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Die Fortschritte, die in den letzten Jahren in der
Entwicklung von optischen Uhren erzielt wurden,
sind spektakuldr und es scheint bei den am weites-
ten fortgeschrittenen Systemen auch bisher keine
harte Begrenzung der erreichbaren Genauigkeit

in Sicht zu sein. Dennoch, oder vielleicht auch
deswegen, hat sich ein grof3es Interesse entwickelt,
noch weitere und andersartige Ansitze fiir Atom-
uhren zu erforschen und den Kreis der unter-
suchten physikalischen Systeme auszuweiten. Die
experimentellen Methoden der Speicherung und
Laserkiihlung von Atomen und Ionen sind so weit
entwickelt, dass sie erfolgreich auf immer gréfiere
Gruppen von chemischen Elementen angewandt
werden konnten. Bei gespeicherten Ionen ermdog-
licht das Gleichgewicht aus Coulomb-Abstoflung
und der einschlieflenden Kraft einer Ionenfalle die
Bildung von stabilen Strukturen unterschiedlicher
Ionen, die in ihren inneren und dufleren Freiheits-
graden bis in den Quantenbereich kontrolliert und
damit fiir Frequenzmessungen hochster Prézision
verwendet werden konnen. Die mit einer grofie-
ren Ionenzahl erreichbare hohere Stabilitét soll in
der Multi-Ionen-Uhr ausgenutzt werden, die im
ersten Abschnitt dieses Artikels eingefiihrt wird.
Anschlieflend werden zwei physikalische Systeme
mit groflem Potenzial fiir prazise Uhren vorge-
stellt: hochgeladene Ionen und der Atomkern
Thorium-229, der eine optische Resonanzfrequenz
besitzt. Neben der Aussicht auf neue Uhren sehr
hoher Genauigkeit begriinden auch die Moglichkei-
ten fiir Tests fundamentaler Physik das Interesse an
diesem Forschungsgebiet. Hochprazise Frequenz-
vergleiche sollen genutzt werden, um nach kleinen
Abweichungen von den Vorhersagen der etablierten
physikalischen Theorien zu suchen, hervorgerufen
von erwarteten Effekten ,,Neuer Physik®, wie zum
Beispiel einer zeitlichen Verdnderung von Natur-
konstanten oder einer Kopplung der Uhren an die
ritselhafte ,Dunkle Materie®. Die hier vorgestell-
ten, neuen Systeme zeichnen sich durch besonders
hohe Empfindlichkeiten fiir solche Tests aus. Der
Vergleich physikalisch moglichst unterschiedlicher
Uhren erhoht die Wahrscheinlichkeit, wirklich neue
Effekte nachzuweisen, und wird es erlauben, sie von
experimentellen Stérungen zu unterscheiden.

1. Quantenuhren der Zukunft:
Multi-Ionen-Uhren

Optische Uhren mit gespeicherten Ionen besitzen
nach aktuellem Stand der Technik relative systema-
tische Frequenzunsicherheiten, die im Bereich von
wenigen 1-107'® liegen. Dies bedeutet eine Mes-
sprazision von 18 Stellen hinter dem Komma, was
Atomuhren basierend auf lasergekiihlten Ionen zu
den genauesten Apparaten macht, die je von Men-
schenhand entwickelt wurden. Die in diesen Expe-
rimenten verwendeten Ionenfallen speichern die
positiv geladenen Teilchen durch eine Kombination
aus Gleichspannungs- und Wechselspannungs-Fel-
dern im Radiofrequenz(RF)-Bereich. Sie ermog-
lichen einen tiefen Einschluss (in der Grof3en-
ordnung von 10* K) der Ionen, ohne dabei ihre
elektronischen Energieniveaus in erster Naherung
zu beeinflussen. Daraus resultiert die Moglichkeit,
Ionen von externen Stérungen abzuschirmen, was
eine ideale Voraussetzung fiir Prazisionsspektro-
skopie darstellt. Eine fundamentale Limitierung,
um mit der Uhrenunsicherheit in den 10-1°-Bereich
vorzustoflen, ist derzeit nicht absehbar. Neben

der Anwendung als hochstabile Frequenzreferenz
kénnen auch einige Gebiete der fundamentalen
Forschung von diesen Genauigkeitsniveaus pro-
titieren, z. B. die Suche nach ,,Neuer Physik®, die
iber das Standardmodell hinausgeht oder Tests auf
mogliche Verletzungen der Allgemeinen Relativi-
tétstheorie. Stabile und reproduzierbare optische
Uhren ebnen dariiber hinaus auch den Weg fiir
interdisziplinaire Anwendungen, wie z. B. die chro-
nometrische Hohenvermessung in der Geodésie
(siehe Artikel "Optische Uhren und ihre Anwen-
dung in der Geodaisie" dieses Heftes). Hier gibt ein
Frequenzvergleich zweier, voneinander entfernter
Uhren mittels relativistischer Zeitdilatation Auf-
schluss tiber ihren Unterschied im Gravitationspo-
tential der Erde: Je weiter ein Beobachter vom Erd-
mittelpunkt entfernt ist, desto schneller vergeht die
Zeit fur ihn. Relative Frequenzunsicherheiten von
10® und besser ermdglichen eine Auflésung von
Hohenunterschieden unter 1 cm auf der Erdober-
flache, was den Gebrauch von optischen Uhren als
hochsensitive Quantensensoren nahelegt.
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1.1 Warum iiberhaupt Multi-Ionen-Uhren?

Ein Nachteil in der heutigen Generation von
Atomubhren, die mit einem einzelnen Ion arbeiten,
ist das geringe Signal-zu-Rausch-Verhaltnis des
einzelnen Quantenabsorbers, welches die erreich-
bare Kurzzeitstabilitdt wahrend der Uhrenabfrage
limitiert. Optische Atomuhren basierend auf
lasergekiihlten Ionen benétigen nach heutigem
Stand der Technik Integrationszeiten von mehre-
ren 10 bis 100 Tagen, um eine relative Frequenz-
auflosung von 107! zu erreichen. Dies entspricht
dem derzeitigen Ziel fiir geodétische Messungen.
Allerdings sind solch lange Integrationszeiten eher
ein Hindernis fiir Messkampagnen im ,,freien
Feld®. Eine Verbesserung der Kurzzeitstabilitdt von
Ionen-basierten Frequenznormalen ist daher von
entscheidender Bedeutung, um die gleiche Fre-
quenzauflosung wesentlich schneller zu erreichen.
Eine Méglichkeit, die Stabilitit von Atomuhren
basierend auf Einzelionen zu verbessern, ist die
Abfrage schmalerer, atomarer Uberginge und
die daraus resultierende Erhohung des Giite-
faktors Q = f,/Af der aufgeldsten Linie, wobei f,
die Absolutfrequenz und Af die Linienbreite des
Uhreniibergangs darstellen. Dafiir wird jedoch
eine ausgezeichnete Stabilitit des Uhrenlasers
bendtigt, was mit weiteren technischen Heraus-
forderungen einhergeht: Um Fourier-limitierte
Spektroskopie an Millihertz-breiten, atomaren
Ubergingen durchfithren zu kénnen, muss der
Uhrenlaser eine Kurzzeit-Linienbreite ebenfalls im
Millihertz-Bereich besitzen. Aufgrund der binéren
Information, die man bei Spektroskopie eines ein-
zelnen Ions erhilt, werden lange Integrationszeiten
7 bendtigt, um geniigend Statistik zu erhalten, um
den Laser auf das atomare Signal zu stabilisieren.
Fiir die Auflésung eines Millihertz-breiten Uhren-
tibergangs und die Stabilisierung eines Lasers
darauf mittels Standard-Spektroskopie, muss der
Uhrenlaser beispielsweise eine Frequenzstabilitat
im unteren 10-"7-Bereich tiber mehrere Minuten
aufweisen, um das Quantenprojektionsrauschen
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des Ions zu erreichen. N ist hier die Anzahl
der spektroskopierten Atome und T die Wech-
selwirkungszeit der Uhrenabfrage. Dies ist keine
leichte Herausforderung, besonders wenn kom-
pakte oder feldtaugliche Instrumente eingesetzt
werden. Im Bereich der Frequenzmetrologie wird
derzeit ein enormer Aufwand betrieben, um die
Limitierungen der Lokaloszillatoren hinsichtlich
ihrer Stabilitdt weiter zu reduzieren, siehe Artikel
"Ultrastabile Laser" in diesem Heft. Laser, die auf
kryogene Resonatoren mit einem thermischen

Rausch-Limit von o = 4-10"" stabilisiert werden,
zeigten kiirzlich eine Phasen-Kohdrenzzeit von
ungefihr 16 Sekunden. Eine Ausdehnung der
Uhrenabfrage zu lingeren Kohdrenzzeiten von
mehreren Sekunden muss dabei Hand in Hand mit
einer verbesserten Kontrolle der Ionenbewegung
auf diesen Zeitskalen gehen, welche vor allem
durch tibermiafliges Heizen des Ions aufgrund von
Rauschen des elektrischen Feldes, Mikrobewegung
im RF-Potential und Hintergrundst63e beein-
trachtigt wird.

