Phasenkohéarente optische
Frequenzmessungen am Wasserstoffatom.

Bestimmung der Rydberg—Konstanten und
der 15 Lamb—Verschiebung

Dissertation
an der Fakultét fiir Physik
der Ludwig—Maximilians—Universitdat Miinchen

f
Laser #1 ! N

= 7
=12

Laser #2 ‘—b

Laser #3

vorgelegt von
Thomas Udem
aus Bayreuth

Miinchen, den 14. August 1997



1. Gutachter: Prof. Dr. T. W. Hansch
2. Gutachter: Prof. Dr. J. Feldmann

Tag der miindlichen Priifung: 1. Dezember 1997



Zusammenfassung

Das Wasserstoffatom ist ein wichtiger Priifstein der Quantenmechanik, weil es das einfach-
ste stabile atomare System darstellt. Die hochauflésende Spektroskopie am Wasserstoff
erlaubt aufler einem der genauesten Tests der Quantenelektrodynamik (QED) auch die
Bestimmung wichtiger Naturkonstanten, wie zum Beispiel der Rydberg-Konstanten. In
der vorliegenden Arbeit ist eine phasenkohérente optische Frequenzmessung des 1S-2S
Ubergangs bei 121 nm (2466 THz) beschrieben, die mit Hilfe der Garchinger Frequenz-
kette und einem vierstufigen optischen Frequenzteiler durchgefiihrt wurde.

Diese bisher héchste gemessene Frequenz wurde mit Hilfe einer Kette von Kristallen, die
Harmonische und Summenfrequenzen von optischen Frequenzen erzeugen konnen, mit
dem 28-ten Oberton eines Methan—Frequenzstandards bei 3,39 um (88 THz) verglichen.
Der Vergleich von optischen Frequenzen, deren Differenz klein genug ist (Radiofrequen-
zen), um sie auf elektronischem Wege zu zihlen oder zu stabilisieren, erfolgt dabei durch
die Erzeugung von Schwebungssignalen. Weil die 28-te Harmonische des Methanstandards
die zu bestimmende 1S-2S Frequenz jedoch um etwa 8 THz verfehlt, bleibt eine Liicke in
der Frequenzkette, die bei der vierten Harmonischen des Methanstandards etwa 1 THz
betrégt. Diese Frequenzliicke ist zu grofl, um mit den Methoden der Radiofrequenztechnik
gemessen zu werden. Daher wurde das Konzept der optischen Intervallteiler verwendet.
Bei diesem Verfahren wird eine Frequenzliicke Af = f, — f; zwischen zwei Lasern mit
den Frequenzen f; und f5 durch zwei dividiert, indem die zweite Harmonische, 2 f3, eines
dritten Lasers auf die Summenfrequenz, f; + fo, der beiden ersten Laser phasenstabilisiert
wird: 2f3 = fi + fo = f3 = (f1 + f2)/2. Dieser halbiert dann das Frequenzintervall zwi-
schen den ersten beiden Lasern. Durch das Hinzufiigen eines weiteren Lasers in die Liicke
zwischen fy und f3 (oder f; und f3) wird die Liicke erneut um einen Faktor zwei redu-
ziert. Mit einer vierstufigen Teilerstufenkette, die mit kompakten Laserdioden aufgebaut
ist, wurde die oben erwihnte Frequenzliicke von 1 THz in eine zéhlbare Radiofrequenz
von 66 GHz geteilt. Auf diese Weise wurde die 1S-2S Ubergangsfrequenz zum ersten Mal
phasenstarr mit der Frequenz des Methanstandards verbunden. Die Mef3genauigkeit liefl
sich somit um einen Faktor 54 steigern. Zur Kalibrierung wurde der Methanstandard an
eine Frequenzkette der Physikalisch Technischen Bundesanstalt (PTB) angeschlossen, die
einen phasenkohérenten Vergleich mit den dortigen Césium—Atomuhren erlaubt.

