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Der Weg zur Scandium-45-Kernuhr

RALF ROHLSBERGER | JORG EVERS | OLGA KOCHAROVSKAYA | YURI SHVYD‘KO

Mit der hochintensiven Strahlung eines Rdntgenlasers ist es kiirzlich gelungen, den schdirfsten
atomaren Ubergang im harten Réntgenbereich anzuregen, eine Kernresonanz des stabilen
Isotops “°Scandium. Diese Kernresonanz kommt auch als Taktgeber fiir neuartige Kernuhren
in Frage. Damit eréffnen sich neue Mdglichkeiten fiir Prézisionsmessungen mit bislang uner-
reichter Genauigkeit, beispielweise zum Test fundamentaler Prinzipien der Relativitdtstheorie.

ie Messung der Zeit war vermutlich eine der ersten

kulturellen Aktivititen der Menschheit, die von Be-
ginn an durch das Streben nach immer hoheren Genauig-
keiten geprigt war. Dies begann mit der Beobachtung der
periodischen Bewegungen der Himmelskorper, dem Bau
mechanischer Pendeluhren und der Nutzung von Kristallos-
zillatoren in Quarzuhren, und es fiihrt in heutiger Zeit bis
hin zu Atomuhren mit Abweichungen von weniger als ei-
ner Sekunde tiber Zeitriume von Milliarden von Jahren.
Diese Genauigkeit konnte noch ubertroffen werden von
Uhren, in denen Atomkerne als Taktgeber fiir das Mess-
beziehungsweise Zeitsignal eingesetzt werden.

Die hochprizise Messung der Zeit ist heute ein unver-
zichtbarer Bestandteil unseres Alltags. Satellitennavigations-
systeme wie GPS beispielsweise ermoglichen eine genaue
Navigation aller Verkehrsmittel auf unserem Globus und
halten den weltweiten Reiseverkehr, den Handel und die
Wirtschaft in Schwung. Die zugrunde liegende Technologie
basiert auf kompakten Atomuhren, die sich auf Satelliten
im Erdorbit befinden.

Eine Atomuhr funktioniert prinzipiell wie eine her-
kommliche Uhr, jedoch mit dem Unterschied, dass die Zeit-
basis der Uhr nicht wie etwa bei einer Pendeluhr eine
schwingende Masse ist, sondern auf den Eigenschaften von
Atomen beim Ubergang zwischen verschiedenen Energie-
zustinden beruht. Ein Atom, das durch eine externe Ener-
giequelle angeregt wird, geht in einen hoheren Energiezu-
stand tiber. Nach einer gewissen Zeit kehrt es in den Grund-
zustand oder einen niedrigeren Energiezustand zuriick. Bei
diesem Ubergang gibt das Atom Energie in Form eines Licht-
quants mit einer sehr genauen Frequenz ab, die fiir die Art
des Atoms charakteristisch ist. Um eine genaue Uhr zu bau-
en, braucht man nur eine Moglichkeit, diese Frequenz zu
erfassen und sie als Eingang fiir einen Zihler zu verwenden.
Dies ist das Funktionsprinzip einer Atomuhr.

Die Stabilitit der Atomuhren auf den GPS-Satelliten ist
so gut, dass sie in drei Millionen Jahren nur eine Sekunde
falsch gehen wiirden. Die Genauigkeit dieser Atomuhren
ist von groer Bedeutung, denn je kleiner der Fehler bei
der Zeitmessung ist, desto kleiner ist auch der Fehler bei
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der Entfernungsmessung, der durch Multiplikation der Zei-
tunsicherheit mit der Lichtgeschwindigkeit gegeben ist. Ein
Fehler von nur wenigen Nanosekunden bei den Satelliten-
Messungen wiirde einen Positionsfehler von mehreren Me-
tern ergeben.

Fiir die Definition der Sekunde als SI-Einheit der Zeit ist
eine viel hohere Genauigkeit erforderlich. Sie basiert auf
einem atomaren Ubergang in der '33Cisium-Atomuhr mit
einer Ungenauigkeit von nur einer Sekunde in 300 Millio-
nen Jahren, also einer relativen Genauigkeit von 10716, Es
ist geplant, diese Uhr in naher Zukunft durch eine noch
genauere zu ersetzen. Das Streben nach immer hoherer
Prizision in der Uhrentechnologie ist ungebrochen und hat
dazu gefiihrt, dass inzwischen optische Uberginge in ge-
fangenen Atomen wie 8’Strontium eingesetzt werden. Das
ermoglicht Atomuhren mit einer relativen Genauigkeit von
2 - 107!8 [2]. Eine weitere Steigerung der Prizision kann
man von Uhren erwarten, die das angeregte Niveau eines
Atomkerns anstelle eines Niveaus der Atomhiille nutzen.
Der Atomkern ist etwa zehntausendmal kleiner als die Elek-
tronenhiille und daher viel weniger anfillig fiir elektroma-
gnetische Storungen, was ihn fiir Anwendungen in der
Prizisionsmetrologie duflerst attraktiv macht. In diesem
Artikel berichten wir iber erste Schritte in diese Richtung
mit dem stabilen Isotop SScandium [1] (Abbildung 1).