Eine schnellere Anbindung des Uhrenlasers an
das Atom und ein schnelleres Auslesen der Uhr
mit hoher Genauigkeit kann u. a. mit neuen, pha-
sensensitiven Abfrage-Schemata erzielt werden, in
welchen mehrere Atomuhren-Ensembles in einer
kaskadierten Abfrage verwendet werden, um die
Phasenentwicklung des Uhrenlasers mit steigender
Wechselwirkungszeit zu verfolgen. Das klassische
Limit durch Quantenprojektionsrauschen kann
bei der Abfrage mehrerer Atome durch Quanten-
korrelationen tiberwunden werden, z. B. durch
die Verwendung gequetschter Spin-Zustande
[Ludlow2015]. Ionen-basierte Frequenznormale
der ndchsten Generation miissen daher kiinftig mit
vielen Ionen betrieben werden, um von einer der
genannten Techniken zu profitieren. Dies bedeutet
aber, ein komplexes Vielteilchensystem von gelade-
nen und miteinander wechselwirkenden Teilchen
zu beherrschen.

Bereits eine klassische Uhrenabfrage von Multi-
Ionen-Ensembles wiirde einen grofien Sprung in
Richtung hoherer Stabilitaten von Frequenznor-
malen bedeuten. Gemaf3 Gleichung (1) mittelt die
Stabilitdt von Frequenzmessungen gleichermafien
mit der Wurzel aus der Anzahl der Atome N und
der Integrationszeit 7 herunter, sodass eine Erho-
hung der Ionenanzahl auf N eine Reduzierung
der Integrationszeit auf 1/N erméglicht. Konkret
bedeutet dies z. B. dass 10 Ionen die gleiche Auf-
l6sung wie ein einzelnes Ion bereits nach einem
Zehntel der Integrationszeit erreichen. Hier zeigt
sich das hohe Potenzial neuer Multi-Ionen-Uhren
tir die Entwicklung neuer, ultra-stabiler und pra-
ziser Atomuhren mit gespeicherten Ionen. Diese
ermoglichen es, mit kurzen Mittelungszeiten kom-
pakte und ultra-stabile Referenzsysteme zu liefern,
die fiir die Navigation und relativistische Geodasie
von hohem Nutzen sind.

1.2 Kandidaten fiir eine Multi-Ionen-Uhr

Befinden sich mehrere, lasergekiihlte Ionen in der
gleichen Falle, formieren sie sich zu Coulomb-
Kristallen, wobei sich die Ionen in ihren Gleich-
gewichtspositionen an Orten eines verschwinden-
den, gemittelten elektrischen Feldes anordnen.
Die Ladungen der benachbarten Teilchen verur-
sachen jedoch Gradienten im elektrischen Feld,
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die mit den Elektronenschalen benachbarter
Ionen tiber deren Quadrupolmoment wechsel-
wirken und somit eine Frequenzverschiebung im
Uhrentibergang induzieren. Sofern nicht atomare
Uhrenzustande mit einem verschwindenden
Quadrupolmoment 6 gewéhlt werden, liegen

die resultierenden Frequenzverschiebungen bei
Grof8enordnungen von 10 Hz. Ebenso fithren
statische Feldgradienten des Fallenpotentials oder
Streufelder von Ladungen auf den Oberflichen
von Isolatoren zu Frequenzverschiebungen in der
gleichen Grofienordnung.

Ferner verursachen raumlich ausgedehnte
RF-Feldgradienten Frequenzverschiebungen, die
prézise charakterisiert werden miissen. Betrachtet
man all diese verschiedenen Effekte, stellt sich die
fundamentale Frage, ob ein grofieres Ensemble
von Jonen tiberhaupt ausreichend gut kontrolliert
werden kann, um relative Frequenzungenauig-
keiten oder Langzeitstabilititen im Bereich von
107'8 zu erreichen. Bisher wurden nur Frequenz-
normale basierend auf Mikrowelleniibergangen
in einer Wolke von Puffergas-gekiihlten Ionen
untersucht, die eine Langzeitstabilitit von 1071
erreicht haben.

Mogliche Kandidaten fiir eine Multi-Ionen-
Uhr sind In*, Al*, Yb*, Lu* und Th** (sieche
Abschnitt 3). Charakteristisch ist bei diesen Ele-
menten ein verschwindendes oder sehr geringes
Quadrupolmoment. Dies geht einher mit Uhren-
iibergingen zwischen Zustdanden, die sphirische
Elektronenorbitale vorweisen, wie die 'S, - °P,
Interkombinationslinien in Zwei-Elektronen-
Systemen. Ein verschwindendes Quadrupolmo-
ment erlaubt es, ein weiteres Ion in der gleichen
Falle zu speichern, welches zum sympathetischen
Kiithlen bzw. zur Uhrendetektion verwendet wird,
ohne zu stérenden Frequenzverschiebungen zu
fithren. Das Al*-Ion, das derzeit in vielen For-
schungslaboren mittels Quantenlogik-Ansatz
untersucht wird, erfillt genau diese Bedingungen.

Eine dhnliche Situation findet sich fiir das In*-Ion.

Hier ist die direkte Detektion der Anregung auf
dem !S; — *P,-Uhreniibergang moglich, da die
1S, = 3P,-Interkombinationslinie dank relativis-
tischer Effekte dafiir hinreichend verbreitert ist.
Das leicht skalierbare Detektionsschema und die
Moglichkeit zur direkten Laserkithlung auf dem
gleichen Ubergang machen In* zum geeigneten
Kandidaten fiir den Multi-Ionen-Ansatz. Uhren-
spektroskopie auf dem S, - *P,-Ubergang in
In* wurde bereits erfolgreich demonstriert und
wird gegenwirtig in Tokyo und Braunschweig
hinsichtlich Uhrenbetriebs mit mehreren Ionen
[Pyka2014] untersucht. Neben atomaren Zustén-
den mit sphérischen Elektronenorbitalen ist auch
der Oktupol-Ubergang zum stark abgeschirmten
F-Zustand im Yb*-Ion ein moglicher Kandidat fiir
den Multi-Ionen-Ansatz [Huntemann2012].

Auch wenn keine sphérischen Elektronen-
orbitale in den Zustinden des Uhreniibergangs
vorliegen, wie es z. B. im Lu*-Ion der Fall ist,
konnen diese atomaren Spezies geeignete Kandida-
ten fiir eine Multi-Ionen-Uhr sein. In diesem Fall
betrachtet man innerhalb des Uhreniibergangs die
moglichen Hyperfein-Uberginge ausgehend von
einem bestimmten Magnetzustand m im Grund-
zustand. Eine Mittelung tiber alle diese Hyperfein-
Uberginge fithrt zu einer Unterdriickung der
Zeeman- und Quadrupolverschiebungen.

1.3 Entwicklung skalierbarer Ionenfallen
an der PTB

Bei der Uhrenspektroskopie auf einem Genauig-
keitsniveau von 107'® spielt eine Vielzahl von
systematischen Effekten eine entscheidende Rolle.
Eine technische Herausforderung fiir die Nutzung
von vielen Ionen ist das Design einer geeigneten
Ionenfalle, die fiir das gefangene Ionen-Ensemble
eine moglichst homogene Umgebung bietet. So

ist zum Beispiel zu beachten, dass die angelegte
Fallenantriebsspannung von ~ 1 kV nicht zu einer
ungleichmifligen Autheizung der Fallenstruktur
tithrt, da eine homogene thermische Umgebung
entscheidend fiir den Beitrag der Schwarzkérper-
Strahlung zur Uhrenungenauigkeit ist. Ionenfallen
tiir viele Ionen sind von ihrem Aufbau her im
Allgemeinen komplexer und somit ist die Mate-
rialerwdrmung noch kritischer als bei bisherigen
Standard-Paul-Fallen.

In linearen RF-Ionenfallen wird durch das
elektrische Wechselfeld ein starker Einschluss der
Ionen radial um die Achse entlang des Zentrums
der Elektroden erzeugt. Entlang der Achse wird die
Falle durch zwei Elektroden mit einer abstoflenden
Gleichspannung abgeschlossen, wie in Abbildung
1 dargestellt. Entlang dieser Fallenachse existiert
eine RF-Knotenlinie, an der sich die Ionen eines
linearen Coulomb-Kristalles an ihren Gleichge-
wichtspositionen anordnen.