Die mit der Garchinger Frequenzkette gemessene 15-2S Resonanzfrequenz im Wasserstoff
betriigt fik,s = 2 466 061 413 187,34(84) kHz [1, 2, 3]. Diese Frequenz wurde inzwi-
schen in die vom Comité international des poids et mesures (CIPM) empfohlene Liste zur
Realisierung des Meters aufgenommen [4]. Auflerdem wurde die Wasserstoff-Deuterium-—
Isotopieverschiebung dieses Ubergangs gemessen. Dies wurde durch die Verwendung eines
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optischen Frequenzkamm—Generators, eines sehr effizienten elektrooptischen Modulators
moglich, der von Motonobu Kourogi vom Tokyo Institute of Technology in unserem Labor
aufgebaut worden war. Mit diesem Gerét gelang es, in sehr kurzer Zeit zwischen den Isoto-
pen zu wechseln und somit die hohe Stabilitit des Methanstandards auszunutzen. Das Er-
gebnis der Messung der Isopieverschiebung lautet: fi2,¢— fil,q = 670 994 334,64(15) kHz
[5]. Daraus ergibt sich ein Wert fiir die 15-2S Ubergangsfrequenz im Deuterium. Zusam-
men mit der kiirzlich von F. Biraben und Mitarbeitern an der Ecole Normale Supérieure
in Paris bestimmten 2S-8D Ubergangsfrequenz in Wasserstoff und Deuterium sowie ande-
ren experimentellen und theoretischen Ergebnissen kann aus unseren Messungen ein Wert
fiir die 1S Lamb-Verschiebung in Wasserstoff, L = 8172,876(29) MHz, und Deuteri-
um, LY = 8184,016(30) MHz, angegeben werden. AuBierdem ergibt sich ein verbesserter
Wert ﬁir die Rydberg-Konstante von R, = 10 973 731,568 646(89) m~'. Wegen der
hohen Priizision kénnen die KerngrofSeneffekte, die nur einen relativen Beitrag von 1075
zur gemessenen Isotopieverschiebung liefern, eindeutig separiert Werden Man erhéalt die
Differenz der Ladungsradien von Proton und Deuteron von 73, — = 3,821 2(15) fm?
sowie den Deuteron—Strukturradius von 74 s, = 1,975 35(85) fm.

pch

Durch die Verfiigbarkeit des optischen Frequenzkamm-Generators konnte die Frequenz-
kette an einer Zwischenstufe zur D2-Linie des Césiums bei 852,3 nm (352 THz) erweitert
werden. Die optischen Frequenzmessungen an einer Zelle ergaben fiir die Casium-D2-
Linie fog = 351 725 718 460(36) kHz. Alle hier genannten Ergebnisse stellen die zur Zeit
genauesten Werte der entsprechenden Grofie dar.
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1.

Einleitung

Die Spektroskopie am Wasserstoff, dem einfachsten atomaren System, hat die Entwick-
lung einer Reihe wichtiger physikalischer Theorien inspiriert. Fortschritte in der Expe-
rimentiertechnik, die zur Steigerung des Auflésungsvermogens beitrugen, haben immer
wieder zu grundlegend neuen Einsichten gefiihrt. Man denke dabei insbesondere an die
Dirac—Theorie und die Quantenelektrodynamik. Die theoretischen Erkenntnisse iiber viele
andere Atome sind durch Ndherungsverfahren gewonnen worden, die zum Teil von den
Ergebnissen des Wasserstoffatoms abgeleitet wurden.

Seit den Anfingen der Quantenmechanik hat das Wasserstoffatom eine entscheidende Rol-
le fiir die Weiterentwicklung dieser Theorie gespielt [6]. Die schon 1885 von Balmer empi-
risch gefundene Beziehung zwischen den Spektrallinien der Balmer Serie A, oc n?/(n?—22)
wurde von Rydberg auf andere chemische Elemente iibertragen und 1908 von Ritz zur
Rydberg-Formel, in der der heute iiblichen Schreibweise 1/, = Roo(1/n? — 1/n'?), auf
die anderen Serien des Wasserstoffatoms erweitert. Die von Niels Bohr 1913 zunéchst ad
hoc eingefiihrte Quantisierungsbedingung konnte diese Formel deuten und die in ihr auf-
tretende Rydberg—Konstante auf andere Naturkonstanten zuriickfithren: R, = m.ca?/2h.
Die Verwendung von elliptischen Elektronenbahnen in der Theorie fithrte dann 1921 zum
Bohr—Sommerfeldschen Atommodell mit Nebenquantenzahlen, das zusammen mit dem
Pauli-Prinzip 1924 die Systematik des Periodensystems der chemischen Elemente er-
kldren konnte. Die zunédchst unverstandene Quantenbedingung von Niels Bohr konnte
dann durch die 1926 aufgestellte Schrodinger—Gleichung gedeutet werden. Angewendet
auf das Wasserstoffatom ergeben sich aus dieser Gleichung die Orbitale, die auch zur an-
schaulichen Darstellung chemischer Bindungen herangezogen werden. Spektroskopische
Befunde am Wasserstoffatom haben immer wieder zur Verfeinerung der (Quantentheorie
beigetragen. Durch die 1928 aufgestellte Dirac-Gleichung gelang die relativistisch kor-
rekte Erweiterung der Schrodinger—Theorie. Aus ihr ergab sich auch die seit 1887 be-
kannte und 1916 von Sommerfeld als relativistische Korrektur zum Bohr’schen Modell
gedeutete Feinstruktur der Spektrallinien im Wasserstoff. Der in dieser Gleichung implizit
enthaltene Spin macht auch die Hyperfeinstruktur versténdlich. Die sich aus der Dirac—
Gleichung ergebenden und zunéchst unverstandenen negativen Energiezustdnde wurden
spater mit der 1932 entdeckten Antimaterie in Verbindung gebracht. Den jiingsten, durch
die Wasserstoff-Spektroskopie ausgelosten Entwicklungschub der Quantenmechanik er-
brachte die von Lamb und Retherford 1947 entdeckte Lamb—Verschiebung des 2S Niveaus
[7]. Diese Verschiebung der Energieniveaus stellt eine Abweichung von der Dirac—Theorie
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dar. Sie 1&8t sich nur zum Teil durch die nicht enthaltenen Riicksto3~Korrekturen durch
die endliche Kernmasse erkliaren. Die verbleibenden Korrekturen kann die seit 1950 von
Feynman, Schwinger und Tomonaga entwickelte Quantenelektrodynamik (QED) erkléren.
Seitdem gab es dramatische Steigerungen sowohl in der Prézision der theoretischen Be-
rechnungen als auch auf der experimentellen Seite, ohne dafl sich neue Diskrepanzen auf-
getan haben. Die vollstdndig quantenmechanische Beschreibung der elektromagnetischen
Wechselwirkung ist die derzeit am genauesten verifizierte physikalische Theorie iiberhaupt.