Es war Rudolf MoRRbauer, der 1958 das Gebiet der Pri-
zisionsmetrologie revolutionierte, indem er Energieniveaus
von Atomkernen mit Ubergangsenergien im Bereich der
harten Rontgenstrahlung (6 - 100 keV) nutzte. Seine Ent-
deckung war die riickstoRfreie Wechselwirkung von Ront-
genphotonen mit Atomkernen, die in einem Festkorper fest
gebunden sind. Dies wird seitdem als Mo3bauer-Effekt be-
zeichnet (Physiknobelpreis 1961). Bis heute sind etwa 100
Isotope mit dieser besonderen Eigenschaft bekannt, die
MoRbauer-Isotope genannt werden. ,Riickstof’frei“ bedeu-
tet, dass die Wechselwirkung der Photonen mit diesen Ker-
nen ohne Energieaustausch mit den Phononen stattfindet
- den quantisierten Schwingungen des Kristallgitters des
Festkorpers, in dem die Kerne gebunden sind. Folglich hat
die spektrale Verteilung dieser Photonen im besten Fall die
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Form einer Lorentz-Kurve mit der natiirlichen Linienbreite
Iy des Kerniibergangs, die sich aus seiner natiirlichen Le-
bensdauer 7, Uiber Iy = h/1, berechnet.

Verglichen mit der Kernilibergangsenergie E, im Be-
reich der harten Rontgenstrahlung kann die Linienbreite
von Mog3bauer-Isotopen extrem klein sein, wie auf Abbil-
dung 2 zu sehen ist. Im Falle des am hiufigsten verwende-
ten MoRbauer-Isotops >’Fe mit Ey = 14,4 keV betrigt die
natiirliche Linienbreite 4,7 neV, so dass die relative Band-
breite durch I'y/E, = 3 - 107!3 gegeben ist. Zur Zeit der
Entdeckung von Mof$bauer war dies eine herausragende
Genauigkeit, mit der winzige relativistische Effekte auf der
Erde nachgewiesen werden konnten, wie die gravitative
Rotverschiebung [4] und die relativistische Zeitdilatation,
die sich als Doppler-Verschiebung zweiter Ordnung mani-
festiert [5]. Die Mof8bauer-Kerne nehmen daher einen her-
ausragenden Platz in der Geschichte der Prizisionsmetro-
logie ein.

Die hochste Genauigkeit, die bisher mit Hilfe des
MoRbauer-Effekts experimentell erreicht wurde, ist Io/Ey =
1 -107'5 beim 93-keV-Ubergang in %’Zn, womit die Gravitati-
onsrotverschiebung auf Labormafistiben von etwa 1 m ge-
messen werden konnte [6]. In der Zwischenzeit konnten mit
Strontium-Atomen in einem optischen Gitter Werte von
TI'y/Ey =2 - 107'8 erreicht werden [1]. Bis 2030 sollen solche
optischen Gitteruhren die Caesium-Atomuhren ersetzen, um
die Definition der Sekunde als SI-Zeiteinheit zu verbessern.
Aber auch Atomkerne haben das Potenzial, Uhren mit noch
hoherer Genauigkeit zu realisieren. Der bisher prominentes-
te Kandidat, das 8,3-eV-Niveau des Kernisomers >?™Thorium
(siehe Seite176 in diesem Heft), weist eine so schmale Re-
sonanzlinie auf, dass die Realisierung einer Kernuhr mit einer
Genauigkeit von 1072° in Reichweite liegen konnte [3, 7].
Komplementir dazu erreicht das 12,4-keV-Niveau des Iso-
tops “*Scandium bei den viel hoheren Energien harter Ront-
genstrahlung eine relative Bandbreite von 107!° und bietet
im Vergleich zu 2*™Thorium spezifische Vorteile [1]. Neben
diesen beiden Isotopen gibt es nur wenige mit noch schma-
leren Resonanzlinien (Abbildung 1), die aktuell jedoch nicht
mit vertretbarem Aufwand nutzbar sind.

Herausforderungen und Vorteile nuklearer

Uberginge
Mit der Suche nach immer priziseren Ubergingen geht die
Herausforderung einher, geeignete Strahlungsquellen zu
finden, um eine derart schmale Resonanzlinie anzuregen.
Dies ist notwendig, um den Resonanziibergang an eine
Lichtquelle zu koppeln, die dann mit Hilfe des Resonanzsi-
gnals des Uhrenatoms stabilisiert werden kann. Wihrend
das bei optischen Wellenlingen aufgrund der Verfiigbarkeit
leistungsfihiger optischer Laser vergleichsweise einfach ist,
wird es umso schwieriger, je hoher die Ubergangsenergie
wird. Dies ist insbesondere der Fall, wenn Kernniveaus fir
Atomuhren in Betracht gezogen werden.

