteten S-Zust�ande ver-

schwinden allerdings die Beitr�age der elektrischen Wechselwirkung, so da� eine reine

Wechselwirkung zwischen den magnetischen Momenten vorliegt. Die Aufspaltung liegt

um etwa drei G�o�enordnungen unter der der Feinstruktur, da das magnetische Moment

des Protons um etwa diesen Betrag kleiner ist als das des Elektrons. Der resultierende

Drehimpuls wird mit F bezeichnet und ergibt sich als Summe von Gesamtdrehimpuls

J und Kernmoment I. F�ur S-Zust�ande des Wassersto�atoms k�onnen sich das Kernmo-

ment (I = 1=2) und das elektrische Moment (J = 1=2) nur parallel oder antiparallel

ausrichten, was zu den beiden m�oglichen Werten F = 0 und F = 1 f�uhrt. Die Aufspal-

tung wird durch den Fermi-Kontaktterm zu

EHFS =
(Z�)2Zg

n3
me

mp

(1 + �)R
1

F (F + 1) � I(I + 1) � J(J + 1)

J(J + 1)(2L + 1)
(2.22)

angegeben [Bet77, Bea86]. Mit g = 5:56 wird das anomale magnetische Moment des

Protons und mit � (Gr�o�enordnung 10�3) eine kleine Korrektur bezeichnet, die unter

anderem das anomale magnetische Moment des Elektrons ber�ucksichtigt.
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Abbildung 2.1: Hyperfeinstruktur des 1S-Grund- und metastabilen 2S-Zustands. An-

geregt wird der �Ubergang zwischen den Hyperfeinniveaus mit der Quantenzahl F=1.
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Die Aufspaltungen sind sehr genau vermessen. So bildet zum Beispiel die Hyperfein-

struktur des 1S-Grundzustands den �Ubergang des Wassersto�masers. Daher k�onnen

die aus der Radiofrequenzspektroskopie bekannten Werte zur Korrektur der optisch

gemessenen �Ubergangsfrequenzen verwendet werden. Die Zentroidfrequenz des �Uber-

gangs, also die �Ubergangsfrequenz zwischen den Schwerpunkten der Hyperfeinniveaus,

l�a�t sich mit Hilfe der Land�eschen Intervallregel angeben [Sob92].

Wie in Abbildung 2.1 dargestellt, wird im Experiment der �Ubergang 1S1=2(F = 1)

nach 2S1=2(F = 2) angeregt. Aus den dort angegebenen Werten [Ess71, Heb56] f�ur

die Hyperfeinstruktur l�a�t sich die Korrektur, die zu der gemessenen Frequenz des
�Ubergangs 1S1=2(F = 1)! 2S1=2(F = 1) addiert werdenmu�, um die Zentroidfrequenz

zu erhalten, zu

�fHFS = 310 712 223(13)Hz (2.23)

angeben.

2.5 Zweiphotonen-Spektroskopie am Wassersto�-

atom

Die Energieniveaus in atomarem Wassersto� werden in der hier vorliegenden Arbeit

mit Hilfe optischer spektroskopischer Methoden untersucht. Der �Ubergang des 1S-

Grundzustands in den metastabilen 2S-Zustand bietet mit seiner nat�urlichen Linien-

breite von nur 1.3 Hz ein hohes nat�urliches Potential f�ur eine Reihe von Pr�azisions-

experimenten. Um eine m�oglichst hohe Au�osung des 1S-2S �Ubergangs zu erreichen,

ist es notwendig eine Doppler-freie Technik anzuwenden, da sonst die experimentelle

Linienbreite im GHz-Bereich liegen w�urde. Wegen der gleichen Parit�at von 1S- und

2S-Zustand ist der �Ubergang dipolverboten, so da� nur eine Zweiphotonen-Anregung

mit folgenden Auswahlregeln statt�nden kann:

�L = 2 ; oder

�L = 0 ; dann �F = 0 und �mF = 0 :

Der Bahndrehimpuls L darf sich also nur geradzahlig um Null oder Zwei �andern, wobei

sich f�ur Null zus�atzlich die Hyperfeinquantenzahl F und die Magnetquantenzahl mF

nicht �andern d�urfen. Werden die beiden Photonen, mit jeweils der halben f�ur den �Uber-

gang notwendigen Energie aus entgegengesetzten Richtungen absorbiert, hebt sich der

Doppler-E�ekt erster Ordnung gerade auf, so da� die Anregung Doppler-frei statt�ndet

[Vas70, Cag73]. Als ein Nachteil erweist sich jedoch die bei gleicher Lichtleistung gerin-

ge Anregungsrate pro Atom, da zwei Photonen gleichzeitig absorbiert werden m�ussen.

So sind zur Beobachtung des 1S-2S �Ubergangs vergleichsweise hohe Lichtleistungen

notwendig.

Bezeichne jii den Grund- und jfi den angeregten Zustand gleicher Parit�at, so ist

die Anregungsrate Rif f�ur einen Doppler-freien Zweiphotonen-�Ubergang durch eine
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St�orungsrechnung zweiter Ordnung zu

Rif / jIMif j2 �
�

(2! � !if ) + (�=2)2
mit (2.24)

Mif =
X
n

hf jer � pjnihnjer � pjii
! � !in

(2.25)

gegeben [Gar90]. Dabei bezeichne I die Intensit�at des Lichtfelds mit der Frequenz !

und der Polarisation p, � die nat�urliche Linienbreite und !if = (Ei � Ef )=~ die Fre-

quenz des �Ubergangs. Das Skalarprodukt er �p reduziert sich f�ur eine linear polarisierte
Welle in diesem Fall zu e � z. Das Matrixelement Mif ergibt sich aus der Summe der

Dipolmatrixelemente �uber alle m�oglichen Zwischenzust�ande jni, den gebundenen P -

und Kontinuumszust�anden. Es l�a�t sich als

Mif =
e2a20~

�2mec2
�  (2.26)

angeben, wobei die atomaren Gr�o�en mit ihrem �ublichen Namen bezeichnet sind. F�ur

den Doppler-freien 1S-2S Zweiphotonen-�Ubergang in atomaremWassersto� ergibt sich

f�ur  der Zahlenwert  = 7:85 [Bas77]. Man beachte, da� sich im Gegensatz zur

Einphotonen-Anregung bei Zweiphotonen-�Uberg�angen eine quadratische Abh�angigkeit

der �Ubergangsrate von der Intensit�at ergibt.
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der Hyperfeinniveaus und der Aufspaltung ih-
rer Zeeman-Unterniveaus in einem �au�eren Magnetfeld. Im Rahmen der hier beschrie-

benen Experimente wurden die eingezeichneten, nicht magnetfeldabh�angigen �Uberg�ange,
angeregt.

Nach den, f�ur Zweiphotonen-Spektroskopie geltenden Auswahlregeln, sind f�ur die An-

regung der 1S-2S Resonanz in atomarem Wassersto� nur �Uberg�ange zwischen Hy-
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perfeinniveaus gleicher Quantenzahl F und gleicher Magnetquantenzahl mF erlaubt.

In einem �au�eren Magnetfeld spalten die Zeeman-Unterniveaus des �Ubergangs auf, so

da� Restmagnetfelder zu einer Verschiebung und inhomogenen Verbreiterung f�uhren

k�onnen. Daher wird im Experiment ein kleines Magnetfeld von wenigen Gau� parallel

zur Polarisationsachse des anregenden Laserlichtfelds angelegt, um den magnetfeldsen-

sitiven deutlich von dem unsensitiven Teil zu trennen. Wie Abbildung 2.2 zeigt, wird

nur der �Ubergang 1S1=2(F = 1;mF = �1)! 2S1=2(F = 1;mF = �1) induziert. Dieser
ist nicht von einem �au�eren Magnetfeld abh�angig, da die entsprechenden Zeeman-

Unterniveaus in den beiden Hyperfeinzust�anden 1S1=2(F = 1) und 2S1=2(F = 1) mit

gleicher Steigung verschoben werden. Relativistische und quantenelektrodynamische

E�ekte haben jedoch zur Folge, da� die Steigungen der Komponenten mit mF = +1

und mF = �1 im 1S- und 2S-Zustand nicht exakt gleich sind. Unter der Annahme

einer Gleichbesetzung der Zeeman-Niveaus f�uhrt dies lediglich zu einer Aufspaltung des
�Ubergangs, nicht aber zu einer Verschiebung des Schwerpunkts der beiden mF = �1-
Komponenten. Im Rahmen der Diskussion systematischer E�ekte in Kapitel 5.2 wird

darauf noch einmal gesondert eingegangen.



Kapitel 3

Experimenteller Aufbau

Zur Bestimmung der beiden wichtigen Gr�o�en Rydberg-Konstante und 1S-Lamb-

Verschiebung werden hohe Anforderungen an die experimentellen Techniken gestellt.

Der Weg, um den zu ihrer Bestimmung n�otigen 1S-2S �Ubergang in atomarem Wasser-

sto� mit der heute m�oglichen Pr�azision aufzul�osen, ist von st�andiger Weiterentwicklung

gepr�agt. Den Grundstein f�ur das Wassersto�-Spektrometer am Max-Planck-Institut f�ur

Quantenoptik legten C. Zimmermann [Zim90] und R. Kallenbach [Kal90] im Rahmen

ihrer Dissertationen. In den darau�olgenden Arbeiten von F. Schmidt-Kaler [Sch92],

D. Leibfried [Lei95], A. Huber [Hub97], B. Gross [Gro98] und der vorliegenden Arbeit

wurde das Spektrometer fortlaufend verbessert und weiterentwickelt. Das Spektrome-

ter wird aus einem kalten Wassersto�-Atomstrahl gebildet, der mit Hilfe Doppler-freier

Zweiphotonen-Spektroskopie angeregt wird. Das dazu n�otige UV-Licht bei 243 nm wird

durch Frequenzverdopplung des Lichts eines hochstabilen Farbsto�asers erzeugt. Zur

Anregung des Atomstrahls in einer Vakuumkammerwird das UV-Licht in einen linearen
�Uberh�ohungsresonator eingekoppelt, der kollinear zum Atomstrahl ausgerichtet wird.

Am Ende der Wechselwirkungsregion werden die im angeregten 2S-Zustand be�ndli-

chen Atome nachgewiesen, indem ein kleines elektrisches Feld den 2S- und 2P -Zustand

mischt, so da� die Atome spontan in den 1S-Grundzustand �ubergehen. Die dabei ausge-

sandten L�-Photonen dienen als Nachweis und k�onnen mittels eines Photomultipliers

aufgenommen werden. Dieser Aufbau bildet die experimentelle Grundlage f�ur die in

dieser Arbeit vorgestellten Messungen der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs in

atomarem Wassersto�.

Im ersten Teil dieses Kapitels wird das Wassersto� 1S-2S Spektrometer im einzelnen

vorgestellt und beschrieben. Die Messungen der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs

in atomarem Wassersto� sind nur in Zusammenarbeit mit einem zweiten Labor, in

dem eine phasenkoh�arente Frequenzkette zur Verf�ugung steht, m�oglich geworden. Der

zweite Teil gibt einen �Uberblick �uber die Frequenzkette, die zu dem Zeitpunkt der hier

entstandenen Messungen von J. Reichert, R. Holzwarth und T. Udem betrieben wur-

de. Diese Kette erm�oglicht als optisches Getriebe den phasenkoh�arenten Vergleich der

Wassersto� 1S-2S �Ubergangsfrequenz mit einer C�asium-Atomuhr als Frequenznormal.

21
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Die f�ur die Messungen verwendeten C�asium-Atomuhren werden im dritten Teil des

Kapitels vorgestellt.

3.1 Wassersto�-Spektrometer

Der experimentelle Aufbau des Wassersto� 1S-2S Spektrometers ist in Abbildung 3.1

schematisch dargestellt. Da der 1S-2S �Ubergang in atomarem Wassersto� dipolver-

boten ist, werden die Atome mittels Zweiphotonen-Spektroskopie angeregt. Den Aus-

gangspunkt daf�ur bildet ein hochstabiler Farbsto�aser. Dabei handelt es sich um einen

kommerziellen Ringlaser (Coherent CR 699), der mit dem Laserfarbsto� Coumarin 102

bei der Wellenl�ange 486 nm betrieben wird und von einem Kryptonionen-Laser (Cohe-

rent Innova 100) gepumpt wird. Mit einer Pumpleistung zwischen f�unf und sechs Watt

erreicht der Farbsto�aser mit frischem Laserfarbsto� eine maximale Ausgangsleistung

zwischen 600 und 700 mW. Wie in Abbildung 3.1 dargestellt wird der Ringresonator

von vier Spiegeln gebildet. Damit der Laser auf einer Mode l�auft und durchstimmbar

ist, be�nden sich ein Lyot�lter und mehrere Etalons verschiedener Dicke als frequenz-

selektive Elemente im Strahlengang.

Die Spektroskopie am 1S-2S �Ubergang in atomarem Wassersto� stellt hohe Anfor-

derungen an die Frequenzbreite und Drift des Laser. Um beides m�oglichst gering zu

halten, wird der Laser extern �uber eine Regelschleife auf einen hochstabilen Referenzre-

sonator, einem passivem Fabry-Perot-Resonator, stabilisiert. Die Stabilisierung beruht

auf einer Radiofrequenz-Methode nach Pound, Drever und Hall [Dre84], bei der dem

Licht Seitenb�ander aufgepr�agt werden. Wie in Abbildung 3.1 skizziert, wird dazu ein

Teil des Ausgangslichts des Farbsto�asers mit Hilfe eines elektro-optischen Modulators

(EOM) mit einer Radiofrequenz von ungef�ahr 20 MHz moduliert. Das so modulierte

Licht wird dann in den Referenzresonator eingekoppelt, wobei die Seitenb�ander auf-

grund der geringen spektralen Breite des Resonators einfach reektiert werden. Das

Licht, das aus dem Resonator wieder austritt, wird zusammen mit den beiden reek-

tierten Seitenb�andern auf einer schnellen Photodiode �uberlagert und elektronisch bei

der Modulationsfrequenz des EOM phasensensitiv demoduliert. Das auf diese Weise

erhaltene dispersive Signal wird dann auf verschiedene Stellelemente innerhalb des La-

serresonators gegeben, so da� insgesamt eine Regelbandbreite von 1.5 MHz erreicht

wird. Das Regelsignal wird dabei in drei verschiedene Regelbereiche aufgeteilt, die al-

le auf die L�ange des Resonators Einu� nehmen. F�ur den unteren Frequenzbereich

wird ein Galvopl�attchen, das auf einem kleinen Motor montiert ist, im Strahlengang

gedreht. Der mittlere Frequenzbereich wird mit Hilfe einer kleinen Piezokeramik, auf

der ein Hochreektor des Laserresonators aufgebracht ist, geregelt. Ein EOM ist f�ur

den hohen Frequenzbereich zust�andig, der vor allem schnelle durch kleine Bl�aschen im

Farbsto�strahl bedingte Fluktuationen ausregelt.

Die Stabilit�at des Lasers ist mit diesem Aufbau durch die Stabilit�at des Referenzreso-

nators gegeben. Um diesen m�oglichst stabil und driftarm aufzubauen, ist sowohl eine
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Abbildung 3.1: Experimenteller Aufbau des Wassersto� 1S-2S Spektrometers.
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sehr gute passive als auch aktive Stabilisierung notwendig. Der Resonator selbst wird

aus einem 45 cm langen Zerodurstab, einem Spezialglas (Schott) mit besonders ge-

ringem thermischen Ausdehnungskoe�zienten, gebildet. Der Zerodurstab besitzt eine

L�angsbohrung, an deren Ende jeweils ein gekr�ummter Spiegel (r = �1000 mm) optisch

aufkontaktiert ist. Der so gebildete Fabry-Perot-Resonator erreicht eine gemessene Fi-

nesse von 56000, entsprechend einer Linienbreite von 5.6 kHz und einem Modenab-

stand von 333 MHz. Um die Temperaturschwankungen und akustischen St�orungen,

die auf den Zerodurstab einwirken, auf ein Minimum zu reduzieren, ist dieser in einer

Hochvakuum-Kammer an langen Spiralfedern aufgeh�angt, die von einer Ionengetter-

Pumpe auf einem Vakuum von etwa 10�9 mbar gehalten wird. Die Federn wirken

mit ihrer Resonanzfrequenz von 1.5 Hz als Tiefpa�, so da� Ersch�utterungen oberhalb

dieser Frequenz stark unterdr�uckt werden. Der Vakuumtank ist mit einer Heizfolie

umwickelt, die mit Hilfe eines Temperaturreglers angesteuert wird und verbleibende

Restschwankungen aufgrund der �Anderung der Raumtemperatur ausregelt. Das ganze

System be�ndet sich schlie�lich noch innerhalb einer Kiste, die mit D�ammaterial auf-

gef�ullt ist, um akustische St�orungen und Temperaturschwankungen schon m�oglichst

stark passiv zu d�ampfen. Mit diesem Aufbau l�a�t sich die Linienbreite des Lasers

aus gemessenen Wassersto� 1S-2S Spektren (Kapitel 4) zu 400 Hz als obere Grenze

absch�atzen. Die Laserfrequenz driftet mit wenigen Hz/s aufgrund von L�angen�ande-

rungen des Resonators, die mit Raumtemperaturschwankungen korreliert sind. Damit

der Laser mit diesem Aufbau durchgestimmt werden kann, wird der Strahl zweimal

durch einen akusto-optischen Modulator (AOM) umgelenkt, bevor er in den Resonator

eingekoppelt wird. Bezeichnet fAOM die Tr�agerfrequenz des AOMs, so wird mit der

beschriebenen Regelschleife die Summe 2fAOM + fLaser = fResonator auf eine Mode

des Resonators stabilisiert. Damit wird durch Ver�anderung der AOM-Frequenz fAOM
die Frequenz des Farbsto�asers fLaser ver�andert.

Um den Laser auf die f�ur die Zweiphotonen-Spektroskopie an atomarem Wassersto�

n�otige Wellenl�ange zu stellen, werden zwei Frequenzstandards verwendet. Zum einen

wird ein kommerzielles Wellenl�angenme�ger�at (Burleigh Wavemeter) verwendet, mit

dem der Laser grob auf die richtige Wellenl�ange gestellt wird. Da die Au�osung dieses

Wellenl�angenme�ger�ats nur 300 MHz betr�agt und dies auf keinen Fall ausreicht, um die

Laserfrequenz in die N�ahe der schmalen 1S-2S Resonanz zu stellen, wird zus�atzlich das

Spektrum des Tellur Molek�uls 130Te2, das �ahnlich wie Jod eine gro�e Zahl von Reso-

nanzen aufweist, als Frequenzmarke verwendet. Abbildung 3.1 zeigt den verwendeten

Aufbau einer S�attigungsspektroskopie. Dabei wird ein kleiner Teil des Laserlichts in

einen Probe- und einen Pumpstrahl aufgeteilt und in entgegengesetzten Richtungen

durch eine geheizte Tellur-Zelle gestrahlt. Der Probestrahl wird mit Hilfe einer Photo-

diode phasensensitiv aufgenommen, w�ahrend der Pumpstrahl mittels eines AOMs um

50 MHz veschoben ein- und ausgeschaltet wird. Das so erhaltene S�attigungsspektrum

wurde von D. H. McIntyre kalibriert [McI90], und liefert den Abstand von 16 MHz

einer Resonanz i2 in
130Te2 zum 1S-2S �Ubergang. Damit l�a�t sich die Laserfrequenz

bis auf etwa 1 MHz in die N�ahe der 1S-2S Resonanz einstellen.

Der Hauptanteil der Ausgangsleistung des Farbsto�asers von etwa 500 mW wird
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in einen Resonator eingekoppelt und �uberh�oht. In einem
"
Arm\ be�ndet sich f�ur

die Frequenzverdopplung des Farbsto�aserstrahls bei 486 nm ein winkelangepa�ter

BBO-Kristall (�-Barium-Borat) als nichtlineares Element. Die L�ange des Resonators

wird mit Hilfe des H�ansch-Couillaud-Verfahrens [Hae80] auf ein ganzzahliges Vielfaches

der Laserwellenl�ange stabilisiert, wobei ein auf einer Piezokeramik montierter Spiegel

als Stellelement dient. Dieses Verfahren beruht auf der Tatsache, da� der Resonator

wegen der nichtlinearen Eigenschaften des Kristalls f�ur die eine Polarisation des Fun-

damentallichts hohe und f�ur die andere geringe Verluste aufweist. Das bedeutet aber,

da� die Polarisation, die geringe Verluste erf�ahrt, aufgrund der damit verbundenen

gro�en Dispersion stark phasenabh�angig ist. Diese starke Abh�angigkeit der Phase von

der Resonanz kann durch eine �=4 Verz�ogerungsplatte in eine Polarisationsabh�angig-

keit umgewandelt werden. Mit Hilfe eines polarisierenden Strahlteilers erh�alt man die

Anteile der beiden Polarisationen, deren Vergleich ein dispersives Signal liefert, so da�

der Resonator mit einer elektronischen Regelschleife auf Resonanz stabilisiert werden

kann. Da die Ausbreitungsrichtungen der Fundamentalen und der zweiten Harmoni-

schen in dem Kristall verschieden sind, ist der ausgekoppelte UV-Strahl bei 243 nm mit

einer Leistung von etwa 20 mW stark astigmatisch. Dieser Astigmatismus wird korri-

giert, indem der UV-Strahl mit Hilfe einer Linse fokusiert und ein gekr�ummter Spiegel

unter einem relativ achen Winkel in die Mitte der beiden Foki gestellt wird. Mit dem

reektierten Licht steht dann ein Strahl mit Gau�pro�l f�ur die Zweiphotonen-Anregung

bei 243 nm zur Verf�ugung.

Das so erzeugte UV-Licht bei 243 nm wird schlie�lich in einen linearen Resonator, der

sich innerhalb einer Vakuumkammer be�ndet, mit einer Finesse von bis zu 200 ein-

gekoppelt und �uberh�oht (Abbildung 3.1). Bei einer Einkoppele�zienz von etwa 60 %

laufen in demResonator bis zu 500 mWUV-Licht pro Richtung um.Der Resonator wird

aus einem planen Einkoppelspiegel mit einer Reektivit�at von 98 % und einem kon-

kaven hochreektierenden Spiegel mit mehr als 99.5 % (Kr�ummungsradius -1000 mm

bzw. -2000 mm) gebildet, und kann mittels zweier Piezomotoren von au�en nachjustiert

werden. Um den Resonator auf ein ganzzahliges Vielfaches des UV-Lichts zu stabili-

sieren, wird wieder das Verfahren nach Pound, Drever und Hall verwendet. Das Licht

bei 243 nm wird mit Hilfe eines EOMs moduliert und der Reex des Einkoppelspie-

gels phasensensitiv demoduliert. Das dadurch erhaltene dispersive Signal steuert eine

Piezokeramik, auf der der Einkoppelspiegel befestigt ist, und regelt damit die L�ange

des Resonators nach. Au�erhalb des Vakuums be�ndet sich in der Verl�angerung der

Resonatorachse hinter dem Auskoppelspiegel ein Photomultiplier (Hamamatsu R166),

der die transmittierte Lichtleistung aufnimmt. Das mit einem Leistungsme�ger�at kali-

brierte Signal ist ein direktes Ma� f�ur die im Resonator umlaufende Lichtleistung.