Zu den immer genauer werdenden Vergleichen zwischen Theorie und Experiment gehoren
die Radiofrequenzmessungen der 25-2P;/, Lamb-Verschiebung im Wasserstoff und die
Bestimmung des gyromagnetischen Verhéltnisses des Elektrons und des Myons [8]. Die
mit Abstand grofite Lamb—Verschiebung des 1S Niveaus konnte wegen des Fehlens eines
nahegelegenen P-Zustands lange Zeit nicht beobachtet werden. Seit der ersten Bestim-
mung der 1S Lamb—Verschiebung von Herzberg im Jahre 1956 und der vorliegenden Arbeit
konnte die Mefligenauigkeit um fast 5 Groflenordnungen gesteigert werden, ohne daf sich
eine gravierende Abweichung zur Theorie der Quantenelektrodynamik ergeben hat. Ein
Meilenstein fiir die dazu notwendige Anregung des 1S-2S Ubergangs war die Entwicklung
eines Dauerstrich—Farbstofflasers bei 486 nm [9]. Sein frequenzverdoppelter Ausgangs-
strahl kann den 1S-2S Ubergang mit einem Zweiphotonen-Prozef anregen. Auf diese
Weise entféllt in 1. Ordnung der bis dahin limitierende Doppler—Effekt. Die Frequenz des
Lasers wurde dabei relativ zu molekularen Resonanzen in Tellur gemessen. Eine weitere
wichtige Verbesserung ergab sich durch die Verwendung eines Atomstrahls, weil sich da-
durch der systematische Effekt der Druckverschiebung drastisch verringern lief§ und eine
langere Wechselwirkungszeit der Atome mit dem Lichtfeld die Auflésung erhéhte [10].

Mittlerweile ist die nur auf optischem Wege mogliche Messung der 1S Lamb—Verschiebung
genauso prizise wie die traditionellerweise genauesten Messungen mit Hilfe von Radio-
frequenzen. Dies wurde moglich durch das Konvertieren von optischen Frequenzen in den
Radiofrequenzbereich. Seit der Definition des Meters iiber die Festlegung der Lichtge-
schwindigkeit und der Sekunde im Jahre 1983 spielt es keine Rolle, ob die Wellenldnge eines
Ubergangs oder dessen Frequenz bestimmt wird. Wegen der unvermeidlichen Abbildungs-
fehler, Brechungsindexvariationen und Beugungseffekte ist es trotz grofler Fortschritte
problematisch, eine perfekte ebene Welle zu erzeugen, die einen prézisen Wellenldngen-
vergleich erlaubt. Darauf beruht die Uberlegenheit der optischen Frequenzmessung.

Zur genaueren Bestimmung der Absolutfrequenz des 1S-2S Ubergangs wurde daher eine
Frequenzkette im Rahmen der Doktorarbeiten von Thomas Andreae [11], Wolfgang Konig
[12] und Robert Wynands [13] aufgebaut, die den Farbstofflaser mit einem sehr prézisen
methanstabilisierten Helium—Neon Laser bei 3,39 pum vergleichen kann. Der Frequenz-
vergleich beruht dabei auf der nahen Koinzidenz des 1S-2S Ubergangs mit der 28-ten



Harmonischen des Methanstandards. Die Aufgabe der Frequenzkette ist es, diese Harmo-
nische zu erzeugen. Weil die Koinzidenz nicht perfekt ist, entsteht eine Frequenzliicke,
die zu grof} ist, um mit den Methoden der Radiofrequenztechnik gemessen zu werden.
Diese Liicke wurde bei der ersten Messung mit der Frequenzkette 1992 durch Abzéhlen
der Moden eines Fabry—Perot—Interferometers iiberbriickt [14]. Weil sich durch das Sum-
mieren vieler Moden winzige Fehler in der Bestimmung des freien Spektralbereichs (der
Frequenzabstand der Moden) stark vervielfachen, wurde in der vorliegenden Arbeit die
phasenkohirente Uberbriickung der Frequenzliicke mit optischen Intervallteilerstufen rea-
lisiert.