Abbildung 1:
Schematische
Darstellung einer
linearen Paul-Falle.
Der starke RF-
Einschluss wird
Uber vier Elektroden
in Quadrupolanord-
nung generiert. Eine
DC-Spannung, die
an zwei End-Elekt-
roden (hier als oran-
ger Ring dargestellt)
angelegt wird, fuhrt
zu einem Einschluss
der geladenen
lonen in axialer
Richtung. Entlang
dieser schwa-

chen Fallenachse
ordnen sich lineare
lonenketten in der
RF-Knotenlinie
(schwarz) an ihren
Gleichgewichts-
positionen an.
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Abbildung 2:

Neue Prazisions-lo-
nenfalle aus AIN-Ke-
ramik. (a) Schema-
tische Darstellung
des Chip-Stapels
bestehend aus vier
Wafern. (b) Die ein-
zelnen Wafer sind
lasergeschnitten
und erlauben einen
skalierbaren Multi-
lonen-Uhrenbetrieb
mit benachbarten
Ensembles. Die
Chips sind ausge-
stattet mit integrier-
ter Filter-Elektronik.
(c) EMCCD-Aufnah-
me eines grolden
lonen-Coulomb-
Kristalls (fluoreszie-
rende Yb*-lonen),
der als hochstabile
Frequenzreferenz
dienen kann.
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Ein weiterer, systematischer Effekt ist die Ver-
schiebung der geladenen Ionen von der RF-Kno-
tenlinie der Paul-Falle aufgrund von statischen,
elektrischen Storfeldern. Dies fiihrt zu kleinen
Oszillationen mit der Frequenz der angelegten
Fallenantriebsspannung, die als Mikrobewegung
bezeichnet werden. Mikrobewegung verursacht
nun Energie-Verschiebungen und Zeitdilatationen
im Bereich von einigen Hz [Keller2015], sobald
Ionen in einem 2D- oder 3D-Kristall die RF-
Knotenlinie verlassen. Selbst lineare Ionenketten
konnen durch eine imperfekte Elektroden-Geo-
metrie sowie Effekte der endlichen Fallenstruktur
residuellen RF-Feldern auf der Fallenachse ausge-
setzt sein, was signifikante Frequenzverschiebun-
gen in ausgedehnten Kristallen hervorrufen wiirde
[Herschbach2012].

Das erste Konzept zur Erhohung der Ionenanzahl
fiir optische Uhrenspektroskopie stammt aus dem
Jahr 2012 [Herschbach2012]. Hier war die Idee, sys-
tematische Verschiebungen zu reduzieren bzw. zu
vermeiden, indem man sowohl Ionen-Kandidaten
wihlt, die eine intrinsisch geringe Sensitivitét auf
Feldgradienten besitzen, als auch Ionenfallen herzu-
stellen, die eine Umgebung mit den geringsten, sys-
tematischen Verschiebungen bereitstellen und eine
hohe Kontrolle der Ionenbewegung erméglichen
[Keller2015, Herschbach2012]. Das Design solcher
Multi-Ionen-Fallen, die die gleichen exzellenten
Umgebungsbedingungen wie fiir ein einzelnes Ion
bereitstellen, stellt eine grof3e, technische Heraus-
forderung dar. In [Herschbach2012] wurde ein
skalierbares Ionenfallen-Design vorgestellt, das
eine lineare Anordnung von mehreren Ionenfallen
ermoglicht. Etwa 10 Ionen kénnen simultan in
jedem Fallensegment gespeichert werden, wobei fiir
jedes Ionen-Ensemble eine definierte und kontrol-

lierte Umgebung sichergestellt ist. Auf diese Weise
konnen optische Frequenznormale mit mehreren 10
bis zu 100 Ionen betrieben werden, mit der Aus-
sicht, die Mittelungszeit von Frequenzmessungen
um bis zu zwei Groflenordnungen zu reduzieren.
In einem mehrjahrigen Entwicklungsprozess an
der PTB entstand basierend auf dem Design der
Prototyp-Falle eine neue, skalierbare Ionenfalle
tir die Verwendung in der Frequenzmetrologie.
Diese ist komplett nicht-magnetisch und besteht
aus laser-geschnittenen AIN-Keramik-Wafern mit
Ti/Au-beschichteten Elektroden. Abbildung 2 zeigt
eine dieser Fallen, zusammen mit einem Ionen-
Coulomb-Kristall bestehend aus lasergekiihlten
172Yb*-Tonen, der in dieser gefangen wurde. Diese
Fallen-Plattform besteht, wie in (a) dargestellt, aus
vier 380 um dicken Wafern, die prizise aufein-
ander ausgerichtet werden. Das auf Leiterplatten
basierende Design erméglicht Skalierbarkeit und
den Einsatz von symmetrisch geformten Elektro-
den mit Herstellungstoleranzen unter 10 um. Zwei
auf den Chips integrierte Pt100-Sensoren erlau-
ben eine Auslesung der Temperatur wahrend des
Uhrenbetriebs, was essenziell fiir die Bestimmung
der Uhrenunsicherheit aufgrund von Schwarzkoér-
perstrahlung ist. Weitere Eigenschaften der neuen
Ionenfalle sind optischer Zugang fiir Laserstrah-
lung aus allen drei Raumrichtungen, dedizierte
Kompensationselektroden fiir 3D-Streufelder
in jedem der einzelnen Fallensegmente, sowie
Chip-integrierte RC-Filter nahe jeder Elektrode,
um elektronisches Rauschen zu unterdriicken
[Keller2019a]. In dieser Ionenfalle konnten
bereits die Mikrobewegungsamplituden fiir einen
Coulomb-Kristall mit 14 Yb*-Ionen mit sub-nm-
Auflosung vermessen werden, wie in Abbildung
3 dargestellt. Die resultierenden Frequenzver-
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schiebungen aufgrund von Zeitdilatation liegen
dabei im unteren 10-*-Bereich [Keller2019a,
Keller2019b]. Forschung an gefangenen Ionen in
skalierbaren Fallen ist seit kurzem auch Bestandteil
im BMBEF-geforderten Industrieprojekt ,,Optische
Einzelionen-Uhr fiir Anwender® (opticlock). Ziel
dieses Projekts ist die Entwicklung einer optischen
Atomubhr basierend auf einem lasergekiihlten Yb*-
Ion als Frequenzreferenz, die fiir Anwendungen als
Ersatz eines Wasserstoffmasers eine Verbesserung
der Stabilitat und Genauigkeit um mindestens

eine Groflenordnung verspricht. Damit wiirde es
moglich, optische Uhren auch aufierhalb von spe-
zialisierten Metrologieinstituten einzusetzen.

2. Struktur und Wechselwirkungen
hochgeladener Ionen

Hochgeladene Ionen (engl. highly charged ions,
HClIs) stellen heute ein einzigartiges Werkzeug zur
Untersuchung vieler fundamentaler, aber wenig
verstandener Probleme in verschiedenen Berei-
chen der modernen Wissenschaft dar. Im Bereich
der Atomphysik dienen diese Ionen als natiirliche
»Laboratorien zur Erforschung von Systemen mit
wenigen Elektronen, die den extrem starken elekt-
romagnetischen Feldern der Kerne ausgesetzt sind.
So erféhrt ein Elektron, das sich im 1s-Grundzu-
stand von (relativ leichtem) wasserstoffahnlichem
Argon Ar'”* befindet, eine elektrische Feldstérke
von etwa 10 V/cm; ein Wert, der derzeit nur

von den leistungsstarksten Laseranlagen erreicht
werden kann. Mit der weiteren Erhéhung der Kern-
ladungszahl Z kann sich das elektromagnetische
Feld innerhalb eines Ions dem ,,kritischen® Bereich
nahern, in dem das Quantenvakuum instabil wird
und durch die Bildung von Elektron-Positron-
Paaren ,,zerfallen” kann. Unter diesen extremen
Bedingungen unterscheidet sich die elektronische

Struktur der hochgeladenen Ionen drastisch von
der , konventioneller” neutraler Atome. Ionen mit
nur wenigen Elektronen sind zum Beispiel sehr eng
gebundene Systeme, deren Ionisationsenergie mit
Z? skaliert und bei schweren Elementen wie U™
bis zu 130 keV betragen kann. Dieselbe Z*-Ska-
lierung gilt auch fiir Energien von Ubergingen
zwischen elektronischen Zustdnden mit unter-
schiedlichen Hauptquantenzahlen n. Fiir hochgela-
dene Ionen konnen diese (Ubergangs-)Energien im
Rontgen- und sogar im y-Strahlenbereich liegen,
was einen deutlichen Unterschied im Vergleich

zu den optischen und UV-Ubergingen in leich-
ten, neutralen Atomen bedeutet. Dariiber hinaus
kommen viele faszinierende Phdnomene, die
normalerweise in neutralen Systemen ,versteckt®
sind, in hochgeladenen Ionen zur Geltung. Bei-
spielsweise fiihrt die Kopplung des Elektronenspins
mit der Orbitalbewegung und dem Kernspin zu
einer Fein- bzw. Hyperfeinaufspaltung von Ionen-
niveaus, die mit AEgoc Z* bzw. AE,goc Z2 skalieren.
Fiir Ionen mit mittlerer und hoher Kernladungs-
zahl Z ermoglichen AEoc keV und AE,;cc eV so
eine detaillierte Untersuchung von relativistischen
sowie magnetischen Wechselwirkungen und sogar
nuklearen Eigenschaften. Auch die quantenelekt-
rodynamischen (QED) Effekte fithren zu Energie-
verschiebungen AE;poc Z%, die bei hochgeladenen
Ionen stark ausgeprégt sind und bei sehr schweren
Systemen einige hundert eV erreichen koénnen. Das
Studium der Struktur hochgeladener Ionen erlaubt
es daher, unser grundlegendes Verstdndnis von
atomaren Systemen im kritischen (und sogar iiber-
kritischen) Regime zu testen, {iber das uns noch
immer detaillierte Kenntnisse fehlen.