Das 8,3-eV-Niveau von 2?™Thorium kann im Prinzip
mit ultravioletten Frequenzkimmen erreicht werdens, aber
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Abb. 1 Kiinstlerische Darstellung der Anregung des Kernuhr-
Isomers **Scandium. Réntgenstrahlen aus dem European
XFEL beleuchten den Kern, um dessen Resonanz bei einer
Energie von zirka 12,4 keV anzuregen. Beim anschlieBenden
Zerfall wird die Anregungsenergie auf ein Elektron der K-
Schale iibertragen. Das fiihrt schlieBlich zur Emission von
verzogerter K-Fluoreszenzstrahlung mit einer Energie von 4
keV, die als Nachweis der Anregung der Resonanz dient [1]
(Grafik: European XFEL/Helmholtz-Institut Jena, T. Wiistefeld/

R. Réhlsberger).

die direkte Anregung dieser Resonanz bleibt eine Heraus-
forderung. Andererseits kommen mit der Verfiigbarkeit von
Rontgenlasern (X-ray Free-Electron Laser, XFEL) Kernreso-
nanzen im Rontgenbereich mit ultraschmalen Linienbreiten
als Kandidaten fiir eine Kernuhr in Reichweite. Der vielver-
sprechendste Fall ist das Isotop “*Scandium mit einer Uber-
gangsenergie von 12,4 keV, einer Lebensdauer im angereg-
ten Zustand von 0,47 s und einer Resonanzlinienbreite von
nur 1,4 feV (1,4 - 10715 eV), was einer relativen Bandbreite
von Iy/Ey = 107! entspricht, wie in Abbildung 2 zu sehen
ist. Dies wiirde bei einer Kernuhr eine zeitliche Genauig-
keit von einer Sekunde in 300 Milliarden Jahren ermogli-
chen.

Das chemische Element Scandium besteht zu 100 % aus
dem Isotop 45Scandium, das als hochreine Scandium-Metall-
folie oder als Scandiumoxid leicht erhiltlich ist. Diese Eigen-
schaften verschaffen “Scandium einen Vorteil gegeniiber
allen anderen Kandidaten fur eine Kernuhr. Hinzu kommt,
dass die Uhren, die auf ultraschmale atomare Energie-
niveaus angewiesen sind, an fundamentale Grenzen stofden.
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Karte von Atom- und Kernresonanzen, die fiir Anwendungen in der extremen Met-
rologie sowie fiir Atom- und Kernuhren in Frage kommen. Auf der vertikalen Achse
ist die Ubergangsenergie E, aufgetragen, auf der horizontalen Achse die natiirliche
Linienbreite I'y der Resonanz. Ausgewidihlte konstante relative Linienbreiten (b = I/
Eo) sind als diagonale Linien in diese Karte eingetragen. Die Daten stammen zum
Teil aus [3] (Grafik: D. Lentrodt, Univ. Freiburg).
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Denn bei extrem hoher Genauigkeit wird der Betrieb dieser

Uhren durch die unvermeidliche Wechselwirkung der

Atombhiille mit ihrer Umgebung beeintrichtigt. Auch in die-

ser Hinsicht versprechen Kernuhren einige Vorteile gegen-

uber herkémmlichen Atomuhren:

1. Eine hohere Genauigkeit aufgrund geringerer syste-
matischer Frequenzverschiebungen: Die meisten der
heute untersuchten fortschrittlichen optischen Uhren
sind in ihrer Genauigkeit wegen systematischen Fre-
quenzverschiebungen durch externe elektrische oder
magnetische Felder begrenzt. Bei Uhren, die nicht bei
kryogener Temperatur betrieben werden, entsteht
durch Wirmestrahlung aus der Umgebung eine Fre-
quenzverschiebung, die eine sorgfiltige Kontrolle und
Korrektur erfordert. Aufgrund der Kleinheit der magne-
tischen und elektrischen Momente der Atomkerne im
Vergleich zu denen der Elektronenhiille sind solche
Verschiebungen bei einem Kernniveau viel geringer.

2. Eine hohere Stabilitit in einer Festkorperumgebung:
Wegen der erforderlichen prizisen Kontrolle der Wech-
selwirkungen zwischen den Atomen untereinander und
mit deren Umgebung verwenden die aktuell am wei-
testen entwickelten optischen Uhren nur eine geringe
Anzahl von Atomen. Die Spannbreite reicht von einem
Atom in Form eines einzelnen gefangenen Ions bis zu
einigen Tausend Atomen in optischen Gitteruhren im
Ultrahochvakuum (Physik in unserer Zeit 2017, 48(4),
178). In einer nuklearen Uhr konnte es moglich sein,
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extrem schmalbandige und ungestorte Kernresonanzen
von einem grofen Ensemble von Atomen (N > 10'%) in
einem Festkorper zu verwenden, was zu einem poten-
ziell enormen Gewinn an Signal-Rausch-Verhiltnis und
sehr hoher Uhrenstabilitit fithren konnte.