Atomarer Wassersto� wird in einer Mikrowellengasentladung, die mit molekularem

Wassersto� brennt, erzeugt. Der molekulare Wassersto� wird einer Gasasche ent-

nommen und durch einen geheizten Palladium�lter geleitet. Der so erzeugte atomare

Wassersto� wird mit Hilfe von Teonschl�auchen in das Vakuum geleitet und in eine

Kupferd�use gespeist. Sowohl Teon als auch Kupfer haben eine geringe Rekombina-

tionsrate f�ur atomaren Wassersto� bei St�o�en mit den W�anden. Die Kupferd�use ist
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an einem Durchu�kryostaten, der mit �ussigem Helium betrieben wird, befestigt und

kann auf Temperaturen bis zu f�unf Kelvin abgek�uhlt werden. Der Wassersto� ther-

malisiert an der kalten D�use und kann durch eine kleine Bohrung (1.2 mm bis 2 mm

Durchmesser), die kollinear zum UV-Lichtfeld ausgerichtet wird, entweichen und bildet

so einen Atomstrahl. Dieser bewegt sich dann auf einer L�ange von ungef�ahr 13 cm durch

das anregende Lichtfeld. Auf dieser Wechselwirkungsl�ange werden die Wassersto�atome

durch Zweiphotonen-Absorption in den metastabilen 2S-Zustand angeregt. Ein kleines

Magnetfeld von etwa zehn Gau�, das senkrecht zur Flugrichtung der Atome und par-

allel zur linearen Polarisation der Anregungswelle ausgerichtet ist, hebt die Entartung

der Zeeman-Komponenten auf. Beobachtet werden nur die von �au�eren Magnetfeldern

unabh�angigen Komponenten 1S(F = 1;mF = �1) ! 2S(F = 1;mF = �1). Um die

angeregten 2S-Atome detektieren zu k�onnen, wird am Ende der Wechselwirkungszo-

ne ein kleines elektrisches Feld von etwa 50 V/cm angelegt, das den 2S-Zustand mit

dem benachbarten 2P -Zustand mischt. Der 2P -Zustand ist, im Gegensatz zum 2S-

Zustand, ein sehr kurzlebiger Zustand, der unter Aussenden eines L�-Photons spontan

in den 1S-Grundzustand zerf�allt. Die von einem VUV-Licht emp�ndlichen Photomulti-

plier (Hamamatsu R1459) registrierten L�-Photonen werden mit einemPhotonenz�ahler

aufgenommen. Vor dem Detektor be�ndet sich eine Blende (Durchmesser 1.6 mm),

die ebenfalls mit Piezomotoren von au�en nachjustiert werden kann, um mit einem

m�oglichst kollimierten Atomstrahl arbeiten zu k�onnen. Damit ein unerw�unschtes Mi-

schen des 2S-Zustands mit dem 2P -Zustand innerhalb der Wechselwirkungszone ver-

mieden wird, m�ussen elektrische Streufelder verhindert und abgeschirmt werden. Dazu

werden alle Ober�achen mit Graphitspray behandelt, um Kontaktspannungen zu ver-

meiden. Dar�uber hinaus wird die Wechselwirkungsregion von einem Faradaydrahtk�a�g

umschlossen.

Die Vakuumkammer wird mit einer Kryopumpe auf einen Enddruck von etwa

4 � 10�7 mbar evakuiert. Die Kryopumpe mit einer Pumpleistung von 10000 l/s wird

im wesentlichen aus zwei Gesichtspunkten zur Erzeugung des Vakuums verwendet.

Zum einen erlaubt sie das ersch�utterungsfreie Pumpen der Vakuumkammer, was f�ur

eine Regelung des �au�erst emp�ndlichen UV-�Uberh�ohungsresonators auf Resonanz un-

umg�anglich ist. Zum anderen ist es aufgrund des hohen Saugverm�ogens und der Kapa-

zit�at f�ur Wassersto� trotz der Wassersto�ast w�ahrend des Experimentierens m�oglich,

einen Druck von 10�6 mbar aufrecht zu erhalten. Die pumpende Wirkung beruht auf

einem mit �ussigem Helium gek�uhlten, speziell beschichteten Blech gro�er Ober�ache,

wobei durchschnittlich alle f�unf Minuten kurzzeitig ein Kompressor angeschaltet wer-

den mu�, um das Helium wieder abzuk�uhlen. W�ahrend dieser Abk�uhlphase kann nicht

experimentiert werden, da sich der Resonator dann aufgrund der entstehenden Vibra-

tionen nicht f�ur das UV-Licht resonant halten l�a�t.

F�ur die Detektion der L�-Signalphotonen wird ein Photomultiplier verwendet, der zwar

nicht f�ur sichtbares Licht aber noch f�ur das Anregungslicht bei 243 nm emp�ndlich ist.

Aufgrund der hohen umlaufenden Lichtleistung w�urde der Detektor s�attigen und es

w�are keine untergrundfreie Signalaufnahme m�oglich. Daher wird zur Signalaufnahme

das anregende Lichtfeld mit einer Frequenz zwischen 160 und 465 Hz mittels eines
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mechanischen Lichtunterbrechers periodisch ein- und ausgeschaltet. Die Signalphoto-

nen werden nur in der Periode aufgenommen, in der das Anregungslicht bei 243 nm

geblockt ist. Die Anregung in den metastabilen 2S-Zustand erfolgt w�ahrend der Hell-

phase. Diese Art der nahezu untergrundfreien Signalaufnahme ist aufgrund der hohen

Lebensdauer des metastabilen 2S-Zustands m�oglich.

3.2 Phasenkoh�arente Frequenzkette

An dieser Stelle soll die Garchinger Frequenzkette vorgestellt werden, mit der die Mes-

sungen der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs durchgef�uhrt wurden. Diese be�ndet

sich in einem benachbarten Labor und ist �uber eine optische Glasfaser mit einem Teil-

strahl des Farbsto�asers, wie in Abbildung 3.1 angedeutet, verbunden. Das Prinzip

der Frequenzmessung besteht darin, die zu messende Frequenz phasenkoh�arent mit

dem prim�aren Frequenznormal, einer C�asium-Atomuhr, zu vergleichen. W�ahrend man

f�ur Radio- und Mikrowellenfrequenzen bis zu einigen zehn Gigahertz auf elektronische

Verfahren zur Z�ahlung von Schwingungen zur�uckgreifen kann, ist dies f�ur optische Fre-

quenzen, die von der Gr�o�enordnung 1000 THz sind, nicht mehr m�oglich. Um aber

die Genauigkeit elektronischer Z�ahlverfahren f�ur den optischen Bereich ausnutzen zu

k�onnen, werden optische Frequenzintervalle so lange geteilt, bis das verbleibende Inter-

vall mit eben diesen Methoden vermessen werden kann. Die �Uberbr�uckung mu� dabei

phasenkoh�arent erfolgen, damit die Genauigkeit auf optische Frequenzen �ubertragen

werden kann. Das bedeutet im wesentlichen, da� bei der �Ubertragung kein Schwin-

gungszyklus verloren gehen darf. Die Vermessung von optischen Frequenzintervallen

kann f�ur die Bestimmung von Absolutfrequenzen angewendet werden, indem das Inter-

vall zwischen zwei Harmonischen einer Frequenz bestimmt wird. W�ahrend eine erste

Version einer vollst�andig phasenkoh�arenten Frequenzkette mit f�unf Teilerstufen ver-

wirklicht wurde und noch mit einem optischen Frequenzstandard auskommen mu�te

[Ude97, Ude97a], werden die hier vorgestellten Messungen der Absolutfrequenz des

1S-2S �Ubergangs in atomarem Wassersto� erstmals mit einer Frequenzkette durch-

gef�uhrt, mit der ein direkter phasenkoh�arenter Vergleich optischer Frequenzen mit einer

C�asium-Atomuhr m�oglich ist.

Abbildung 3.2 zeigt die schematische Darstellung der Frequenzkette, die Gegenstand

der Dissertation von J. Reichert ist und dort genauer beschrieben wird [Rei00]. Mit die-

ser Frequenzkette wird ein direkter phasenkoh�arenter Vergleich der Wassersto� 1S-2S

Resonanz mit einer C�asium-Atomuhr als Frequenzstandard durchgef�uhrt. Dies wur-

de erst durch den Einsatz eines modengekoppelten Femtosekunden-Lasers m�oglich. Es

handelt sich dabei um einen kommerziellen 70 fs Titan-Saphir-Laser (Coherent Mira

900), bei dem die Modenkopplung passiv mit Hilfe einer Kerr-Linse erfolgt. Betrachtet

man die emittierten Pulse im Frequenzraum, so bilden diese einen etwa 20 THz brei-

ten Kamm zueinander phasenkoh�arenter Moden, wobei der Modenabstand der Repeti-

tionsrate des Lasers entspricht. Koppelt man die Pulse in eine optische Glasfaser ein, so

wird der Kamm durch Selbstphasenmodulation auf etwa 45 THz verbreitert, wobei die
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung der phasenkoh�arenten Frequenzkette f�ur den

direkten Vergleich der Wassersto� 1S-2S Frequenz mit einem C�asium Frequenzstan-
dard.
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einzelnen Moden in einer streng phasenkoh�arenten Beziehung bleiben [Rei99]. Durch

Stabilisierung der Repetitionsrate und damit des Modenabstands kann durch Z�ahlen

der Kammoden ein optisches Frequenzintervall bis zu einer Breite von 45 THz direkt

vermessen werden. Die Repetitionsrate wird dabei elektronisch auf die Radiofrequenz

der verwendeten C�asium-Atomuhr, auf die in Kapitel 3.3 eingegangen wird, phasensta-

bilisiert.

Zur Bestimmung der Wassersto� 1S-2S �Ubergangsfrequenz f1S�2S wird die folgende

"
zuf�allige\ Koinzidenz ausgenutzt: Die Wassersto�frequenz f1S�2S liegt sehr nahe bei

dem 28-fachen der Frequenz f eines Helium-Neon-Lasers bei 3.39 �m, wobei die auftre-

tende vergleichsweise kleine Abweichung mit 8�f bezeichnet wird. Somit ist die 1S-2S

Frequenz durch f1S�2S = 28f � 8�f gegeben, wobei f � 88 THz und �f � 1 THz

sind. Diese beiden Frequenzen werden mit Hilfe des Femtosekundenkamms, und damit

durch einen direkten phasenkoh�arenten Vergleich mit dem C�asium-Frequenzstandard,

bestimmt. In Abbildung 3.2 ist schematisch dargestellt, wie Frequenzintervalle zur Be-

stimmung der L�ucke �f und der Frequenz f erzeugt werden. Da das Intervall der Breite

f � 88 THz nicht mit dem verwendeten Frequenzkamm �uberbr�uckt werden kann, wird

es halbiert und die Frequenz 0:5f � 44 THz vermessen. Um entsprechende Frequenzin-

tervalle der Breite �f und 0:5f zur Bestimmung von �f und f zu generieren, werden

die Frequenzen 4f , 4f ��f und 3:5f ��f erzeugt und mit Hilfe des Frequenzkamms

miteinander verglichen. Der Vergleich von 4f mit 4f ��f liefert die L�ucke �f , und

4f ��f mit 3:5f ��f liefert 0:5f und damit die Frequenz f .

Ausgangspunkt zur Bestimmung der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs ist der

Farbsto�aser, der den Zweiphotonen-�Ubergang in atomarem Wassersto� induziert

(Kapitel 3.1). Die Frequenz dieses Lasers betr�agt ein Viertel der 1S-2S �Ubergangs-

frequenz und ist somit zu 7f � 2�f gegeben. Um Frequenzintervalle durch Z�ahlen

der umfa�ten Kammoden auszumessen, wird der Frequenzkamm an der Frequenz des

Farbsto�aser festgehalten. Dazu wird ein Diodenlaser (972.5 nm) mit der halben Fre-

quenz des Farbsto�asers auf eine Kammode phasenstabilisiert und in einem KNbO3-

Kristall frequenzverdoppelt. F�ur die Phasenstabilisierung zweier Laser [Pre95] werden

die Schwingungsanzahlen der beiden Laser einander angeglichen, w�ahrend im Gegen-

satz dazu bei der Frequenzstabilisierung die Frequenzen im zeitlichen Mittel gleich

sind. Das elektronische Schwebungssignal zwischen frequenzverdoppeltem Diodenlaser

und Farbsto�aser wird dann dazu verwendet, um den Femtosekunden-Laser phasen-

koh�arent an den Farbsto�aser zu koppeln. Damit wird der Kamm im Frequenzraum

an der unteren Intervallgrenze 3:5f � �f festgehalten, und es k�onnen in den beiden

n�achsten Schritten die oberen Intervallgrenzen 4f ��f sowie 4f bestimmt und damit

die Frequenzintervalle 0:5f und �f ausgemessen werden.

Die Frequenz f kann aus dem Vergleich der Frequenzen 3:5f ��f und 4f ��f be-

stimmt werden. Die Frequenz 4f ��f wird mit Hilfe einer Frequenzteilerstufe [Tel90]

erzeugt. Dabei wird ein Frequenzintervall zwischen zwei Frequenzen exakt halbiert, in-

dem die zweite Harmonische einer dritten Frequenz auf die Summe der beiden ersten

Frequenzen phasenstabilisiert wird. In diesem Fall wird eine Teilerstufe dazu benutzt,

einen Diodenlaser bei 850.6 nm auf den Mittelpunkt der Frequenzen f und 7f � 2�f
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phasenzustabilisieren. Dabei entspricht die Frequenz f der des Helium-Neon-Lasers

und 7f � 2�f der des Farbsto�asers. Die Frequenz des Diodenlasers betr�agt somit

4f ��f . Die Frequenz fZ2
des elektronischen Schwebungssignals zwischen dem Di-

odenlaser und der n�achstliegenden Kammode wird mit einem elektronischen Z�ahler

(Z�ahler 2) vermessen. Somit ist die Frequenz 0:5f und damit f durch Ausz�ahlen der

Kammoden und Z�ahler 2 gegeben.

Die Frequenzl�ucke �f ergibt sich mit Hilfe des Frequenzkamms aus dem Vergleich der

Frequenzen 4f und 4f��f . Dabei ist zu beachten, da� die Frequenz 4f��f durch den
Vergleich mit dem festgehaltenem Ende des Frequenzkamms bei 3:5f��f gegeben ist.

Zur Erzeugung der vierten Harmonischen des Helium-Neon-Lasers wird seine Frequenz

in zwei nichtlinearen Prozessen frequenzverdoppelt. Um daf�ur gen�ugend Leistung zur

Verf�ugung zu haben, wird nach der ersten Verdopplung ein Laser als Transferoszillator

eingef�ugt. Dabei handelt es sich um einen Farbzentrenlaser bei 1.696 �m, der auf den

in einem AgGaSe2-Kristall frequenzverdoppelten Helium-Neon-Laser phasenkoh�arent

stabilisiert wird. Im zweiten Schritt wird der Ausgang des Farbzentrenlasers in einem

LiIO3-Kristall frequenzverdoppelt und somit die Frequenz 4f erzeugt. Es wird wieder

das Schwebungssignal mit einer Mode des Frequenzkamms gebildet und dessen Fre-

quenz fZ1
mit einem elektronischen Z�ahler (Z�ahler 1) bestimmt.

Die Frequenzen f und �f sind somit durch die Zahl der ben�otigten Moden und durch

die von den Z�ahlern gemessenen Schwebungsfrequenzen fZ1
und fZ2

gegeben. Damit

sind auch alle anderen Frequenzen, die in der Frequenzkette vorkommen, bestimmt.

Die Frequenz der 1S-2S Resonanz ergibt sich aus diesen Gr�o�en zu [Rei00a]

f1S�2S = �8fZ1
� 64fZ2

+ (�8N1 + 64N2)fr + fLO

= �8fZ1
� 64fZ2

+ 2466:06384 THz : (3.1)

Dabei sind fr die Repetitionsrate des Femtosekundenlasers und N1 und N2 die Anzahl

der Moden zwischen den Z�ahlern und dem, auf den Farbsto�aser phasenstabilisierten,

Ende des Frequenzkamms. In der Frequenz fLO sind die Frequenzen aller Lokaloszil-

latoren zusammengefa�t. Diese werden f�ur jede Phasenstabilisierung aus technischen

Gr�unden eingef�ugt. Das Schwebungssignal wird so nicht auf Null, sondern auf eine

endliche Lokaloszillatorfrequenz gehalten, was ein deutlich besseres Signal- zu Rausch-

Verh�altnis erlaubt.

3.3 C�asium-Atomuhr

Wie bereits in Kapitel 3.2 erw�ahnt, l�a�t sich eine Frequenz durch den direkten pha-

senkoh�arenten Vergleich mit dem prim�aren Frequenznormal bestimmen. Dieses Fre-

quenznormal wird seit 1967 durch den �Ubergang zwischen den beiden Hyperfeinnive-

aus des 6S1=2-Grundzustands des C�asium-Atoms 133Cs gestellt. Um die Kontinuit�at zu

der bis dahin g�ultigen Festlegung der Sekunde, der Ephimeridensekunde, zu wahren,

wurde die Frequenz des �Ubergangs per De�nition auf 9 192 631 770 Hz festgelegt.
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Die Umsetzung dieser De�nition f�ur den normalen Gebrauch geschieht mit Hilfe von

C�asium-Atomuhren. Im folgenden wird deren Prinzip anhand zweier, zur Messung der

absoluten Frequenz des 1S-2S �Ubergangs in atomaremWassersto� (Kapitel 6) verwen-

deten, C�asium-Atomuhren erl�autert.

Der Uhren�ubergang wird durch die beiden Hyperfeinniveaus mit den Quantenzahlen

F = 3 und F = 4 des Grundzustands des einzigen stabilen C�asiumisotops 133Cs ge-

bildet. Im linken Teil der Abbildung 3.3 ist die Hyperfeinstruktur schematisch mit der

zu f0 = 9 192 631 770 Hz de�nierten Aufspaltung dargestellt. Der �Ubergang zwischen

den beiden Niveaus wird durch elektromagnetische Strahlung, die in einem mit Radio-

und Mikrowellentechnologie leicht zu synthetisierenden Bereich liegt, induziert.
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Abbildung 3.3: Hyperfeinstruktur des C�asiumisotops 133Cs, deren Aufspaltung auf die
angegebene Frequenz f0 festgelegt ist. Die rechte Seite zeigt ein typisches Ramsey-

Spektrum zur Au�osung des Uhren�ubergangs in 133Cs.

W�ahrend fr�uhere Atomuhren eine nach Rabi [Rab38] entwickelte Technik zur Spek-

troskopie an einem Atomstrahl anwenden, machen sich heute die meisten Uhren das

Prinzip der Ramsey-Spektroskopie [Ram89] zunutze. Beide sind f�ur Pr�azisionsmessun-

gen der Hyperfeinaufspaltungen in Atomen geeignet, wobei die letztere Methode eine

Weiterentwicklung der Idee von Rabi darstellt. Bei der Methode von Rabi wechselwir-

ken die Atome in einer einzigen Zone mit dem Mikrowellenfeld. Um dabei eine hohe

Au�osung zu erreichen, ist es wichtig die Wechselwirkungszone m�oglichst homogen

und gro� zu halten. Beide Forderungen lassen sich aber aus technischen Gr�unden nur

in gewissen Grenzen miteinander vereinbaren. Wechselwirken die Atome eine Zeit t

mit dem Mikrowellenfeld, so ist die Breite der Resonanz durch 1=t gegeben. In der

Ramsey-Spektroskopie wird eine einzige Zone durch zwei r�aumlich getrennte ersetzt.

Diese k�onnen dann n�amlich kleiner gehalten werden, so da� die Homogenit�at der Fel-

der leichter realisiert werden kann. Die Au�osung ist mit dieser Methode allein durch

den Abstand der beiden Zonen gegeben und kann damit im Prinzip beliebig gesteigert

werden. Ben�otigen die Atome eine Zeit T von der ersten zur zweiten Zone, so ist die

Breite der Resonanz durch 1=2T gegeben. In der ersten Wechselwirkungsregion werden

die Atome in eine koh�arente Superposition zwischen angeregtem- und Grundzustand

versetzt. Zwischen den beiden Zonen bewegen sich die Atome dann relaxationsfrei mit

ihrer atomaren Eigenfrequenz, bis sie schlie�lich in der zweiten Region, je nach Pha-
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senlage des atomaren Dipolmoments zu Mikrowellenfeld, an- oder abgeregt werden.

Als Funktion der Frequenz des treibenden Feldes ergeben sich dann Interferenzmuster,

die sogenannten Ramsey-Streifen. Der rechte Teil in Abbildung 3.3 zeigt ein solches

typisches Ramsey-Spektrum.

Die erste Reihe von Messungen der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs in ato-

marem Wassersto� wurde mit Hilfe einer kommerziellen Atomuhr (Hewlett Packard

HP5071A) durchgef�uhrt, deren schematischer Aufbau in Abbildung 3.4 dargestellt

ist. Die Uhr verwendet zur Spektroskopie zwischen den 6S1=2(F = 3;mF = 0) und

6S1=2(F = 4;mF = 0) Niveaus einen thermischen C�asium-Atomstrahl, der durch ei-

ne Blende aus einem Ofen austritt. Die thermisch besetzten Hyperfeinniveaus werden

mit Hilfe eines statischen, stark inhomogenen Magnetfelds (Polarisator) aufgespalten.

Atome im oberen Hyperfeinzustand (F = 4) werden dabei in die gew�unschte Richtung

abgelenkt.
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Abbildung 3.4: Schematische Darstellung einer C�asium-Atomuhr. Ein zustandsselek-
tierter Atomstrahl wird in zwei r�aumlich getrennten Mikrowellenfeldern angeregt. Das

nach dem Prinzip der Ramsey-Spektroskopie gewonnene Signal S dient zur Regelung

eines spannungsabh�angigen Quarzoszillators bei 10 MHz, dessen Ausgang gleichzeitig

durch Synthetisierung das Mikrowellenfeld treibt und als Uhrenausgang dient.

Der zustandsselektierte Atomstrahl tritt dann in einen Mikrowellenresonator zur Anre-

gung des Hyperfein�ubergangs ein. Die Zeeman-Niveaus sind stark magnetfeldabh�angig,

so da� die Wechselwirkungszone mit einer Magnetfeldabschirmung zur Unterdr�uckung

�au�erer St�orungen umgeben ist. Zus�atzlich wird ein kleines, homogenes statisches Ma-

gnetfeld (C-Feld) angelegt, um die Zeeman-Komponenten aufzul�osen und nur den �Uber-

gang zwischen Niveaus mit mF = 0 zu induzieren. Die �Ubergangsfrequenz zwischen

diesen Niveaus ist vergleichsweise unabh�angig gegen Streumagnetfelder. Die Atome



3.3. C �ASIUM-ATOMUHR 33

werden bei ihrer ersten Wechselwirkung mit dem Mikrowellenfeld in eine Superposi-

tion der beiden Zust�ande 6S1=2(F = 4;mF = 0) und 6S1=2(F = 3;mF = 0) versetzt.

Nach der zweiten Wechselwirkung wird der Atomstrahl wieder in einem statischen,

stark inhomogenen Magnetfeld (Analysator) r�aumlich in die beiden Hyperfeinniveaus

getrennt. Atome im Grundzustand (F = 3) werden phasensensitiv detektiert und das

erhaltene Signal S wird zur Regelung der Frequenz verwendet. Das Mikrowellenfeld

wird von einem Quarzoszillator erzeugt, dessen Frequenz durch eine von au�en an-

gelegte Spannung ver�andert werden kann. Die elektronische Regelung h�alt dadurch

den Oszillator mit Hilfe des Signals S auf der Mitte des Ramsey-Spektrums bei der

Frequenz f0 des Uhren�ubergangs fest. Die Ausgangsfrequenz des Oszillators betr�agt

10 MHz und wird mit Hilfe von Radio- und Mikrowellentechnik auf die zur Spektro-

skopie n�otige Frequenz f0 konvertiert. Die Genauigkeit dieser kommerziellen Atomuhr,

also die Abweichung ihrer Frequenz von der De�nition des Uhren�ubergangs, liegt bei

etwa 10�12. Diese kann mit Hilfe des Zeitsignals des satellitengest�utzten
"
Global Po-

sitioning System\ (GPS) auf besser als 10�13 gesteigert werden. Bei GPS handelt es

sich um ein Navigationssystem des amerikanischen Milit�ars, das von 28 Satelliten ge-

bildet wird, von denen an jedem Punkt der Erde mindestens vier sichtbar sind. Die

von GPS ausgesandte Zeit stimmt dabei mit einer Genauigkeit von etwa 100 ns mit

der koordinierten Weltzeit UTC (Universal Coordinated Time) �uberein.

