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Phase-locking the quantum cascade laser to the femtosecond laser
「フェムト秒レーザーとQCLの位相同期制御」


1. イントロダクション
近年，量子カスケードレーザー (QCL) の開発が進み，それに対する応用研究が盛んに行われている．QCLの特徴としては，半導体中のバンド構造の制御によって，中赤外からテラヘルツ領域の広い範囲で任意の周波数を発振可能で，小型，高出力，室温動作可能といった利点がある．そのことから，ガス分光用光源やイメージング用光源として注目されている．しかし，QCLをフリーランニングで使用する場合には，発振線幅が広すぎるといった問題があり，その線幅をいかに狭く出来るかが課題となっている．そこで従来，QCLとガスレーザーをヘテロダインミキシングすることで，ガスの吸収線にQCLを周波数ロックしていた[1]．しかしこの手法では，ある特定の周波数でしか発振できない点や，QCLの制御用だけのためにガスレーザーを使うので実用的ではないといった問題があった．
本稿では, QCLと非常に安定したフェムト秒レーザー光を位相同期することでQCLの線幅を狭窄化するという観点から論文紹介を行っていく．


2. Continuous-wave coherent imaging with terahertz quantum cascade lasers using electro-optic harmonic sampling


2.1. イントロダクション
　近年，QCLを用いたテラヘルツ周波数イメージングの研究が盛んに行われている．その背景には，QCL自体の出力が数十mW程度まで上昇したことが挙げられる．しかし，十分に感度があり，高速でコンパクトなシステム実現のためには検出器に問題があるとされていた．
そこで，いくらかのグループのイメージングシステムでは，ゴーレイセルやパイロ検出器などが使用され，最近ではQCLベースのイメージングシステムにアモルファスシリコンのマイクロボロメトリックカメラが使用されている[2]．イメージング技術では，Lofflerらによってモード同期Ti:Saレーザーの繰り返し周波数の高調波を局部発振器として，水晶で安定化された0.6THzのガン発振器とミキシングされ実験が行われた[3]．この場合，位相/周波数安定性が非常に高かったため両方のソースはフリーランニングであった．しかしTHz-QCLはサブkHzの量子ノイズ限界線幅を持ち，それが1/f2ノイズによって影響を与えることが示された[4]．
そこで本稿ではモード同期フェムト秒ファイバーレーザーパルスを用いて実験を行っており，これによりQCL放射がサンプリングされる．RF領域ではフェムト秒レーザーの高調波とTHz波によってヘテロダインビート信号が発生し，この最低次のビート信号を位相同期に利用することで2つのソースのジッターを除去することが出来る．
本研究ではフェムト秒レーザーコムと2.5THzのQCLを使用して，イメージングを行った．
2.2. 実験装置
図2.2.1に実験系を示す．EO1は，フェムト秒レーザーコムとQCLの周波数をロックした場合，EO2は，イメージターゲットに反射後のQCLビームを検出する場合となっている．実験では，QCLと近赤外コムビームはそれぞれビームスプリッターで分けられ，厚さ2mm，〈1, , 0〉のZnTe結晶に集光される．さらに，λ/4板，λ/2板，偏光ビームスプリッターを通過する．その過程においてQCLはシングルモードで，780nm (385THz) の中心から±2.5THzにおいて2つのサイドバンドを生成する．コムのバンド幅はQCL周波数の約2倍で，|(vQCL－n×frep)|となる (図2.2.2)．ここで，vQCLはQCLの放射周波数，frepはフェムト秒レーザーの繰り返し周波数 (250MHz)，nは整数である．ビート信号は，Siフォトダイオードを用いたバランス検出器で検出され，バンド幅200MHzでアンプされる．
QCL周波数をロックするため，EO1によって生成したビート信号はRFシンセサイザー (RF1) により生成した10MHzの信号とミキシングされる．エラー信号 (fbeat－fRF1) は，PLL回路でQCL電流を制御し，フェムト秒レーザーの繰り返し周波数の~104高調波とvQCLは位相同期される．
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図2.2.1 実験装置
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図2.2.2 サイドバンド