Durch das Entfernen vieler Elektronen riicken
die verbleibenden Elektronen néher an den Kern
heran und die Polarisierbakeit der Elektronenhiille
sinkt. Dadurch sind HCIs besonders unempfind-

Abbildung 3:

(a) Visualisierung
von 3D-Mikrobewe-
gungs-Amplituden
fUr individuelle
lonen in einem
linearen Coulomb-
Kristall.

Achtung: Wahrend
die Ellipsoide der
Mikrobewegungs-
amplituden auf
nm-Skala darge-
stellt sind, wird die
lonenposition auf
um-Skala darge-
stellt.

(b) Die zugehorigen,
relativen Frequenz-
verschiebungen
aufgrund der Zeit-
dilatation fur In*-
lonen mit atomarer
Masse

m =115 au.
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Abbildung 4:
Kompakte Elek-
tronenstrahlfalle
(mini-EBIT). Das
Magnetfeld von Per-
manentmagneten
wird Uber ein Joch
im Zentrum einer
Vakuum-Umgebung
konzentriert. Ein
Elektronenstrahl
wird von links durch
das Zentrum der
Falle beschleunigt
und ionisiert injizier-
te Neutralatome,
wie z.B. Argon zu
Ar'3*. Diese lonen
werden vom lonen-
strahl zum Leuchten
bei 441 nm ange-
regt (Bildeinsatz).
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lich gegeniiber Energieverschiebungen durch
elektrische Felder und elektrische Feldgradienten.
Als weitere Konsequenz der grofien Spreizung der
Energieniveaus in HCIs sind Energieverschiebun-
gen in Magnetfeldern besonders linear, sodass sich
diese Verschiebungen durch geschicktes Mitteln
von Frequenzmessungen magnetischer Unterzu-
stinde eliminieren lassen. Mit diesen Eigenschaften
besitzen HCIs die besten Voraussetzungen als Refe-
renzen fiir optische Uhren mit hoher Genauigkeit
[Kozlov2018].

Obwohl ein grofier Teil der Materie im Uni-
versum hochgeladen vorkommt und in astro-
nomischen Spektren nachgewiesen wurde, gibt
es liberraschend wenig hochaufgeldste spektro-
skopische Information aus Laborexperimenten.
Erst 2011 wurde die wohletablierte Technik der
Laserspektroskopie zum ersten Mal fiir hochgela-
dene Ionen eingesetzt [Mackel2011]. Die Griinde
hierfiir liegen im bis vor kurzem vergleichsweise
hohen apparativen Aufwand zur Erzeugung von
hochgeladenen Ionen in sogenannten Elektronen-
strahlfallen und der extrem hohen kinetischen
Energie der Ionen in solchen Fallen, die zu grofien
Doppler-Linienverbreiterungen fiihren.

2.1 Erzeugung hochgeladener Ionen

Hochgeladene Ionen werden durch sukzessives
Entfernen von Elektronen ausgehend von neutra-
len Atomen erzeugt. Da die Ionisierungsenergie
quadratisch mit dem Ladungszustand skaliert,
sind z. B. fiir die Erzeugung von U*?*-Energien
von 130 keV erforderlich. Dies wird heute meist
in Elektronenstrahlfallen (engl. Electron Beam
Ion Trap, EBIT) erreicht. In diesen werden freie
Elektronen durch thermische Emission in einer

Kathode mit einem Material geringer Elektronen-
Austrittsarbeit erzeugt. Uber eine Elektrodenan-
ordnung werden die Elektronen zu einem Strahl
gebiindelt und auf die erforderliche Energie
beschleunigt. Ein im Zentrum einer Hochvakuum-
Apparatur konzentriertes Magnetfeld biindelt den
Elektronenstrahl. In den Elektronenstrahl als Gas
oder von einem Festkorper eingebrachte Atome
oder Molekiile werden durch Stéfie mit den Elek-
tronen so lange ionisiert, bis die Ionisationsener-
gie die Beschleunigungsenergie der Elektronen
ibersteigt. Dabei fithrt die negative Raumladung
der Elektronen zusammen mit in Elektronen-
strahlrichtung angelegten elektrischen Potentialen
zum Einschluss der hochgeladenen Ionen in einer
Region mit einer radialen Abmessung von einigen
100 pm und einer axialen Lange von wenigen
Zentimetern. Ohne Elektronenstrahl bleiben die
HCIs im Magnetfeld gefangen. Wahrend in den
ersten Systemen kryogene supraleitende Magnete
zum Einsatz kamen, wurde in jiingerer Zeit die
Entwicklung einer kompakteren Generation von
EBITs vorangetrieben, die auf Permanentmag-
neten basieren. Eine solche, in Zusammenarbeit
zwischen dem Max-Planck-Institut fiir Kernphysik
(MPIK) in Heidelberg und der PTB entwickelten,
EBIT ist in Abbildung 4 dargestellt. Sie ermdglicht
die Erzeugung von hochgeladenen Ionen bis zu
einer Ionisationsenergie von 10 keV. So konnte
beispielsweise Xe*’* mit einer Beschleunigungs-
spannung von 3 kV erzeugt werden [Micke2018].
Typischerweise existiert in der EBIT eine Vertei-
lung von Ladungszustidnden, die durch die Raten
der Erzeugung durch Elektronenstéfle und Neut-
ralisierung durch Elektronenrekombination oder
Stéfle mit dem neutralen Hintergrundgas gegeben
ist. Durch die kontinuierliche Anregung iiber

den Elektronenstrahl emittieren die in der EBIT
gefangenen HClIs Fluoreszenzstrahlung aus hoch
angeregten Zustdnden. Dieses Leuchten ist z. B. als
blauer Schimmer im Foto in Abbildung 4 zu sehen.

2.2 Optische Spektroskopie
in der Elektronenstrahlfalle

Uber eine Abbildungsoptik mit hoher numerischer
Apertur kann die von den HCIs in der EBIT emit-
tierte Strahlung tiber hochauflosende Spektrome-
ter untersucht und die beobachteten Spektrallinien
konnen tiber Vergleiche mit theoretischen Rech-
nungen der Niveaustruktur des Ions identifiziert
werden. Ein Beispiel hierfiir ist in Abbildung 5 fiir
einen optischen Ubergang in Ir'®* zu sehen, der in
der Heidelberg-EBIT mit einem hochauflésenden
Spektrometer aufgenommen wurde. Die Auflo-
sung der Uberginge ist durch die Dopplerver-
breiterung bei einer mittleren kinetischen Energie
von einigen 10 eV limitiert. Geringere Energien
von bis zu 6 eV sind durch Verdampfungskiihlen
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aus der Falle bei abgeschaltetem Elektronenstrahl
erreicht worden. Hierbei wird die Potentialbarriere
der Falle abgesenkt, sodass besonders hochenerge-
tische HCIs die Falle verlassen und die restlichen
Ionen iiber Stofle zu einer geringeren Temperatur
thermalisieren. Kombiniert mit laserinduzierter
Fluoreszenzspektroskopie ist es gelungen, einen
Feinstrukturiibergang in Ar'** bei einer Wellen-
lange von 441 nm mit nur 16 Hz Linienbreite auf
ca. 300 MHz genau aufzulosen [Miackel2011].

2.3 Hochaufgeloste Laserspektroskopie am Horizont

Die EBIT mit ihren starken Feldern und der hohen
kinetischen Energie der HCIs von vielen eV bietet
keine ideale Umgebung fiir hochaufgeloste Spekt-
roskopie, wie man sie mit Aufldsungen von einigen
10-"®von einzelnen einfach geladenen Ionen kennt
[Huntemann2016]. Der Schliissel hierfiir liegt in der
Kiihlung der Bewegung und damit Lokalisierung
der Ionen in Fallen, die riickstof3freie Spektroskopie
erlauben. In diesen Fallen ist die Oszillationsfre-
quenz der Tonen grof3er als die Photonenriickstof3-
energie, sodass keine zusitzliche Verschiebung

bei der Absorption oder Emission von Photonen
auftritt. Typischerweise werden solche Experimente
in Paul-Fallen durchgefiihrt [Ludlow2015]. Speziell
bei HCIs miissen fiir solche Untersuchungen jedoch
exzellente Vakuumbedingungen von weniger als
10'* mbar Restgasdruck herrschen, um Ladungs-
transfer durch Stofle mit Restgasmolekiilen zu
minimieren, die zu einem Verlust des HCI fithren
wiirden. Solche Bedingungen kénnen nur in einer
4 K kalten kryogenen Umgebung erreicht werden,
in der alles Restgas ausfriert. Vor kurzem wurde

in einer Zusammenarbeit zwischen dem MPIK
und der PTB ein Demonstrationsexperiment in
einer derartigen Apparatur durchgefiihrt, bei dem
HCIs gepulst aus einer EBIT durch Absenken der
axialen Fallenspannung extrahiert, abgebremst und
mit einer kinetischen Energie von unter einem eV
in eine lineare Paulfalle injiziert wurden. In der
Paul-Falle befand sich ein Ionenkristall aus meh-
reren hundert lasergekiihlten Be*-Ionen, der die
schnellen hochgeladenen Ionen iiber ihre starke
elektrostatische Kopplung abgebremst und in den
Kristall gekiihlt hat [Schmdger2015]. Abbildung 6
zeigt jeweils ein Ar'**-Ion zusammen mit mehreren
bzw. einem einzelnen lasergekiihlten Be*-Ion in
einer linearen Paul-Falle. Aus der Bewegung der
Be*-Ionen konnte eine Temperatur fiir die Ar'**-
Ionen von 221(26) mK abgeschitzt werden. Das ist
eine Reduktion der kinetischen Energie um mehr
als sieben Groflenordnungen und vermutlich das
kalteste im Labor erzeugte HCI.