Eine zweite Reihe von Messungen wurde mit einer transportablen Font�anen-C�asium-

uhr [Cla95, Cla95a, San99] durchgef�uhrt, die an der BNM-LPTF in Paris entwickelt

wurde [Lem00]. Im Rahmen einer Zusammenarbeit von Wassersto�- und Frequenzket-

tenlabor mit dem Pariser Labor wurde diese Uhr von Paris nach Garching transpor-

tiert. Innerhalb von zwei Wochen konnte so die 1S-2S �Ubergangsfrequenz in atomarem

Wassersto� an insgesamt zehn Me�tagen phasenkoh�arent mit diesem prim�aren Fre-

quenznormal verglichen werden (Kapitel 6). Durch einen Vergleich der transportablen

Font�anen-C�asiumuhr vor und nach ihrem Transport mit einer zweiten in Paris be�ndli-

chen Font�anen-Uhr kann deren Genauigkeit auf weniger als 2 �10�15 angegeben werden.
Diese bisher einmalige Genauigkeit wird durch die Verwendung lasergek�uhlter Atome

mit einer, im Vergleich zum thermischen Atomstrahl, kleinen Geschwindigkeit erreicht

[Kas89]. Dadurch werden zahlreiche systematische E�ekte unterdr�uckt. Abbildung 3.5

zeigt den Aufbau der verwendeten Font�anenuhr. Im wesentlichen besteht die Uhr aus

drei Teilen, einer Wechselwirkungszone, der Quelle und dem Detektionsbereich. Sechs

Laserstrahlen, die bez�uglich des �Ubergangs 6S1=2(F = 4)! 6P3=2(F = 5) rotverstimmt

sind, k�uhlen die Atome, so da� etwa 107�108 Atome in einer optischen Melasse gesam-

melt werden. Die Atome werden auf wenige �K gek�uhlt, so da� die Relativgeschwin-

digkeit der Atome mit wenigen cm/s nur noch einen Bruchteil der wahrscheinlichsten

Geschwindigkeit von 100 m/s in einem Atomstrahl betr�agt. Durch geeignete Verstim-

mung der K�uhllaserstrahlen werden die Atome auf etwa 4 m/s beschleunigt und auf eine

vertikal nach oben gerichtete ballistische Flugbahn gebracht. Die Atome werden durch

geeignete Laser- und Mikrowellenpulse in dem 6S1=2(F = 3;mF = 0) Zustand pr�apa-

riert. Auch bei dieser Uhr wird das Prinzip der Ramsey-Spektroskopie angewendet,

wobei hier die kleine Geschwindigkeit der Atome den Vorteil eines sehr viel gr�o�eren

zeitlichen Abstands zwischen den beiden Wechselwirkungszonen bietet. Aufgrund der
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Abbildung 3.5: Aufbau einer transportablen Font�anen-C�asiumuhr. Kalte Atome wech-
selwirken auf ihrem ballistischen Flug nach der Ramsey-Anordnung zweimal mit ei-

nem Mikrowellenfeld. Die beiden Hyperfeinzust�ande 6S1=2(F = 4;mF = 0) und
6S1=2(F = 3;mF = 0) werden durch laserinduzierte Fluoreszenz nachgewiesen.

ballistischen Flugbahn der Atome im Schwerefeld, formen sie eine Art
"
Springbrunnen\,

so da� die Atome in ihrer Bewegung nach oben durch die Schwerkraft abgebremst und

wieder nach unten beschleunigt werden. Daher werden die beiden Wechselwirkungen

mit einer einzigen r�aumlichenWechselwirkungsregion erreicht, die die Atome aufgrund

ihrer Flugbahn zweimal passieren. Der freie Flug dauert etwa eine halbe Sekunde,

so da� mit dieser Anordnung Ramsey-Streifen mit einer Breite von nur einem Hertz

aufgel�ost werden. Der gesamte Wechselwirkungsbereich ist, analog zur kommerziellen

Atomuhr, gegen �au�ere Magnetfelder abgeschirmt und von einem kleinen, statischen

homogenen Magnetfeld zur Au�osung der Zeeman-Niveaus durchsetzt. Nach dem frei-

en Flug fallen die Atome in den, unterhalb der Quelle liegenden, Detektionsbereich.

Mit dieser Anordnung werden sowohl die Population im 6S1=2(F = 3;mF = 0) als auch

im 6S1=2(F = 4;mF = 0) Zustand detektiert, um Schwankungen zum einen des Detek-

tionslasers bez�uglich Leistung und Frequenz und zum anderen der Zahl der Atome bei

jedem Anregungszyklus zu minimieren. Zuerst wird die Besetzung des oberen Hyper-

feinzustands (F = 4) mit Hilfe der laserinduzierten Fluoreszenz in einer bez�uglich des
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�Ubergangs 6S1=2(F = 4) ! 6P3=2(F = 5) leicht rotverschobenen Stehwelle gemessen.

Der unterste Teil dieses Probestrahls wird aus einer laufenden Lichtwelle gebildet, die

Atome im oberen Hyperfeinniveau aufgrund des Strahlungsdrucks des Lichts aus der

"
Atomwolke\ entfernt. Anschlie�end werden die Atome im unteren Hyperfeinzustand

(F = 3) optisch in den oberen gepumpt und analog in einem zweiten Stehwellenfeld

detektiert. In Analogie zu der kommerziellen Atomuhr wird ein Quarzoszillator auf

den zentralen Ramsey-Streifen stabilisiert. Allerdings wird das Fehlersignal nicht pha-

sensensitiv erzeugt, sondern durch abwechselndes Aufnehmen des Signals einmal links

und einmal rechts bezogen auf den zentralen Ramsey-Streifen. Die Di�erenz der beiden

Signale liefert ein Fehlersignal, mit dem der Radiofrequenzoszillator auf der Resonanz-

frequenz des C�asiumatoms gehalten wird.
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Kapitel 4

Zweiphotonen-Spektroskopie an

atomarem Wassersto�

Der in Kapitel 3.1 vorgestellte Aufbau er�o�net die M�oglichkeit, den 1S-2S

Zweiphotonen-�Ubergang in atomarem Wassersto� Doppler-frei mit hoher Genauig-

keit aufzul�osen. Die dabei erreichte Genauigkeit bildet die Grundlage zur Bestimmung

von Naturkonstanten und f�ur Tests wichtiger theoretischer Grundlagen. Dazu geh�oren

beispielsweise die Rydberg-Konstante, die am genauesten bekannte Naturkonstante,

und die 1S-Lamb-Verschiebung, die den genauesten Test der Quantenelektrodynamik

(QED) an einem stabilen System darstellt. Der 1S-2S �Ubergang in atomarem Wasser-

sto� stellt au�erdem aufgrund seiner nat�urlichen Linienbreite von nur 1.3 Hz gleich-

zeitig einen der aussichtsreichsten Kandidaten f�ur einen optischen prim�aren Frequenz-

standard dar. Im Rahmen dieser Arbeit konnte dabei die Me�genauigkeit der 1S-2S

Absolutfrequenz um mehr als eine Gr�o�enordnung verbessert werden. Dabei stellt diese

Frequenz die im sichtbaren und ultravioletten Bereich am pr�azisesten bekannte optische

Frequenz dar, worauf in Kapitel 6 ausf�uhrlich eingegangen wird.

Das folgende Kapitel stellt im ersten Teil die wichtigsten verbreiternden und verschie-

benden E�ekte des 1S-2S �Ubergangs in atomarem Wassersto� vor. Dabei handelt

es sich um den Doppler-E�ekt zweiter Ordnung und die Durchugsverbreiterung. Da

beide E�ekte geschwindigkeitsabh�angig sind, k�onnen sie durch Selektion kalter Ato-

me verkleinert werden. Es werden die dazu n�otigen Techniken vorgestellt, mit deren

Hilfe die Au�osung hier auf 7 � 10�13 gesteigert werden konnte. Im zweiten Teil wird

die aus der Mikrowellentechnologie bekannte Ramsey-Spektroskopie vorgestellt und ih-

re Anwendung auf den 1S-2S Zweiphotonen-�Ubergang beschrieben. Es wird gezeigt,

wie damit die Au�osung auf 6 � 10�13 noch etwas weiter gesteigert werden kann. Der

dritte Teil zeigt, wie durch weitere Anregung der metastabilen 2S-Atome in den 4S-

Zustand mit Hilfe eines Titan-Saphir-Lasers bei 972 nm ein direkter Vergleich der

beiden Zweiphotonen-�Uberg�ange 1S-2S mit 2S-4S m�oglich ist. Gemessen wird die

Schwebungsfrequenz nahe 5 GHz der halben ultravioletten und der verdoppelten in-

fraroten Frequenz, die nach dem Bohrschen-Atommodell Null sein sollte. Die QED

37
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liefert f�ur diese Schwebungsfrequenz aber eine Kombination der Lamb-Verschiebungen

der beteiligten Niveaus, von denen die 1S-Lamb-Verschiebung den gr�o�ten Beitrag bil-

det. Sowohl die Experimente zur Ramsey-Spektroskopie als auch der direkte Vergleich

der 1S-2S und 2S-4S �Ubergangsfrequenzen wurde dabei in der ersten H�alfte der die-

ser Arbeit zugrundeliegenden experimentellen Untersuchungen in Zusammenarbeit mit

B. Gross [Gro98] durchgef�uhrt.

4.1 Der 1S-2S �Ubergang

Der verwendete experimentelle Aufbau zur Beobachtung der 1S-2S Resonanz in ato-

marem Wassersto� wurde bereits in Kapitel 3.1 vorgestellt. Aus Symmetriegr�unden

ist es nicht m�oglich den 1S-Grundzustand in den metastabilen 2S-Zustand mit nur

einem Photon anzuregen. Erst mit Hilfe zweier Photonen kann dieser �Ubergang indu-

ziert werden. Im Gegensatz zu einer Einphotonen-Absorption mu� bei Zweiphotonen-
�Uberg�angen mit vergleichsweise hohen Lichtintensit�aten experimentiert werden (Kapi-

tel 2.5). Der Vorteil der Zweiphotonen-Spektroskopie besteht darin, da� eine Doppler-

freie Anregung durch Absorption zweier Photonen gleicher Frequenz aus entgegenge-

setzten Richtungen erreicht werden kann. Somit kann jedes Atom, unabh�angig von sei-

ner Geschwindigkeit, zu einem Doppler-freien Signal beitragen. Diese Art der Doppler-

freien Zweiphotonen-Spektroskopie wird mit der in Kapitel 3.1 beschriebenen Anre-

gungsgeometrie umgesetzt. Das f�ur die Anregung n�otige UV-Licht bei 243 nm wird

in einem linearen Resonator �uberh�oht, der kollinear zu dem Wassersto�-Atomstrahl

ausgerichtet ist. Damit stehen sowohl gen�ugend Leistung als auch zwei Photonen aus

entgegengesetzten Richtungen f�ur die Spektroskopie zur Verf�ugung. Die Atome k�onnen

selbstverst�andlich auch zwei Photonen aus der gleichen Richtung absorbieren. Auf-

grund der gro�en Doppler-Verbreiterung ist dieses Signal jedoch so schwach, da� es

hier nicht beobachtet werden kann.

Die erreichte experimentelle Au�osung der Spektroskopie am 1S-2S �Ubergang bedingt,

da� bereits der Unterschied der Eigenzeiten der sich mit verschiedener Geschwindigkeit

bewegenden Atome eine Rolle spielt. Dieser E�ekt f�uhrt zum Doppler-E�ekt zweiter

Ordnung, der im Gegensatz zumDoppler-E�ekt erster Ordnung nicht von der Richtung

und linear von der Geschwindigkeit abh�angt, sondern quadratisch steigt, je schneller

sich ein Atom bewegt. Der Doppler-E�ekt zweiter Ordnung bewirkt eine Rotverschie-

bung der Wassersto� 1S-2S Resonanz, die quadratisch mit der Geschwindigkeit w�achst,

was zu einer asymmetrischen Verbreiterung f�uhrt. Es gibt noch einen weiteren E�ekt,

der sich in einer Verbreiterung der 1S-2S Resonanz �au�ert, die sogenannte Durch-

ugsverbreiterung. Diese h�angt linear von der Geschwindigkeit ab [Lei95] und l�a�t

sich auf die endliche Wechselwirkungszeit eines Atoms mit dem anregenden Lichtfeld

zur�uckf�uhren.

Diese beiden geschwindigkeitsabh�angigen E�ekte bilden gleichzeitig die gr�o�ten syste-

matischen E�ekte, auf die in Kapitel 5.2 gesondert eingegangen wird. Ein wirkungsvol-
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ler Weg diese zu reduzieren ist die Verkleinerung der Geschwindigkeit der Atome mit

Hilfe eines Durchu�kryostaten (Kapitel 3.1). Durch Thermalisieren der Atome an der

daran angebrachten D�use kann der Wassersto�-Atomstrahl bis auf 5 K gek�uhlt werden.
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Abbildung 4.1: Wassersto� 1S-2S Spektren, aufgenommen bei vier verschiedenen

D�usentemperaturen. Im linken Teil sind Spektren ohne zeitliche Verz�ogerung, im rech-
ten die entsprechenden mit einer Verz�ogerung von �=200 �s dargestellt. Die durchge-

zogenen Linien bzw. die graue Fl�ache ergeben sich durch Anpassung eines theoretischen
Linienformmodells an die experimentellen Daten.

Der linke Teil in Abbildung 4.1 zeigt die Reduzierung beider E�ekte mit sinken-

der Temperatur des Atomstrahls. Aufgetragen ist die Zahl der 2S-Atome f�ur ver-

schiedene Verstimmungen des anregenden Laserlichtfelds. Dabei handelt es sich,

wie bei allen anderen gezeigten Spektren, um den magnetfeldunabh�angigen Anteil

1S1=2(F = 1;mF = �1)! 2S1=2(F = 1;mF = �1). Es sind vier verschiedene Spektren
f�ur unterschiedliche D�usentemperaturen dargestellt. Die durchgezogenen Linien, bezie-

hungsweise die unterlegte Fl�ache f�ur 7 K, wurden durch Anpassen eines theoretischen

Modells f�ur die Linienform des 1S-2S �Ubergangs, wie es sich aus der verwendeten Anre-

gungsgeometrie und experimentellen Parametern ergibt, an die experimentellen Daten

gewonnen. Auf dieses theoretische Modell wird gesondert in Kapitel 5.1 eingegangen.

An dieser Stelle soll nur verdeutlicht werden, wie gut die experimentell gewonnene

Linienform verstanden ist. Deutlich zu erkennen ist vor allem f�ur h�ohere Temperatu-

ren die stark asymmetrische Linienform der 1S-2S Resonanz. Die linke
"
Flanke\ wird

von schnellen Atomen gebildet, die die Resonanz im Vergleich zu langsamen Atomen

�uberproportional verschieben. Je k�alter der Atomstrahl wird, desto mehr wird diese

Asymmetrie reduziert, bis die Linienform bei 7 K zwar noch nicht vollkommen, aber

doch wesentlich symmetrischer ist. Auch ist deutlich zu erkennen, da� durch Verklei-

nerung der Temperatur die Rotverschiebung abnimmt, also die Linienmitte zu h�oheren

Frequenzen hin verschoben wird. Die bis herunter zu etwa 40 K mit abnehmender

Temperatur verbundene Signalvergr�o�erung l�a�t sich auf die hier geringere atomare

Geschwindigkeit zur�uckf�uhren, was zu einer Steigerung der Wechselwirkungszeit der

Atome mit dem anregenden Lichtfeld f�uhrt. Unterhalb von etwa 10 K nimmt das
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beobachtete Signal der 2S-Atome ab. Bei dieser Temperatur beginnt der molekulare

Wassersto�, der sich unvermeidlich in dem Atomstrahl be�ndet, an den D�usenw�anden

anzufrieren, und f�uhrt zu einer steigenden Rekombinationsrate atomaren Wassersto�s

in der D�use.

Das Arbeiten mit einem kalten Atomstrahl f�uhrt bei einer D�usentemperatur von 7 K

zu einer mittleren Geschwindigkeit der Atome von etwa 300 m/s. F�ur eine weitere

Selektion kalter Atome zur Reduzierung von Linienbreite und Asymmetrie werden

die Atome mit Hilfe eines Vielkanalz�ahlers zeitaufgel�ost aufgenommen. Wie in Ka-

pitel 3.1 erl�autert, ist es notwendig das Anregungslichtfeld bei 243 nm periodisch an-

und auszuschalten, um eine nahezu untergrundfreie Detektion der Signalphotonen zu

erm�oglichen. Diese Notwendigkeit kann man sich zu Nutzen machen, indem man nach

Unterbrechen des Anregungslichtfelds eine gewisse Verz�ogerungszeit � wartet, bis das

2S-Signal aufgenommen wird. Dadurch l�a�t man schnelle Atome, die die Wechselwir-

kungsl�ange d mit einer Geschwindigkeit v > d=� zur�uckgelegt haben, am 2S-Detektor

passieren und erh�alt lediglich das Signal von langsamen Atomen deren maximale Ge-

schwindigkeit vmax = d=� betr�agt. Auf der rechten Seite der Abbildung 4.1 sind die

Spektren mit einer Verz�ogerungszeit von 200 �s dargestellt. Dabei f�allt besonders die

deutliche Signalabnahme gegen�uber den Spektren, zu denen alle Atome beitragen, auf.

Dies l�a�t sich auf die Form der Geschwindigkeitsverteilung zur�uckf�uhren, in der der

Anteil langsamer Atome stark unterdr�uckt ist. Die Signalabnahme ist f�ur Temperatu-

ren oberhalb 10 K so gro�, da� ein Experimentieren f�ur Verz�ogerungszeiten � > 300 �s

nicht mehr m�oglich ist. Vergleichsweise gering f�allt hingegen die Signalabnahme bei

Temperaturen unterhalb von 10 K aus, wie deutlich an dem Spektrum bei 7 K zu erken-

nen ist. Grund daf�ur ist das bereits oben erw�ahnte Anfrieren molekularen Wassersto�s

an der D�use. Dadurch werden die sehr langsamen Atome der Geschwindigkeitsvertei-

lung nicht so sehr wie bei hohen Temperaturen von schnellen Atomen und Molek�ulen

gesto�en. Gleichzeitig nimmt bei Anfrieren des molekularen Wassersto�s der Hinter-

grundgasdruck ab, so da� insgesamt mehr langsame Atome den 2S-Detektor erreichen

k�onnen. Bei diesen geringen Temperaturen ist eine Signalaufnahme mit gutem Signal-

zu Rausch-Verh�altnis bis zu 2 ms Verz�ogerungszeit m�oglich.

Das Experimentieren mit nur einer Geschwindigkeitsklasse h�atte zur Folge, da� man

sehr viel Information verschenken w�urde, da das Signal schnellerer Atome verloren

w�are. Daher wird das Signal mit Hilfe eines Vielkanalz�ahlers aufgenommen, mit dem

es m�oglich ist viele Zeitfenster zu setzen. Damit wird der Beitrag aller Atome zeitauf-

gel�ost f�ur verschiedene Verz�ogerungszeiten und Laserverstimmungen in einer zweidi-

mensionalen Matrix abgespeichert. Es ist zu beachten, da� ein Signal mit h�oherer

Verz�ogerungszeit in dem Signal kleinerer Verz�ogerungszeit enthalten ist. In Abbildung

4.2 ist ein typisches 1S-2S Signal bei verschiedenen Verz�ogerungszeiten dargestellt. Es

handelt sich dabei um das gleiche Spektrum, das in Abbildung 4.1 im grau unterlegten

Teil f�ur den Fall einer D�usentemperatur von 7 K gezeigt ist. Aufgetragen ist jeweils das

2S-Signal gegen die Laserverstimmung f�ur Verz�ogerungszeiten � bis zu 1.8 ms. Deutlich

zu erkennen ist die immer noch vorhandene Asymmetrie f�ur kleine Verz�ogerungszei-

ten. Diese wird f�ur gr�o�ere Verz�ogerungszeiten immer kleiner, und ist schlie�lich bei
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hohen Verz�ogerten nahezu verschwunden. Die Linien mit � > 1 ms sind in dem oberen

linken Teil der Abbildung 4.2 mit vergr�o�erter Signalskala dargestellt, wobei die Li-

nie bei � = 1 ms in beiden Teilen dargestellt ist, um den Gr�o�enunterschied zwischen

verz�ogerten und unverz�ogerten Signalen zu verdeutlichen.
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Abbildung 4.2: Simultan aufgenommene Spektren f�ur verschiedene Verz�ogerungszeiten

bei einer D�usentemperatur von 7 K. Die durchgezogenen Linien ergeben sich aus einer

simultanen Anpassung eines theoretischen Linienformmodells an alle zeitverz�ogerten
Spektren.

Auch die Verkleinerung der Rotverschiebung aufgrund des Doppler-E�ekts zweiter

Ordnung ist deutlich anhand der in Abbildung 4.2 eingzeichneten Hilfslinie zu erken-

nen. Dies ist ein entscheidender Punkt f�ur die Bestimmung der absoluten Frequenz

der 1S-2S Resonanz in atomarem Wassersto�. Der st�orende E�ekt der quadratischen

Doppler-Verschiebung kann mit dieser Technik deutlich reduziert werden. Die durchge-

zogenen Linien sind wieder das Ergebnis der Anpassung des theoretischen Linienform-

modells an die experimentellen Spektren, auf das in Kapitel 5.1 ausf�uhrlicher einge-

gangen werden soll. Hier soll nur erw�ahnt werden, da� das theoretische Modell mit nur

sieben freien Parametern auskommt, die durch eine simultane Anpassung des Modells

an alle Verz�ogerten eines 1S-2S Spektrums bestimmt werden. Dabei beschreiben diese

Parameter eine gemeinsame Amplitude, die mittlere Geschwindigkeit des Atomstrahls

und eine gemeinsame Verschiebung, die die unverschobene 1S-2S Resonanz angibt. Mit

dieser gemeinsamen Verschiebung ist man in der Lage die unverschobene Linienmitte
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bis auf wenige Hertz anzugeben. Drei der restlichen vier Parameter gehen in die spezi-

elle Form der Geschwindigkeitsverteilung ein, und der letzte ber�ucksichtigt schlie�lich

eine zus�atzliche Verbreiterung der Spektren, wie etwa aufgrund der endlichen Laserli-

nienbreite.
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Abbildung 4.3: Hochaufgel�ostes Wassersto� 1S-2S Zweiphotonen-Spektrum mit einer

Linienbreite von nur 900 Hz bei 243 nm. Das Spektrum wurde mit einer optimier-

ten D�usenl�ange bei einer Temperatur von 6.5 K aufgenommen und entspricht einer
Au�osung von 7 � 10�13.