2.3. 実験結果
　図2.3.1にRBW＝10HzのスペアナでEO1においてTHzパワー250μWの時の位相同期ビート信号のスペクトルを示す．QCLビームの半分は軸外し放物面鏡によって，イメージターゲットに集光されている．THz放射の半分はターゲットから反射し，EO2に集光される．
図2.3.2(a)- (c)は，それぞれ10セントユーロコインのグレーカラースケールでの振幅，パワー，位相イメージを示す．これは，自動XYステージを用いてミラーの焦点面中の対象物を高速スキャンして得られた．またイメージは，ロックイン時間30ms，ダイナミックレンジ60dBとして，2.2mm/sのスピードでX方向にスキャンして得られ，図2.3.2(b)に示される．コインの左側の縦線の幅は，粗面計によって計測され，160μmであった．図2.3.2(c)は位相イメージでロックインアンプから記録された．振幅，パワープロットを比較して浮彫のエッジがはっきりと表れている．ここで時間スケール上での位相安定性は±1°であることがわかった．そしてこの位相安定性は，実験装置の機械的安定性による制限である．大きな特徴である高さはλ/2=60μmより大きいことを表面形状測定装置で確かめた．さらに，ロックインアンプの表れる位相は±πで制限される．
図2.3.2(d)は，部分的に位相イメージを処理したものを示す．ここでは，図2.3.2(c)のピクセルに2πを足したり引いたりすることによって処理が行われている．
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図2.3.1 実験結果　　        　図2.3.2 ユーロコインのイメージ


2.4. まとめ
本研究では，フェムト秒レーザーコムと2.5THz-QCLの位相同期を行い，その状態でイメージングを行った．従来ではサブkHzであったQCLの線幅を数Hzに狭窄化できており，今回のイメージングでは3pW/Hzのノイズ検出限界と，3°/hより小さい位相安定性を得た．セットアップはそれほど難しくはなさそうなので，早くTHz-QCLを使いこなせるようになってフェムト秒レーザーと位相同期を行いたいと考える．













3. Comb-assisted subkilohertz linewidth quantum cascade laser for high-precision mid-infrared spectroscopy


3.1. イントロダクション
差周波発生器 (DFG) や光パラメトリック発振器 (OPO) は優れたスペクトル特性を持ち，高感度化・高精度化に適した中赤外光を生成できる．そして，これらの基礎となっている光周波数コムシンセサイザー (OFCS) によるQCLの直接位相同期は，周波数安定性を向上させることが出来ると報告され，近年，中赤外のQCLが2μmのOFCSに位相同期された．この場合，QCLの線幅はOFCSコムの位相ノイズに制限されるが，本稿では，最終的にOFCSのコム線幅よりQCLを狭窄化することを目的として実験を行った[5][6]．そして1msで1kHz未満の線幅が，周波数ノイズパワースペクトル密度の分析から測定された．


3.2. 実験装置
　図3.2.1に実験系を示す．実験に用いられたDFGソースの詳細は図3.2.2に示される．光周波数コムシンセサイザー (OFCS) によってリファレンスされたNd:YAGレーザー (1064nm) とECLD (854nm) は，LiNbO3によってミキシングされ発生する．QCL放射の一部はBS1によって分けられ，透過光が位相同期に使われる．BS3によって反射されたDFGソースはQCL放射と重ね合わされ，バンド幅200MHzのHgCdTe検出器に送られる．100MHzのビート信号はQCLとDFGソースの両方の数μWを使って検出される．ビートは手作りの位相検出器によって処理され，100MHz局部発振器と比較される．そして，エラー信号を位相同期回路に与える．手作りPID装置はエラー信号を処理し，QCLに流す電流を高速に制御するFETのゲートに送られる．
　BS1によって反射されたQCL放射は，BS4によって分けられ反射光は高フィネスキャビティーに入射される．ここでビームはキャビティー内を往復し，透過光はFFTスペクトラムアナライザーで周波数ノイズパワースペクトル密度が測定される．
　BS4を透過したQCL放射は二つに分けられ一つはチョッパーを通ってガスセルへ，もう一方はそのままガスセルへ入射されロックイン検出される．それによりラムディップを検出する．この方法はラムディップ分光法 (飽和吸収分光法) と呼ばれ，図3.2.3にラムディップを示す．セルに入射したレーザー光の周波数をセル内の原子の共鳴周波数に近づけると，光を吸収する原子が増えるため透過強度は少なくなる．しかし共鳴周波数と同じ光になると，1箇所でしか光を吸収しなくなり急激に透過強度が強くなる．このためドップラー広がりの頂点にくぼみ (ラムディップ) ができ，これは自然拡がりだけで決まる．よって自然幅のみの高分解能なスペクトルを得ることが出来る．
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図3.2.1 実験装置
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図3.2.2 DFGソースの詳細
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図3.2.3 ラムディップ