Inzwischen wurde eine verbesserte Version
dieses Experiments in Zusammenarbeit mit dem
MPIK in Heidelberg an der PTB aufgebaut, mit
dem Ziel, eine kryogene sowie vibrations- und

magnetfeld-arme Umgebung fiir Laserspek-
troskopie hochster Prézision bereitzustellen
[Micke2019].

In diesem Aufbau befindet sich eine lineare Paul-
Falle (Abbildung 7), die Fallenfrequenzen von
mehreren Megahertz und damit riickstof3freie
Spektroskopie erlaubt [Leopold2019].

Die Falle ist iiber ca. 1 m lange vibrationsent-
koppelte Kupferrohre mit dem Kaltekopf eines
geschlossenen Kiihlsystems fiir 4 K verbunden.
Die Apparatur ist mit einer kompakten EBIT
(siehe Abbildung 4) und einer entsprechenden
Abbremseinheit ausgestattet.

Es wurden bereits Be*-Ionen gefangen und
mittels sogenanntem Raman-Seitenbandkiihlen
in den Bewegungsgrundzustand der Falle gekiihlt.
Kiirzlich konnten Ar'**-Ionen von der EBIT in
die Paulfalle geladen und dort von den Be*-Ionen
gekiihlt werden. Nach der Préparation eines
2-Tonen-Kristalls aus Ar'**/Be* kann der P, ,-
P,,-Feinstrukturiibergang bei 441 nm in Ar"*
mit einem hochstabilen Laser abgefragt werden.
Uber eine Folge von Laserpulsen kann der interne
Zustand vom Ar'**-Ion auf das Be*-Ion iibertragen
und dort detektiert werden. Mit dieser sogenann-

Abbildung b:
Hochaufgelostes
optisches Spektrum
eines Ubergangs in
Ir'®+ mittels Elektro-
nenanregung in der
EBIT [Bekker2017].
Die breit gespreiz-
te magnetische
Unterstruktur ist ein
Resultat des hohen
Magnetfelds von

8 T in der EBIT.

Abbildung 6:

Kalte hochgelade-
ne lonen. (a) Ein
einzelnes Ar'3*-lon
in einem Kristall aus
lasergekuhlten Be*-
lonen. (b) Einzelnes
Ar'3* an der Stelle
des pinkfarbenen
Kreuzes zusammen
mit einem Be*-lon
([Schmoger2015])
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Abbildung 7:
Kryogene lineare
Paul-Falle fur rack-
stol¥freie Spektro-
skopie von hochge-
ladenen lonen
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ten Quantenlogik-Spektroskopie [Schmidt2005]
steht ein universelles Verfahren fiir die Spektro-
skopie von vielen verschiedenen HCI-Spezies zur
Verfiigung. Damit sollen in Zukunft experimentell
die eingangs erwahnten Fragen zur Konstanz von
Naturkonstanten oder zu Nichtlinearititen in der
Isotopieverschiebung untersucht werden.

3. Von der Atomuhr zur Kernuhr

Wihrend bei den hochgeladenen Ionen wichtige
Eigenschaften durch Extrapolation von Ionen

in niedrigeren Ladungszustdnden vorhergesagt
werden konnen, stof3t die Idee einer ,,Kernuhr

in einen noch weitgehend unerforschten Parame-
terbereich vor. Anstelle eines Ubergangs in der
Elektronenhiille eines Atoms, soll bei der Kernuhr
ein elektromagnetischer Ubergang im Atomkern
die Referenzfrequenz definieren [Peik2015]. Es
geht hierbei nicht um radioaktive Zerfallsprozesse,
wie sie fiir geologische oder archdologische Datie-
rungen verwendet werden, sondern um Gamma-

strahlung, die aus einer Anderung der Anordnung
der Protonen und Neutronen im Kern resultiert.
Da diese durch die starke Kernkraft viel enger
gepackt und starker gebunden sind, als die Elekt-
ronen in der Atomhiille, sind die entsprechenden
Ubergangsfrequenzen von der Wechselwirkung
mit der Umgebung, z. B. mit elektrischen Feldern,
viel weniger beeinflussbar. Daraus resultiert die
Erwartung, mit einer Kernuhr eine sehr hohe
Reproduzierbarkeit und Genauigkeit zu erreichen.
In praktisch allen bekannten Fillen liegen die
Ubergangsfrequenzen von Gammastrahlung aller-
dings im hochenergetischen Bereich, etwa 10.000-
mal hoher als die optischen Frequenzen, die heute

mit abstimmbaren Lasern und den Methoden der
optischen Frequenzmessung erreicht werden. Dies
ist eine direkte Folge der im Kern stirker lokali-
sierten Ladungen. Gliicklicherweise ist aber ein
Atomkern bekannt, der sich fiir die Realisierung
einer optischen Kernuhr anbietet. Es handelt sich
um das Thoriumisotop mit der Massenzahl 229,
kurz Th-229, das einen ungewdhnlich niederener-
getischen Ubergang besitzt. Die Eigenschaften
dieses Atomkerns haben die Entwicklung des Kon-
zepts der optischen Kernuhr motiviert und stehen
heute im Mittelpunkt des experimentellen Interes-
ses in diesem sich entwickelnden Arbeitsgebiet.

3.1 Der Atomkern Thorium-229

Th-229 scheint ein einzigartiges Objekt der Kern-
physik zu sein; der einzige bekannte Kern, der
einen angeregten Zustand (ein Isomer) im Bereich
von optischen Photonen besitzt. Th-229 entsteht
aus dem Alphazerfall von Uran-233 und ist selbst
ebenfalls instabil gegen Alphazerfall mit einer
Halbwertszeit von etwa 7900 Jahren. Wegen ihrer
im Vergleich zum Alter der Erde kurzen Halb-
wertszeiten, sind U-233 und Th-229 nicht in irdi-
schen Mineralien zu finden, konnen aber relativ
einfach in Kernreaktoren aus dem hiufig vorkom-
menden Th-232 erzeugt werden. Die Niveaustruk-
tur von Th-229 wurde seit den 1970er-Jahren in
der Gruppe von C. Reich in den USA untersucht
[Helmer1994]. Dabei wurde festgestellt, dass die
niedrigsten Anregungszustdnde zu zwei Rotati-
onsbanden gehéren. Der Kern bildet zwei etwas
unterschiedlich geformte, entlang einer Achse
verldangerte Ellipsoide, die mit unterschiedlichen
Drehimpulsen rotieren kdnnen, und so jeweils
eine regelmifSige Folge von Energieniveaus
ergeben. Die beiden Zustidnde des jeweils nied-
rigsten Drehimpulses (die Bandenkdpfe) konnten
jedoch spektroskopisch nicht getrennt werden.
Aus diesem Verstdndnis der Struktur des Kerns
folgte daher zwangslaufig, dass er zwei unter-
schiedliche und gleichzeitig energetisch sehr nah
beieinander liegende Zustande besitzen muss. Der
energetisch tiefer liegende bildet den Grundzu-
stand des Kerns, der hoher liegende das Isomer.
Aus Gammaspektroskopie von hoherenergeti-
schen Ubergingen innerhalb der Rotationsbanden
wurde die Ubergangsenergie zwischen den beiden
Bandenkopfen anfangs als etwa 3,5 eV angegeben.
Nach einer weiteren, unabhingigen Messung mit
einem speziellen Gammadetektor hoherer Ener-
gieauflosung wurde 2007 der Wert 7,8 (£0,5) eV
verdffentlicht [Beck2007], der bis heute als giiltig
angesehen wird, allerdings noch nicht bestatigt
oder prizisiert werden konnte. Der Ubergang zwi-
schen beiden Zustdnden sollte unter Absorption
oder Emission von magnetischer Dipolstrahlung
im ultravioletten Spektralbereich mit einer natir-
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lichen Linienbreite von unter einem Millihertz
erfolgen.