Die Messungen bei der PTB haben ergeben, dafl der von uns verwendete Methanstandard
eine Reproduzierbarkeit von 2,6 x 107! besitzt. Die Bestimmung der 1S-2S Frequenz
ist nur bis zum (sekundéren) Methanstandard phasenstarr und von dort phasenstarr bis
zum (priméren) Céasium—Standard. Eine Moglichkeit fiir einen zukiinftigen vollstandig
phasenstarren Vergleich des Wasserstoffiibergangs mit der Céasium—Frequenz bei 9,2 GHz,
fiir dessen Realisierung nur Laserdioden verwendet werden, ist in Abschnitt 8.1 beschrie-
ben. Durch die jiingsten Fortschritte bei der Darstellung der Wasserstoffresonanz und
der Modellierung der Linienform gelingt es nun, die Linienmitte auf etwa 1,5 x 1071* zu
reproduzieren [15]. Eine kompakte und zuverldssige Moglichkeit der Konvertierung von
optischen Frequenzen in Radiofrequenzen ist daher im Hinblick auf eine mogliche Ver-
wendung der Wasserstoffresonanz als Frequenzstandard interessant. Auch die praktische
Verwendbarkeit hochpréziser optischer Frequenzen mit Hilfe gefangener Ionen hingt von
der Moglicheit einer Konvertierung in den Radiofrequenzbereich ab.
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2.

Theorie des Wasserstoffatoms

Der Hauptbeitrag zu den Wasserstoff-Energieniveaus mit der Hauptquantenzahl n und
dem Elektronendrehimpuls j ergibt sich aus der Dirac-Gleichung fiir den Grenzfall eines
unendlich schweren Kerns in Frequenzeinheiten (Hz) zu:

2cR
EDirac:_N(N+n+7_k) (2.1)
mit
N = n2—2(n—k)(k—7) (2.2)

ko= j+1/2 (2.3)
v = Vk2—a2 (2.4)

Hierbei ist Ry, = meca?/2h die Rydberg—Konstante und o = €2 /4we,fic die Feinstruktur—
Konstante. Die Dirac—Energien héngen nicht vom elektronischen Bahndrehimpuls [ son-
dern nur vom elektronischen Gesamtdrehimpuls j ab. Die grofite Korrektur zu dieser
Gleichung wird durch die endliche Kernmasse my verursacht (sog. RiickstoS-Korrektur).
In der Schrodinger—Theorie 148t sich dieses Problem exakt durch das Ersetzen der Elektro-
nenmasse m, durch die reduzierte Masse m.my /(m.+my) beheben. Fiir die relativistische
Dirac—Theorie kennt man wegen der durch die Kernbewegung bedingten unterschiedlichen
Eigenzeiten in den Bezugsystemen des Elektrons und des Kerns noch nicht einmal einen
exakten Zweikorper-Hamiltonoperator. Man kann den Einflul der endlichen Kernmas-
se jedoch durch eine Reihenentwicklung in der Feinstrukturkonstanten o« beschreiben.
Der vollstandige Ausdruck fiir die Energie in Hz der Niveaus im Wasserstoffatom lautet
(16, 17]*:

E = Rooe(n,j,oz,r) +EHFS(najvl7F) +L(n,j,l,a,7“) (25)

mit
(n.] )i 2c 1 N 1 a? (2.6)
AT T = " NN Tnty—k) \1+1/r 200+ 1/r)3N(N+tnty—k)) =

Der in Ref.[16] und Ref.[17] gegebene Ausdruck mit ¢ = A = 1 muf} mit ¢*/h multipliziert werden,
um die Energie in Hz zu bekommen. Er enthélt zusétzlich die Ruheenergien von Elektron und Proton, die
bei der Berechnung von elektronischen Ubergéingen heraus fallen. Aufilerdem wurde das dort definierte
f(n,7) — 1 durch f(n,j) — 1 = —a?/N(N + n + v — k) ersetzt, um moglichen Rundungsfehlern wegen
f(n,j) = 1 vorzubeugen.



2. THEORIE DES WASSERSTOFFATOMS

wobei 1 := my/m., das Verhéltnis aus Kern— und Elektronenmasse ist. Dieses Verhéltnis
1aBt sich mit Hilfe der Massenspektroskopie in Paul-Fallen sehr genau aus den Zyklo-
tronfrequenzen bestimmen (siche [18] fiir das Proton-Elektron Massenverhéltnis und [19]
fiir das Deuteron—Proton Massenverhéltnis). Deswegen wird es hier statt der reduzierten
Masse verwendet. Der erste Term in G1.(2.5) ist die Dirac—Energie des Zustands, an dem
die groBten Riicksto8—Korrekturen bereits angebracht sind. Er geht fiir r — oo in G1.(2.1)
iiber. Abbildung 2.1 veranschaulicht die Beitrége zur Gesamtenergie.

x 100 000

n=1
Bohr+Schrédinger ~ <

Abbildung 2.1: Energieniveaus im Wasserstoffatom.