3.3. 実験結果
　図3.3.1にFFTスペアナで取得したビート信号を示す．完全に異なる検出器や装置を使用したにもかかわらず，250kHzの同期バンド幅となり，位相同期効率はη=73%であった．そして，から，0.56radの残差rms位相ノイズを得た．
  図3.3.2において，高フィネスキャビティーを用いて得た位相同期QCLの周波数ノイズパワースペクトル密度 (FNPSD) は，トレースbに示される．同様のキャビティーはDFG-FNPSD (トレースc)，分子線に周波数同期した時のQCL-FNPSD (トレースd) の測定のためにも使用された．ここでFNPSDは，どの程度の周波数安定化がなされたかを確認するためのものであり，値が小さいほど安定化出来ているということを示している．
フリーランニング (a) と位相同期条件 (b) でのFNPSDのグラフより，周波数250kHz付近で同じ値となっていることから，同期バンド幅は250kHzであることが分かる．
　また図3.3.3にガス分光の結果を示す．今回のセットアップにより高精度化が達成できたおかげで，とても狭い範囲 (2～27Pa) でCO2ガスの圧力を変化させても中心周波数を捕捉することが出来た．P=0での挿入値，ν0=69297478.7978±0.0014MHzは，システム上の圧力シフトにより修正されたCO2遷移の絶対周波数である．
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図3.3.1 位相同期スペクトル　　　　　　　　図3.3.2 実験結果 (FNPSD)
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図3.3.3 実験結果 (ガス分光)


3.4. まとめ
　本研究では，中赤外のQCLをOFCSでリファレンスされたDFG源と位相同期した．それにより，サブkHz線幅のQCL放射を達成した．この時のQCLの周波数安定性は6×10-13である．そしてその装置を用いて，CO2遷移の絶対周波数測定も行われた．最終的な目標である，OFCSのコム線幅よりQCLの線幅を狭窄化することは達成できていないが，1kHz以下の線幅と高い周波数安定性が実現できているため，実用的なガス分光などでの利用が期待できると考える．




4. Coherent sampling of active mode-locked terahertz quantum cascade lasers and frequency synthesis


4.1. イントロダクション
　THz-QCLの発達により研究が盛んに行われているが，テラヘルツ領域における検出技術の不足が問題となっていた．しかし最近，6.3μmで動作するQCLのモード同期が2光子の量子井戸検出器を用いた自己相間系によって行われた[7]．この場合，特定のアクティブ領域は，非放射の上側の寿命状態を数十ピコセカンドまで増加させるように設計しなければならない．また中赤外のQCLと比べて，THz-QCLは光フォノンエネルギーより下のレーザー遷移エネルギーによって5~10psの非放射緩和時間を持つ[8]．
そこで本稿では, THz-QCLのアクティブモード同期を行っている．この方法にはモード同期フェムト秒レーザーを用いており，非同期光サンプリング法として知られている．ここ10年間でフェムト秒レーザーは，近赤外や中赤外領域において光パルス合成や，マルチヘテロダイン分光法を行うために使われている．
  本実験では，市販のモード同期エルビウム添加型フェムト秒レーザーを用いてTHz-QCLのモード同期を行った．


4.2. 実験原理 
　QCLのモード同期は，バイアス電流の直接変調により実現される．そして非同期サンプリングは，フェムト秒レーザーと位相同期されたTHz-QCLにより行われた．図4.2aに時間領域での繰り返し周波数～13.3GHzのTHz-QCLパルスを示す．また図4.2dには，周波数領域で見た時のフェムト秒レーザーコムを示す．繰り返し周波数間隔でコムが並んでおり，時間領域においてはその逆数間隔になっている．
また，図4.2bには繰り返し周波数96.5MHzのフェムト秒レーザーコムの時間領域を示す．そして，図4.2eには周波数領域に変換したものを示している．こちらも繰り返し周波数間隔になっており，これとTHz-QCLパルスを同時にバランス検出することによって，THz-QCLパルスがRF領域にダウンコンバートされた状態で自動的にサンプリングされ，図4.2c，fのように測定される．ここで，2つのサンプル点間の有効時間ステップΔtsは によって与えられる．
　また本研究で用いられているRFインジェクションロックについて説明する．これは非常に安定した周波数を持つ発振器などで電気的に変調してやることにより，THz-QCLなどの放射をロックする手法であり，本実験においては非常に安定したシンセサイザーを用いてTHz-QCLを電気変調することでインジェクションロックを行っている[9]．
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図4.2 測定原理