Das experimentelle Resultat dieser extrem
niedrigen Kern-Anregungsenergie im Bereich
der Energien von atomaren Valenzelektronen
hat eine Reihe von theoretischen Arbeiten und
Vorschldgen motiviert, da man hier erstmals ein
System identifiziert hatte, bei dem Kopplungen
zwischen dem Atomkern und der Elektronenhiille
eine wichtige Rolle spielen. So wurde vorherge-
sagt, dass sich in Abhédngigkeit von der elektro-
nischen Umgebung des Th-229-Kerns, d. h. ob
er sich in einem neutralen Atom, einem positi-
ven Ion, Molekiil, in einem Metall oder Isolator
befindet, sehr unterschiedliche Lebensdauern
fiir den angeregten Kernzustand ergeben [Mati-
nyan1998, Tkalya2003]. Bildlich betrachtet ist der
Atomkern eine sehr schlechte Antenne fiir Licht,
da er mit einer Grof8e von einigen 107'* m viel
kleiner als die Wellenldnge ist, die hier im Bereich
von 107 m liegt. Wenn die Mdéglichkeit dafiir
gegeben ist, ist es daher viel wahrscheinlicher, dass
der Kern seine Anregungsenergie auf ein Elek-
tron der Hiille iibertragt, anstatt sie als Photon
abzustrahlen. Dies ist insbesondere in Metallen
oder Festkorpern der Fall, wenn freie oder nur
schwach gebundene Elektronen vorhanden sind.
Sind die Elektronen dagegen so stabil gebunden,
dass sie durch die Kernanregungsenergie von etwa
7,8 eV nicht freigesetzt werden kénnen, ist dieser
schnellere Zerfallskanal geschlossen, der ange-
regte Kern muss ein Photon emittieren und kann
anschlieffend mit einem Laser wieder angeregt
werden. Diese fiir die optische Uhr gewtiinschte
Situation sollte bei allen positiven Thorium-Ionen
und auch bei Th-dotierten Festkérpern mit hoher
Bandliicke der Fall sein. Eine solche Abhangigkeit
einer Zerfallsrate von der Umgebung des Kerns ist
in der Kernphysik hochst ungewohnlich, da meist
die Energie von Kerniibergdngen um Groéflenord-
nungen oberhalb der Energien der Hiillenelektro-
nen liegt.

3.2 Th-229 als Basis einer optischen Uhr

Das Konzept einer auf Th-229 basierenden opti-
schen Kernuhr wurde an der PTB entwickelt und
2003 veroffentlicht [Peik2003]. Der Vorschlag fiir
eine Uhr héchster Prézision basiert auf einem
lasergekiihlten, gespeicherten Th**-Ion und hat
einige Gemeinsamkeiten mit bereits bekannten
optischen Uhren mit gespeicherten Ionen. Der
wesentliche Vorteil einer Kernuhr in Bezug auf
die systematische Unsicherheit liegt darin, dass
sich von dufleren elektrischen oder magnetischen
Feldern verursachte Frequenzverschiebungen
vermeiden lassen, wenn man die Laseranregung
des Kerniibergangs in einem hierfiir geschickt
gewidhlten elektronischen Zustand vornimmt

[Peik2003, Campbell2012]. Hierbei spielen
insbesondere Symmetrieeigenschaften und
Drehimpulse der Elektronenhiille eine Rolle.
Die Unempfindlichkeit der Ubergangsfrequenz
gegeniiber elektrischen Feldern ist praktisch von
groflem Interesse, da damit auch experimentell
schwer kontrollierbare Effekte wie Stofe mit
Restgasmolekiilen oder der Einfluss der thermi-
schen Umgebungsstrahlung abgedeckt sind. Die
elektronische Niveaustruktur von Th** ist gut
bekannt, und man findet dort Zusténde, die die
gewiinschten vorteilhaften Eigenschaften fiir die
Kernanregung haben. Die Laseranregung eines
Ubergangs in der Elektronenhiille kann verwendet
werden, um den Zustand des Kerns auszulesen,
ohne ihn zu beeinflussen: Die beiden Kernzu-
stinde (Grundzustand und Isomer) unterscheiden
sich im Wert des Kernspins und der magneti-
schen und elektrischen Momente und priagen
damit jedem Zustand der Hiillenelektronen eine
charakteristische Hyperfeinstruktur auf, die {iber
Laserspektroskopie selbst bei nur einem einzelnen
Ion eindeutig identifiziert werden kann. Dieses
Signal kann zur Stabilisierung der Frequenz des
Laseroszillators, der die Kerniibergénge resonant
anregen soll, genutzt werden.

Ein zweites, komplementires Konzept fir
eine Kernuhr beruht auf Laserspektroskopie in
Festkorpern. Wihrend Resonanzen in der Elek-
tronenhiille beim Ubergang vom freien Atom zu
Festkorpern zu Bandern verbreitert werden, ist
dies bei Kernresonanzen nicht der Fall. Vielfaltig
genutzt wird dies in der Mof3bauerspektroskopie,
wo Gammaiiberginge in einem Festkorper durch
eine radioaktive Quelle desselben Kerns angeregt
werden. Durch Relativbewegung zwischen Quelle
und Absorber wird tiber den Dopplereffekt eine
duflerst hohe Frequenzauflésung erreicht. Bei
Th-229 kénnte man eine Art Laser-Mof3bauer-
spektroskopie erreichen, und die radioaktive
Quelle durch einen kohirenten abstimmbaren
Laser ersetzen. Wihrend in den heutigen, opti-
schen Uhren maximal nur etwa eine Million
Atome abgefragt werden, liefle sich in einer
Festkorper-Kernuhr die Atomzahl leicht um 10
Groflenordnungen steigern und damit ein starkes
Signal aus einem kleinen Volumen erhalten.

3.3 Experimente zur optischen Kernspektroskopie

Wegen dieser starken Motivation wurde und

wird ein Nachweis fiir eine direkte optische
Kernanregung von Th-229 weltweit von mehr

als 10 Gruppen mit unterschiedlichen Methoden
gesucht [Peik2015,VonDerWense2018] - bisher
ohne Erfolg. Der Wechsel von der Gammaspekt-
roskopie mit einer Energieauflosung von einigen
Elektronenvolt zur Laserspektroskopie mit einer
Auflosung von einigen Megahertz (oder darunter)
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Abbildung 8:

a) Experiment zur
Laserspektroskopie
von gespeicherten
Th2*-RuckstofRionen
aus dem Zerfall von
U-233.

b) Das Spektrum
zeigt die Hyperfein-
struktur eines elek-
tronischen Uber-
gangs mit mehreren
Linien des Th-229
Kerngrundzustands
und zusatzlichen
Resonanzen (cyan
hinterlegt) des An-
teils von etwa 2 %
Kernen im isomeren
Zustand. Die Aus-
wertung erlaubt die
Bestimmung wich-
tiger Eigenschaften
des Isomers (siehe
[Thielking2018])
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lasst einen Suchbereich von vielen Gréf3enord-
nungen offen. Die schmalbandige Kernresonanz
gleicht der sprichwortlichen Nadel im Heuhau-
fen. Erschwert wird die Situation dadurch, dass
bei Experimenten mit grofieren Th-229-Proben
(man verwendet 10'? bis 10'¢ Kerne) immer auch
ein Untergrund an Lumineszenzphotonen aus
radioaktiven Zerfillen auftritt, der das gesuchte
schwache Fluoreszenzsignal einer Laseranregung
des Kerns iiberlagert. Dies hat bereits zu mehreren
Veroffentlichungen iiber eine scheinbare Beobach-
tung der Kernresonanz in der wissenschaftlichen
Literatur gefiihrt, die sich bei genauerer Untersu-
chung als falsch erwiesen haben. Mit verbessertem
Verstandnis der Probleme und neu entwickelten
Detektoren sollte eine Losung dieses Problems
aber in der absehbaren Zukunft erreichbar sein.
Dies wire ein lange erwarteter Durchbruch, der
dann den Weg zu Prézisionsexperimenten hin zur
Kernuhr 6ffnen wiirde.

Die wichtigsten experimentellen Resultate der
letzten Jahre Giber das Th-229-Isomer stammen
aus Riickstoflkernen aus dem Alphazerfall von
U-233. Hierfiir muss der Th-229-Kern nicht
aktiv angeregt werden, sondern er wird mit einer
Wahrscheinlichkeit von 2 % gleich im angeregten
Zustand erzeugt. Da die Emission des energie-
reichen Alphateilchens eine Riickstof3energie von
etwa 80 keV auf den frisch erzeugten Th-229-Kern

tibertrigt, kann dieser, wenn der Zerfall in einer
diinnen Schicht von U-233 stattfindet, von dort als
freies Thorium-Ion ins Vakuum emittiert werden.
In einem Experiment an der Ludwig-Maximili-
ans-Universitdt Miinchen konnte 2015 erstmals
nachgewiesen werden, dass ein Teil dieser Ionen
tatsichlich eine zusitzliche innere Energie trégt,
namlich die Anregungsenergie des Isomers [Von-
DerWense2016]. Es war der erste direkte Nachweis
des angeregten Kernzustands, auch wenn sich der
Wert der Anregungsenergie daraus noch nicht
prézise bestimmen liefl. Zusammen mit der PTB
wurde das Experiment um Laserspektroskopie

der Thorium-Ionen erweitert (s. Abbildung 8).
Dazu wurden die Riickstof3-Ionen in Puffergas
abgebremst und in einer Ionenfalle gespeichert.
Die Analyse der Hyperfeinstruktur von zwei
Ubergingen in Th?* hat es erstmals ermdglicht,
wesentliche Eigenschaften des Isomers mit denen
des Th-229-Kerngrundzustands zu vergleichen:
das magnetische Moment und die Form (Quadru-
polmoment) und Gréfle der Ladungsverteilung der
Protonen im Kern [Thielking2018]. Wie theore-
tisch vorhergesagt, dndert sich die Ladungsvertei-
lung beim Ubergang zwischen Isomer und Grund-
zustand nur wenig. Die magnetischen Momente
unterscheiden sich dagegen deutlich. In einem
stark vereinfachten Bild ldsst sich das Isomer als
die Anregung eines dufleren Neutrons beschrei-
ben, dass mit einer etwa birnenférmigen Anord-
nung der restlichen Neutronen und Protonen in
Wechselwirkung steht. Weitere, noch prézisere
Messungen der Hyperfeinstruktur werden notwen-
dig sein, um die Struktur dieses ungewohnlichen
Kerns vollstindiger zu beschreiben.