3. Hohere Stabilitit durch hohere Referenzfrequenz: Neben
der Linienbreite und dem Signal-Rausch-Verhiltnis ist die
Referenzfrequenz der wichtigste Parameter, der die Sta-
bilitit einer Atomuhr bestimmt, durch Mittelung der Sto-
rungen tiber viele Schwingungsperioden. Sie ist auch der
Parameter, bei dem die Skalierung die grofite Chance fiir
weitere Verbesserungen bietet, wenn man bedenkt, dass
der typische Energiebereich der MoBbauer-Uberginge
einige zehn keV betrigt, was vier Groflenordnungen
hoher als bei den derzeitigen optischen Uhren ist. Dem-
gegeniiber steht die Herausforderung, ein geeignetes
Uhrwerk fiir die Zihlung der Perioden zu entwickeln.
Ein solches steht derzeit im ROntgenbereich mit einer
dhnlichen Effizienz wie im sichtbaren Spektralbereich
nicht zur Verfiigung. Aktuelle Entwicklungen im Bereich
von hochpriziser Rontgenoptik und -technologie lassen
jedoch Fortschritte in naher Zukunft erwarten.

4. Der MoBbauer-Effekt der Kerne, wenn sie in einem
FestkOrper gebunden sind, sorgt dafiir, dass die Wech-
selwirkung mit den resonanten Photonen ohne Riick-
stof} abliuft. In FestkOrpern sind, wie bereits erklirt,
die Kerne auf natiirliche Weise in einem Gitter mit sehr
starken Bindungskriften gebunden. Damit sind die in
Kristallgittern gebundenen Kerne vergleichbar mit Io-
nen, die in optischen Fallen mit tiefem Potential gefan-
gen sind, mit denen heute die hochsten Genauigkeiten
bei Atomuhren erreicht werden.

Experimentelle Moglichkeiten
Das wissenschaftliche Potenzial der >Scandium-Resonanz
und mogliche Ansitze fiir ihre Nutzung wurden bereits
vor mehr als 30 Jahren erkannt [8]. Allerdings war fiir
lange Zeit nach dieser ersten theoretischen Studie keine
Rontgenquelle verfligbar, die einen ausreichend hohen
Photonenfluss innerhalb der 1,4 feV schmalen Linie von
45§candium bieten konnte. Detaillierte Schitzungen unter
Beriicksichtigung aktueller experimenteller Bedingungen
haben ergeben, dass ein spektraler Photonenfluss von
mindestens 10'> Photonen s™! eV~! notwendig ist, um die
Resonanz anzuregen und die Kernzerfallsprodukte mit
einem ausreichenden Signal-zu-Untergrund-Verhiltnis
nachzuweisen. Zum Vergleich: Die besten konventionel-
len ROntgenrohren in einem Labor wiirden einen spektra-
len Photonenfluss von 108 Photonen s™! eV! liefern. Die
intensivsten Synchrotron-Strahlungsquellen konnten bisher
zwar 10'3 Photonen s™! eV™! an der Probenposition liefern,
aber nur mit einem deutlich zu hohen Untergrundsignal.
Deshalb sind frithere Versuche, die #Scandium-Resonanz
an diesen Quellen anzuregen, erfolglos geblieben.

Diese Situation inderte sich grundlegend, als der Ront-
genlaser European XFEL (EuXFEL) in Schenefeld bei Ham-

© 2024 The Authors. Physik in unserer Zeit published by
Wiley-VCH GmbH

ASU2OI'T suowwoy) aanear)) a[qesridde ay) Aq pPauIA0T e SA[INIE Y 13N JO SI[NI J0] AIRIQIT AUI[UQ KI[TAY UO (SUONIPUOI-PUB-SULIAY/WOD KA[IM" AIRIQI[auT[uo//:sdNy) suonipuo)) pue swa, 3y 99§ “[+70/01/10] U0 A1eiqr auruQ A3[IA\ ‘NAUMEH OLIF SALRIQIT ANSIOATUN) NPV SeXaL, AQ SOLTOFT0T Znid/Z001°01/10p/wod” Kapim Areiqriaurfuo//:sdny woij papeoumo( ‘v “+70g ‘SH6£12ST



burg den Betrieb aufnahm [9] und im sogenannten Self-
Seeding-Modus (Abbildung 3) im Energiebereich harter
Rontgenstrahlung zu arbeiten begann [10]. Fiir das Experi-
ment lieferte der EuXFEL Pulsfolgen von 12,4-keV-Rontgen-
strahlung mit dem hochsten spektralen Fluss (2 -10 Pho-
tonen s7! eV-1) aller beschleunigerbasierten Réntgenquel-
len weltweit. Dartiber hinaus verfiigt der EuXFEL tiber eine
zeitliche Pulssequenz, die aus 0,2 ms langen, aufeinander
folgenden Pulsziigen mit einer Wiederholrate von 10 Hz
besteht. Die sich daraus ergebende zeitliche Liicke von
100 ms zwischen den Pulsziigen ist ein entscheidender Vor-
teil des Europiischen Rontgenlasers, weil damit iiber den
inneren Konversionszerfall eine nahezu untergrundfreie
Detektion des langlebigen “Scandium-Kerns moglich wur-
de, wie in Abbildung 3 dargestellt ist.