4.3. 実験装置
QCLとフェムト秒レーザーの位相同期のための実験装置を，図4.3.1に示す．3台のシンセサイザーを用いているが，RF-1の10MHzリファレンスをそれぞれ共有している．まずRF-1はBias-Tの補助として用いられ，周波数fRF1で一定となるようにQCLのバイアス電流を変調する．またRF-2は，フェムト秒レーザーの位相同期に使われ，フェムト秒レーザーの共振器長を制御するためのピエゾ素子変換器やステッピングモーター内にフィードバックすることで達成された．
そのフェムト秒ファイバーレーザー光とTHz-QCL放射は，同時にZnTe結晶上に集光される．そして，λ/4板，λ/2板を通過して，偏光ビームスプリッターで2つに分けられる．サンプリングビームはその後, バンド幅~300MHzの高速バランス検出器, バンド幅50MHzのローパスフィルターによってフィルタリングして検出される．その後，RFミキサーによりRF3とミキシングされ，エラー信号はサーボ制御電子機器を用いてビート周波数が一定となるように制御される．その時のビート周波数は，オシロスコープやスペクトラムアナライザーで計測できるようになっている．
図4.3.2は本研究で使用したTHz-QCLの電気-光学特性を示す．放射スペクトルは，7.5GHzのスペクトル分解能を持つFTIRスペクトルメーターで取得する．装置は長さ3mm，幅240μmの溝で，シングルプラズモン導波管を組み込んでいる．THz-QCLは，液体ヘリウムクライオスタットのコールドヘッド上に乗っており，20Kの温度で安定化されている．低い電流 (1.24A，図4.3.2b) において，放射はシングルモードで，中心波長は2.5THzである．より高い電流 (1.35A, 図4.3.2c) においては，3つの縦モードを確認し，～26.6GHzより分けられている．最大放射パワーは～17mW (図4.3.2a) で，パイロ検出器で測定された．
図4.3.2dは，図4.3.2cと同じ電流でQCLを動かした時，得られた放射スペクトルを示す．そして，fRF1=13.32GHz，RFパワー+10dBmで変調の結果，fRF1により分けられた~10FPモードの出現が観察された．
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図4.3.1 実験装置
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図4.3.2 THz-QCL特性


4.4. 実験結果
　図4.4aは100kHz-RBW，スイープ時間5.5msのスペアナで記録されたEd(t)のスペクトルの例を示す. ここで, QCLは20Kの温度で維持され, 1.35Aの電流においてCW波として発振される. 装置電流はその時, +10dBmのRFパワー, 変調周波数fRF1=13.321794GHzで変調され, RF-2の周波数はfRF2==96.513MHzにセットされた. 9本の狭い線は, スペクトルではっきりと観察でき,  によって分けられる. そして, 周波数  でのQCLスペクトルのダウンコンバート縦THzモードに相当する. スイープ時間~5msでの瞬間線幅は100kHzのオーダーである. 図4.4bは図4.4aと同じスペクトルを示す. このスペクトルは, ~1sにスイッチオンされたスペアナの最大ホールド機能で獲得しているが, 線は実際の結果としてかなり広く,  は  と位相同期していないことが分かる.
　図4.4cは ,  と  の位相同期を同時にすることで得たダウンコンバートQCLスペクトルを示す. 図4.4bと同じ条件下で測定した. この場合fRF3は, 21.3MHzにセットされ, スペクトルの左 (L0) から6番目の線に位相同期している. 位相同期ループのバンド幅で示す赤矢印の線の両サイド上の広いウイングの場所は~1.5MHzである. にもかかわらず, スペアナの最大ホールド機能は数秒間ONにしていて, すべての線幅は100kHzであった.

[image: ]

図4.4 実験結果


4.5. まとめ
本実験では，RFシンセサイザーを用いたバイアス電流の変調によってアクティブモード同期を示すことが出来た．さらに，RF-1と位相同期されたQCLの繰り返し周波数と，モード同期フェムト秒ファイバーレーザーの繰り返し周波数の高調波によって放射パルス列の検出も可能となった．そして，THz-QCLの線幅の狭窄化にも成功した．
　この研究では，パルス発振のTHz-QCLを用いていたのと，新しくRFインジェクションロックという技術が用いられていたため複雑に感じたが，ある程度理解することが出来た．