4. Test fundamentaler Symmetrien der Natur

Nachdem die grundlegenden Eigenschaften und
experimentellen Methoden der Untersuchung
von einzel- und hochgeladenen Ionen diskutiert
wurden, soll im Folgenden naher auf wissenschaft-
liche Anwendungen eingegangen werden. Neben
der atomaren Struktur sind detaillierte Unter-
suchungen von Ionen in anderen Bereichen der
heutigen Forschung, wie der Kern- und Astrophy-
sik, der warmen und heiflen dichten Materie oder
auch den Tests des Standardmodells von Teilchen
und Wechselwirkungen, sehr gefragt. Letzteres
Thema erregt derzeit sowohl im Experiment

als auch in der Theorie grofie Aufmerksamkeit.
Dabei konnen hochgeladene Ionen eingesetzt
werden, um die (Verletzungen von) fundamen-
talen Symmetrien der Natur zu untersuchen. So
sind etwa Ionen mit nur wenigen Elektronen sehr
empfindlich gegeniiber Parititsverletzungen, also
Verletzungen der rdumlichen Spiegelsymmetrie.
Solche P-Verletzungen werden durch die schwache
Wechselwirkung zwischen Kern und Elektronen
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verursacht und fithren zur Mischung von Ionen-
niveaus entgegengesetzter Paritat. Im Gegensatz
zu neutralen Systemen ist der Mischkoeffizient

in HCIs stark erhoht, da das Matrixelement des
Hamiltonian der schwachen Wechselwirkung als
Z? skaliert. Die Methoden zur Beobachtung dieser
Mischung, basierend auf laserinduzierten Ein- und
Zwei-Photonen-Ubergingen, befinden sich derzeit
in der Entwicklung [Surzhykov2011]. Diese Atom-
experimente werden die Ergebnisse der hoch-
energetischen CERN-Messungen erginzen und
wahrscheinlich wertvolle und einzigartige Infor-
mationen tber die schwache Wechselwirkung im
Niedrigenergiebereich liefern. Neben dem fithren-
den Teil der Paritdtsverletzung in Atomen durch
Z°-Bosonenaustausch zwischen Kern und Elekt-
ronen wird derzeit besonderes Augenmerk auf die
schwache Wechselwirkung innerhalb der Kerne
gelegt (siehe Abbildung 9). Diese Mischung zeich-
net sich durch das sogenannte Anapolmoment
aus, dessen Eigenschaften noch wenig verstanden
sind. Der vielversprechendste Weg zur Messung
dieser Konstanten ist die Beobachtung der Einzel-
photoneniibergidnge zwischen den Hyperfein-
niveaus hochgeladener Ionen [Ferro2011].

Uber Tests der P-Verletzung hinaus gelten hoch-
geladene Ionen als sehr attraktive Kandidaten fiir
die Untersuchung von CP-Verletzungen und fiir
die Suche nach einer ,Neuen Physik® jenseits des
Standardmodells. Das heifit, obwohl die Verlet-
zung der kombinierten Paritéts- (P) und Ladungs-
symmetrien (C) durch das Standardmodell nicht
verboten ist, reichen seine Vorhersagen nicht aus,
um viele faszinierende Fragen zu kldren, wie die
der Materie-Antimaterie-Asymmetrie oder das
Fehlen von CP-verletzenden Beobachtungen in der
Quantenchromodynamik, der Beschreibung der
starken Kernkraft. Es gibt eine Reihe von Erweite-
rungen des Standardmodells, die die Existenz noch
unbekannter Teilchen und Wechselwirkungen und
damit grolere CP-Verletzungseffekte vorhersagen.
In der Atomphysik wiirden diese Verletzungen ein
permanentes, elektrisches Dipolmoment (EDM)
von Teilchen erzeugen. Die Suche nach diesem
permanenten EDM von Protonen, Neutronen und
Elektronen erregt daher viel Aufmerksambkeit.
Auflerdem wurden erst kiirzlich Experimente vor-

geschlagen, in denen das EDM des in wasserstoff-
ahnlichen Ionen gebundenen Elektrons in elektro-
statischen Speicherringen beobachtet werden kann
[Bondarevskaya2011].

4.1 Tests der lokalen Lorentz-Invarianz

Nicht nur hochgeladene, sondern auch einzel-
geladene Ionen spielen eine entscheidende Rolle
tiir die Suche nach ,,Neuer Physik®. Atome im
Allgemeinen sind ausgezeichnete Systeme, um
z.B. Einsteins Allgemeine Relativitdtstheorie auf
mogliche Verletzungen zu testen. Ein Grundstein
dieser Theorie ist die lokale Lorentz-Invarianz.
Diese besagt, dass das Ergebnis eines Experimen-
tes unabhingig von der Orientierung und der
Geschwindigkeit seines Bezugssystems ist. Gemaf3
dem Standardmodell der Teilchenphysik sind

alle Teilchen und Felder invariant unter Lorentz-
Transformationen. Das Standardmodell beschreibt
drei der vier fundamentalen Wechselwirkungen
(elektromagnetische, schwache und starke) im
Rahmen der Quantenmechanik und Quanten-
Feldtheorie. Unser Verstandnis von der vierten
Wechselwirkung, die Gravitation, basiert jedoch
auf der Allgemeinen Relativitatstheorie. Theorien,
die eine Vereinigung aller fundamentalen Wechsel-
wirkungen anstreben, sagen eine Verletzung der
Lorentz-Symmetrie vorher.

Mit der sogenannten Erweiterung des Standard-
modells (SME) existiert ein theoretisches Grund-
geriist, welches eine systematische Untersuchung
von moglichen Verletzungen der Lorentz-Symme-
trie erlaubt. Die SME ist eine effektive Feld-Theo-
rie, die den Formalismus des Standardmodells um
jede mégliche Kombination der darin enthaltenen
Felder erweitert, die nicht Term fiir Term Lorentz-
invariant ist. Dabei bleiben jedoch alle anderen
grundlegenden Eigenschaften der Theorie unan-
getastet. Die SME kann genutzt werden, um die
niederenergetische Limitierung vieler verschiede-
ner Theorien, die eine Lorentz-Verletzung vorher-
sagen, zu beschreiben und enthilt das Standard-
modell als Grenzfall.

Die SME erlaubt es, eine Lorentz-Verletzung
separat fiir alle Teilchen (z. B. Neutronen, Pho-

tonen, Elektronen) zu untersuchen. Um die
Abbildung 9:
Die Paritatsverlet-
zung in atomaren
Systemen ent-
steht durch den
Austausch eines
Z%-Bosons zwi-
schen Kern und
Elektronenwolke
(linkes Feynman-
Diagramm), sowie
durch die schwache
Wechselwirkung
zwischen Nukleo-
nen (rechtes Feyn-
man-Diagramm)
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Abbildung 10:
Prinzip des Tests
der Lorentz-Sym-
metrie: Ein vertika-
les Magnetfeld B
definiert die Quan-
tisierungsachse im
Laborsystem. Da
die Erde mit einer
Winkelfrequenz von
wg= 21/(23.93 h)
rotiert, andert sich
die Ausrichtung der
Quantisierungsach-
se und somit die
Ausrichtung der
Elektronenorbitale
gegenlber dem
Ruhesystem der
Sonne. Der Winkel
X entspricht dem
Breitengradkomple-
ment des Experi-
mentes.
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Lorentz-Symmetrie eines bestimmten Teilchens
zu verifizieren, muss es mit einem Referenzsystem
verglichen werden, da nur Unterschiede in deren
Verhalten unter Lorentz-Transformation beob-
achtbar sind. Ein tibliches Referenzsystem ist das
Ruhesystem der Sonne. Zeitabhiangige Lorentz-
Transformationen von diesem in das Laborsys-
tem fithren aufgrund der Erdbewegung zu einer
zeitlichen Variation der lokalen Messungen, falls
die Lorentz-Symmetrie, die von der Allgemeinen
Relativitatstheorie vorausgesetzt wird, verletzt ist.
Die wohl bekanntesten Tests der Lorentz-Symmet-
rie sind Michelson-Morley-ahnliche Experimente,
die die Isotropie der Lichtgeschwindigkeit verifi-
zieren [Michelson1887].

Ein analoger Test kann fiir den Elektronen-
Sektor durchgefiihrt werden, wo die Ausdehnung
der Elektronen-Wellenfunktionen im Atom von
der Dispersionsrelation der Elektronen abhéngt.
Fiir ein atomar-gebundenes Elektron mit Impuls p
kommt es zu einer geringtiigigen Energieverschie-
bung, die davon abhéngt, wie der Gesamtimpuls p
beziiglich einer Quantisierungsachse im Laborsys-
tem verteilt ist. Da die Erde rotiert, ist eine zeitli-
che Modulation der Elektronenenergie bei Verlet-
zung der Lorentz-Symmetrie zu erwarten, die mit
der Rotationsfrequenz korreliert ist. Labortests
suchen daher nach Signalen mit einer Frequenz
von wg = 271/(23.93h), entsprechend der Dauer
eines siderischen Tages (siche Abbildung 10).