Ein hoher spektraler Photonenfluss aus einer Quelle
wie einem Rontgenlaser mit einer passenden Pulsfolge ist
eine notwendige, aber keine hinreichende Bedingung fiir
eine erfolgreiche Anregung und Detektion der “*Scandium-
Resonanz. Das Problem ist, dass die Energiebandbreite der
eintreffenden Rontgenstrahlung in der Groenordnung von
1 eV liegt. Das bedeutet, dass ein einzelnes Photon inner-
halb der 1,4-feV-Bandbreite der Kernresonanz von einem
Hintergrund von 2 -10'4 Photonen begleitet wird, die nicht
in der Lage sind, die Resonanz anzuregen. Die Herausfor-
derung besteht darin, in Gegenwart dieser enormen Zahl
von nicht resonanten Photonen die Wechselwirkung der
wenigen resonanten Photonen mit der 45§candium-Probe
mit einer ausreichend hohen statistischen Signifikanz zu
beobachten, um die exakte Frequenz des Kerniibergangs
bestimmen zu konnen. Hierzu waren eine Reihe von tech-
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nischen Problemen zu iiberwinden, was mit dem in Abbil-

dung 3 skizzierten Versuchsaufbau gelungen ist:

1. Die eintreffende Rontgenlaserstrahlung fiihrt zu einer
erheblichen Wirmebelastung der Probe: Jeder Pulszug
(Einzelpulsenergie rund 0,3 mJ) kénnte das Scandium-
Metall-Target alle 100 ms um 450 K aufheizen. Um
dieses Problem zu entschirfen, wurde der Strahlquer-
schnitt vor der Probe so aufgeweitet, dass die Leistungs-
dichte der Strahlung unterhalb der Zerstorschwelle
lag.

2. Realisierung von rauscharmen Detektionsbedingungen
fiir die 4-keV-Fluoreszenzphotonen: Um ein ausrei-
chend hohes Signal-zu-Untergrund-Verhiltnis zu ge-
wihrleisten, musste die Rate der Untergrundsignale
in Gegenwart des enormen einfallenden Flusses unter
einem Ereignis pro 5000 s gehalten werden. Dies wur-
de unter anderem dadurch erreicht, dass die Scandium-
Probe nach Bestrahlung durch einen Pulszug des Ront-
genlasers innerhalb von 20 ms mechanisch tiber eine
Strecke von 12 mm aus dem Strahl gefahren und dann
fiir 80 ms zwischen den beiden Detektoren positioniert
wurde, um die verzogert emittierten Fluoreszenz-Pho-
tonen vom “Scandium nachzuweisen und so dessen
Resonanzfrequenz zu identifizieren. Als Detektoren
wurden extrem rauscharme Silizium-Driftdetektoren
gewihlt, die vom direkten Strahl abgeschirmt waren.
Diese Detektoren boten eine ausgezeichnete Energie-
auflosung, sodass die 4-keV-Photonen klar von allen
anderen Hintergrundphotonen unterschieden werden
konnten, welche die Detektoren moglicherweise zur
gleichen Zeit erreichten.

I [ i NENEEEER |
EEEEER 7 NNNEEEER |04k

Rontgen-
Strahlen
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Experimenteller Aufbau zum Nachweis der 12,4-keV-Kernresonanz von *Scandium an der MID-Station des European XFEL [1]. Links: Der Rontgen-
strahl zur Anregung der Scandium-Kerne wird durch ein sogenanntes Self-Seeding-Verfahren in der Undulatorsektion des European XFEL erzeugt
[10]. Dabei wird nach Durchlaufen einer Teilstrecke des Undulators das Spektrum der bis dahin erzeugten Rontgenstrahlung mit Hilfe eines Diamant-
kristalls so modifiziert, dass im Anschluss nur noch ein kleiner Bereich von Wellenlingen weiter verstirkt wird. Mitte: Eine 25 um diinne **Scandium-
Folie (hellblau) ist auf einer mechanischen Shutter-Vorrichtung montiert, welche die Folie periodisch zwischen zwei Positionen hin und her bewegt:
zwischen der Position, in der die Scandium-Folie von den Réontgenlaserstrahlen beleuchtet wird, und der Position zwischen den zwei Detektoren zum
Nachweis der verzigerten 4-keV-K,, g-Fluoreszenz des “*Sc (NFS: Nuclear-resonant Forward Scattering). Rechts: Zwei Spektrometer dienen der Be-
stimmung der genauen Photonenenergie. Das Single-Shot-Spektrometer liefert bei jedem Scan der einfallenden Rontgenstrahlung das Energiespekt-
rum der Photonenpulse und damit deren relative Energie. Mit dem Bond-Spektrometer wird dann eine hochpriizise Messung der absoluten Photo-
nenenergie durchgefiihrt (aus [1], Abdruck mit Genehmigung von Springer Nature).

Detektionseinheit
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Abb. 4 Nahansicht der “*Scandium-Resonanz-Detektionseinheit (siehe Abbildung 3) an der MID-Experimentierstation des Eu-

ropean XFEL. Der Shutter-Mechanismus, der die Scandium-Metallfolie periodisch zwi schen dem Strahl und der Detektorpositi-
on bewegt, ist auf einem wassergekiihiten Kupferblock montiert, um die Erwdrmung der Mechanik durch die einfallende Rént-
genlaserstrahlung zu mindern. Die beiden Detektoren im oberen Teil des Bildes werden durch Edelstahl-Bleche gegeniiber dem

Réntgenstrahl abgeschirmt.