5. 結言
今回の雑誌会では，フェムト秒レーザーの繰り返し周波数とQCLの位相同期を行っている論文を紹介した．1つ目の論文では，QCLの位相同期により，従来ではサブkHzの線幅だったものを数Hzまで狭窄化することに成功した．2つ目の論文では，中赤外のQCLを用いた位相同期を行っており，高い周波数安定性とこれを用いてガスの吸収線の測定を行った．さらに3つ目の論文では，パルス発振のTHz-QCLとフェムト秒ファイバーレーザーの位相同期を行っており，高い周波数安定性が得られた．
全体を通してQCLの安定化を行うことで，スペクトル幅の狭窄化が達成できている．さらに，RFインジェクションロックという概念も紹介した．QCLの制御方法などの基礎知識を知ることが出来たので，早くTHz-QCLを使いこなしてファイバーレーザーとのビート信号の検出を行いたいと考える．また自分でもTHz-QCLの位相同期の実験を行いたいと考える．
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‘was down-converted to 70kHz by mixing with another syn-
thesiser, labelled RF2, oscillating at = 10 MHz + 70 kHz.
‘The same synthesiser was mixed with fyew generated by EO2
t0 provide the lock-in input signal. It is important to note that
the phase-locking of voey is a crucial requirement for the real-
ization of our coherent imaging system. Indeed, whilst in prin-
ciple the free-munning fics generated in EOI could be used as
a reference to demodulate the output of EO2 as in Ref. 12, in
practice this is not possible. In fact, without phase-locking, the
coherence between voct. and fiep is dominated by the low fre-
quency noise component of Vocy., proportional to ~1/f%, pro-
duced by mechanical vibrations and thermal and/or current
fluctuations in the device.'*'* As can be derived from the fre-
quency noise spectral density of the QCL (identical to the
present one) reported in Ref. 13, this generates an e with an
stantancous” linewidth of the order of 10kHz on a Ims
timescale, and subject to drifts of several MHzs.'*°2! As a
consequence the “free running” fies is not sufficiently stable
to provide a reference signal for typical commercial DSP
lock-in amplifiers including the one used here.> On the other
hand, phase-locking of voc. ensures the coherence with fie,
eliminating their mutual jitter, and thus allows uSIng fueu
(or RF1) as a reference.

Before proceeding to the image acquisition, we eval-
uated the sensitivity of our EO detection. Using a calibrated
power meter, we measured THz powers of 250,W and
60 W impinging on the ZnTe crystals of EOI and EO2,
respectively. Given the 2mW emitted power from the THz
QCL. these values are in agreement with the attenuations
from the optical elements shown in Fig. 1. including the at-
tenuator used to decrease the optical feedback and, in the
case of EO2, the reflection from the flat part of a 10 cent
Euro coin that we used as a test target for our imaging sy
tem. In Fig. 2 we show the power in dBm of the phase-
locked foc,, measured at the output of EO2 with a spectrum

stant was 30 ms, which allowed a dynamic range of 60dB, as
shown in Fig. 3(b). The width of the vertical lines on the left

height (um)
80888388

FIG. 3. THa image of a 10 cent Euro coin: (2) amplitude, (b) power, (¢) raw
phase image, and () phase image comected for the limited phase range of
the lock-in amplifier. The coin diameter s 19.75mm. The image was
acquired with lines scans from left (o right at a speed of 2.2 may’s, with a
Step between each line of 100um in the vertical direction. The lock-in
amplifier ime constant was st to 30ms. Top: height profile obiained by
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scanning with a profilometer along the red dashed lne of (2.
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detection analyzer | ion spectroscopy signal detection for
the absolute frequency measurement of
the CO, transition. See Refs. 9 and 23
for more details.
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DFG radiation. As a consequence, the mid-IR radiation is the first purpose, the QCL beam is coupled to a high-finesse
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local oscillator and provides the error signal for closing the
phase-locked loop. A home-made proportional-integral-de-
rivative (PID) electronics process the error signal and send it
to the gate of a field effect transistor (FET) to fast control the
QCL driving current. In Fig. 2, the beat-note acquired by
FFT spectrum analyzer is shown: the width of the carrier fre-
quency is limited by the instrumental resolution bandwidih
(RBW), as expected from a beat-note between two phase-
locked sources. According to what already reported
elsewhere, '™ the locking bandwidth is limited by the de-
pendence of the QCL tuning rate on the modulation fre-
quency. In fact, despite the completely different detector and
electronics used, which are both much faster than those used
in our previous work,”> we got the same 250-kHz locking
bandwidth, as confirmed by the servo bumps in the beat-
note. The phase-lock performance in terms of residual rms
phase error is measured by using the fractional power 1 con-
tained in the coherent part of the beat-note signal, i.., in the
carrier. By evaluating the ratio between the arca under the
central peak of the beat-note and the arca under the whole
beat-note spectrum (1.5 MHz wide), we obtain a phase-lock
efficiency of 1 = 73%. From 1 = ¢~ %= % we measured a re-
sidual rms phase-noise of 0.56 rad.

ricie is copyrighted as indicated in the

stract. Reuse of AIP content is subject o the terms at: hitp:/apl aip org/aboutr
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cavity has been also used to measure the DFG FNPSD (trace
) and the QCL FNPSD when frequency-locked to a molecu-
lar line as in our previous work (trace d). Such an