Der zweite Term in Gl.(2.5) gibt die vom Gesamtdrehimpuls des Atoms F' abhéingige
Hyperfeinstruktur—Aufspaltung an [20]:

a?gnRooc(14+6,) F(F+1)—I(I+1)—j(+1)

n3r jG+1D20+1) (2.7)

EHFS(n7j7l7F) =

Hierbei bezeichnet gy den Kern-g-Faktor, das Verhéltnis aus dem magnetischen Moment
p in Kernmagnetons puy zum Kernspin I (u = pygyI) und |6,] &~ 1073 eine kleine
relativistische Korrektur, deren grofiter zustandsabhéngiger Beitrag

(22
5n—oz<6 - )+ (2.8)

ist. Wegen der n—2 Abhéngigkeit nimmt die absolute Gréle der HFS rasch mit der Haupt-
quantenzahl ab. Die Hyperfeinstruktur ist nur fiir tiefgelegene Zustéinde (n=1 oder n=2)



sehr genau bekannt. Aus G1.(2.7) und Gl. (2.8) kann sie fiir die hoheren Zusténde mit einer
Genauigkeit von etwa 107% aus den tiefergelegenen berechnet werden [21]. Die Hyperfein-
struktur wird meist sofort von den experimentellen Werten abgezogen und soll daher hier
nicht weiter beachtet werden?.

Abbildung 2.2: Einschleifen—Selbstenergie (linke Seite): das Elektron (gerade Linie) wech-
selwirkt mit sich selbst (gewellte Photonenlinie). Einschleifen—Vakuumpolarisation (rechte
Seite): ein Elektron—Positron—Paar schirmt das dufsere Potential (Kreuz) ab.

Die eigentliche theoretische Schwierigkeit liegt in der Berechnung aller verbleibenden
Riickstofi—Korrekturen und der QED Beitréige, die in dem Term L(n, j, [, a, r), der Lamb—
Verschiebung, zusammengefafit sind. Dieser skaliert in guter Niherung mit n=3. Die QED-
Beitréige zu L(n, j, [, a, 1) setzen sich aus der zustandsabhéngigen Selbstenergie des Elek-
trons und der ebenfalls zustandsabhéngigen Vakuumpolarisation zusammen. Man spricht
von strahlenden Korrekturen, weil die dazugehorigen Feynman-Diagramme Schleifen von
Photonen (Selbstenergie) bzw. Elektron-Positron-Paaren (Vakuumpolarisation) enthal-
ten (Abb. 2.2). Beide Effekte treten auch beim freien Elektron auf und liefern unendliche
Energiebeitriige. Erst die beobachtbare Differenz der Selbstenergie und der Vakuumpo-
larisation zwischen einem gebundenen und einem freien Elektron ist eine endliche Grofie
und tritt in Form einer Verschiebung der Energieniveaus in Erscheinung. Die Beitréige
durch die zustandsabhéngige Selbstenergie zu L(n, j, 1, o, r) sind etwa um einen Faktor
50 (1S und 2S Zustand) groBer als die Beitrdge durch die zustandsabhingige Vakuum-
polarisation. Auflerdem ist die Lamb—Verschiebung fiir Zusténde mit [ # 0 bei gleicher
Hauptquantenzahl um etwa zwei Groflenordnungen kleiner als fiir S—Zusténde.

Die durch GIL.(2.5) gegebene Definition der Lamb—Verschiebung als das, was nach Abzug
des ersten Terms und der Hyperfeinstruktur {ibrig bleibt, ist nicht ganz einheitlich in der
Literatur. Hier soll jedoch diese weit verbreitete Definition nach Ref.[16, 17] gelten. Zur
Berechnung der Lamb—Verschiebung 148t sich diese in eine Potenzreihe in a entwickeln.

?Bei den S-Zustinden gibt es von der theoretischen Seite keine Probleme bei der Separation der
Hyperfeinstruktur (die gemessene Aufspaltung) und der Lamb—Verschiebung. Bei den P-Zustéinden ist
die Landésche Intervallregel der Hyperfeinstruktur, wegen der Py /5—P3/5 Mischung mit gleichem F', nicht
ganz exakt erfiillt [22].

3Was zumindest bei der Selbstenergie, die ja fiir eine klassische Punktladung auch unendlich gro8 ist,
versténdlich ist.



2. THEORIE DES WASSERSTOFFATOMS

Fiir S—Zustédnde ergibt sich der folgende Ausdruck, der die grofiten, sog. Einschleifen—
Korrekturen, [16, 17]* enthiilt:

mea’c?
mn3h

LE(n,a,r) = (FSE(n, a,r)+ FYP(n, a,r)) (2.9)

mit
F(?’L, «, T) = A40 + A41 IH(Q_Z) + A5oOé
+0? (Ago + Agi In(a?) + Ag In’(a %)) + o*G. (2.10)