3. Die Energie der einfallenden Photonen musste in einem
Intervall von * 50 eV um den bisher sehr ungenauen
Literaturwert von 12,4 keV fir die ¥Scandium-Kern-
resonanz gescannt werden, um diese zu finden. Das
stellte eine Herausforderung fiir die Erzeugung eines
stabilen Strahls mit hoher Pulsenergie dar, da die Justie-
rung des Seeding-Kristalls, dessen Einstellung die Ener-
gie der Photonen bestimmt, ein integraler Bestandteil
des Erzeugungsprozesses der Rontgenstrahlung ist. Um
die Photonenenergie wihrend der Scans zu iiberpriifen,
wurde die relative Energie der einfallenden Photonen
mit dem einem Kristallspektrometer gemessen, das die
Energieverteilung der Photonen auf einem eindimensi-
onalen Detektor abbildet (,Single-Shot-Spektrometer
in Abbildung 3).

4. Zur genauen Messung der Resonanzenergie wurde ein
hochauflésendes Rontgenspektrometer zur Anwen-
dung der Bond-Methode [11] verwendet. Bei dieser
Technik wird ein speziell geschliffener, nahezu per-
fekter Silizium-Kristall eingesetzt, um den Winkelab-
stand A@ zweier Bragg-Reflexe mit grofiter Genauigkeit
zu messen (,Bond-Spektrometer” in Abbildung 3). Mit
AB und der bekannten Gitterkonstante von Silizium
konnte dann die absolute Energie der Rontgenstrah-
lung mit einer Genauigkeit von besser als 0,2 eV be-
stimmt werden.

Scandium-Resonanz gefunden!
Das Grundprinzip des Experiments ist in Abbildung 1 in
einer kinstlerischen Darstellung festgehalten. Konkret

wurde das Experiment am MID-Instrument (Materials
Imaging and Diffraction) des European XFEL mit dem in
Abbildung 4 gezeigten Versuchsaufbau durchgefiihrt. Ab-
bildung 5 zeigt die Detektorereignisse der Photonen, dar-
gestellt als farbige Punkte auf einem zweidimensionalen
Diagramm als Funktion der einfallenden Photonenener-
gie E (horizontale Achse) und der Pulshohe des in einen
Energiewert umgewandelten Detektorsignals (vertikale
Achse). Die Darstellung umfasst einen Scanbereich von
140 eV um die Energie E, bei der die Resonanz schlief3lich
gefunden wurde.

Als sich bei den ersten Scans eine Hiufung von Detek-
torsignalen an dieser Position die Resonanz bereits andeu-
tete, wurde der Scanbereich auf 5 eV eingeengt. Die bei-
den Teilbilder in Abbildung 5 rechts zeigen vergrofierte
Bereiche um E, und Detektorenergien von 4 keV (rechts
unten) und 12,4 keV (rechts oben). Das untere Teilbild
zeigt deutlich die Hiufung von Ereignissen bei den Energi-
en der Ky und KgFluoreszenz des Scandiums, was den
inneren Konversionszerfall - also die Aussendung eines
Hiillenelektrons - der *Scandium-Kerne nach Rontgenlase-
ranregung eindeutig belegt. Das obere Teilbild zeigt den
Bereich um 12,4 keV, in dem man die Photonen erwarten
wiirde, die kohdrent in Vorwirtsrichtung emittiert wurden.
Da die experimentellen Bedingungen nicht fiir den Nach-
weis dieser Photonen optimiert waren, gibt es in diesem
Bereich kein statistisch signifikantes Signal.

Wihrend der Dauer der Messungen trafen insgesamt
10%° Rontgenphotonen auf die Scandium-Targetfolie. Die
resonante Anregung der “*Scandium-Kernresonanz fiihrte
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zum Nachweis von 93 verzogerten K-Fluoreszenzphotonen
von 4 keV, die wir in einem Zeitbereich von 20 bis 80 ms
nach dem Anregungspuls mit einem sehr hohen Signal-zu-
Untergrund-Verhiltnis detektieren konnten.

Neben dem Nachweis der Anregung der “*Scandium-
Resonanz bestand das Hauptziel des Experiments darin, die
Energie des Ubergangs genau zu messen, die bisher nur mit
einer Genauigkeit von 50 eV bekannt war [12]. Abbil-
dung 6 zeigt das von den beiden Detektoren aufgezeichne-
ten Histogramm der verzogerten 4-keV-Fluoreszenzphoto-
nen als Funktion der einfallenden Rontgenenergie. Die
Breite der Kurve in Abbildung 6 spiegelt die Energieband-
breite des Rontgenstrahls wider, die sich aus dem Self-See-
ding-Prozess bei der Erzeugung der Rontgenlaserstrahlung
ergibt.