50

0

™

Beatnote signal (dBm)

RBW = 586 Hz

Frequency (2 Haiiv)

0

0

Beat-note signal (dBm)

100

110

Frequency (100 kHz/div)
FIG. 2. Beatnote signal between the DFG radiation and the phase-locked
QCL. The inset shows the same beat-note with a narrower span and resolu-

tion bandwidth. In both cases, the width of the peak (FWHM) is limited by
the RBW of the spectrum analyzer.
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107
10°

free-running QCL

(o) phase-locked QCL.
DFG

(d) frequency-locked QCL

FNPSD (Hz'/Hz)

10°

10°

10"

10°4 T T T T
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Frequency (Hz)

FIG. 3. QCL FNPSDs in free-running (trace a) and phase-locked (trace b)
conditions, acquired by using a CO, line and the high-finesse cavity as
frequency-to-amplitude converters, respectively. The cavity has been used
also to measure the FNPSD of the DFG radiation (trace c) and that of the
QCL, when it is frequency-locked to a molecular line as in our previous
work™ (trace d).
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1's with a 7 '/2 trend up to 128, which is the last point used
to compute the Allan deviation. Considering that the stability
of this system is limited by the OFCS one, we can state that
we have gained a factor of about 70 in terms of stability with
respect to the frequency-locked QCL. Moreover, the accu-
racy of the phase-locked QCL is traceable to the primary fre-
quency standard at the 2 x 1072 level (140 Hz at 4.3 pm).
Therefore, we can conclude that the OFCS-DFG phase-
locked QCL is a very suitable laser source for precision spec-
troscopy and metrological applications.

In order to test the spectral performances of the phase-
locked QCL in terms of resolution, we performed saturated-
absorption (SA) sub-Doppler speciroscopy of the CO, mole-
cule around 4.3 um in a single-pass cell. The SA setup,
depicted schematically in Fig. 1, uses about 5 mW of power
of the QCL in a standard pump-probe configuration. Thanks
to the absolute reference, it is possible to measure the abso-
lute center frequency of the P(29) molecular transition of the
(01'1 = 01'0) ro-vibrational band of CO,, the same that was
investigated by polarization-spectroscopy technique in our
previous work.”” In the SA scheme, the Lamb dip at the
center of the Doppler-broadened molecular line is detected

Fig. 1), i i
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lecular transition—traces b and d, re&pecnvely%ey are
almost coincident for Fourier frequencies above 1 KHz up to
450kHz where a self-oscillation of both control loops is
observed. This confirms that the locking bandwidth is limited
by the laser modulation bandwidth. Nevertheless, a QCL
linewidth narrower than 1kHz (FWHM) on a time scale of
1ms is retrieved in both cases by integrating the FNPSDs for
frequencies above 1 kHz. As a consequence, we note that
phase-locking the QCL does not improve laser narrowing
with respect to frequency-locking. On the other hand,
between 30Hz and 1kHz, the two curves show different
trends: in this range, the phase-locked QCL FNPSD lies
below that of the frequency-locked one, except for an evi-
dent noise peak centered at 400Hz, which is also present in
the DFG source (trace c). Apart from this peak, the compari-
son in this frequency range confirms a better control of the
frequency jitter for the phase-locked QCL, overcoming the
limits of the frequency-locked QCL set by the presence of a
residual amplitude noise.” For Fourier frequencies below
30 Hz, the high-finesse cavity is no more a good frequency-
to-amplitude converter.

Tn order to confirm that the long-term frequency stability
of the phase-locked QCL is limited by the OFCS stability
(6 x 10~ in 1'5), we have measured the Allan deviation of
the DFG-QCL beat-note frequency. The result is 2.3Hz at
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FIG. 4. Dependence of the center of the Lamb dip of the CO, (01'1 — 01'0)
P(29) transition on pressure, with the corresponding linear fit. For clarity,
the constant value of 69 297 478 MHz has been subtracted from the absolute
frequency values. Inset: example of a single Lamb-dip acquisition (black
squares).” Experimental conditions: lock-in amplifier time constant 10ms,
chopper frequency 616 Hz, frequency scan with 60-MHz span, and 50kHz
steps. The fit with a Voigt function (green line) and the residuals are also
plotted.
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Figure 1| Schematic diagram showing sampling of the terahertz QCL emission by a femtosecond laser in the time domain (left) and frequency domain
(right). a, Original terahertz pulse train electric field amplitude (green curve). The black curve represents the pulse envelope and the red dots indicate the
‘sampled points. d, Fourier transform of the original pulse train. b, Sampled terahertz pulse train by the femtosecond laser pulse train (see equation (2)). The
‘sampling time step is given by At, =1/f — k/f2", where k= int(f3"/f%). In the example in the figure At, is equal to 0.5 THz cycles. One in every k QCL
pulses is sampled by the femtosecond laser. e, Fourier transform of the sampled terahertz pulse train. Following equation (4), the spectrum is composed of
replicas of the Fouriertransiorm of £,(t), centred at 1 f%, where nis an inteer. The shaded area indicates the modes seected by low-pas fering