Um eine hohe Au�osung der 1S-2S Resonanz zu erreichen, ist es wegen des Doppler-

E�ekts zweiter Ordnung und der Durchugsverbreiterung wichtig, mit m�oglichst lang-

samen Atomen zu arbeiten. Die Durchugsverbreiterung h�angt aber nicht nur von der

Geschwindigkeit ab, sondern auch von demWinkel, unter dem die Atome das anregende

Lichtfeld kreuzen [Lei95]. Je steiler der Winkel ist, desto k�urzer ist die Wechselwirkung-

zeit des Atoms mit dem Lichtfeld. Um diesen E�ekt klein zu halten, wird mit einem

m�oglichst kollimiertenAtomstrahl gearbeitet. Dabei ist man durch experimentelle Rah-

menbedingungen beschr�ankt, die es nicht erlauben den Durchmesser der D�use, durch

die der Atomstrahl austritt, kleiner als 1.2 mm zu w�ahlen, um nicht die Mode des anre-

genden Lichtfeldes bei 243 nm merklich abzuschneiden. Vor dem 2S-Detektor be�ndet

sich eine von au�en justierbare Blende, die es erm�oglichtmit unterschiedlichenKollima-

tionen zu arbeiten. Dabei hat sich ein Blendendurchmesser von 1.6 mm als ausreichend

erwiesen, da mit kleineren Durchmessern kein Einu� auf die Breite der aufgenomme-

nen Resonanz mehr beobachtet werden konnte. Mit dem Spektrum in Abbildung 4.3

konnte in dieser Arbeit erstmals die bisherige Grenze einer Linienbreite von 1 kHz in
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dieser Anordnung unterschritten werden und auf eine Breite von 900 Hz bei 243 nm re-

duziert werden, was einer Au�osung von 7 �10�13 entspricht. Dies wurde m�oglich durch

Optimierung der D�usenl�ange, die f�ur das gezeigte Spektrum etwa 1 cm l�anger als in

fr�uheren Arbeiten gew�ahlt wurde. Dadurch wird eine st�arkere Kollimierung der Atome

in Richtung des 2S-Detektors erreicht und demzufolge sind mehr langsame Atome f�ur

die Anregung vorhanden. Aufgetragen ist hier das Spektrum mit einer Verz�ogerungs-

zeit � = 1:8 ms gegen die Laserverstimmung. Dabei wurde �uber vier Linien gemittelt,

was einer e�ektiven Me�zeit von 4 s pro Me�punkt entspricht. Bei diesem Spektrum

ergibt sich aus der Verz�ogerungszeit � und der Wechselwirkungsl�ange von 13 cm eine

maximale Geschwindigkeit von 70 m/s der zu diesem Signal beitragenden Atome. Die

mittlere Geschwindigkeit ergibt sich aus dem Linienformmodell zu etwa der H�alfte der

maximalen Geschwindigkeit, so da� die relativistische Doppler-Verschiebung f�ur dieses

Spektrum nur etwa 10 Hz betr�agt.

4.2 Ramsey-Spektroskopie

Eine alternative M�oglichkeit, die Au�osung der Zweiphotonen 1S-2S Resonanz wei-

ter zu steigern, wird mit der optischen Ramsey-Spektroskopie verfolgt. Dabei handelt

es sich um eine bereits aus dem Radio- und Mikrowellenbereich bekannte Technik,

die schon in Kapitel 3.3 im Rahmen der C�asium-Atomuhren vorgestellt wurde. Die

grundlegende Idee dabei ist, eine einzige, durch ihre begrenzte Gr�o�e die Au�osung

limitierende, Wechselwirkungsregion durch zwei getrennte Zonen zu ersetzen [Ram89].

Betrachtet man ein Atom als ein relaxationsfreies Zwei-Niveau System, so versetzt die

Wechselwirkung mit dem anregenden Feld der ersten Zone das Atom in eine koh�arente

Superposition aus Grund- und angeregtem Zustand. Das Atom propagiert dann frei, bis

es in der zweiten Zone, je nach Phasenlage zwischen atomarem Dipol und Feld, entwe-

der ab- oder angeregt wird. Nimmtman dabei die Zahl der angeregten Atome gegen die

Verstimmung des treibenden Feldes von der Resonanz auf, so erh�alt man eine oszillie-

rende Funktion, die sogenannten Ramsey-Streifen. Bezeichne t die Wechselwirkungszeit

in jeweils einer Zone und T die Zeit zwischen den beiden Zonen, so ist die Breite der

Einh�ullenden durch 1=t und die der Ramsey-Streifen durch 1=2T gegeben. Durch Ver-

gr�o�erung des Abstands der beidenWechselwirkungszonen kann somit die Au�osung im

Prinzip beliebig gesteigert werden. Der �Ubertrag auf die Spektroskopie mit optischen

Pulsen erweist sich aber als nicht unproblematisch. W�ahrend die Atome bei Wechsel-

wirkung mit Radio- und Mikrowellenpulsen die gleiche r�aumliche Phase erfahren, ist

dies wegen der Wellenl�ange von nur einigen 100 nm bei optischen Wellen nicht mehr

der Fall. So kann nicht verhindert werden, da� Atome, die zwar das erste Lichtfeld am

gleichen Ort kreuzen und damit die gleiche Phase haben, im zweiten Lichtfeld auf Orte

verschiedener Phase tre�en. Damit werden die Atome unterschiedlich an- und abge-

regt, was zu einem Ausl�oschen der Interferenzstreifen f�uhrt. Verwendet man statt zwei

Wechselwirkungszonen drei oder mehrere in geeigneter Anordnung, kann dieses Pro-

blem umgangen werden [Bak76], wie es beispielsweise in einem Ca-Frequenzstandard

Anwendung �ndet [Rie91]. Im Fall der Doppler-freien Zweiphotonen-Anregung sind je-
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doch zwei Zonen ausreichend. Diese werden von stehenden Wellen gebildet, f�ur die die

Phase nicht mehr vom Ort abh�angt.

In einem ersten Versuch die Ramsey-Spektroskopie auf den 1S-2S �Ubergang in ato-

maren Wassersto� anzuwenden, gelang dies in einer fr�uheren Arbeit mit Hilfe von zwei

r�aumlich getrennten Wechelwirkungszonen [Hub97, Hub98a]. Dabei wurde der lineare

Resonator zur �Uberh�ohung des UV-Lichts bei 243 nm durch einen gefalteten Resonator,

bestehend aus drei Spiegeln, ersetzt. Die Trajektorien der Atome kreuzen die beiden

"
Arme\ des Resonators, die somit zwei r�aumlich getrennte Wechselwirkungszonen dar-

stellen. Das Problem bei dieser Anordnung besteht darin, da� der Zweiphotonen-�Uber-

gang vergleichsweise schwach ist (Kapitel 2.5). Tats�achlich gelang die Beobachtung

von Ramsey-Streifen erst unter einem m�oglichst achen Winkel der beiden
"
Arme\

des Resonators gegen die Achse des Atomstrahls. Dies f�uhrt zu einer Verl�angerung der

Wechselwirkungszeit in den einzelnen Zonen und damit zu einer h�oheren Anregung. Bis-

lang war es nicht m�oglich ein gutes Signal- zu Rausch-Verh�altnis zu erreichen, was auf

die geringe Anzahl angeregter Atome zur�uckzuf�uhren ist. Aufgrund der Geschwindig-

keitsverteilung des Atomstrahls
"
sehen\ die verschiedenen Geschwindigkeitsklassen die

beiden Wechselwirkungszonen zu unterschiedlichen Zeitpunkten, so da� die Ramsey-

Streifen ausschmieren. Daher konnte mit dieser Anordnung nur der Streifen nullter

Ordnung beobachtet werden.
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Abbildung 4.4:Modi�zierter Aufbau des Wassersto� 1S-2S Spektrometers zur Ramsey-
Spektroskopie mit periodischen Lichtpulsen.

Viele der experimentellen Probleme, die aufgrund des schwachen Zweiphotonen-�Uber-

gangs mit r�aumlich getrennten Zonen auftreten, k�onnen umgangen werden, indem die

Wechselwirkungszonen nicht r�aumlich, sondern zeitlich getrennt werden, ohne da� sich

an dem Prinzip der Ramsey-Spektroskopie etwas �andert [Gro98, Gro98a]. Den ex-

perimentellen Aufbau zur Beobachtung von Ramsey-Streifen mit zeitlich getrennten

Wechselwirkungszonen zeigt Abbildung 4.4. Der Aufbau ist v�ollig analog zu dem in

Kapitel 3.1 gezeigten Aufbau und deshalb hier nur kurz skizziert. Ausgangspunkt f�ur

die Zweiphotonen-Spektroskopie ist wieder das UV-Licht bei 243 nm eines frequenzver-
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doppelten Farbsto�asers, das mit Hilfe eines Lichtunterbrechers periodisch ein- und

ausgeschaltet wird. Auch die Anregungsgeometrie ist identisch mit der in Kapitel 3.1

gezeigten. Der einzige Unterschied besteht darin, da� das Anregungslicht mit einem

antireexbeschichteten akusto-optischen Modulator (AOM) bei einer Tr�agerfrequenz

von 110 MHz amplitudenmoduliert wird. Experimentiert wird mit der unverschobenen

Ordnung des AOMs mit einem Verlust von 2 %, dem im angesteuerten Zustand ein

Verlust in die erste Ordnung von 98 % gegen�ubersteht. Aufgrund der quadratischen

Abh�angigkeit der Anregung von der Lichtleistung wird somit ein Ausl�oschungsverh�alt-

nis von etwa 1:2000 erreicht, das sicherstellt, da� nahezu keine Anregung mehr statt-

�ndet, wenn das AOM angesteuert wird und das Licht in die erste Ordnung gelenkt

wird.
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Abbildung 4.5: Zweiphotonen-Ramsey-Spektrum des Wassersto� 1S-2S �Ubergangs, auf-
genommen bei einer Modulationsfrequenz von 10 kHz. Das Verh�altnis Hell- zu Dunkel-

phase betr�agt 1:2, entsprechend Interferenzen der ein-, zwei-, vier-, f�unf- und sieben-

fachen Modulationsfrequenz. Im linken Teil ist das Signal ohne zeitliche Verz�ogerung,
im rechten mit �=800 �s, aufgetragen. Eine Modi�kation des theoretischen Linien-
formmodells liefert durch Anpassung an die experimentellen Daten die durchgezogenen

Linien.

Abbildung 4.5 zeigt ein typisches Ramsey-Spektrum, das mit einer Modulationsfre-

quenz von 10 kHz aufgenommen wurde. Bei dieser Modulationsfrequenz wechselwirken

die Atome im Mittel zweimal mit dem Lichtfeld. Aufgetragen ist die 2S-Z�ahlrate gegen

die Laserverstimmung, wobei links ein Spektrum ohne zeitliche Verz�ogerung und rechts

mit einer Verz�ogerung von �=800 �s gezeigt ist. Die durchgezogenen Linien ergeben

sich durch Anpassen des, f�ur diesen Zweck modi�zierten, theoretischen Linienformmo-

dells an die experimentellen Daten. Neben dem Ramsey-Streifen nullter Ordnung sind

auch Interferenzen h�oherer Ordnung mit gutem Kontrast deutlich zu erkennen. Bei der

Pulsform handelt es sich um eine Rechteckfunktion mit einem Verh�altnis von Hell- zu

Dunkelphase von 1:2. Ein einfaches Modell zur Erkl�arung der Ordnungen der auftre-

tenden Interferenzen ergibt sich aus dem Fourier-Spektrum der Pulsform. Dieses liefert

an den Stellen der Maxima Frequenzkomponenten, die sich im Frequenzraum als Sei-
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tenb�ander bei Harmonischen der Modulationsfrequenz ergeben. Daher fehlen in dem

Spektrum beispielsweise die Ramsey-Streifen dritter Ordnung. In Anhang A werden

verschiedene Pulsformen vorgestellt f�ur die, den Fourierkomponenten entsprechend,

andere Ordnungen auftreten. Dort werden auch Experimente zur Anregung der Atome

unter Verwendung h�oherer Modulationsfrequenzen vorgestellt, bei denen die Atome im

Mittel mehr als zwei Lichtpulse sehen. Die beobachteten Spektren zeigen so das von

optischen Vielstrahlinterferenz-Experimenten bekannte Airy-Muster.

Die Ramsey-Streifen sitzen auf einem breiten Untergrund, der von schnellen Atomen

gebildet wird, die nur einmal mit dem Lichtfeld wechselwirken k�onnen. Im rechten Teil

der Abbildung 4.5 ist das Ramsey-Spektrum bei einer Verz�ogerungszeit � = 800 �s

dargestellt. Aufgrund der hohen Verz�ogerungszeit ist der Anteil schneller Atome deut-

lich reduziert und somit ist der beobachtete Untergrund im rechten Teil wesentlich

kleiner als im linken. Die Breite der Interferenzstreifen ist, wie oben erw�ahnt, durch

den zeitlichen Abstand T der Pulse zu 1=2T gegeben, beziehungsweise 1=T , wenn man

die Laservestimmung bei der atomaren Eigenfrequenz angibt. Bemerkenswert ist, da�

das theoretische Linienformmodell auch hier eine hervorragende Beschreibung der ex-

perimentellen Daten erlaubt.
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Abbildung 4.6: Hochaufgel�ostes Wassersto� 1S-2S Zweiphotonen Ramsey-Spektrum
mit einer Periode von 3.2 kHz. Die Linienbreite des Interferenzstreifens nullter Ord-

nung betr�agt 800 Hz.

Um die Au�osung zu steigern, kann der zeitliche Abstand zwischen den Lichtpulsen

erh�oht werden, was zu einem geringeren Frequenzabstand der Ramsey-Streifen f�uhrt.

W�ahlt man jedoch Modulationsfrequenzen, die deutlich unterhalb von etwa 10 kHz

liegen, so nimmt der Kontrast sehr rasch ab. Der Grund daf�ur liegt in der steigen-
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den Anzahl von Atomen, die nur einmal mit dem Lichtfeld wechselwirken. Somit kann

bei unverz�ogerten Spektren kein Interferenzmuster mehr aufgel�ost werden. Bei einem

verz�ogerten Spektrum ist der Anteil schneller Atome jedoch deutlich reduziert, so da�

auch bei kleinen Modulationsfrequenzen, wie in Abbildung 4.6 dargestellt, eine In-

terferenzstruktur aufgel�ost werden kann. Das Spektrum ist bei einer Verz�ogerung von

1.8 ms gegen die Laserverstimmung aufgetragen. Dabei wurde die Modulationsfrequenz

zu 3.2 kHz gew�ahlt, was einer Breite des Ramsey-Streifens nullter Ordnung von 800 Hz

bei 243 nm entspricht.

Mit dieser Methode kann die Au�osung auf 6 � 10�13 gesteigert werden, was die

Au�osung mit kontinuierlicher Anregung noch etwas �ubertri�t. Grund daf�ur ist die

weitere Selektion langsamer Atome, da zu der Interferenzstruktur nur Atome beitra-

gen, die mindestens zwei Anregungspulse erfahren haben. F�ur die in dieser Arbeit

durchgef�uhrten Messungen der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs ist es wichtig

die Linienmitte der experimentellen 1S-2S Spektren mit hoher Genauigkeit angeben

zu k�onnen. Im Vergleich zu Ramsey-Spektren ist die Bestimmung der Linienmitte bei

Spektren, die wie in Kapitel 4.1 mit kontinuierlicher Anregung gewonnen wurden, bei

weitem einfacher, mit weniger Rechenaufwand und mit h�oherer Genauigkeit m�oglich.

Daher ist es in Zukunft vor allem wichtig, die experimentelle Au�osung der 1S-2S

Resonanz bei kontinuierlicher Anregung weiter zu steigern.

4.3 Doppelresonante Spektroskopie

Die bisher vorgestellten Versuche haben den Doppler-freien 1S-2S �Ubergang in ato-

marem Wassersto� zum Inhalt. Eine absolute Frequenzmessung dieses �Ubergangs zu-

sammen mit einem weiteren absolut gemessenen �Ubergang in atomarem Wassersto�

erm�oglicht die Bestimmung von Rydberg-Konstante und 1S-Lamb-Verschiebung. Ein

alternativer Weg wird mit dem sogenannten doppelresonanten Experiment verfolgt.

Dabei werden zwei �Uberg�ange in atomarem Wassersto� direkt miteinander verglichen.

In diesem Fall handelt es sich um die beiden Zweiphotonen-�Uberg�ange 1S-2S und

2S-4S. Aus dem direkten Vergleich eines Viertels der 1S-2S mit der 2S-4S �Uber-

gangsfrequenz l�a�t sich die 1S-Lamb-Verschiebung bestimmen. Der Vorteil liegt dar-

in, da� sich bei Betrachtung dieser Frequenzkombination alle Gr�o�en, die quadratisch

mit der Hauptquantenzahl skalieren (Dirac-Energien), aufheben. Es bleibt nur eine

Kombination der Lamb-Verschiebungen der beteiligten Niveaus �ubrig, von denen die

1S-Lamb-Verschiebung den gr�o�ten Anteil bildet. Mit einer so bestimmten 1S-Lamb-

Verschiebung kann dann umgekehrt, zusammen mit der absolut bestimmten 1S-2S

Frequenz, ein Wert f�ur die Rydberg-Konstante angegeben werden.

Dieser Vergleich wurde vor wenigen Jahren mit Hilfe zweier Atomstrahlapparaturen

durchgef�uhrt [Wei92, Wei92a, Wei94, Wei95]. Der Aufbau zur Spektroskopie am 1S-2S
�Ubergang entsprach dabei im wesentlichen der in Kapitel 3.1 vorgestellten Apparatur.

An einem zweiten Wassersto�-Atomstrahl wurden metastabile 2S-Atome durch Elek-
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tronenbeschu� aus einer Gl�uhkathode zur Untersuchung des 2S-4S �Ubergangs erzeugt.

Um die kurzen Wechselwirkungszeiten mit dem hei�en Atomstrahl auszugleichen, wa-

ren f�ur die Anregung des 2S-4S Zweiphotonen-�Ubergangs vergleichsweise hohe Licht-

leistungen n�otig. Wegen des dynamischen Stark-E�ekts f�uhrte dies zu einer deutlichen

Verschiebung der Resonanz. Dieser systematische E�ekt bildete gleichzeitig den limi-

tierenden Faktor f�ur die erreichte Genauigkeit und mu�te durch Extrapolation der bei

verschiedenen Lichtleistungen aufgenommenen 2S-4S Resonanz korrigiert werden. Die

durch das Leuchten der Gl�uhkathode erzeugte Untergrundz�ahlrate verhinderte aber

ein daf�ur n�otiges gutes Signal- zu Rausch-Verh�altnis. Das Ziel des doppelresonanten

Experiments ist es, diese Nachteile auszuschalten, indem die beiden Zweiphotonen-
�Uberg�ange 1S-2S und 2S-4S an ein- und demselben kalten Atomstrahl untersucht

werden. Die Ho�nung besteht darin, auch bei geringeren Lichtleistungen ein ausrei-

chendes Signal- zu Rausch-Verh�altnis zu erreichen und dadurch systematische Ein�usse

zu reduzieren.
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Abbildung 4.7: Experimenteller Aufbau zur Doppler-freien Anregung der beiden
Zweiphotonen- �Uberg�ange 1S-2S und 2S-4S an demselben kalten Atomstrahl.

Abbildung 4.7 zeigt den experimentellen Aufbau f�ur die doppelresonante Spektro-

skopie an atomarem Wassersto�. Hierzu wurde das in Kapitel 3.1 beschriebene

Wassersto�-Spektrometer erweitert. Der zus�atzliche Aufbau zur Spektroskopie am

2S-4S Zweiphotonen-�Ubergang wird hier nur kurz skizziert, da die wesentlichen Ideen

und Techniken denen zur Spektroskopie am 1S-2S �Ubergang entsprechen. Der 2S-4S
�Ubergang hat eine nat�urliche Linienbreite von 690 kHz und kann wie der 1S-2S �Uber-

gang nur durch eine Zweiphotonen-Absorption angeregt werden. Das f�ur den 2S-4S

Zweiphotonen-�Ubergang ben�otigte Lasersystem wird von einem Titan-Saphir-Laser
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(Schwartz Electro-Optics) bei einer Wellenl�ange von 972 nm gebildet. Dieser wird von

einem Argonionen-Laser (Coherent Innova 100) gepumpt und erreicht bei einer Pump-

leistung von 13.5 W eine Ausgangsleistung von 1.3 W. Zur Reduzierung von Frequenz-

drift und Linienbreite des Titan-Saphir-Lasers wird dieser analog zum Farbsto�aser

(Kapitel 3.1) auf einen externen Referenzresonator stabilisiert (Finesse F �= 2000). Als

Stellelemente dienen ein Piezospiegel des Laserrings f�ur kleine und mittlere Frequenzen,

sowie ein akusto-optischer Modulator (AOM) au�erhalb des Laserresonators f�ur h�ohere

Frequenzen. Um die beiden �Uberg�ange 1S-2S und 2S-4S miteinander vergleichen zu

k�onnen, werden etwa 50 mW des von dem Titan-Saphir-Laser emittierten Lichts bei

972 nm in einem KNbO3-Kristall frequenzverdoppelt. Dadurch erh�alt man etwa 3 �W

blaues Licht bei 486 nm, das zusammen mit etwa 50 mW des Lichts vom Farbsto�aser

auf einer schnellen Photodiode �uberlagert wird. Die so erzeugte Schwebungsfrequenz

bei etwa 4.8 GHz wird mit einem Frequenzgenerator auf etwa 10 MHz herunterge-

mischt, anschlie�end mit einem 500 kHz breiten Bandpa� ge�ltert und schlie�lich mit

einem Frequenzz�ahler (Hewlett Packard, HP 56131A) gemessen.

Der Hauptanteil des Lichts bei 972 nm wird in die Vakuumkammer eingekoppelt und

in dem um die Wechselwirkungs-Region angebrachten linearen Resonator �uberh�oht.

Der Resonator wird von zwei Spiegeln gebildet, die gleichzeitig resonant f�ur beide An-

regungswellenl�angen bei 972 und 243 nm sind. Die Finesse f�ur das UV-Licht betr�agt

mit diesen Spiegeln etwa 60 und ist damit um einen Faktor vier schlechter als in dem

einfach resonanten Fall (Kapitel 3.1). F�ur das IR-Licht bei 972 nm ergibt sich mit den-

selben Spiegeln eine Finesse von etwa 500. Mit diesem Aufbau ist sicher gestellt, da�

die UV-Mode v�ollig von der IR-Mode umfa�t wird, und damit jedes in der UV-Mode

angeregte metastabile 2S-Atom das Licht bei 972 nm
"
sieht\ und weiter in den 4S-

Zustand angeregt werden kann. Der 4S-Zustand zerf�allt mit 58 % Wahrscheinlichkeit

unter Aussendung eines Balmer-�-Photons (486 nm) in den 2P -Zustand. Die Wech-

selwirkungszone wird von einem parabolischen Hohlspiegel umgeben, auf dessen erster

Brennachse der Atomstrahl Photonen bei 486 nm emittiert.Die gesammelten Photonen

k�onnen mit einer Anordnung von zwei Photomultipliern, welche auf der zweiten Bren-

nebene angebracht sind, nachgewiesen werden. Zur Unterdr�uckung von Streulicht ist

der Hohlspiegel mit mehreren Blenden abgeschirmt und vor den Photomultipliern mit

Farb�ltern versehen. Die L�ange des Resonators l�a�t sich mit Hilfe einer Verschiebeein-

heit so weit verstellen, da� sie sowohl ein ganzzahliges Vielfaches der UV- als auch der

IR-Wellenl�ange betr�agt. Der Einkoppelspiegel f�ur das UV-Licht sitzt auf einer Piezo-

keramik, durch deren Nachregeln die L�ange des Resonators auf ein gemeinsames Viel-

faches der beiden Wellenl�angen stabilisiert werden kann. Damit beide Wellenl�angen

bei Verstimmen des Titan-Saphir-Lasers �uber die 2S-4S Resonanz auch gleichzeitig

�uberh�oht werden, mu� die Verschiebeeinheit bei jeder Frequenz�anderung nachgefahren

werden.