Diese Definition der Entwicklungskoeffizienten gilt gleichermaflen fiir die Selbstenergie
und die Vakuumpolaristion, jedoch mit anderen Koeffizienten. a3G ist eine Abschétzung
der nicht berechneten Terme hoéherer Ordnung. Numerische und analytische Resultate
fiir die Koeffizienten findet man in Ref.[16, 23]. Weitere Beitréige zur Lamb—Verschiebung
sind RiickstoSkorrekturen, die nicht mehr in GIL.(2.6) enthalten sind: Ein Term O(a*)
fur [ # 0 (fiinfter Term in G1.(19) aus Ref.[16]) und Korrekturen hoherer Ordnung fiir
alle [ (G1.(32,34) aus Ref.[16]). Ab der Ordnung O(a®), wird die Unterscheidung zwi-
schen strahlenden— und RiickstoSkorrekturen fiir einige Terme sinnlos, so dafl man von
strahlenden Riickstokorrekturen spricht (Gl.(36) aus Ref.[16]). QED Korrekturen, die
zu Feynman—Diagrammen mit zwei Schleifen gehoren, werden durch einen zu GI1.(2.9)
analogen Ausdruck angegeben [16]. Fiir S—Zusténde gilt:

6 .2

L% (n,a,r) = %F(n, a,r) (2.11)
mit
F(TL, a, 7’) = B40 + OCBE,O + 042 (363 1113(0472) + BGQ 11]2(0472) + ) . (212)

Numerische und analytische Resultate fiir die Koeffizienten findet man ebenfalls in Ref.[16].
Fiir Deuterium gibt es zwei zusétzliche Korrekturen. Einer ist durch den Bosonen—Cha-
rakter des Deuterons begriindet (Gl.(40) aus Ref.[16]) und der andere tritt durch die
Polarisierbarkeit des Deuterons auf (Gl.(39) aus Ref.[16]). Daneben gibt es noch eine Kor-
rektur wegen der vom Elektronenzustand abhéngigen Selbstenergie des Kerns und seiner
endlichen Grofle (Gl1.(38) aus Ref.[16]). Die Kerngrofienkorrektur (1. Term von GI.(38)
aus Ref.[16])

2 4.4, 3
8meatctm? 9

3n3h3(1+1/r)3 "pehr
ist der einzige Term in L(n, j, 1, o, r), dessen Unsicherheit durch eine experimentelle Grofe,

néamlich den quadratischen Proton-Ladungsradius 7, ., dominiert ist®. Fiir diesen existie-
ren widerspriichliche Werte in der Literatur [24, 25, 26, 27]. Bevor der unerwartet grofle

L*%(n, j, a,1) = (2.13)

1Der 5te Term in G1.(19) aus Ref.[16] verschwindet fiir S-Zustinde. Der Koeffizient A5y wurde in
Ref.[16] mit falschem Vorzeichen abgedruckt.

®Die Unsicherheiten in @ und m,/m. limitieren momentan nicht den Vergleich zwischen Theorie und
Experiment.



Zustand | rp.cn = 0,805(11) fm | rpcn = 0,817(8) fm | 7pn = 0,862(12) fm | 1, cn = 0,847(8) fm

1S 8172,648(37) MHz

8172,678(31) MHz

8172,797(40) MHz

8172,756(33) MHz

25 1044,984(5) MHz

1044,987(4) MHz

1045,002(5) MHz

1044,997(4) MHz

Tabelle 2.1: Theoretische Werte fir die Wasserstoff-Lamb—Verschiebung L(n, j, 1, o, 1)
nach Ref.[16] mit v = m,/m. = 1 836,152 666 5(40) [18] (m,=Masse des Protons)
und 1/a = 137,035 999 44(57) [29] fiir verschiedene Werte des Proton-Ladungsradius

[24, 25, 26, 27].

Beitrag Bjp zu Gl.(2.11) von Krzysztof Pachucki berechnet wurde [28, 16], schien es,
als ob der é&lteste Wert fiir den Proton Ladungsradius 7, ., =0,805(11) fm [24] besser
mit den experimentellen Ergebnissen iibereinstimme. Mit dem Beitrag von Bjy pafit aber
nun der neuere Wert r, ., =0,862(12) fm [26] besser zu den experimentellen Ergebnissen
am Wasserstoff. Tabelle 2.1 enthélt die theoretischen Werte fiir die 1S und 2S Lamb-
Verschiebungen, die sich aus den verschiedenen Werten fiir 7, o, ergeben®.

6Dabei wurde Bgy = 0 gesetzt, weil noch nicht alle Beitréige fiir diesen Koeffizient bekannt sind.
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2. THEORIE DES WASSERSTOFFATOMS