(see text). ¢, Down-converted terahertz pulse train after the low-pass filtering process. The repetition rate is Af= 3" — k x %, f, Fourier transform of the
down-converted terahertz pulse train. The new carrier frequency is = voc, =1  f&, where r = int (voc, /f5;). In d and £, the vertical dashed lines are
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Figure 3 | Experimental set-up. The terahertz QCL is criven in continuovs iave with  commercial power supply. Synthesizer RF-1is connected to the QCL.
through a bias-Twith  bandwidth o 15 GHz. Synthesizer RF-2 s used to control the repetiton rate of the femtosecond laser, £,
reguency-doubled (775 nm) power output o the femtosecond laser (550 nm wavelength, 100 s puliewidth, 96 M repetition ate)is ~50 mW. The
Znie crystal is 2 mm thick, and is followed by A/4 and A/2 waveplates, a polarzing beamsplitter (PBO), and a fast balanced photodetector (see Methods).
‘The output of the balanced detector, after being amplfied and filleed with a lowpass fiker of ~50 Mz bandwidth,is phase-compared using an RF miver to
the signal generated by synthesizer RF-3, RF-1, RF-2 and RF-3 share a common 10 MHz clock. The dashed arrows indicate the active controls of the QCL
carier frequency and of the fs-laser repetiton rate

the free-running /2°. Figure 2d shows an emission spectrum
obtained by driving the QCL at the same current as in Fig. 2c, but ‘ ‘

with RE-1 delivering +10 dBm of RF power at foy, =13.32 GHz.
As a result of the modulation, we observe the appearance of ~10
Fabry-Pérot (EP) modes above threshold, separated by foy,. As
shown in . 1, for a g RE powes, when the modilaion

ficiently close to £9 (10 within ~100 200 Mtz
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Figure 2 | Electrical and optical characterstics of the terahertz QCL operated in continuous wave a a heat sk temperature of 20K. a, Voltage/current
(black line) and output power current (green lne) characteristics. b, Emission spectrum measured at a drive current of 124 A (red cicle n a). The spectrum
is single mode. The inewicthis imited by the 7.5 Gz resolution of the FTIR spectrometer. ¢, Emission spectrum measured at a dive current of 135 A

(red suare in a). The separation between the longitucinal modes s ~26.6 Gz (equal to twice £251). d, Emission spectrum measured at a drie current

of 135 A. In this case, the current o the QCL was modlated by RF-1 with +10 dBm of RF power at 2 freauency of 13315 GH (see set-up of Fg. 3).
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the free-running 2. Figure 24 shows an emission spectrum
obtained by driving the QCL at the same current as in Fig. 2c, but
with RE-1 delivering +10 dBm of RF power at foy, =13.32 GHz.
As a result of the modulation, we observe the appearance of ~10
Fabry-Pérot (EP) modes above threshold, separated by foy,. As
shown in ref. 11, for a given RE power, when the modulation
frequency is sufficiently close to £3 (to within ~100/200 MHz),
the QCL becomes injection-locked; that i, o, =/

‘The synthesizer RE-2 was used to phase-lock j“ This was
achieved using servo control electronics that fed back into a piezo-
electric transducer and a stepper motor to control the femtosecond
Iaser cavity length. The loop bandwidth was on the order of a
few 100 Hz. Having RE-2 referenced to the 10 MHz clock of RE-1
ensured that f2" was phase-locked to f5, making Af constant
(see equation (3))

To sample the terahertz QCL electric field, radiation from the fre-
quency-doubled femtosecond laser and the QCL were simul-
taneously focused on 2 ZnTe-based electro-optic cell (Fig. 3; see
Methods and ref. 29 for a detailed description). The sampled
beam was subsequently detected using a fast balanced detection
unit with a bandwidth of ~300 MHz, and filtered by a low-pass
filter with a bandwidth of 50 MH; that is, approximately equal to
f%/2 (Fig. 1e). This allowed the recovery of the down-converted
tefahertz QCL pulse train given by E,(t) in equation (4) (Fig. 10)
Figure 4a shows an example of a spectrum of E(1) recorded with
a specrum analyser with resolution bandwidth (RBW) of
100 kHz, and a sweep time of 5.5 ms. Here, the QL was kept at
a temperature of 20K, and driven in continuous wave at a
current of 135 A The device current was then moduted
by RE-1, with an RE power of +10dBm and a_modulation
frequency fp = 13321794 GHz. The frequency of RE-2 was
set at fu=f£,= 96513 MHz Nine narrow lines can be
clearly observed fin the spectrum. As predicted by equation (4),
they are separated by Af=fu - 138 x f5,= 3 MHz, and corre.
spond to the down-converted longitudinal terahertz modes of the