Bevor man aber mit der Spektroskopie am 2S-4S �Ubergang beginnen kann, mu� die

Frequenz des UV-Lichts erst auf die 1S-2S Resonanz gestellt werden. Dazu wird der

Farbsto�aser �uber die 1S-2S Resonanz verstimmt. Abbildung 4.8 zeigt diese Re-

sonanz, aufgetragen gegen die Laserverstimmung, unter dem Einu� verschiedener



50 KAPITEL 4. SPEKTROSKOPIE AN ATOMAREM WASSERSTOFF

0����@-

���;��@-�7��/����

�0����@-�7��/����

F��/��%%����D�"#�I������%E

�
�

��
��

�
�

�	
��

��
�

���� ���� � ���
�

����

����

����

����

����

Abbildung 4.8:Wassersto� 1S-2S Spektren, aufgenommen unter dem Einu� verschie-
dener IR-Leistungen. Deutlich zu erkennen ist die Verbreiterung und die, durch den

dynamischen Stark-E�ekt bedingte, Verschiebung der Resonanz.

IR-Leistungen. Deutlich zu erkennen ist die zu der Lichtleistung proportionale Ver-

schiebung der Resonanz. Diese dynamische Stark-Verschiebung stellt den gr�o�ten sy-

stematischen E�ekt bei dem Vergleich der beiden �Ubergangsfrequenzen dar. Um die-

se Verschiebung zu korrigieren, wird die 2S-4S Resonanz bei verschiedenen Lichtlei-

stungen aufgenommen und zu verschwindender Lichtleistung hin extrapoliert. F�ur die

Spektroskopie am 2S-4S �Ubergang wird die Frequenz des Farbsto�aser mit Hilfe des

Me�programms auf der 1S-2S Resonanz gehalten. Dabei wird die 2S-Z�ahlrate leicht

rot und im n�achsten Schritt um den gleichen Betrag leicht blau verstimmt aufgenom-

men. Die Di�erenz der beiden Z�ahlraten liefert ein Fehlersignal, welches die Regelung

der Farbsto�aserfrequenz auf die 1S-2S Resonanz erlaubt. Die so durch den Farbsto�-

laser st�andig nachgelieferten metastabilen 2S-Atome k�onnen mit dem IR-Licht mittels

Doppler-freier Zweiphotonen-Spektroskopie weiter in den 4S-Zustand angeregt wer-

den. Dazu wird der Titan-Saphir-Laser �uber die 2S-4S Resonanz verstimmt und die

Balmer-�-Fluoreszenz mit dem 4S-Detektor aufgenommen.

Abbildung 4.9 zeigt ein Beispiel f�ur ein solches Spektrum bei fast voller IR-Leistung un-

ter Verwendung zweier unterschiedlicher Nachweistechniken. Die linke Bildh�alfte zeigt

die gemessene 4S-Z�ahlrate gegen die Schwebungsfrequenz. Au�allend ist dabei der im

Vergleich zur Signalh�ohe gro�e Untergrund, vor allem wenn man bedenkt, da� f�ur die-

ses Spektrum eine Me�zeit von 15 min n�otig ist. Die rechte Bildh�alfte in Abbildung 4.9
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Abbildung 4.9: Links: Wassersto� 2S-4S Spektrum. Aufgetragen ist die Balmer-�-

Fluoreszenz als direkter Nachweis. Rechts: Einbruch der 2S-Z�ahlrate als indirekter
Nachweis, hier bei einer Verz�ogerung von 200 �s.

zeigt als indirekten Nachweis den Einbruch in der 2S-Z�ahlrate, bedingt durch die wei-

tere Anregung von 2S-Atomen in den 4S-Zustand. Aufgrund eines f�ur h�ohere Verz�oge-

rungszeiten zu geringem Signal- zu Rausch-Verh�altnisses konnte dieser Einbruch nur bis

herauf zu einer Verz�ogerung �=300 �s nachgewiesen werden. Die Balmer-�-Fluoreszenz

wird in der Periode aufgenommen, in der auch das UV-Licht zur Anregung von 2S-

Atomen eingestrahlt wird. Der indirekte Nachweis kann nur in der Periode erfolgen,

in der das UV-Licht f�ur die Aufnahme der 2S-Z�ahlrate von dem Lichtunterbrecher

geblockt wird. Die Linienmitte des in Abbildung 4.9 gezeigten Spektrums ergibt sich

durch Anpassung mit einem Lorentzpro�l zu 4836.68 MHz f�ur die 4S-Fluoreszenz und

zu 4836.85 MHz f�ur den Einbruch in der 2S-Z�ahlrate. Die so gewonnenen Werte lie-

gen um etwa 500 kHz �uber dem Literaturwert [Wei95]. Diese Verschiebung wird durch

den dynamischen Stark-E�ekt verursacht und w�achst linear mit der Lichtleistung an.

Abbildung 4.10 zeigt die beobachtete Linienmitte f�ur Spektren mit unterschiedlichen

IR-Leistungen im Resonator. Wegen des schlechten Signal- zu Rausch-Verh�altnisses

bei direktem Nachweis einerseits, und einem verschwindendem Einbruch bei indirek-

tem Nachweis andererseits, kann die 2S-4S Resonanz nur bis knapp unter die H�alfte

der maximalen Leistung aufgel�ost werden. Die aufgetragenen Werte lassen sich gut

mit jeweils einer Geraden zu verschwindender Lichtleistung extrapolieren, so da� der

unverschobene Wert f�ur die Schwebungsfrequenz bei

1=4f1S�2S � f2S�4S = 4836:138(75) MHz (4.1)

liegt. Eine genauere Analyse der Daten zeigt, da� die Flanken der Signale eine wichtige

Rolle bei der Anpassung eines Lorentzpro�ls spielen, womit sich ein gegen�uber [Gro98]

nach unten korrigierter Wert ergibt. In dieser Arbeit werden nicht nur die Daten der

4S-Fluoreszenz, sondern erstmals auch der Einbruch der 2S-Z�ahlrate, ber�ucksichtigt.

Der hier angegebene Wert f�ur die Schwebungsfrequenz ergibt sich aus dem gewichteten

Mittel der beiden angepa�ten und miteinander konsistenten Geraden, und ist in guter
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�Ubereinstimmung mit dem fr�uher bestimmten Wert 4836.178(10) MHz [Wei95], wobei

die damals gewonnene Genauigkeit die hier erreichte noch etwa um einen Faktor sieben

�ubertri�t. Will man diese Genauigkeit weiter steigern, mu� beachtet werden, da� die

bei hohen Leistungen aufgenommenen Spektren durch optisches Pumpen zu gering

verschoben sind, so da� eine Extrapolation mit einer Geraden nicht mehr zul�assig

ist. Rechnungen zu fr�uheren Experimenten best�atigen [Wei95, Gar90], da� der sehr

schwache Zweiphotonen-�Ubergang bei so hohen Lichtleistungen, wie sie hier auftreten,

eine S�attigung zeigt. Anschaulich bedeutet dies, da� Atome auf der IR-Strahlachse bei

hohen Leistungen durch optisches Pumpen in den Grundzustand im geringeren Ma�

vorhanden sind als seitlich davon, was zu einer asymmetrischen Verbreiterung und

somit zu einer nichtproportionalen Verschiebung der Schwebungsfrequenz f�uhrt. Um

diesen E�ekt genau zu beschreiben, sind umfangreiche Simulationsrechnungen n�otig,

aber vor allem das Aufnehmen von Resonanzen f�ur kleine IR-Leistungen.
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Abbildung 4.10: Extrapolation der, bei verschiedenen IR-Leistungen aufgenommenen,

Linienmitten der 2S-4S Resonanz. Links ist das Ergebnis der aus der 4S-Fluoreszenz

gewonnenen Daten aufgetragen, rechts das aus dem Einbruch der 2S-Z�ahlrate.

Bei kleinen IR-Leistungen kann jedoch der Einbruch der 2S-Z�ahlrate nicht mehr auf-

gel�ost werden. Auch der Nachweis von 4S-Atomen mit Hilfe der Fluoreszenz der Atome

ist wegen des zu schlechten Signal- zu Rausch-Verh�altnisses bei geringen IR-Leistungen

nicht mehr m�oglich. Das gr�o�te experimentelle Problem stellt das einen Untergrund

bei den Fluoreszenz-Spektren bewirkende Streulicht dar. Auch der Einbau mehrerer

Blenden um den 4S-Detektor und auf den Resonatorspiegeln konnte den, vermutlich

von den Spiegeln durch Verluste des UV-Lichts ins sichtbare Spektrum herr�uhren-

den, Untergrund nicht verkleinern. Abhilfe k�onnte ein v�ollig neu konzipierter 4S-

Detektor scha�en, bei dem der Einsatz schmalbandiger Interferenz�lter m�oglich ist.

Diese k�onnen bei dem hier verwendeten Hohlspiegel nicht eingesetzt werden, da die

Fluoreszenz unter gro�en Winkeln auf die Detektoren f�allt. Eine weitere Problematik

stellt die im Vergleich zu den einfach resonanten UV-Spiegeln geringere Reektivit�at

der doppelresonanten Spiegel dar. Die hier um einen Faktor vier kleinere Finesse des

UV-Resonators verursacht eine um den Faktor sechzehn geringere Anregungsrate des
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1S-2S Zweiphotonen-�Ubergangs im Vergleich zu dem einfach resonanten Fall. Damit

stehen erheblich weniger metastabile Atome f�ur eine weitere Anregung zur Verf�ugung.

Eine M�oglichkeit die mit den doppelresonanten Spiegeln verbundenen Probleme zu

umgehen, w�are die Anregung der metastabilen 2S-Atome in h�ohere Niveaus, wie zum

Beispiel 8S bzw. 8D. Der Vorteil w�are, da� die Spiegelschichten in diesem Fall besser

konzipiert werden k�onnten, da die beiden Frequenzen nicht mehr Harmonische vonein-

ander sind. Laut Herstellerangabe [Mel99] k�onnte man beispielsweise doppelresonante

Spiegel f�ur eine Anregung der 2S-8S bzw. 2S-8D Resonanz bei 778 nm mit einer

�ahnlichen G�ute herstellen wie im einfach resonanten Fall. Somit st�unden �ahnlich viele

metastabile 2S-Atome wie im einfach resonanten Fall zur Verf�ugung, so da� auch mehr

Atome in einen h�oheren Zustand angeregt werden k�onnten. Die Frequenz des 2S-8S

bzw. 2S � 8D �Ubergangs k�onnte dann auch mit Hilfe der Frequenzkette (Kapitel 3.2)

absolut ausgemessen werden. Zusammenmit der imRahmen dieser Arbeit durchgef�uhr-

ten Messung der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs w�are es dann m�oglich, einen

neuen Wert f�ur sowohl die 1S-Lamb-Verschiebung als auch die Rydberg-Konstante

anzugeben.
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Kapitel 5

Linienformmodell

F�ur die im Rahmen dieser Arbeit durchgef�uhrten Messungen der Absolutfrequenz des

1S-2S �Ubergangs ist es wichtig die Linienmitte der experimentellen 1S-2S Spektren mit

hoher Genauigkeit angeben zu k�onnen. Dabei ist es von entscheidender Bedeutung sy-

stematische Ein�usse auf die �Ubergangsfrequenz detailliert zu verstehen, zu reduzieren

und gegebenenfalls zu korrigieren. Der gr�o�te systematische E�ekt, der einen verschie-

benden Einu� auf die Linienmitte hat, ist der Doppler-E�ekt zweiter Ordnung. Wie

bereits in Kapitel 4.1 ausf�uhrlich dargestellt, wird dieser geschwindigkeitsabh�angige

E�ekt durch Selektion langsamer Atome eines kalten Atomstrahls deutlich verkleinert.

Durch Anpassen eines theoretischen Linienformmodells an die experimentellen Daten

konnte der Doppler-E�ekt bis auf 1/100 der experimentell gewonnenen Linienbreite

korrigiert werden.

Im ersten Teil dieses Kapitels wird das theoretische Linienformmodell vorgestellt, das

ma�geblich im Rahmen der Dissertation von A. Huber [Hub97, Hub98b] entwickelt und

in dieser Arbeit f�ur Auswertungen der Absolutfrequenzmessung des 1S-2S �Ubergangs

in atomarem Wassersto� (Kapitel 6) aufbereitet wurde. Es wird gezeigt, wie unter

Ber�ucksichtigung der Anregungsgeometrie und experimenteller Rahmenbedingungen

das theoretische Modell in der Lage ist die experimentell gewonnene Linienform des

1S-2S Zweiphotonen-�Ubergangs wiederzugeben. Durch Anpassen des Modells an die

experimentellen Daten kann die Linienmitte des 1S-2S �Ubergangs auf wenige zehn

Hertz angegeben werden. Im zweiten Teil folgt eine Diskussion weiterer, neben dem

Doppler-E�ekt zweiter Ordnung, wichtiger systematischer E�ekte, die einen verbrei-

ternden und verschiebenden Einu� auf den 1S-2S �Ubergang haben. Dabei bildet der

durch die Wechselwirkung des Lichtfelds mit den Atomen bedingte dynamische Stark-

E�ekt den gr�o�ten verschiebenden E�ekt. Um die in dieser Arbeit vorgestellte Ge-

nauigkeit zu erreichen, wurde dieser systematisch untersucht und korrigiert. Dar�uber

hinaus wird der Beitrag einiger kleinerer systematischer E�ekte, wie der des statischen

Stark-E�ekts und der Druckverschiebung, diskutiert.

55
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5.1 Theoretisches Linienformmodell

Die Simulationen der Linienform des 1S-2S �Ubergangs erfordert die genauere Beschrei-

bung der Population und Koh�arenz zweier atomarer Niveaus des Wassersto�atoms.

Der Grundzustand jai entspricht dabei dem Hyperfeinniveau 1S1=2(F = 1) und der an-

geregte Zustand jbi dem 2S1=2(F = 1)-Zustand in atomarem Wassersto�. Aus dieser

Annahme ergibt sich f�ur die Populationen �aa und �bb von Grund- und angeregtem Zu-

stand sowie deren Koh�arenz �ab folgendes System gekoppelter Di�erentialgleichungen,

das unter dem Namen Bloch-Gleichungen [Coh77, Mey89] bekannt ist:

_�aa(t) = �
2

~
�M

0

ab
� IL � Im[�ab(t)]

_�bb(t) =
2

~
�M

0

ab
� IL � Im[�ab(t)] (5.1)

_�ab(t) = �i�! � �ab(t)�
i

~
�M

0

ab
� IL � [�bb(t)� �aa(t)] :

Die Intensit�at des anregenden Lichtfelds der Frequenz !L wird dabei mit IL und dessen

Verstimmung gegen die atomare Resonanz !ab mit �! = 2!L � !ab bezeichnet. Die

Gr�o�e M
0

ab
ist durch das MatrixelementMif f�ur Zweiphotonen-�Uberg�ange aus Kapitel

2.5 und dem dort angegebenen Zahlenwert f�ur den 1S-2S �Ubergang zu

M
0

ab
=

1

2
�
Mif

~�0c
= 2:4398 � 10�38 J(W=m2)�1 (5.2)

gegeben. Die Bloch-Gleichungen k�onnen hier in guter N�aherung ohne Relaxationen an-

genommen werden, da die Lebensdauer des angeregten Zustands von 1/7 s die experi-

mentell m�oglichenWechselwirkungszeiten bei weiten �ubertri�t. Mit diesen Gleichungen

kann nun die theoretische Linienform unter Ber�ucksichtigung der verwendeten Anre-

gungsgeometrie berechnet werden.

Um der Anregungsgeometrie Rechnung zu tragen, werden einige einfache Grundan-

nahmen gemacht. Dabei bewegt sich ein Atom mit der Geschwindigkeit v auf einer

klassischen Bahn von der D�use zu dem 2S-Detektor. Auf seiner Bahn kreuzt das Atom

das anregende Laserlichtfeld, wie in Abbildung 5.1 angedeutet. Das Atom be�ndet sich

beim Start in der D�use zum Zeitpunkt t = 0 im 1S-Grundzustand. Zum Zeitpunkt

t = Tf wird die durch die Wechselwirkung mit dem Laserlichtfeld erzeugte Besetzung

�bb(t) des angeregten 2S-Zustands im Detektor abgefragt. Dabei wird die Form des

elektrischen Feldes, das den 2S- mit dem 2P -Zustand mischt, nicht ber�ucksichtigt. Es

wird angenommen, da� das angeregte Atom in der Mitte des Detektors unter Aussen-

dung eines L�-Photons zerf�allt. Die Intensit�at IL des anregenden Laserlichtfelds der

Frequenz !L ist nach [Kog66] durch ein Gau�pro�l gegeben:

IL(r; z) =
2P

�w(z)2
� e�2(

r

w(z)
)2
; (5.3)

mit w(z) = w0

s
1 + (

�z

�w2
0

)2 ; w0 =

r
�

�

p
D(R �D):
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Der Abstand der Spiegel wird mit D (hier 270 mm) und der Radius des gekr�umm-

ten hochreektierenden Spiegels mit R (hier �2000 mm) bezeichnet. Die Form

des �Uberh�ohungsresonators geht �uber den Strahlradius w und die Strahltaille w0

(w0 = 230 �m) in das Strahlpro�l des Laserlichtfelds ein. Die Leistung P gibt die ge-

samte Leistung des anregenden Laserlichtfelds mit der Wellenl�ange � = 243:1 nm an.

Um die Symmetrie des Aufbaus auszunutzen, wird das Problem mit Zylinderkoordi-

naten behandelt, wobei der Abstand r von der Strahlachse und die Entfernung z von

dem Einkoppelspiegel in das Strahlpro�l eingehen. Die endliche Zeit, in der das Atom

das anregende Lichtfeld
"
sieht\, f�uhrt zu der sogenannten Durchugsverbreiterung.

Um diese auf nat�urliche Art und Weise zu ber�ucksichtigen, werden die Simulationen

im atomaren Bezugssystem durchgef�uhrt. In diesem System ergibt sich das anregende

Lichtfeld IL(r; z) mit den Trajektorien der Atome zu IL(r(t); z(t)).
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der Anregungsgeometrie.

Basierend auf diesen Annahmen k�onnen nun die experimentellen Rahmenbedingungen

in das Modell eingebaut werden. Der Doppler-E�ekt zweiter Ordnung wird dabei durch

die im atomaren System verschobene Laserfrequenz !L zu !L[1 +
1
2
(v=c)2] ber�ucksich-

tigt. Damit ist die Verstimmung �! aus Gleichung 5.1 durch

�! = 2!L � !ab + (
v

c
)2!L (5.4)

gegeben. Um das periodische Ein- und Ausschalten des anregenden Laserlichtfelds auf-

grund des mechanischen Lichtunterbrechers (Kapitel 3.1) zu ber�ucksichtigen, wird eine

periodische Rechteckfunktion R(t) eingef�uhrt, mit der die Intensit�at IL aus Gleichung

5.3 multipliziert wird. Die beiden Werte Null und Eins der Funktion R(t) stehen f�ur

Licht
"
aus\ und

"
an\. Dabei mu� beachtet werden, wann ein Atom in Bezug auf den

Lichtunterbrecher in der D�use startet. Eine Funktion �ch gibt dazu die Phasendi�erenz

des Zeitpunkts, zu dem ein Atom in der D�use startet, zum Zeitpunkt des n�achsten

Sprungs der Funktion R(t) von Null auf Eins an. Der Beitrag eines Atoms zum 2S-

Signal ist damit durch

�bb(Tf)�! = �bb(Tf =
d

v
; r1; r2; �ch)�! (5.5)

gegeben. Wie in Abbildung 5.1 skizziert, gibt d den Abstand zwischen D�use und De-

tektor an, wobei die Vektoren r1 = (r1; '1) und r2 = (r2; '2) den Start- und Endpunkt
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der Trajektorie bezeichnen, auf der sich ein Atom mit der Geschwindigkeit v bewegt.

Aus diesen Angaben ist die Trajektorie vollst�andig bestimmt (Abbildung 5.1) und da-

mit auch die Intensit�at IL(r(t); z(t)) = IL(r1; '1; r2; '2; z = vt; �ch) des anregenden

Laserlichtfelds aus Gleichung 5.3, das ein Atom auf seinem Weg von der D�use zu dem

Detektor erf�ahrt.

Gleichung 5.5 wird mit Hilfe des Systems gekoppelter Di�erentialgleichungen 5.1 nu-

merisch berechnet. Dazu wird ein Runge-Kutta-Algorithmus vierter Ordnung [Num89]

verwendet. Um schlie�lich das 2S-Signal S(�!) bei verschiedenen Verstimmungen �!

zu berechnen, mu� der Beitrag eines einzelnen Atoms (Gleichung 5.5) �uber alle m�ogli-

chen Trajektorien, die Geschwindigkeitsverteilung und die Phase �ch des Lichtunterbre-

chers integriert werden. Dazu wird folgender Ausdruck f�ur einen Satz Verstimmungen

�! berechnet:

S(�!) =

Z
v

f(v) dv

Z Z
Raum

dr1dr2

Z
�ch

d�ch �bb(Tf =
d

v
; r1; r2; �ch)�! : (5.6)

Das vierdimensionale Integral �uber D�usen- und Detektor�ache kann aus Symmetrie-

gr�unden auf ein dreidimensionales Integral reduziert werden. Die Integrationen wer-

den f�ur bestimmte Verstimmungen �! numerisch nach dem Gau�-Legendre-Verfahren

[Num89] durchgef�uhrt. Im Rahmen der Dissertation von A. Huber [Hub97] wurde ein

e�zienter Programmcode f�ur die aufwendige Berechnung von S(�!) entwickelt. Die

verwendeten Routinen wurden dabei so ausgelegt, da� die durch sie entstehende Un-

sicherheit die Mitte der berechneten Spektren um weniger als 0.1 % der Linienbreite

verschiebt.

Bis jetzt wurden noch keine Annahmen �uber die Geschwindigkeitsverteilung f(v) ge-

macht. Da die wichtigsten systematischen E�ekte, Doppler-E�ekt zweiter Ordnung und

Durchugsverbreiterung, direkt von dieser abh�angen, ist es wichtig, diese in geeigneter

Weise zu beschreiben. Die genaue Form von f(v) ist aber nicht von vornherein bekannt

und dar�uber hinaus wird im Experiment bei verschiedenen Temperaturen der D�use

gearbeitet. Daher wird in Gleichung 5.6 das Geschwindigkeitsintegral nicht ausgef�uhrt,

sondern vielmehr der restliche Ausdruck in 5.6 f�ur verschiedene diskrete Geschwindig-

keiten vj, die den St�utzstellen der Gau�-Legendre-Integration entsprechen, berechnet.

Das Ergebnis wird in einer Matrix mij abgespeichert, wobei i die verschiedenen Ver-

stimmungen �!i und j die diskreten Geschwindigkeiten vj bezeichnet. Auf diese Art

und Weise werden etwa 40 Matrizen f�ur verschiedene Verz�ogerungszeiten berechnet, um

die mit zeitverz�ogerter Technik aufgenommenen experimentellen Daten (Kapitel 4.1)

zu beschreiben. Die Form der Geschwindigkeitsverteilung geht damit erst bei der An-

passung des theoretischen Modells an die experimentellen Daten ein. Dabei werden die

f(v) charakterisierenden Parameter bei der Anpassung als freie Parameter behandelt.

Als Ergebnis sind diese zus�atzlich bestimmt und geben Auskunft �uber die konkrete

Form der Geschwindigkeitsverteilung.