3. Das Wasserstoff—-Spektrometer

Der Hauptgegenstand dieser Arbeit ist die Absolutfrequenzmessung der 15-2S Resonanz
im Wasserstoff bei 121 nm (2466 THz). Das Wasserstoff-Spektrometer wurde im Rahmen
der Doktorarbeiten von Reinald Kallenbach [30] und Claus Zimmermann [31] aufgebaut
und von Ferdinand Schmidt—Kaler [32], Dietrich Leibfried [33] und Andreas Huber [15]
weiter verbessert. Die Details des Spektrometers finden sich in deren Doktorarbeiten und
in Ref.[10, 34]. Es besteht aus einem Farbstofflaser, dessen frequenzverdoppeltes Licht
den 1S-2S Ubergang in einem Doppler-freien Zweiphotonen-Prozef anregt [35, 36] (siche
Abbildung 3.1). Der Farbstofflaser wird bei einem Viertel der 1S-2S Resonanzfrequenz,
das heiffit bei 486 nm, betrieben. Um eine moglichst geringe Linienbreite zu erreichen,
wird er mit dem Verfahren von Pound, Drever und Hall [37] auf einen temperaturge-
regelten Zerodur-Resonator (Finesse 57000) stabilisiert. Mit Hilfe eines akustooptischen
Modulators (AOM) 18t sich der Farbstofflaser relativ zum Resonator verstimmen.

/ BBO
Farbstofflaser |-——» o
486 nm

3

Stabilisierung

K T AOM Vakuum Kammer

il <
Referenz Resonator

o

He gekihlte
Du

La-Detektor

Frequenzkette |+

 Uberhohungs-
resonator 243 nm

Abbildung 3.1: Schema des Wasserstoff-Spektrometers zur Zweiphotonen—Anrequng der
15-28 Resonanz bei 243 nm. Zur Detektion der metastabilen 25 Atome wurden diese mit
einem elektrischen Quench—Feld mit dem schnell zerfallenden 2Py/; Zustand gemischt,
wodurch sie ein Lyman—a—Photon (15-2P Ubergang) emittieren.

11
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3. DAS WASSERSTOFF-SPEKTROMETER

Die Resonanzfrequenz wy der Wasserstoffatome, die aus der gekiihlten Diise in der Vaku-
umapparatur (Druck etwa 1075 mbar) austreten (Abb. 3.1), ist aufgrund der Bewegung
mit einem Winkel ¢ relativ zum Wellenzahlvektor Doppler—verschoben [38]:

/1 —0v2/c? 2 102 3

, v v v v

— = 1 — = — - —— @) . 3.1

h =t = g ( cos(ip)= + cos() + 0 >) (31)
Die Bewegungskomponente cos(yp)v entlang des Wellenzahlvektors (=Resonatorachse),
bewirkt eine geometrische Verkiirzung oder Verlangerung in der Abfolge der Wellenfronten
um den Faktor 1/(1+cos(¢)v/c). Die Zeitdilatation /1 — v?/c? bewirkt, unabhéngig von
der Bewegungsrichtung, eine Rotverschiebung der beobachteten Frequenz wy,.

Um eine (in 1. Ordnung in v/¢) Doppler—freie Linie zu erhalten, werden zwei gegenliufige
Laserstrahlen (cos(p) = —1 und cos(¢) = +1), mit der jeweils halben Frequenz verwendet,
so dafl aus GIL.(3.1) nur noch der vierte Term, —v?/2¢?, {ibrig bleibt [35]'. Das Ergebnis
ist die unsymmetrische Linie, die im oberen Teil der Abbildung 3.2 dargestellt ist. In ei-
nem Stehwellenresonator (Finesse=80,w, = 150um), der das anregende Licht wegen der
relativ kleinen Zweiphotonen-Ubergangswahrscheinlichkeit resonant {iberhéht, ist die Ge-
genldufigkeit der Strahlen bei guter Justage automatisch garantiert. Durch die Polarisation
der anregenden Strahlen und die Frequenz des Lasers, wird die gewiinschte Komponente
des Ubergangs ausgewihlt [36]. Fiir den 1S-2S Ubergang trigt, wegen Aj = 0 nur die
Rang-0-Komponente des Ubergangsoperators bei, daher gilt auch AF = AMp = 02. Um
auch den Doppler—Effekt 2. Ordnung, der bei einer mittleren Geschwindigkeit der Wasser-
stoffatome von v = /2KT /M = 290 m/s (bei 5 K) immerhin noch 1,1 kHz bei der 1S-2S
Frequenz betriagt, weiter zu reduzieren, haben Dietrich Leibfried und Andreas Huber die
Methode des verzogerten Nachweises verwendet [33, 15, 40]. Dabei wird die Fluoreszenz
aus dem n = 2 Niveau erst nach dem Ablauf einer Zeitspanne 7 nach dem Ausschalten
des anregenden Lichts detektiert. Deshalb kénnen nur Atome, die langsamer als v = L/7
sind, wobei L die Flugstrecke von der Diise zum Detektor? ist, zum Signal beitragen. Die
wirkliche Doppler—Verschiebung ist sogar noch etwa viermal kleiner (bei L/7 ~ 130 m/s)
als die so abgeschétzte maximale Doppler—Verschiebung [1, 15], da die (zwar wenigen)
langsamen Atome mehr zum Signal beitragen, weil sie sich ldnger im anregenden Licht
befinden und sich dadurch die Anregungswahrscheinlichkeit erhéht. Durch diese Selek-
tion der kalten Atome wird auflerdem die Durchflugsverbreiterung reduziert. Abbildung

IFiir die hier gleiche (lineare) Polarisation im vor— und riicklaufenden Strahl, ist die nicht Doppler—
freie Absorption von zwei Photonen aus derselben Richtung genauso wahrscheinlich, wie die Doppler—
freie Absorption. Da dieser Doppleruntergrund aber sehr viel breiter ist, trigt er pro Frequenzintervall
praktisch nichts zur Linie bei.