Durch den Einsatz der Bond-Methode konnte der Wert
der Scandium-Resonanzenergie mit einer 300-fach hohe-
ren Genauigkeit als bisher bekannt bestimmt werden, nim-
lich auf einen Wert von 12389,59 eV mit einem statisti-
schen Fehler von +0,15 eV und einem systematischen Feh-
ler von +0,12 eV. Die genaue Kenntnis dieser Energie ist
von grofiter Bedeutung fiir weitere Schritte in Richtung
Anwendungen in der extremen Metrologie und fiir die Rea-
lisierung einer auf ¥Scandium basierenden Kernuhr. Darii-
ber hinaus lieferte das Experiment auch neue Schitzungen
fiir den Wirkungsquerschnitt und andere Parameter dieses
Ubergangs, was das Verstindnis dieses bemerkenswerten
Kerniibergangs weiter vertieft [1].

Die ndchsten Schritte
Der Nachweis der resonanten RoOntgenanregung des
12,4 keV-Niveaus von #Scandium und die Prizisionsbestim-
mung seiner Resonanzenergie waren der erste, sehr wich-
tige Schritt fiir kiinftige Anwendungen wie die Realisierung
einer Kernuhr oder die Uberpriifung von fundamentalen
Naturgesetzen mit hochster Prizision. Der nichste Schritt
in diese Richtung wird die Beobachtung der kohirenten
Vorwirtsstreuung an diesem Atomkern sein [8]. Dabei
emittieren die Kerne ihre 12,4-keV-Anregungsenergie wie
eine regelmiflige Anordnung von Antennen in die gleiche
Richtung wie die Strahlung, mit der sie angeregt wurden.
Im Gegensatz zur Messung der Fluoreszenzphotonen ist die
kohirente Strahlung nicht durch die anregende Rontgen-
strahlung verbreitert.

Fiir dieses Experiment muss die Scandium-Probe auf
Temperaturen unter 30 K abgekiihlt werden, um Linienver-
breiterungen durch den Doppler-Effekt zweiter Ordnung
zu minimieren. Es wird eine Herausforderung sein, das
bisher angewandte Messprinzip auch unter diesen Bedin-
gungen zu realisieren. Gelingt der Nachweis der Vorwirts-
streuung, wiirde dies zunichst wichtige Erkenntnisse liber
die Wechselwirkung der Scandium-Kerne mit ihrer Umge-
bung im Festkorper geben. Diese Messungen werden dann
auch Hinweise liefern, wie eine Scandium-Probe mit einer
Resonanzlinienbreite pripariert werden kann, die der na-
tirlichen Linienbreite von 1,4 feV so nahe wie moglich

© 2024 The Authors. Physik in unserer Zeit published by
Wiley-VCH GmbH
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Darstellung der registrierten Photonen von Detektor 1 (blaue Punkte) und Detek-
tor 2 (orange Punkte) in Abhdngigkeit von der Energie der einfallenden Photonen

(horizontale Achse) und der kalibrierten Detektorenergie (vertikale Achse). Die

Ausschnitte rechts zeigen vergréBerte Bereiche um 4 keV sowie um 12 keV. Bei 4,1
keV und 4,5 keV sind deutliche Hiufungen von K- und Kg-Fluoreszenzphotonen des
Scandiums zu erkennen, ein eindeutiger Nachweis der resonanten Anregung des
12,4-keV-Kernniveaus. Wie in diesem Experiment zu erwarten war, sind um 12,4
keV keine am Kern resonant elastisch gestreuten Photonen zu erkennen (aus [1],

Abdruck mit Genehmigung von Springer Nature).
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Resonanzkurve, aufgenommen mit verzégerten 4-keV-Fluoreszenzphotonen der
K-Schale von *Scandium, die beim Zerfall von dessen 12,4-keV-Kernniveau nach
Anregung durch Réntgenpulse des European XFEL emittiert wurden. Die Mitte der
Kurve markiert die Resonanzenergie, die zu 12389,59 eV bestimmt wurde. Die Ge-
nauigkeit dieser Messung ist 300-mal besser als zuvor bekannte Werte (aus [1],

Abdruck mit Genehmigung von Springer Nature).
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ABB. 7 | FREIE-ELEKTRONEN-RONTGENLASER-OSZILLATOR
Linearbeschleuniger
Undulator -
Strahl- Dl'amant-
stopp Elektronen- kristall-
aket Reflektoren
-
Réntgenpuls
//.l
' abstimmbare réntgen-
- optische Kavitat

Experiment

Schema eines Freie-Elektronen-Réntgenlaser-Oszillators (XFELO) [15]. Das periodische Recycling der Photonenpulse iiber aufei-
nanderfolgende Reflexionen an Diamantkristallen fiihrt zu einer enormen Steigerung der abgestrahlten Réntgenintensitdt im

Vergleich zu dem aktuell etablierten Verfahren bei Rontgenlasern. Der spektrale Fluss bei der 12,4-keV-Resonanz kénnte so um
mehrere GréBenordnungen gesteigert werden, was von groBer Bedeutung fiir kiinftige Anwendungen des “*Scandium als Kern-

uhr und Quantensensor ist (Grafik: K.-J. Kim).

kommt. Wenn dies erreicht ist, sind Experimente zum
Test der Universalitit der Gravitationsrotverschiebung auf
Sub-mm-Lingenskalen moglich - ein Bereich, der bisher
nicht zuginglich war.