Die Form der Geschwindigkeitsverteilung ist im wesentlichen dadurch bestimmt, da�

der Atomstrahl von einer D�use geformt wird. Nach [Sco88] ist f(v) im Prinzip durch
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eine Maxwell-Verteilung gegeben:

f(v) =
1

N
v3e�(v=v0)

2

; mit v0 =
p
2kT=M : (5.7)

Dabei bezeichnet v die atomare Geschwindigkeit, v0 die wahrscheinlichste Geschwin-

digkeit, k die Boltzmann-Konstante, M die atomare Masse, T die Temperatur des

Atomstrahls und N einen Normierungsfaktor. Die N�aherung jvj � vz ist in diesem Fall

zul�assig, da durch die Blenden nur Atome zum Signal beitragen, f�ur die vz � 85vx;y
gilt. Aufgrund von St�o�en innerhalb der D�use sind langsame Atome in geringeremMa�

vorhanden als durch Gleichung 5.7 beschrieben [Sco88, Ber62]. Um die geringere Zahl

langsamer Atome in dem Atomstrahl zu erkl�aren, mu� die in Gleichung 5.7 angegebene

Form der Geschwindigkeitsverteilung noch etwas modi�ziert werden. Schon Zacharias

stellte bei dem Versuch, einen atomaren Springbrunnen mit einem Atomstrahl zu ver-

wirklichen, fest, da� langsame Atome in wesentlich geringerem Ma� vorhanden sind

als es sich aus der Maxwell-Verteilung ergibt. Dieser E�ekt ist daher heute unter dem

Namen Zacharias-E�ekt [For85, Ram90] bekannt. Um diesen E�ekt zu ber�ucksichti-

gen, wird die sogenannte Knudsenzahl K eingef�uhrt, die sich aus der mittleren freien

Wegl�ange � und der L�ange LD der D�use als K = �=LD zusammensetzt. F�ur eine D�use

mit dem Radius rD und LD=rD � 1 (hier LD=rD �= 20), kann der Zacharias-E�ekt

durch die Funktion P (K;x) mit x = v=v0 in Gleichung 5.7 ber�ucksichtigt werden

[Sco88] und liefert folgende korrigierte Form der Geschwindigkeitsverteilung:

fc(x) = f(x) � P (K;x) ; mit (5.8)

P (K;x) =

p
� � erf[g(x)]
2g(x)

; g(x) =

r
x�2=5Fa0(6; x)

23=2K
:

In [Ber62] ist eine Tabelle f�ur die Funktion Fa0(6; x) angegeben. Die korrigierte Form

fc(v) der Geschwindigkeitsverteilung geht f�ur eine Knudsenzahl K > 10 in eine rein

Maxwellsche-Verteilung �uber, da dann St�o�e innerhalb der D�use sehr unwahrschein-

lich werden. Erst f�ur K < 10 wird die Verteilung fc(v) gegen�uber f(v) zu h�oheren

Relativgeschwindigkeiten verschoben, wobei eine maximale Verschiebung existiert, in

die fc(v) ab einer Knudsenzahl K < 0:1 �ubergeht. Diese Modi�zierung der Geschwin-

digkeitsverteilung zur Unterdr�uckung langsamer Atome ist aber nur f�ur Temperaturen

T > 10 K ausreichend. Um die Spektren auch bei sehr niedrigen Temperaturen mit

T < 10 K richtig beschreiben zu k�onnen, ist es notwendig, die Unterdr�uckung lang-

samer Atome in Gleichung 5.7 mit zwei weiteren Parametern zu beschreiben. Wie in

Kapitel 4.1 ausgef�uhrt, friert ab dieser Temperatur der molekulare Wassersto� an den

D�usenw�anden an, so da� sich die St�o�e innerhalb der D�use verringern. Dadurch nimmt

der Einu� des Zacharias-E�ekts auf langsame Atome ab. Der Druck innerhalb der

Vakuumkammer nimmt dabei um fast eine Gr�o�enordnung ab, so da� mehr langsa-

me Atome den 2S-Detektor erreichen k�onnen. Es zeigt sich, da� der Anteil langsamer

Atome richtig beschrieben wird, wenn die v3-Abh�angigkeit in Gleichung 5.7 f�ur Ge-

schwindigkeiten kleiner vs durch eine vvexp-Abh�angigkeit ersetzt wird. Die sich aus der

Anpassung ergebenden Werte f�ur vexp liegen typischerweise zwischen vier und f�unf,

so da� die Zahl langsamer Atome st�arker unterdr�uckt wird. Dies l�a�t sich vermutlich
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auf St�o�e der langsamen Atome mit dem Hintergrundgas zur�uckf�uhren [Ram89]. Mit

diesen vier Parametern, der Temperatur T , der Knudsenzahl K, der Geschwindigkeit

vs und dem Exponenten vexp wird die Geschwindigkeitsverteilung so gut beschrieben,

da� das Anpassen der theoretischen Daten an die experimentellen Spektren f�ur alle

D�usentemperaturen in gleicher Weise mit hervorragender Genauigkeit m�oglich ist.
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Abbildung 5.2: Modi�zierte Geschwindigkeitsverteilung bei zwei verschiedenen D�usen-

temperaturen als Teilergebnis der Anpassung des theoretischen Linienformmodells an
die experimentellen Spektren. Zum Vergleich sind die Maxwell-Verteilungen bei ent-
sprechenden Temperaturen aufgetragen.

Abbildung 5.2 zeigt zwei Beispiele f�ur die Geschwindigkeitsverteilung fc(v) bei verschie-

denen Temperaturen T , wie sie sich aus der Anpassung der theoretischen Daten an die

experimentellen Spektren ergeben. Zum Vergleich sind zusammen mit fc(v) auch zwei

reine Maxwell-Verteilungen bei den entsprechenden Temperaturen gegen die Geschwin-

digkeit aufgetragen. Die Verteilung bei T = 70:2 K ist aufgrund des Zacharias-E�ekts

deutlich zu h�oheren Geschwindigkeiten verschoben, was sich in der aus der Anpassung

erhaltenen Knudsenzahl K = 0:05 widerspiegelt. Au�erdem ergibt sich die Tempera-

tur des Atomstrahls zu T = 71:2 K in guter �Ubereinstimmung mit der experimentell

bestimmten Temperatur der D�use von T = 70:2 K. Dies zeigt, da� die Atome mit der

D�use thermalisieren, was auch bei niedrigen Temperaturen best�atigt wird. Wie oben

ausgef�uhrt, zeigt sich deutlich, da� die modi�zierte Geschwindigkeitsverteilung fc(v) in

Abbildung 5.2 bei einer Temperatur T = 7:4 K kaum noch verschoben ist. Aus der An-

passung ergibt sich die Temperatur T des Atomstrahls zu T = 7:2 K, die Knudsenzahl

K = 2:4, die Geschwindigkeit vs �= 90 m/s und der Exponent vexp = 4:7, gegen�uber 3

im Fall einer rein Maxwellschen-Verteilung. In dem verg�o�erten Teil in Abbildung 5.2

ist die st�arkere Unterdr�uckung langsamer Atome mit Geschwindigkeiten v < vs bei

kleinen Temperaturen gut zu erkennen. F�ur die Verteilung bei T = 70:2 K ergibt die
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Anpassung keine deutliche zus�atzliche Unterdr�uckung sehr langsamer Atome.

Mit Hilfe der oben modellierten Geschwindigkeitsverteilung werden die theoretischen

Daten mit dem Levenberg-Marquart-Algorithmus [Num89] simultan an die experimen-

tellen Spektren der verschiedenen Verz�ogerungszeiten angepa�t. Um sicher zu stellen,

da� alle Verz�ogerungszeiten mit gleicher Gewichtung eingehen, werden alle Spektren

auf eine gemeinsame Amplitude A gestreckt. Diese entspricht der Amplitude des Spek-

trums mit der kleinsten zeitlichen Verz�ogerung. Durch Verwendung von sieben Para-

metern k�onnen die theoretischen Daten gut an die experimentellen Spektren angepa�t

werden. Dabei handelt es sich um die allen Verz�ogerten gemeinsame Amplitude A,

die Temperatur T des Atomstrahls und eine gemeinsame Verschiebung �det, um die

Frequenzen theoretischer und experimenteller Daten einander anzugleichen. Diese Ver-

schiebung bezeichnet dabei den wichtigsten Parameter. Der aus der Anpassung f�ur �det

bestimmteWert gibt die bez�uglich dem Doppler-E�ekt zweiter Ordnung unverschobene
�Ubergangsfrequenz an. Aus der Amplitude A kann auf die Zahl atomaren Wassersto�s

in dem Atomstrahl geschlossen werden. Die relativen Amplituden und Verschiebungen

der verz�ogerten Spektren ergeben sich aus dem Linienformmodell. Zus�atzlich gehen

noch die restlichen die Geschwindigkeitsverteilung betre�enden Parameter, also die

Knudsenzahl K, die Geschwindigkeit vs und der Exponent vexp ein. Ein weiterer Pa-

rameter �Lor gibt die Breite eines Lorentzpro�ls an, mit dem die theoretischen Daten

gefaltet werden. Damit werden zus�atzliche den 1S-2S �Ubergang verbreiternde E�ekte,

wie zum Beispiel die Laserlinienbreite, ber�ucksichtigt.
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Abbildung 5.3: Zeitaufgel�ostes 1S-2S Spektrum bei einer D�usentemperatur von
T=70.2 K. Aufgetragen ist die 2S-Z�ahlrate gegen die Laserverstimmung f�ur unter-

schiedliche Verz�ogerungszeiten.

Abbildung 5.3 zeigt ein zeitaufgel�ostes Spektrum bei einer D�usentemperatur

T = 70:2 K, aufgetragen gegen die Laserverstimmung f�ur unterschiedliche Verz�oge-
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rungszeiten. Die durchgezogenen Linien sind das Ergebnis der simultanen Anpassung

des vorgestellten Linienformmodells mit den sieben freien Parametern an alle zeitlich

verz�ogerten Spektren. Die experimentellen Daten sind durch die Punkte dargestellt.

Die Abbildung verdeutlicht, wie gut das Linienformmodell die experimentellen Spek-

tren widerspiegelt und zur Anpassung an die experimentellen Daten geeignet ist. Die in

Abbildung 5.2 gezeigte Geschwindigkeitsverteilung bei einer Temperatur T = 70:2 K

ergibt sich aus der Anpassung an das in Abbildung 5.3 gezeigte zeitaufgel�oste Spek-

trum. In Kapitel 6.2 wird im Rahmen der Auswertung der Absolutfrequenzmessung des

1S-2S �Ubergangs ein zeitaufgel�ostes Spektrum bei einer D�usentemperatur T = 6:8 K

gezeigt.
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Abbildung 5.4: Linienmitten eines zeitaufgel�osten Spektrums bei einer D�usentempe-
ratur T=7.4 K. Die verbundenen Punkte ergeben sich aus dem Linienformmodell, die
gezeigten Punkte mit Fehlerbalken durch Anpassen eines Lorentzpro�ls an die einzelnen

Teilspektren.

F�ur eine pr�azise Bestimmung der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs ist es wich-

tig, die unverschobene Linienmitte mit hoher Genauigkeit angeben zu k�onnen. Das

vorgestellte Linienformmodell eignet sich hervorragend die experimentellen Spektren

bez�uglich der relativistischen Doppler-Verschiebung zu korrigieren. Die daf�ur entschei-

dende Gr�o�e ist die aus der Anpassung des Linienformmodells an die experimentel-

len Daten gewonnene gemeinsame Verschiebung �det. Abbildung 5.4 zeigt die Linien-

mitten der unterschiedlichen zeitlich verz�ogerten Spektren bei einer D�usentemperatur

T = 7:4 K. Die Punkte mit Fehlerbalken sind das Ergebnis der Anpassung eines ein-

fachen Lorentzpro�ls an jedes einzelne der zeitlich verz�ogerten experimentellen Spek-

tren. Die mit einer Linie verbundenen Punkte ergeben sich aus dem Linienformmo-

dell f�ur die entsprechenden Verz�ogerten. Deutlich zu erkennen ist die Abnahme der

Doppler-Verschiebung zweiter Ordnung zu gr�o�eren zeitlichen Verz�ogerungen hin. Auf

diese Weise k�onnen langsamere Atome selektiert werden, so da� sich die Linienmitten
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asymptotisch dem unverschobenen Wert �det ann�ahern. F�ur kleine Verz�ogerungszeiten

� weichen die mit dem Lorentzpro�l erhaltenen Werte von denen des Linienformmo-

dells ab. Der Grund daf�ur ist die stark asymmetrische Linienform der Spektren bei

kleinen Verz�ogerungszeiten. F�ur � > 800 �s f�uhren sowohl das Lorentzpro�l als auch

das Linienformmodell zu einem �ahnlichen Ergebnis. Das Linienformmodell liefert dieses

aber mit einer wesentlich gr�o�eren Genauigkeit. Der entscheidende Vorteil gegen�uber

der Anpassung mit einem Lorentzpro�l besteht darin, da� das Linienformmodell die

Information aller zeitlich verz�ogerten Spektren ber�ucksichtigt. Die unverschobene Lini-

enmitte ist durch die gemeinsame Verschiebung �det gegeben. Die statistische Genau-

igkeit von �det ergibt sich aus der Anpassung des Linienformmodells typischerweise zu

20 bis 40 Hz bei 121 nm. Der Doppler-E�ekt zweiter Ordnung l�a�t sich somit auf etwa

1/100 der Linienbreite korrigieren. Die entscheidende Gr�o�e �det ist dabei sehr un-

emp�ndlich gegen�uber der Wahl der restlichen Parameter des Linienformmodells und

erlaubt die Bestimmung der 1S-2S �Ubergangsfrequenz mit hoher Genauigkeit.

5.2 Systematische Korrekturen der �Ubergangsfre-

quenz

Die folgende Zusammenstellung soll einen kurzen �Uberblick �uber die wichtigsten syste-

matischen E�ekte geben, die die 1S-2S �Ubergangsfrequenz verschieben. Dabei werden

vor allem die systematischen E�ekte vorgestellt, die eine wichtige Rolle bei der Bestim-

mung der absoluten 1S-2S �Ubergangsfrequenz spielen und damit von gro�er Bedeutung

f�ur die in Kapitel 6 vorgestellte Absolutfrequenzmessung sind. Alle hier vorkommenden

Frequenzen werden bei 121 nm, der atomaren Resonanzfrequenz, angegeben. Eine de-

taillierte Darstellung, unter anderem der die 1S-2S Resonanz verbreiternden E�ekte,

�ndet sich in [Hub97].

Relativistischer Doppler-E�ekt

Der Doppler-E�ekt wurde bereits in Kapitel 4.1 ausf�uhrlich vorgestellt. Wie dort

erl�autert, verschwindet der Doppler-E�ekt erster Ordnung f�ur die Anregung durch zwei

Photonen entgegengesetzter Richtung und es verbleibt nur der Doppler-E�ekt zweiter

Ordnung. Dieser ist im Laborsystem durch

�fDopp = �
1

2
� f0 � (

v

c
)2 (5.9)

gegeben und h�angt damit quadratisch von der Geschwindigkeit v ab. Die unverschobene

1S-2S �Ubergangsfrequenz wird dabei mit f0 bezeichnet. Als Folge des Doppler-E�ekts

zweiter Ordnung ergibt sich bei der Spektroskopie an einem thermischen Wassersto�-

Atomstrahl eine stark asymmetrische Verbreiterung und Rotverschiebung der 1S-2S

Resonanz. Durch die in Kapitel 4.1 angef�uhrten experimentellen Techniken kann der

relativistische Doppler-E�ekt stark unterdr�uckt und, wie in Kapitel 5.1 ausgef�uhrt, auf

wenige zehn Hertz korrigiert werden.
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Dynamischer Stark-E�ekt

Der zweite wichtige systematische E�ekt ist der dynamische Stark-E�ekt. Dieser be-

wirkt eine Blauverschiebung des 1S-2S �Ubergangs als Folge der Wechselwirkung des

anregenden Lichtfelds mit dem im Atom induzierten elektrischen Dipol. Nach [Bea86]

l�a�t sich die Verschiebung zu

�fAC = 2 � I � �AC (5.10)

angeben, wobei I die Intensit�at des UV-Lichts pro Richtung im �Uberh�ohungsreso-

nator angibt. Aus einer St�orungsrechnung zweiter Ordnung f�ur einen Zweiphotonen-
�Ubergang [Gar90] ergibt sich f�ur den 1S-2S �Ubergang der Koe�zient �AC zu

�AC = 1:667 � 10�4 Hz(W/m2)�1 [Bea86]. Aus der maximalen Intensit�at I0 = 2P=�w2
0

pro Richtung auf der Strahlachse, wobei P die gesamte Leistung pro Richtung be-

zeichnet, ergibt sich f�ur die verwendete Anregungsgeometrie eine Verschiebung von

4 Hz/mW als obere Grenze. Da Zweiphotonen-�Uberg�ange vergleichsweise schwach sind,

mu� mit relativ hohen Lichtleistungen gearbeitet werden. Somit spielt die dynamische

Stark-Verschiebung eine gro�e Rolle und es ist wichtig, einen genaueren Wert als obige

grobe Absch�atzung f�ur die Verschiebung anzugeben. Dazu ist es n�otig, �uber alle Tra-

jektorien der Atome zu mitteln, um zu ber�ucksichtigen, da� die Atome das Lichtfeld

abh�angig von ihrer Flugbahn kreuzen. Eine solche Berechnung l�a�t sich mit dem in

Kapitel 5.1 vorgestellten Linienformmodell leicht durchf�uhren. Zuerst wird dazu ein

theoretischer Datensatz bei einer durch Gleichung 5.4 gegebenen Verstimmung �!

bestimmt. F�ur die Berechnung eines zweiten Datensatzes wird die Verstimmung

�! = 2!L � !ab + (
v

c
)2!L � 2��ACIL (5.11)

verwendet, um die Verschiebung aufgrund des dynamischen Stark-E�ekts zu ber�uck-

sichtigen. Die Intensit�at IL bezeichnet dabei die gesamte Intensit�at im �Uberh�ohungsre-

sonator. Die beiden so gewonnenen Datens�atze werden an ein typisches zeitaufgel�ostes

Spektrum angepa�t. Aus dem Unterschied der jeweils ermittelten Linienmitte ergibt

sich f�ur die dynamische Stark-Verschiebung ein Wert von 2.45(5) Hz/mW [Hub97].

Daraus folgt f�ur eine Leistung von I = 400 mW pro Richtung im Resonator eine

Verschiebung von etwa 1 kHz. Das Signal- zu Rausch-Verh�altnis der experimentellen

Spektren erweist sich bis herunter zu einer Leistung I = 80 mW f�ur die Anpassung des

Linienformmodells an die experimentellen Daten als ausreichend. Bei dieser Lichtlei-

stung ergibt sich eine Verschiebung von 200 Hz gegen�uber der ungest�orten 1S-2S �Uber-

gangsfrequenz. Um den dynamischen Stark-E�ekt auf wenige Hertz zu korrigieren, ist es

daher n�otig, die 1S-2S Frequenz bei verschiedenen Lichtleistungen aufzunehmen. Aus

den so gewonnenen Linienmitten kann durch Extrapolation zu verschwindender Licht-

leistung die, bez�uglich des dynamischen Stark-E�ekts, korrigierte �Ubergangsfrequenz

mit einer Genauigkeit von wenigen Hertz angegeben werden. Diese Methode konnte in

den hier in Kapitel 6 vorgestellten Messungen erstmals erfolgreich angewendet werden.
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Einu� der Schwarzk�orper-Strahlung

Alle K�orper senden aufgrund ihrer Temperatur T eine Lichtstrahlung aus. Die spektrale

Energiedichte u(!; T ) dieser sogenannten Schwarzk�orper-Strahlung ist nach der Planck-

schen Strahlungsformel durch u(!; T ) / !3=(e~!=kT � 1) gegeben. Die Schwarzk�orper-

Strahlung bewirkt eine Verschiebung �fSchwarz der 1S-2S Resonanz aufgrund des dy-

namischen Stark-E�ekts. Die Verschiebung �fSchwarz ist nach [Far81] zu

�fSchwarz = �f1S � �f2S mit (5.12)
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gegeben. Dabei bezeichnet �fk die Verschiebung der einzelnen Niveaus, rj die drei

Raumrichtungen und !kn die �Ubergangsfrequenz (Ek � En)=~. Die Summe l�auft �uber

die drei Raumrichtungen und �uber alle m�oglichen Zust�ande jni. In [Far81] wird die Ver-
schiebung �fSchwarz bei einer Temperatur T = 300 K zu etwa einem Hertz angegeben.

Dieser Wert kann als obere Schranke f�ur die Verschiebung aufgrund der Schwarzk�orper-

Strahlung angesehen werden, da die Temperatur in der Vakuumkammer aufgrund der

Kryopumpe kleiner als 300 K ist.

Statischer Stark-E�ekt

DieWirkung statischer elektrischer Felder wurde bereits in Kapitel 3.1 beschrieben. Ein

elektrisches Feld f�uhrt zu einer Mischung des langlebigen 2S-Zustands mit dem benach-

barten kurzlebigen 2P -Zustand. In dem hier vorgestellten Experiment wird ein elektri-

sches Feld als Nachweis f�ur die angeregten Atome verwendet. Der statische Stark-E�ekt

bewirkt zus�atzlich eine Verschiebung der ungest�orten 1S-2S Resonanz um [Bet77]

�fDC = 3600 � E2 Hz(V=cm)
�2
: (5.13)

Diese unerw�unschte Verschiebung w�ahrend der Anregung wird im Experiment mit ei-

nem Faraday-K�a�g bestehend aus einem Drahtgitter, der elektrische Felder abschirmt,

minimiert (Kapitel 3.1). Zus�atzlich werden die Fl�achen mit Graphit beschichtet, um

statische Ladungen zu verhindern und die Wechselwirkungsregion auf demselben elek-

trischen Potential zu halten. In der Gruppe von F. Biraben [Gar90] wurden in einer

�ahnlichen Apparatur zur Anregung anderer �Uberg�ange in atomarem Wassersto� die

elektrischen Felder zu weniger als 30 mV/cm vermessen. Nimmt man diesen Wert als

obere Schranke f�ur elektrische Streufelder in dem vorgestellten Aufbau an, so ergibt

sich eine Verschiebung von wenigen Hertz durch den statischen Stark-E�ekt.

Druckverschiebung

Als Folge von St�o�en der Atome mit dem Hintergrundgas ergibt sich die sogenannte

Druckverschiebung, die in fr�uheren Arbeiten bestimmt wurde. In einer Gaszelle konnte
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die Verschiebung f�ur atomaren Wassersto� zu

�fP = �8:4 MHz=mbar (5.14)

bestimmt werden [McI89]. Ein etwas kleinerer Wert ist in [Ber95] angegeben. Bei ei-

ner D�usentemperatur von etwa T �= 10 K friert molekularer Wassersto� an der D�use

an und es stellt sich ein Druck von etwa p = 10�6 mbar in der Apparatur ein. Folg-

lich ergibt sich eine Rotverschiebung von etwa 10 Hz. Die Druckverschiebung wurde

auch an einem Bose-Einstein-Kondensat als Funktion der Teilchendichte n bestimmt

[Kil98]. Die aus der Gasgleichung p = nkT mit dem dort angegebenen Wert von

�3:8(8) � 10�10 n Hz cm3 bestimmte Druckverschiebung liefert ebenfalls eine Verschie-

bung von etwa 10 Hz.