QCL spectrum at frequencies 7+ m x Af (see equation (1) and
10t o Lo oo

Intersity (@Bm)
Intensity (@Bm)

W;‘h"‘* \

B
Frequency (MHz)

Frequency (MHz)

Figure 4 | RF spectra of the sampled THz waveform. a, Single-shot trace of
the down-converted terahertz QCL spectrum recorded with a RBW of

100 kbz and 2 sweep time of 55 ms. The QCL s criven ot 2 curert of
135 A (Fg. 20) ndis modulated with +10 dBm of RF power and frequency
o1 3321794 Gz o A3 Mz is the frequency nterval between the
fines. Intis spectrum, the loo that controls ey i et cpen. b, Specrum
Collected withthe M Hold functon o th spectrum anayser switched ON

for~15.In this case = 13322794 Ghz = A =4 Mz Asin a, the
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centered at 780nm (385 THz). Since the comb bandwidth is
approximately twice the QCL frequency, the carrier overlaps

Spectrum
Analyzer

Phaselocking

FIG. 1. Experimentl spparatus. The fs-laser comb and QCL beams are split
into two parts, using two beam splitters (BS), and are focused onto EO
detection units EO1 and EO2. EOI s used 10 phase-lock foew 0 ficpr, and
therefore 10 phase-lock vocy. 10 ~10°x up. EO2 is used to detect the THz
radiation back-reflected from the imaged target. This is achieved by mixing
foms (=fory) With fugs =i + TOKHz a0 by monitoring the difference fre-

tion bandwidth of 10 Hz and a THz power impinging on E *
of 250 uW. This phase-locking is critical to allow image
quisition using a conventional lock-in amplifier (see below’
The second half of the QCL beam is focused on
imaged target using an f/1, gold-coated. off-axis parabi
mirror (identical to the one used to collimate the Q
beam). Approximately half of the THz radiation reflec
from the target is finally focused on EO2. As found in pre
ous experiments,''"'* the QCL is affected by optical fe
back which, in this case, mainly arises from the fractior
the beam reflected from the target that s transmitted throl
the beam splitter. As shown in Ref. 13, optical feedback
a strong influence on the QCL frequency noise. In particu
in the present case, the phase of the radiation reflected i
the QCL cavity, as well as the intensity, changed marke
when the beam was raster scanned across the imaged ob,_
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cin_ ], Senal Thrz Toest =70KNZ from the target is finally focused on EO2. As found in previ-
plifier ous experiments,'*'""!” the QCL is affected by optical feed-

[ back which, in this case, mainly arises from the fraction of
the beam reflected from the target that is transmitted through
the beam splitter. As shown in Ref. 13, optical feedback has

P a strong influence on the QCL frequency noise. In particular,
L in the present case, the phase of the radiation reflected into
the QCL cavity, as well as the intensity, changed markedly
when the beam was raster scanned across the imaged object
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arats. The f-Laser comb and QCL beams aresplt
o beam splittrs (BS). and e focused onto EO
EO2. EOI is used 10 phase-lock fo 10 fp1. and
lvccr 10 ~10°x p. EO2 is used to detect the THz
from the imaged targe. This is achieved by mixing
e+ T0KH2 30 by monitoring the difference fre-
KTz, with a lock.in amplifer. The reference of the
the difference frequency fira —fu = TOKHz. All
and focus the radition from the QCL e 90° off-
ic mimors. The fs-luser comb s a frequency
emiting & train of ~100 f pulss at a repetiion
i approximately 15mW of optcal power 3t
EO detecion unit
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FIG. 2. Measurement of the noise equivalent power of the imaging system.
The THz pover focused on EO2 was decreased from 60 4W to 8pW using
calibrated attenuators. The noise floor a —140dBm is et by the shot noise
f EO2 in a 1 Hz bandwidth and gives a noise equivalent power of 3 pW/kz.
Inset: spectrum of foe detected on EO1 and recorded on the spectrum
Iyzer with a resolution bandwidih of 10Hz. The THz power used for EO
detection s 250 4W.
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