2Beides macht man sich z.B. mit dem Wigner-Eckart-Theorem [39] klar: einmal auf |jm;) = Rang=0
und einmal auf |F'Mp) angewendet.

3Bei allen Messungen war L zwischen 79 mm und 144mm.
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3.2 zeigt die Auswirkung der Verzégerung und den Einflul der Temperatur der Diise auf
die Rotverschiebung durch den Doppler—Effekt 2. Ordnung. Bei den in Abschnitt 5.1 zur
Auswertung herangezogenen Linien wurde die Temperatur der Diise noch weiter reduziert
und die Verzogerung weiter erhoht, als in der unteren Reihe von Abbildung 3.2 illustriert
ist.

T=100K 7000 4 T=40K
15001 unverzogerter Nachweis ( unverzogerter Nachweis *
K 6000 4
[ 4 X4
) r ] 5000 - P
[ J L[] L]
© 1000 L4
c .’ 4000 iy .
> & hd : .
X é 3000 A ° o
Q500 ) . !
N s . 2000 A Y ] H
[ J
o
o 1 f \ 1000 - & \
(il
Q 0@ e oo cseve toot 0--0---...00000"’.’. 3
C
T T T T T T T T
()
C
60
S T=100K _ T=40K
o) 2004 verzogerter Nachweis verzogerter Nachweis
e ¢ 50 °
o %
150 '] 404 U
2
c b
304 S
© 100+ . %o
£ e .
s, . 20 .
-l 50 P .
] A 3 104 .' $
L]
O-QQQQ.QQQQQQQQW M» 0_..0.0....“0..00..“-'“& \\u.'..c
T T T T T T T T
-50 0 50 100 -50 0 50 100

[ frops- 2 466 061 102 400 kHz ]/ kHz

Abbildung 3.2: Linienformen der 15-2S Resonanz. Linke Seite: Diisentemperatur 100 K.
Rechte Seite: Diisentemperatur 40 K. Obere Reihe: Nachweis ohne Verzégerung. Untere
Reihe: Nachweis mit 260 pus Verzogerung. Die Linge der Flugstrecke betrug L=133 mm.
Die Frequenzachse gibt die Absolutfrequenz des Ubergangs einschlieflich der Hyperfein-
struktur an (Gl.(9.3) bzw. Gl.(9.17)).

Die Magnetfeldabhéangigkeit eines Zustands F' = [ + j mit j = 1/2 und beliebigem
Kernspin I, beschreibt die Breit-Rabi-Formel [20, 41]:

A A 1 4M

mit x = %, dem A-Faktor der elektrischen Quadrupol-Hyperfeinwechselwirkung,

dem Bohr— und Kernmagneton pp, pn und den dazugehérigen g-Faktoren g; und gy.
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3. DAS WASSERSTOFF-SPEKTROMETER

Um eine von Streumagnetfeldern unabhéngige Linienmitte zu erhalten, werden im Was-
serstoff die F' =1, Mp = £1 — F = 1, M = £1, und im Deuterium die F' = 3/2, Mp =
+3/2 — F = 3/2, Mp = +£3/2 Komponenten, die mit den oben erwihnten Zweiphotonen—
Auswahlregeln vertrédglich sind, angeregt. In diesem Fall geht Gleichung (3.2) sowohl fiir
den Grundzustand, als auch fiir den angeregten Zustand mit Mp = +F = +(I + %), iiber
in:

A 1 1
E(B) — —4i([+2>gNuNBiA<[+2) (1£a)
A I A
= —4i]9NMBB+9jMBB+<I+2)2

A
=I5+ (9j £ Ign) us B, (3.3)

welche die gleiche Magnetfeldabhéngigkeit fiir den angeregten und den Grundzustand
zeigt, weil der Magnetfeldterm nicht von A abhiingt?. Die anderen, magnetfeldsensitiven
Komponenten werden mit einem kleinen Magnetfeld von etwa 10 Gaufl parallel zur Pola-
risation des Lasers spektral so weit verschoben, daf§ sie die interessierende Resonanz nicht
mehr beeinflussen.

Das Wasserstoff-Spektrometer kann die Ubergangsfrequenz nur mit gewissen Unsicher-
heiten, die in den letzten Jahren sténdig reduziert wurden, darstellen. Zum Zeitpunkt der
Messung wurden die grofiten Beitrége wie folgt abgeschétzt [34]: Der AC-Stark—Effekt
verschiebt die 1S-2S Resonanz um 1,67 I Hz cm?/W (I=Laserintensitit). Bei 100 mW,
die in den Uberhshungsresonator eingekoppelt werden, ergibt dies eine Verschiebung von
271 Hz.