Korrekturen aufgrund unebener optischer Wellenfronten

Bei einer Zweiphotonen-Spektroskopie in einer idealen stehenden Welle sind die ab-

sorbierten Photonen exakt kollinear. Hier werden die Atome jedoch in einem foku-

sierten Stehwellenfeld des verwendeten �Uberh�ohungsresonators angeregt. Die Folge ist

eine kleine Komponente �k des Wellenvektors k in transversaler Richtung, so da� die

absorbierten Photonen nicht exakt kollinear sind. In erster N�aherung ergibt sich ein

geschwindigkeitsabh�angiger Anteil �k v, der zu der, bereits in Kapitel 4.1 ausf�uhrlich

behandelten und in dem Linienformmodell ber�ucksichtigten, Durchugsverbreiterung

f�uhrt. In zweiter N�aherung ergibt sich eine R�ucksto�verschiebung �k2=2M , die sich

f�ur die verwendete Resonatorgeometrie (Strahltaille w0 = 230 �m) auf weniger als

10 Hz bel�auft [Bor97]. M�ogliche E�ekte aufgrund h�oherer Moden, die sich in dem
�Uberh�ohungsresonator ausbilden k�onnen, f�uhren zu einem kleinen Doppler-E�ekt er-

ster Ordnung. Die sich daraus ergebende Verschiebung wurde in [Hub97] zu wenigen

Hertz abgesch�atzt. Eine denkbare Verschiebung aufgrund der geometrischen Phase ei-

ner Stehwelle kann bei einer Zweiphotonen-Anregung nicht auftreten, da die beiden

Photonen gleichzeitig, also am gleichen Ort, absorbiert werden.

Verbreiterung durch das statische Magnetfeld

Zur Spektroskopie des 1S-2S �Ubergangs in atomarem Wassersto� werden nur die von

�au�eren Magnetfeldern schwach abh�angigen Komponenten 1S1=2(F = 1;mF = �1)!
2S1=2(F = 1;mF = �1) angeregt. Wie in Kapitel 2.5 dargestellt, f�uhrt das im Experi-

ment angelegte �au�ere Magnetfeld unter der Annahme gleichbesetzter Zeeman-Niveaus

zu einer Aufspaltung der beobachteten Komponenten der 1S-2S Resonanz. Die Auf-

spaltung betr�agt etwa 72 Hz/G [Sch95]. Der Schwerpunkt des beobachteten �Ubergangs

wird durch das �au�ere Magnetfeld hingegen nicht verschoben. Diese zus�atzliche Ver-

breiterung der 1S-2S Resonanz wird in dem Linienformmodell n�aherungsweise durch

die Faltung mit einem Lorentzpro�l ber�ucksichtigt.



Kapitel 6

Absolutfrequenzmessung des 1S-2S
�Ubergangs

Die Bestimmung der absoluten Frequenz des 1S-2S �Ubergangs in atomarem Wasser-

sto� ist aus mehreren Gr�unden von gro�em Interesse. Wie schon in Kapitel 4.3 aus-

gef�uhrt, ist eine Messung der Absolutfrequenz dieses �Ubergangs von gro�er Bedeutung

f�ur eine Bestimmung der Rydberg-Konstanten und der 1S-Lamb-Verschiebung. Zum

jetzigen Zeitpunkt ist die Bestimmung dieser Gr�o�en jedoch durch die Messung ande-

rer �Ubergangsfrequenzen in atomaremWassersto� begrenzt. Es ist daher notwendig die

hier gewonnenen Erfahrungen und Techniken auf andere �Uberg�ange auszuweiten. Dies

w�urde dann in Zukunft genauere Werte der Rydberg-Konstante sowie der 1S-Lamb-

Verschiebung erlauben. Ein weiteres gro�es Bestreben besteht darin die Genauigkeit

mit der die Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs bestimmt werden kann, zu steigern,

um die hohe G�ute des �Ubergangs f�ur einen m�oglichen zuk�unftigen optischen prim�aren

Uhren�ubergang auszunutzen. Eine �uber mehrere Jahre hinweg wiederholte Messung der

Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs k�onnte zudem Aufschlu� �uber die Frage nach

der Konstanz von Naturkonstanten geben.

Die in dieser Arbeit durchgef�uhrten Messungen der Absolutfrequenz des 1S-2S �Uber-

gangs wurden zuerst mit Hilfe einer, in Kapitel 3.3 vorgestellten, kommerziellen

C�asium-Atomuhr durchgef�uhrt. Dieser erste direkte phasenkoh�arente Vergleich einer

ultravioletten Frequenz mit dem prim�aren Frequenznormal wird in der Arbeit von

J. Reichert [Rei00, Rei00a] ausf�uhrlich vorgestellt und diskutiert. Der bei dieser Mes-

sung erhaltene Wert f�ur die Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs von

f1S�2S = 2 466 061 413 187:29(37) kHz (6.1)

verbessert mit einer Genauigkeit von 1:5 � 10�13 den zuletzt bestimmten Wert [Ude97a]

um mehr als einen Faktor zwei. Mit dieser Genauigkeit stellt der 1S-2S �Ubergang

in atomarem Wassersto� bereits [Rie99] den am genauesten vermessenen optischen
�Ubergang im sichtbaren und ultravioletten Bereich dar.

Mit der hier vorgestellten Messung ist es erstmals m�oglich einen direkten phasen-

67



68 KAPITEL 6. ABSOLUTFREQUENZMESSUNG DES 1S-2S �UBERGANGS

koh�arenten Vergleich der 1S-2S �Ubergangsfrequenz in atomaremWassersto� mit einer

erheblich genaueren Font�anen-C�asium-Atomuhr (Kapitel 3.3) durchzuf�uhren. Die hohe

Pr�azision dieser Uhr erlaubte die an diesem �Ubergang erstmalige Au�osung systema-

tischer Ein�usse, wie des dynamischen Stark-E�ekts, sowie dessen genaue Untersu-

chung. Diese Untersuchungen wurden im Rahmen der vorliegenden Arbeit detailliert

durchgef�uhrt. Dabei ist es nicht mehr wie in fr�uheren Arbeiten ausreichend die experi-

mentellen Spektren mit einem Lorentzpro�l anzupassen. Vielmehr mu� an dieser Stelle

erstmals das in Kapitel 5.1 vorgestellte Linienformmodell angewendet werden. Das

Ergebnis dieser Anpassung liefert die bez�uglich des Doppler-E�ekts zweiter Ordnung

unverschobene Linienmitte mit einer statistischen Unsicherheit zwischen 20 und 40 Hz.

Um den Einu� des dynamischen Stark-E�ekts zu korrigieren, wird der 1S-2S �Uber-

gang bei verschiedenen Lichtleistungen induziert. Durch lineare Extrapolation kann

damit der Wert f�ur die Absolutfrequenz bei verschwindender Leistung des Anregungs-

lichtfelds bestimmt werden. Insgesamt ergibt sich die �uber zehn Me�tage gemittelte

Absolutfrequenz des 1S-2S Zentroids zu

f1S�2S = 2 466 061 413 187 103(46) Hz : (6.2)

Mit der hier erreichten Genauigkeit von 1:8�10�14 kann die in Gleichung 6.1 angegebene
um eine Gr�o�enordnung verbessert werden.

Im folgenden Kapitel wird die Auswertung und das Ergebnis dieser Absolutfrequenz-

messung vorgestellt und diskutiert. Gegenstand des ersten Teils ist die Untersu-

chung und Bestimmung der absoluten Frequenzachse. Im zweiten Teil wird schlie�lich

erl�autert, wie sich mit Hilfe des Linienformmodells und der Korrektur des dynamischen

Stark-E�ekts die oben vorgestellte Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs ergibt.

6.1 Absolute Frequenzachse

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs in atoma-

rem Wassersto� durch einen direkten phasenkoh�arenten Vergleich mit einer Font�anen-

C�asium-Atomuhr bestimmt. Der experimentelle Aufbau wurde bereits in Kapitel 3

ausf�uhrlich vorgestellt. Wie dort erl�autert, wird ein kalter Wassersto�-Atomstrahl

in einem kollinear ausgerichteten Stehwellenfeld bei 243 nm mit Hilfe Doppler-freier

Zweiphotonen-Spektroskopie in den metastabilen 2S-Zustand angeregt. Die 2S-Atome

werden am Ende der Wechselwirkungszone durch Anlegen eines kleinen elektrischen

Feldes mit dem kurzlebigen 2P -Zustand gemischt. Dieser zerf�allt spontan unter Aus-

sendung eines L�-Photons bei 121 nm in den Grundzustand und wird mit Hilfe eines

Photomultipliers detektiert. Das f�ur die Spektroskopie ben�otigte ultraviolette Licht

bei 243 nm wird durch Frequenzverdopplung eines Farbsto�asers bei 486 nm erzeugt.

Zur Minimierung von Drift und Linienbreite wird dieser auf einen hochstabilen Fabry-

Perot-Resonator hoher G�ute stabilisiert. Um den Farbsto�aser verstimmen zu k�onnen,

wird ein Teilstrahl zweimal in die erste Ordnung eines akusto-optischen Modulators

(AOM) abgelenkt, bevor er in den Resonator eingekoppelt wird. Zur Bestimmung der
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absoluten Frequenz des 1S-2S �Ubergangs in atomarem Wassersto� wird ein Teilstrahl

des Farbsto�asers direkt mit Hilfe einer phasenkoh�arenten Frequenzkette (Kapitel

3.2) mit der Font�anen-C�asium-Atomuhr verglichen. Die f�ur diesen Vergleich wichtigste

Komponente stellt der von einem modengekoppelten Femtosekunden-Laser emittier-

te Frequenzkamm dar, mit dem Frequenzl�ucken bis zu einer Breite von etwa 45 THz

�uberbr�uckt werden k�onnen. Der Abstand der Kammoden ist durch die Repetitionsrate

des Femtosekunden-Lasers gegeben und wird mit Hilfe der C�asium-Atomuhr auf einen

genau bekannten Wert geregelt. Wie in Kapitel 3.2 ausf�uhrlich erl�autert, wird ein En-

de des Kamms phasenkoh�arent auf den zur Spektroskopie verwendeten Farbsto�aser

stabilisiert. Die Absolutfrequenz ist dann nach Gleichung 3.1 durch zwei Frequenzin-

tervalle, von denen der Farbsto�aser jeweils das untere Ende bildet, gegeben. Diese

Frequenzintervalle werden durch die Zahl der zu ihrer �Uberbr�uckung n�otigen Moden

und zwei Radiofrequenzen fZ1
und fZ2

bestimmt. Dabei handelt es sich um die Fre-

quenzen der Schwebungssignale der beiden oberen Enden der Frequenzintervalle mit

entsprechenden Moden des Frequenzkamms, die mit Hilfe zweier Radiofrequenzz�ahler

ausgemessen werden. Insgesamt ben�otigt die Frequenzkette zur Synthetisierung der

beiden Frequenzintervalle acht phasenkoh�arente Schritte. Daf�ur werden entsprechend

acht synchronisierte Radiofrequenzz�ahler verwendet, die zus�atzlich als Kontrolle �uber

sporadisch auftretende Verluste von optischen Zyklen der Phasenstabilisierung dienen.

An insgesamt zehn Me�tagen wurden jeweils zwischen 40 und 90 Wassersto� 1S-2S

Spektren aufgenommen. Die Frequenz des Lasers fLaser wird durch Ansteuerung des

AOMs in diskreten Schritten mit einem zeitlichen Abstand von etwa einer Sekun-

de verstellt. Innerhalb dieser Zeit wird mit Hilfe eines Photonen-Vielkanalz�ahlers die

2S-Z�ahlrate zeitaufgel�ost (Kapitel 4.1) aufgenommen und dazu synchronisiert die Fre-

quenzen fZ1
und fZ2

der beiden Radiofrequenzz�ahler ausgelesen. Zusammen mit den

acht Kontrollz�ahlern werden die Ergebnisse in einer Tabelle abgespeichert und stehen

in dieser Form f�ur eine sp�atere Auswertung zur Verf�ugung.

Bei der Auswertung wurde nicht die nach Gleichung 3.1 mit der Frequenzkette be-

stimmte absolute Frequenz des 1S-2S �Ubergangs direkt verwendet, sondern der Re-

ferenzresonator als optisches
"
Schwungrad\ ausgenutzt. Der Vorteil liegt darin be-

gr�undet, da� die Kurzzeitstabilit�at des Resonators die der Frequenzkette �ubertri�t.

Die absolute Frequenz des Resonators ergibt sich aus Gleichung 3.1 und der Beziehung

2 � fAOM + fLaser = fResonator und f1S�2S = 4 � fLaser (Kapitel 3.1) zu

fResonator = 2 � [ fAOM � fZ1
� 8fZ2| {z }

fAZ

] +
1

4
fK ; (6.3)

wobei fK nach Gleichung 3.1 durch fK = 2466:06384 THz gegeben ist. Abbildung 6.1

zeigt die Frequenz fAZ , die bis auf die feste Frequenz fK die Frequenz des Resonators

als Funktion der Zeit w�ahrend eines Me�tags darstellt.

In der Abbildung erkennt man die zeitliche Drift der Resonatorfrequenz, die bis zu

100 Hz/s bei 121 nm betr�agt. Diese Drift korreliert mit den Raumtemperaturschwan-

kungen des Labors, das sich im Laufe des Tages aufheizt und trotz der getro�enen
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Abbildung 6.1: Resonatordrift w�ahrend eines einzelnen Me�tags. Der vergr�o�erte Aus-

schnitt zeigt die Drift des Resonators f�ur ein einzelnes Wassersto� 1S-2S Spektrum.

passiven und aktiven D�ampfungsma�nahmen des Referenzresonators zu �Anderungen

der Resonator-Eigenfrequenz f�uhrt. Die Drift ist h�ochstwahrscheinlich haupts�achlich

auf die aus Quarzglas gefertigten hochreektierenden Spiegel des Resonators zur�uck-

zuf�uhren. Zwar ist der Abstandshalter, auf dem die Spiegel optisch kontaktiert sind, aus

Zerodur (Schott), aber der um Gr�o�enordnungen schlechtere Ausdehnungskoe�zient

von Quarzglas bestimmt im wesentlichen die thermischen Eigenschaften. Im Rahmen

dieser Arbeit wurde ein weiterer Resonator in Betrieb genommen, der sich in einem

klimatisierten Nebenraum be�ndet, so da� die Raumtemperaturschwankungen deutlich

geringer sind [Lei95]. Der Abstandshalter besteht dabei aus ULE (Ultra Low Expansi-

on), einem Spezialquarzglas (Corning), das noch bessere thermische Eigenschaften als

Zerodur aufweist. Aber auch hier kommen wieder Quarzglasspiegel zum Einsatz, die

damit das thermische Verhalten bestimmen. Die Drift ist mit diesem Resonator um

einen Faktor f�unf gegen�uber dem verwendeten Resonator im Labor reduziert. Bei allen

Messungen kam aber trotzdem der im Labor be�ndliche Resonator wegen seiner gr�o�e-

ren Zuverl�assigkeit bei der Stabilisierung des Farbsto�asers zum Einsatz. Mittlerweile

wird ein Resonator aufgebaut, bei dem sowohl der Abstandshalter als auch die Spiegel

aus ULE gefertigt sind. Durch eine zweistu�ge D�ampfung, gebildet aus langen Federn,

an denen der Abstandshalter im Vakuum h�angt, und einem separaten Tisch, soll die

Linienbreite des Lasers verkleinert werden. Eine mehrstu�ge Kombination von aktiver
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und passiver Temperaturregelung soll die Drift deutlich reduzieren. Bei einem solchen

System sollten sich Linienbreiten unter einem Hertz [You99] sowie eine Laserdrift von

unter einem Hertz pro Sekunde erreichen lassen [Mar97]. Diesen Verbesserungen k�onn-

te bei zuk�unftigen noch genaueren Messungen der 1S-2S �Ubergangsfrequenz gro�e

Bedeutung zukommen.

Zur Mittelung der Resonatordrift wird ein Polynom dritten Grades an diese angepa�t.

Versucht man jedoch mit einem solchen Polynom die Drift w�ahrend eines ganzen Tages

gleichzeitig zu approximieren, wie in Abbildung 6.1 gezeigt (durchgezogene Linie), so

weicht die gen�aherte Resonatorfrequenz, wie im vergr�o�erten Ausschnitt gezeigt, teil-

weise von der gemessenen Frequenz ab. Daher wird die Drift abschnittsweise f�ur jedes

einzelne Spektrum durch ein Polynom dritten Grades, wie in Abbildung 6.2 gezeigt,

angepa�t.
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Abbildung 6.2: Resonatordrift f�ur ein einzelnes Wassersto� 1S-2S Spektrum mit jeweils

f�unfzig Punkten vor und nach dem Spektrum. Die durchgezogene Linie ergibt sich durch
Anpassung eines Polynoms dritter Ordnung an diese Me�daten.

Dabei erweist es sich als g�unstig, nicht jeweils nur die Punkte eines einzelnen Spek-

trums, sondern f�unfzig Punkte vor und nach einem Spektrum bei der Anpassung zu

ber�ucksichtigen. Der in Abbildung 6.2 gezeigte Abschnitt f�ur ein einzelnes Spektrum

entspricht dabei dem in Abbildung 6.1 vergr�o�erten Teilbereich. Die Zahl der Me�punk-

te, bei denen mindestens ein Kontrollz�ahler von seiner Sollfrequenz abweicht variiert

zwischen 20 und 40 %. Diese Verlustzyklen werden bei der Anpassung der Resonator-

drift nicht ber�ucksichtigt. Damit ist sichergestellt, da� das Auftreten von Verlustzyklen

die Messungen nicht verf�alscht. Mit Hilfe des aus der Anpassung der Resonatorfrequenz



72 KAPITEL 6. ABSOLUTFREQUENZMESSUNG DES 1S-2S �UBERGANGS

fAZ gewonnenen Polynoms dritten Grades fAZ(t) ergibt sich die absolute Frequenz des

1S-2S �Ubergangs zu

f1S�2S = 8 � [fAZ(t)� fAOM ] + fK : (6.4)

Im folgenden Teil wird beschrieben, wie mit Hilfe der so erzeugten absoluten Frequenz-

achse die Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs bestimmt wird.

6.2 Bestimmung der Absolutfrequenz

Fr�uhere Messungen der absoluten Frequenz des 1S-2S �Ubergangs in atomarem Was-

sersto� waren ma�geblich durch zwei Faktoren limitiert: Zum einen durch die bislang

verwendete Frequenzkette zur phasenkoh�arenten �Uberbr�uckung optischer Frequenzen

[Ude97a], zum anderen durch den verwendeten Frequenzstandard [Ude97a, Rei00a].

Daher erwies es sich bislang als ausreichend, die Absolutfrequenz durch Anpassen ei-

nes Lorentzpro�ls an die experimentellen Spektren zu bestimmen. Zur Korrektur des

Doppler-E�ekts zweiter Ordnung wurde das Signal m�oglichst langsamer Atome f�ur die

Auswertung verwendet. Wie in Kapitel 4.1 ausgef�uhrt, reduziert sich die asymmetri-

sche Verbreiterung der Linienform f�ur die Spektren mit hoher zeitlicher Verz�ogerung, so

da� ein Lorentzpro�l f�ur die Anpassung dieser Spektren geeignet ist. Die Verz�ogerung

wird dabei so gro� gew�ahlt, da� der st�orende systematische Einu� des Doppler-E�ekts

zweiter Ordnung auf den 1S-2S �Ubergang ausreichend verringert wird. Der zweite do-

minante systematische E�ekt, die dynamische Stark-Verschiebung, h�angt linear von

der Intensit�at des anregenden Laserlichtfelds ab. Der 1S-2S �Ubergang wurde bei die-

sen fr�uheren Messungen mit einer fest eingestellten Laserleistung induziert, so da� mit

dem in Kapitel 5.2 angegebenen Wert f�ur die Verschiebung eine Korrektur m�oglich war.

Mit Hilfe der in Kapitel 3.2 vorgestellten Frequenzkette wurden erstmals durch einen

direkten phasenkoh�arenten Vergleich der 1S-2S �Ubergangsfrequenz in atomarem Was-

sersto� mit der Font�anen-C�asium-Atomuhr (Kapitel 3.3) systematische Ein�usse, wie

der dynamischen Stark-E�ekt, aufgel�ost und detailliert untersucht. Dabei ist es nicht

mehr, wie oben angedeutet, ausreichend die experimentellen Spektren mit einem ein-

fachen Lorentzpro�l anzupassen. Vielmehr mu� an dieser Stelle zur Bestimmung der

Linienmitte eines experimentellen Spektrums erstmals das in Kapitel 5.1 vorgestellte

theoretische Linienformmodell angewendet werden. Durch simultane Anpassung des

Modells an alle zeitlichen Verz�ogerten eines solchen Spektrums ergibt sich die um den

Doppler-E�ekt zweiter Ordnung korrigierte Linienmitte mit einer statistischen Unsi-

cherheit zwischen 20 und 40 Hz. Abbildung 6.3 zeigt ein Beispiel der etwa 600 zur

Bestimmung der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs aufgenommenen, zeitlich auf-

gel�osten, experimentellen Spektren. Aufgetragen ist die 2S-Z�ahlrate bei den verschie-

denen Verz�ogerungszeiten gegen die durch Gleichung 6.4 bestimmte Absolutfrequenz.

Die Spektren mit hoher zeitlicher Verz�ogerung sind in dem oberen Bildausschnitt noch

einmal vergr�o�ert dargestellt. Die durchgezogenen Linien sind das Ergebnis der An-

passung des Linienformmodells an die experimentellen Daten. Wie bereits in Kapitel
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Abbildung 6.3: Zeitaufgel�ostes 1S-2S Spektrum bei einer D�usentemperatur T=6.5 K.

Aufgetragen ist die 2S-Z�ahlrate f�ur verschiedene Verz�ogerungszeiten gegen die absolute

Frequenz mit f0 = 2 466 061 102 470 kHz. Der obere Teil zeigt die Spektren mit hoher
zeitlicher Verz�ogerung mit vergr�o�ertem Ma�stab.

5.1 ausgef�uhrt, liegt der Vorteil dieser Auswertmethode gegen�uber der alleinigen Be-

trachtung von Spektren hoher zeitlicher Verz�ogerung darin begr�undet, da� hier die

Information aller zeitlichen Verz�ogerten gleicherma�en ber�ucksichtigt wird. Dadurch

ist es auch m�oglich, Spektren, die bei geringer Lichtleistung zur Anregung des 1S-2S
�Ubergangs aufgenommen wurden, mit hoher Genauigkeit anzupassen. Obwohl die da-

mit verbundene geringe Anregung der Wassersto�atome in den 2S-Zustand zu einem

verschwindenden Anteil hoher zeitlicher Verz�ogerter des Signals f�uhrt, kann damit die

Verschiebung aufgrund des Doppler-E�ekts zweiter Ordnung trotzdem mit einer Un-

sicherheit von nur 20 bis 40 Hz korrigiert werden. Dies ist f�ur die Untersuchung des

dynamischen Stark-E�ekts von entscheidender Bedeutung. Um diesen mit hoher Ge-

nauigkeit korrigieren zu k�onnen, ist es wichtig die Lichtleistung �uber einen weiten

Bereich zu variieren. Durch eine lineare Extrapolation kann damit der Wert f�ur die

Absolutfrequenz bei verschwindender Lichtleistung bestimmt werden. Die Auswertung

von einzelnen Spektren mit hoher zeitlicher Verz�ogerung w�are hingegen bei geringen

Lichtleistungen nicht mehr m�oglich. Daher m�u�te in diesem Fall eine geringere Verz�oge-

rung gew�ahlt werden, f�ur die das Signal ausreichend gro� ist. Das bedeutete aber, da�

schnellere Atome zu einem solchen Spektrum beitragen w�urden und damit eine hinrei-

chende Reduzierung des Doppler-E�ekts zweiter Ordnung nicht mehr m�oglich w�are.

Die in dem Resonator umlaufende UV-Lichtleistung bei 243 nm zur Anregung des
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1S-2S �Ubergangs wird w�ahrend des Experiments f�ur jeden Me�punkt eines Spektrums

mitgeschrieben. Dazu be�ndet sich hinter dem Auskoppelspiegel des �Uberh�ohungsreso-

nators ein Photomultiplier (Kapitel 3.1), der die transmittierte Lichtleistung aufnimmt.