AuRerdem konnte mit der “5Scandium-Resonanz eine
weitere grundlegende Frage untersucht werden. Nach der
Relativititstheorie ist die Vakuumlichtgeschwindigkeit die
duRerste Geschwindigkeitsgrenze im Universum. Es stellt
sich die Frage, ob es eine ihnliche Grenze auch fiir die
Beschleunigung gibt [13]. Nach bisherigen experimentel-
len Daten miisste eine solche Grenzbeschleunigung, wenn
sie existiert, groRer als das 10?'-Fache der Erdbeschleuni-
gung von 1 g sein [14]. Mit einer extrem schnell rotieren-
den Scandium-Probe, in der die Scandium-Kerne einer sehr
hohen Kreisbeschleunigung ausgesetzt sind, konnte man
eine Empfindlichkeit erreichen, mit der man diese Grenze
auf 10%° g oder weiter verschieben kénnte.

Jeder Hinweis auf eine Maximalbeschleunigung im Uni-
versum wiirde eine zentrale Annahme der Relativititstheo-
rie in Frage stellen, nimlich die sogenannte Ubrenbypo-
these. Demnach ist die Lorentz-Transformation unabhingig
von der Beschleunigung der jeweiligen Bezugssysteme, was
eine wichtige Voraussetzung fiir die koordinatenunab-
hiingige Formulierung der Allgemeinen Relativititstheorie
ist.
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Fiir solche fundamentalen Experimente wire es sehr
vorteilhaft, wenn die nichste Generation beschleuniger-
getriebener Rontgenlaserquellen bereits zur Verfiigung
stiinde. Derzeit wird ein vielversprechender Weg beschrit-
ten, der darauf abzielt, ein spezielles Verstirkungsschema
zu realisieren, das viel effizienter sein kann als das aktuell
angewandte Self-Seeding-Verfahren. Es beruht auf der Ein-
kopplung des Rontgenstrahls vom Ausgang des Undulators
in eine Sequenz von Kristallreflexionen, tiber welche die
erzeugte Rontgenstrahlung wieder in den Undulator einge-
koppelt wird, um von den dort durchlaufenden Elektronen
weiter verstirkt zu werden. Dies ist das Prinzip des soge-
nannten X-ray Free Electron Laser Oscillators (XFELO), das
in Abbildung 7 dargestellt ist. Es konnte zu einer Verstir-
kung des spektralen Photonenflusses um mehrere Grolen-
ordnungen fithren [15], wovon alle Anwendungen von
Kernresonanzen wie die des “*Scandium-Atomkerns stark
profitieren wiirden. Erste Schritte in diese Richtung sind
bereits erfolgreich unternommen worden, so dass ein XFE-
LO in naher Zukunft Realitit werden konnte.

Die Realisierung einer Kernuhr auf der Basis von *Scan-
dium erfordert jedoch eine Reihe weiterer Schritte. Der
wichtigste davon ist die Kopplung der Kernresonanz an ein
Uhrwerk, an dem die Zeit abgelesen werden kann. Dazu
wire die Realisierung eines Frequenzkamms erforderlich,

© 2024 The Authors. Physik in unserer Zeit published by
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der auf die Energie der Kernresonanz stabilisiert ist, was im
harten Rontgenbereich eine grofe Herausforderung ist
[16]. Eine Scandium-Kernuhr wird sicherlich nicht in ab-
sehbarer Zeit auf Satelliten in der Erdumlaufbahn zu finden
sein. Deutlich frither hingegen koénnte die “Scandium-
Kernresonanz als neues erdgebundenes, ultraprizises Fre-
quenznormal zur Uberpriifung fundamentaler Naturgesetze
zum Einsatz kommen.

Zusammenfassung

Die resonante Anrequng der °Scandium-Kernresonanz und
die prdzise Messung ihrer Energie eréffnen neue Méglichkei-
ten fiir Anwendungen in der Ultraprdzisions-R6ntgenspekt-
roskopie bis hin zur Entwicklung einer Kernuhr. Damit kann
zum Beispiel die Gravitationsrotverschiebung erstmals auf
sehr kurzen Ldngenskalen tiberpriift werden. Dartiber hinaus
demonstriert dieses Experiment das groRBe Potenzial von Self-
Seeding-Réntgenlasern mit hoher Pulsrate als vielverspre-
chende Plattform fiir die Spektroskopie von extrem schmal-
bandigen Kernresonanzen. Die ndchsten Schritte in Richtung
einer Kernuhr auf der Basis von “*Scandium erfordern eine
weitere Erh6hung des spektralen Photonenflusses unter Ver-
wendung verbesserter Réntgenlaserquellen bei 12,4 keV und
die Entwicklung von Frequenzkdmmen, die bis zu dieser Ener-
gie reichen.

Stichworter
Kernuhr, optische Atomuhr, Scandium-45, Rontgenlaser, Self-
Seeding, Gravitationsrotverschiebung, Relativititstheorie.
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