Das so gewonnene Signal wird nach einem Verst�arker auf einen Integrator gegeben, der

von dem verwendeten Me�algorithmus f�ur jeden Me�punkt eines Spektrums bei ei-

ner festen Laserverstimmung ausgelesen wird. Dieser Wert ist damit ein Ma� f�ur die

im Resonator umlaufende mittlere Lichtleistung f�ur den jeweiligen Me�punkt. F�ur die

Auswertung werden die gesamten, zu einem Spektrum geh�orenden, mittleren Leistun-

gen gemittelt. Dieser Mittelwert gibt somit die Leistung an, bei der ein Spektrum, wie

beispielsweise das in Abbildung 6.3 gezeigte, aufgenommen wurde. Das so bestimmte

Leistungsma� ist dabei erst einmal in beliebigen Einheiten gegeben. Durch Entfernen

des Einkoppelspiegels des �Uberh�ohungsresonators und Bestimmung der Lichtleistung

vor dem Auskoppelspiegel mit Hilfe eines Leistungsme�ger�ats kann die von dem Photo-

multiplier detektierte Transmission kalibriert werden. Durch mehrmaligeWiederholung

der Kalibrierung kann die absolute Lichtleistung mit einer Unsicherheit von etwa 20 %

angegeben werden. Da bei der Bestimmung der Absolutfrequenz diese Kalibrierung

jedoch nicht relevant ist, kann das mitgeschriebene, genauer bekannte Leistungsma�

direkt verwendet werden. Es ist dabei nur entscheidend, da� der Nullpunkt der Lei-

stungsskala fest bleibt und t�aglich reproduzierbar ist, worauf w�ahrend den Messungen

genau geachtet wurde. Die sich daraus ergebende Unsicherheit f�ur die extrapolierte

Absolutfrequenz kann zu weniger als ein Hertz angegeben und damit an dieser Stelle

vernachl�assigt werden.

F�ur eine systematische Untersuchung des dynamischen Stark-E�ekts ist es wichtig die

Lichtleistung �uber einen weiten Bereich zu variieren. Daher wurden an insgesamt zehn

Me�tagen jeweils zwischen 40 und 90 Wassersto� 1S-2S Spektren bei verschiedenen

Lichtleistungen aufgenommen. Abbildung 6.4 zeigt das Ergebnis eines solchen Me�-

tags. Aufgetragen sind die Absolutfrequenzen der an diesem Me�tag aufgenommenen

experimentellen Spektren f�ur die verschiedenen Lichtleistungen. Dabei gibt jeder ein-

zelne Punkt das Ergebnis der Anpassung des Linienformmodells an ein experimentel-

les Spektrum an. Wie oben ausgef�uhrt, ist also jeder einzelne Punkt bereits um den

Doppler-E�ekt zweiter Ordnung korrigiert und damit bei allen Lichtleistungen gleicher-

ma�en mit einer statistischen Unsicherheit zwischen 20 und 40 Hz bestimmt. Unterhalb

einer umlaufenden Lichtleistung von etwa 80 mW im Resonator ist eine Aufnahme von

Spektren mit ausreichendem Signal- zu Rausch-Verh�altnis nicht mehr m�oglich. Deut-

lich zu erkennen ist in Abbildung 6.4 die Verschiebung der 1S-2S Resonanz aufgrund

des dynamischen Stark-E�ekts (Kapitel 5.2). Die hier auftretenden Lichtleistungen

sind vergleichsweise so gering, da� die Verschiebung aufgrund des dynamischen Stark-

E�ekts in guter N�aherung als linear angenommen werden kann. Durch Anpassung

einer Geraden ergibt sich der bei verschwindender Lichtleistung extrapolierte Wert f�ur

die Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs, dargestellt durch den Fehlerbalken auf der

Absolutfrequenzachse. In der verbleibenden statistischen Unsicherheit sind dabei die

beiden dominierenden Systematiken,Doppler-E�ekt zweiter Ordnung und dynamischer

Stark-E�ekt, bereits ber�ucksichtigt. Der extrapolierte Wert bei verschwindender Licht-

leistung h�angt nicht von den verwendeten Einheiten der Leistung ab. Die Anpassung
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Abbildung 6.4: Dynamische Stark-Verschiebung der 1S-2S Resonanz in atomarem
Wassersto�. Die Punkte ergeben sich durch Anpassen des theoretischen Linienform-

modells an die experimentellen Spektren. Durch Anpassen einer Geraden ergibt sich
der extrapolierte Wert f�ur die Absolutfrequenz bei verschwindender Lichtleistung des
anregenden Lichtfelds.

wird daher f�ur das mitgeschriebene Leistungsma� durchgef�uhrt. Die in Abbildung 6.4

angegebene Leistungsskala ergibt sich dann aus der bei der Anpassung zus�atzlich ge-

wonnenen Steigung der Geraden und dem in Kapitel 5.2 angegebenen theoretischen

Wert von 2.45(5) Hz/mW. Wie dort erl�autert, kann dieser theoretische Wert mit Hilfe

des Linienformmodells bestimmt werden, bei dem die verwendete Anregungsgeometrie

bereits ber�ucksichtigt ist. Die Leistungsskala wird hier nicht in der oben erl�auterten

Kalibrierung angegeben, da diese mit einer deutlich gr�o�eren Unsicherheit behaftet ist.

An dieser Stelle sei aber betont, da� die Leistungen, die sich aus dem theoretischen

Wert und der experimentellen Kalibrierung ergeben, im Rahmen ihrer Fehlergrenzen

�ubereinstimmen. Es ergibt sich 2.64(45) Hz/mW als gemittelter Wert f�ur die aus der

Anpassung einer Geraden erhaltenen Steigungen der verschiedenen Me�tage. Diese

stimmen im Rahmen ihrer jeweiligen Unsicherheiten von etwa 10 % �uberein.

Nach dem beschriebenen Verfahren wurde die Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs

in atomaremWassersto� an jedem der zehn Me�tage ermittelt. Abbildung 6.5 zeigt das

Ergebnis dieser Auswertung und den statistischen Mittelwert, wobei der Doppler-E�ekt

zweiter Ordnung und der dynamische Stark-E�ekt bereits ber�ucksichtigt sind. In diese

Werte gehen auch Korrekturen der Font�anen-C�asium-Atomuhr aufgrund genau bekann-

ter Systematiken, wie beispielsweise erster und zweiter Ordnung Doppler-E�ekt, ein.

Die Systematiken haben einen zu langsamen Gang der Atomuhr zur Folge, so da� die
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Abbildung 6.5: Ergebnisse f�ur die Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs in atoma-
rem Wassersto� an zehn verschiedenen Me�tagen. Die Messungen wurden mit zwei
verschiedenen D�usendurchmessern durchgef�uhrt (kleine D�use: 1.2 mm, gro�e D�use:

2.0 mm). Angegeben sind au�erdem die jeweiligen statistischen Mittelwerte sowie das

gesamte Mittel.

Korrekturen eine Blauverschiebung der Absolutfrequenz um etwa 40 Hz bewirken. Der

Fehler dieser Korrekturen betr�agt weniger als ein Hertz und kann damit an dieser Stelle

vernachl�assigt werden. Insgesamt ergibt sich die Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs

zu 2 466 061 102 474 870 Hz mit einer statistischen Unsicherheit von 36 Hz. Dabei ist zu

beachten, da� dieser Wert die Frequenz des 1S-2S �Ubergangs mit den Hyperfeinkom-

ponenten (F = 1;mF = �1) angibt (Kapitel 2.4). Der systematische Fehler, der sich

aus der Unsicherheit der Linienform ergibt, wurde bislang noch nicht ber�ucksichtigt.

Dieser kann f�ur das theoretische Linienformmodell zu etwa 20 Hz angegeben werden

[Hub97]. Mit dieser Unsicherheit werden auch die verbleibenden systematischen Feh-

ler aufgrund des Doppler-E�ekts zweiter Ordnung und des dynamischen Stark-E�ekts

ber�ucksichtigt.

Neben den bereits korrigierten dominanten Systematiken, dem Doppler-E�ekt zweiter

Ordnung und dem dynamischen Stark-E�ekt, sind an dieser Stelle noch die Druck-

verschiebung und der statische Stark-E�ekt zu beachten. Wie in Kapitel 5.2 angege-

ben und erl�autert, ergibt sich eine Druckverschiebung als Folge von St�o�en der Ato-

me mit dem Hintergrundgas von etwa 10 Hz. Dieser Wert wird als eher konservative

Absch�atzung f�ur die Unsicherheit der Absolutfrequenz aufgrund der Druckverschiebung

angenommen. Um sicher zu stellen, da� ein erh�ohter Druck innerhalb der D�use nicht

zu einer gr�o�eren Verschiebung f�uhrt als bislang aufgrund des Hintergrunddrucks in

der Vakuumkammer angenommen, wurden die zehn Messungen mit zwei verschiede-

nen D�usendurchmessern durchgef�uhrt. Wie in Abbildung 6.5 gezeigt, wurden an sechs

Me�tagen die 1S-2S Spektren mit einem kleinen D�usendurchmesser von 1.2 mm und
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an vier dazwischen liegenden Tagen mit einem gro�en Durchmesser von 2.0 mm auf-

genommen. Innerhalb ihrer Fehler stimmen die jeweils f�ur die kleine und gro�e D�use

gemittelten Absolutfrequenzen sehr gut �uberein (Abbildung 6.5). Damit kann mit der

hier erreichten Genauigkeit bei der vorliegenden Anregungsgeometrie keine zus�atzliche

Verschiebung aufgrund eines h�oheren Drucks innerhalb der D�use beobachtet werden.

Der statische Stark-E�ekt bewirkt aufgrund elektrischer Felder eine Verschiebung der

atomaren Energieniveaus. Umm�ogliche Streufelder abzuschirmen und zu unterdr�ucken,

ist der gesamte Wechselwirkungsbereich von einem Drahtgitter als Faradayk�a�g um-

geben. Au�erdem sind alle Fl�achen mit Graphit beschichtet, um Kontaktspannungen

zu verhindern. Nach Kapitel 5.2 kann der Einu� von statischen elektrischen Feldern

zu etwa 3 Hz angegeben und damit an dieser Stelle vernachl�assigt werden. Auch die

Schwarzk�orper-Strahlung und m�ogliche Stehwellene�ekte haben nach Kapitel 5.2 eben-

falls nur einen geringen Einu� auf die 1S-2S Resonanz.

Um die Zentroidfrequenz des 1S-2S �Ubergangs angeben zu k�onnen, mu� nach Kapitel

2.4 eine Korrektur �fHFS = 310 712 223(13) Hz zur Ber�ucksichtigung der Hyperfein-

struktur zu dem Ergebnis f�ur die Absolutfrequenz addiert werden. Zusammen mit der

Druckverschiebung ergibt sich somit die Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs zu

f1S�2S = 2 466 061 413 187 103(46) Hz : (6.5)

Tabelle 6.1 gibt an, wie sich der Wert f�ur die Absolutfrequenz der 1S-2S Zentroids

sowie dessen Unsicherheit von 46 Hz im einzelnen zusammensetzt.

Frequenz [Hz] Unsicherheit [Hz]

Extrapolierte �Ubergangsfrequenz 2 466 061 102 474 870 36

(F = 1)! (F 0 = 1)

Korrekturen:

Druckverschiebung 10 10

Linienformmodell 0 20

statischer Stark-E�ekt 0 <5

Schwarzk�orper-Strahlung 0 1

Stehwellene�ekte 0 <10

Nullpunkt der Leistungsskala 0 <1

Hyperfeinstruktur 310 712 223 13

insgesamt (Zentroidfrequenz) 2 466 061 413 187 103 46

Tabelle 6.1: Einzelne Beitr�age zu der Absolutfrequenz des 1S-2S Zentroids sowie sta-
tistische als auch systematische Unsicherheiten. Die Unsicherheit der extrapolierten
�Ubergangsfrequenz gibt den rein statistischen Fehler an. Die restlichen Unsicherheiten

bilden die systematischen Fehler der Korrekturen der Absolutfrequenz.

Damit wurde die Genauigkeit der Absolutfrequenz des 1S-2S Zentroids um eine
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Abbildung 6.6: Vergleich der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs in atomarem Was-
sersto� aus Messungen der letzten zehn Jahre.

Gr�o�enordnung auf 1:8 � 10�14 gesteigert. Der 1S-2S �Ubergang in atomarem Wasser-

sto� stellt somit den im sichtbaren und ultravioletten Bereich am besten vermessenen
�Ubergang dar. Abbildung 6.6 zeigt die enorme Entwicklung mit der die Au�osung des

1S-2S �Ubergangs in den letzten zehn Jahren gesteigert werden konnte. Um diese wei-

ter zu verbessern, wird es n�otig sein das Wassersto�-Spektrometer weiterzuentwickeln.

Dazu wurde zum einen damit begonnen einen neuen Referenzresonator zur besseren

Stabilisierung des Farbsto�asers aufzubauen. Zum anderen wird es zur weiteren Re-

duzierung von systematischen Ein�ussen n�otig sein das Signal langsamer Atome zu

steigern. Dazu werden von M. Fischer bereits �Uberlegungen angestellt, die Vakuum-

kammer di�erentiell zu pumpen und damit die St�o�e mit dem Restgas zu verringern. In

j�ungster Vergangenheit wurde vorgeschlagen, den Atomstrahl mit Hilfe einer L�-Quelle

bei 121 nm [Wie97, Wie98, Ulr99] abzubremsen. Damit k�onnte die Geschwindigkeits-

verteilung der Atome (Kapitel 5.1) zu kleineren Geschwindigkeiten hin verschoben

werden und dadurch die Zahl langsamer Atome weiter gesteigert werden. Zusammen-

fassend sollte es mit diesen Ma�nahmen m�oglich sein die Genauigkeit, mit der die

1S-2S �Ubergangsfrequenz bestimmt werden kann, weiter zu steigern.



Kapitel 7

Ausblick

Die vorliegende Arbeit beschreibt eine Messung der Absolutfrequenz des 1S-2S �Uber-

gangs am Wassersto�atom auf wenige 10�14. Dies stellt eine Verbesserung gegen�uber

fr�uheren Experimenten um etwa eine Gr�o�enordnung dar. Damit stellt die 1S-2S Reso-

nanz die am pr�azisesten vermessene Resonanz im optischen und ultravioletten Bereich

dar. Andere pr�azise Absolutfrequenzmessungenwurden zumBeispiel bei neutralen Ato-

men an Calcium (auf 2:5 � 10�13) [Rie99] und bei einzelnen gespeicherten Ionen an

Strontium (auf 4:5 � 10�13) [Ber99] durchgef�uhrt.

W�ahrend der Messungen zeigte sich, da� f�ur eine weitere Steigerung der Genauigkeit ein

stabilerer Laser zur Anregung des �Ubergangs wichtig ist. Mit der Planung eines daf�ur

ben�otigten besseren Referenzresonators wurde bereits begonnen und es sollte m�oglich

sein, diesen in naher Zukunft in Betrieb zu nehmen. Mit ihm sollten sich sowohl die

Frequenzdrift als auch die Linienbreite des Farbsto�asers deutlich verbessern lassen,

so da� mit diesem Lasersystem eine bessere Au�osung der 1S-2S Resonanz m�oglich

sein sollte.

Um eine solche weitere Steigerung der Au�osung des 1S-2S �Ubergangs an dem kalten

Wassersto�-Atomstrahl, sowie dar�uber hinaus auch den Einu� systematischer E�ekte

weiter zu reduzieren, ist es wichtig, den Anteil langsamer Atome zu vergr�o�ern. Da-

zu wird es n�otig sein, das bisherige Vakuumsystem di�erentiell zu pumpen, um die

St�o�e der Wassersto�atome mit dem Restgas zu verringern. Eine zweite M�oglichkeit

ergibt sich durch den Einsatz einer L�-Quelle bei 121 nm [Wie97, Wie98, Ulr99]. Mit

dieser inkoh�arenten Quelle sollte es durch Anregen des 1S-2P Einphotonen-�Ubergangs

m�oglich sein, die Geschwindigkeitsverteilung des Wassersto�-Atomstrahls zu kleineren

Geschwindigkeiten hin zu verschieben. Auf diesem Weg k�onnte die Zahl langsamer

Atome deutlich gesteigert werden. In einem n�achsten Schritt k�onnte man sogar daran

denken, die Atome mit einer solchen Quelle zu k�uhlen oder sogar in einer magneto-

optischen Falle (MOT) zu fangen. In unserer Gruppe wird auch intensiv an der Erzeu-

gung von koh�arentem L�-Licht mit Hilfe von Vierwellen-Mischungsprozessen gearbeitet

[Eik99]. Das experimentelle Problem dieses Ansatzes besteht derzeit in der noch zu ge-

ringen Leistung von wenigen 10 nW an erzeugtem L�-Licht.

79
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Die Steigerung der Au�osung des 1S-2S �Ubergangs etabliert diesen in zunehmenden

Ma�e als m�oglichen prim�aren optischen Frequenzstandard, dessen Genauigkeit zuk�unf-

tig im Bereich von 10�16 liegen k�onnte. Die demonstrierte Steigerung der Au�osung

erlaubt aber auch tiefere Einblicke in die unterschiedlichen Kernstrukturen der beiden

Isotope Wassersto� und Deuterium. Mit der h�oheren Au�osung k�onnte ein genaue-

rer Wert f�ur die Di�erenz der �Ubergangsfrequenzen der beiden Elemente [Hub98], die

sogenannte Isotopieverschiebung, bestimmt werden. Schon heute �ubertri�t die dabei

erreichbare Genauigkeit die der an Teilchenbeschleunigern durchgef�uhrten Experimen-

te.

Die in dieser Arbeit vorgestellten Experimente verdeutlichen, da� die Bestimmung von

genaueren Werten f�ur die 1S-Lamb-Verschiebung und die Rydberg-Konstante in Zu-

kunft nur mit Hilfe einer zweiten absolut gemessenen Frequenz, wie zum Beispiel der

des 2S-8S bzw. 2S-8D �Ubergangs, m�oglich sein wird. Es hat sich gezeigt, da� das

dazu alternative doppelresonante Experiment in seiner jetzigen Form vor zu gro�en

technischen Schwierigkeiten steht, die vor allem auf den doppelresonanten Spiegeln be-

ruhen. Ein experimentelles Problem ist es, da� die beiden gleichzeitig mit diesen Spie-

geln �uberh�ohten Wellenl�angen zur Doppler-freien Zweiphotonen-Anregung der 1S-2S

und 2S-4S �Uberg�ange ganzzahlige Vielfache sind. Daher erweist es sich als schwierig,

Spiegel mit einer hohen Reektivit�at herzustellen. Falls die Wellenl�angen keine Har-

monischen sind, wie im Fall des 1S-2S und des 2S-8S bzw. 2S-8D �Ubergangs, k�onnen

die Spiegelschichten besser konzipiert werden. Bei einem Vergleich dieser �Uberg�ange

k�onnten die gesamten Erfahrungen und Vorteile der doppelresonanten Spektroskopie

an einem kalten Atomstrahl ausgenutzt werden, um die 2S-8S bzw. 2S-8D Frequenz

absolut genau zu bestimmen. Mit Hilfe der in dieser Arbeit verwendeten Techniken zur
�Uberbr�uckung optischer Frequenzintervalle k�onnte die Frequenz dieses �Ubergangs bei

778 nm direkt phasenkoh�arent mit einer C�asium-Atomuhr als prim�ares Frequenznor-

mal verglichen werden. Mit diesem Experiment w�are ein pr�aziserer Vergleich zwischen

experimentellen und theoretischen Wert f�ur die 1S-Lamb-Verschiebung als Test der

Quantenelektrodynamik an einem gebundenen System m�oglich.

Aber auch die Kl�arung weitreichenderer Fragestellungen stellt eine lohnende Aufgabe

f�ur die Zukunft dar. Zum einen w�urde der Vergleich der 1S-2S �Ubergangsfrequenzen

in Wassersto� und Antiwassersto� einen wichtigen Test der Invarianz eines gebunde-

nen Systems unter einer CPT-Transformation liefern. Momentan arbeiten verschiedene

Forschungsgruppen an der Erzeugung von Antiwassersto� am europ�aischen Forschungs-

labor CERN in Genf. Zum anderen ist die Frage nach der Konstanz von Naturkonstan-

ten zu nennen. Die Messsung der Absolutfrequenz des 1S-2S �Ubergangs mit Hilfe einer

C�asium-Atomuhr entspricht dabei dem Vergleich eines elektronischen �Ubergangs mit

einem Hyperfein�ubergang. Durch eine wiederholte Messung der Absolutfrequenz des

1S-2S �Ubergangs in atomarem Wassersto� �uber mehrere Jahre hinweg k�onnte diese

Fragestellung mit den in dieser Arbeit beschriebenen Techniken untersucht werden.



Anhang A

Ramsey-Spektren

Wie in Kapitel 4.2 ausgef�uhrt, besteht die grundlegende Idee der Ramsey-Spektroskopie

darin, eine einzige Wechselwirkungsregion durch zwei getrennte Zonen zu ersetzen. Ab-

bildung A.1 zeigt zwei mit zeitlich getrennten Wechselwirkungszonen aufgenommene

Ramsey-Spektren bei einer Modulationsfrequenz von 10 kHz. F�ur die Pulssequenz im

linken Teil betr�agt das Verh�altnis von Hell- zu Dunkelphase 1:1, im rechten Teil 1:3.

Haben die beiden Zonen eine Pulsdauer t und einen zeitlichen Abstand T , so ist die

Breite der Einh�ullenden zu 1=t und die eines Interferenzstreifens zu 1=T gegeben. Dies

ist deutlich an der gr�o�eren Breite von 40 kHz der Einh�ullenden des rechten Spektrums

gegen�uber einer Breite von 20 kHz im linken Spektrum zu erkennen. Die in den bei-

den Spektren auftretenden h�oheren Ordnungen der Interferenzstreifen liegen bei einem
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Abbildung A.1: Zwei Zweiphotonen-Ramsey-Spektren des 1S-2S �Ubergangs in atoma-

rem Wassersto�, aufgenommen bei einer Modulationsfrequenz von 10 kHz. Das Verh�alt-

nis Hell- zu Dunkelphase ist jeweils links neben den Spektren durch die eingezeichnete

Pulssequenz angedeutet und betr�agt im linken Teil 1:1 und im rechten 1:3. Die Balken
stellen das Fourierspektrum der jeweiligen Pulssequenz dar.
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Vielfachen der Modulationsfrequenz. Die Zahl der Ordnungen und auch deren relative

Amplitude lassen sich leicht mit Hilfe des Fourier-Spektrums der entsprechenden Puls-

form erkl�aren, wie man deutlich an den mit Balken dargestellten Fourierkomponenten

erkennen kann.

Erh�oht man die Modulationsfrequenz, so k�onnen die Atome imMittel mehr als zweimal

mit dem Lichtfeld wechselwirken. Die Folge ist eine Interferenzstruktur mit schm�aleren

Maxima in Analogie zu den aus der Optik bekannten Airy-Funktionen f�ur Vielstrahlin-

terferenzen. Abbildung A.2 zeigt ein solches Spektrum bei einer Modulationsfrequenz

von etwa 50 kHz.
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Abbildung A.2: Zweiphotonen-Ramsey Spektrum bei einer Modulationsfrequenz von
50 kHz.

Die Linienbreite der einzelnen Interferenzstreifen betr�agt etwa 4 kHz und ist damit

um einen Faktor sechs gegen�uber einem vergleichbaren Ramsey-Spektrum mit einer si-

nusf�ormigen Struktur reduziert. Die Linienform eines einzelnen Streifens zeigt deutlich

die asymmetrische Linienform und Verbreiterung wie man sie bereits von der kontinu-

ierlichen Anregung (Kapitel 4.1) her kennt.
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