Um eine Verletzung der Lorentz-Invarianz mit
Elektronen zu testen, kann also ein quantenme-
chanisches Analogon zum klassischen Michelson-
Morley-Experiment betrieben werden, indem
atomare Zustande miteinander interferiert werden,
die eine moglichst unterschiedliche Elektronenim-
puls-Verteilung entlang verschiedener Richtungen
haben. Erste Experimente wurden hierzu mit
neutralen Dysprosium-Atomen durchgeftihrt, mit
denen eine mogliche Lorentz-Verletzung mit einer
Unsicherheit von 2,2-107'¢ ausgeschlossen werden
konnte. Eine Verbesserung um einen Faktor 100

konnte mit zwei verschrinkten Kalzium-Ionen
erzielt werden, sodass eine mogliche Lorentz-Ver-
letzung fiir Elektronen bis zu einem Bereich von
10" auszuschlielen ist. Eine weitere Verbesserung
verspricht ein Test auf Lorentz-Verletzung mit
Yb*-Ionen. Die tief im Atom lokalisierte 4f-Schale
besitzt aufgrund ihrer grofien kinetischen Energie
eine hohe Sensitivitdt auf relativistische Effekte.
Gerade der 41365 °F, ,-Zustand in Yb* weist eine
extrem lange Lebensdauer von mehreren Jahren
vor, was fiir eine prazise Bestimmung der Energie-
verschiebungen von Vorteil ist. Erste Messungen
mit den Atomuhren basierend auf einem laserge-
kiihlten Yb*-Ion an der PTB konnten einen neuen
Weltrekord fiir die Suche nach Lorentz-Verlet-
zungen aufstellen und verbesserten die zuletzt
verdffentlichte Sensitivitdt im Elektronen-Sektor
um einen weiteren Faktor 100. Somit ist bis heute
eine Verletzung der lokalen Lorentz-Invarianz

bis zu einem Sensitivititsbereich von 1072 aus-
zuschlieflen. Auch wenn dies bereits eine sehr
prézise Eingrenzung darstellt, ist die Giiltigkeit der
Lorentz-Invarianz im Neutronen-Sektor um fast
zehn Groflenordnungen mehr gegeben.

4.2 Die Suche nach Dunkler Materie
und Variationen von Naturkonstanten

Ein weiteres ungel6stes Problem der modernen
Physik, das mithilfe hochgeladener Ionen effizient
in Angriff genommen werden kann, ist das Wesen
der Dunklen Materie. Die Suche nach den Teilchen
der Dunklen Materie ist nicht nur fiir die Astro-
physik und Kosmologie relevant, sondern auch
wichtig fiir die Beantwortung der Frage, ob sich
die fundamentalen Konstanten der Natur {iber Zeit
und Raum verdndern. Eine solche Variation wiirde
zum Beispiel bedeuten, dass die Eigenschaften der
Atome eines Elements in verschiedenen Teilen des
Universums unterschiedlich sind, oder sich iiber
die verschiedenen Entwicklungsstufen des Uni-
versums hinweg dnderten. Eine Reihe von kosmo-
logischen Theorien, sowie Theorien, die darauf
abzielen, die Schwerkraft mit den drei anderen
fundamentalen Kriften zu vereinen, sagen voraus,
dass sich zumindest einige der Naturkonstanten
im Laufe der Zeit durch die Kopplung zwischen
einem skalaren Feld der Dunklen Materie und
gewohnlicher Materie verdndern kénnen. Nach
den zeitlichen Schwankungen der Naturkonstanten
kann im Labor durch hochprizise Messungen mit
Atom- und Kernuhren sowie Molekiilen gesucht
werden. Auch fiir hochgeladene Ionen wurden
vielversprechende Methoden zur Beobachtung

der Variation von Naturkonstanten vorgeschlagen
[Safranova2014]. Der grofle Vorteil dieser Ionen
ist, dass ihre Energiespektren durch Wahl der
Kernladungszahl Z und ihres Ladungszustandes
(d.h. der Anzahl der an den Kern gebundenen
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Elektronen) ,,fein abgestimmt® werden kénnen.
Insbesondere lassen sich die Auswirkungen der
Uberschneidungen von ionischen Energieni-
veaus beobachten. Diese Uberschneidungen - bei
denen zwei unterschiedliche ionische Zustande
bei fast gleicher Energie auftreten — kénnen fiir
viele Untersuchungen fundamentaler Phdnomene
genutzt werden. Beispielsweise sind die Niveaus
1s2s 'S, und 1s2p *P, von heliuméhnlichen Ionen
fiir die Kernladungen Z = 66 und Z = 92 bekannt
(sieche Abbildung 11). Bei diesen Kernladungszah-
len ist die Energiedifferenz AE(2'P, — 2°P,) sehr
empfindlich gegeniiber dem Wert der Feinstruk-
turkonstanten a. Hochprézise Messungen von
AE(2'P, — 2°P,), basierend auf der Laserspektros-
kopie, sind derzeit in der Diskussion und kdnnen
wertvolle Informationen tiber mogliche Verdnde-
rungen von a liefern.

Bei der Suche nach ,,Neuer Physik“ eroffnet auch
die bereits diskutierte Kernuhr mit Th-229 neue
Moglichkeiten fiir die physikalische Grundlagen-
forschung. Bei allen heutigen Atomuhren sind die
Resonanzfrequenzen von der elektromagnetischen
Wechselwirkung bestimmt und mit den Gesetzen
der Quantenelektrodynamik zu beschreiben. Im
Atomkern spielt hingegen die starke Wechsel-
wirkung die dominierende Rolle. Fast alle Ideen
zu ,Neuer Physik“ gehen davon aus, dass die
Beschreibung der Natur mit vier fundamentalen
Kriften (elektromagnetisch, schwach, stark, gravi-
tativ) nicht vollstandig und nicht unveranderlich
ist. Daher ist es fiir experimentelle Tests solcher
Modelle besonders interessant, mit Th-229 eine
Uhr zur Verfiigung zu haben, die auf einer von
Kombination von zwei der fundamentalen Krifte
beruht und die sich mit sehr hoher Prazision mit
einer konventionellen Atomuhr vergleichen lasst.

4.3 Isotopenverschiebung als ein Priifstand
fiir Atomstrukturrechnungen

Messungen von Isotopenverschiebungen in hoch-
geladenen Ionen bieten sehr gute Moglichkeiten
fiir Tests relativistischer und quantenelektrody-
namischer (QED) Systeme mit wenigen Elektro-
nen. Neben Untersuchungen von sehr schweren
Ionen, die tiblicherweise an Beschleuniger- und
Speicherringanlagen durchgefiihrt werden, steht
heute auch der niedrig-Z-Bereich im Mittelpunkt
des Interesses. In diesem Bereich sind hochprizise
»table-top“-Experimente an Ionenfallen moglich,
die wichtige Informationen tiber die Struktur von
(relativ) einfachen Atomsystemen liefern. Von
besonderem Interesse sind hier die elektrisch-
dipol-verbotenen Ubergiinge in Ionen wie z. B.
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Abbildung 11:
Aufspaltung der
2'S, - 2 3P, und
275, - 2°3P,
Energieniveaus von
heliumartigen lonen
als Funktion der
Kernladungszahl

der 1s% 2s? 2p *P;),- P, , Zerfall in Bor-dhnlichen
Systemen [Zubova2016]. Da die Aufspaltung
zwischen diesen beiden (Feinstruktur-)Niveaus
rein relativistischer Natur ist und kein nicht-
relativistisches Gegenstiick aufweist, bietet der
Ubergang ?P,,~ 2P, ein perfektes Testfeld fiir die
relativistischen und quantenelektrodynamischen
(QED) Effekte in Systemen mit wenigen Elektro-
nen. Tatsachlich werden die relativistischen und
QED-Korrekturen in diesem Fall nicht durch die
(oft dominierenden) nicht-relativistischen Bei-
trage verdeckt. Die relativ einfache elektronische
Struktur der Bor-dhnlichen Ionen ermdglicht es,
diese Korrekturen theoretisch mit hoher Genauig-
keit zu analysieren. Daher konnen die Feinstruk-
turiibergdnge in Ionen genutzt werden, um die
Leistungsfahigkeit und Machbarkeit moderner
relativistischer Mehrkorper-Berechnungsansatze
zu berpriifen. Insbesondere durch den Vergleich
von experimentellen Daten und theoretischen
Vorhersagen kann man QED-Effekte hoherer
Ordnung untersuchen, deren genaue Auswertung
nach wie vor eine sehr komplizierte Aufgabe ist.
Isotopenverschiebungen von Atomniveaus sind ein
ideales Werkzeug fiir einen solchen Vergleich, da
sie mit viel hoherer Genauigkeit als absolute Ener-
gien berechnet werden kénnen. Dariiber hinaus
konnen hochprazise (experimentelle und theore-
tische) Analysen der Isotopenverschiebungsdaten
wertvolle Informationen iiber besondere Kern-
eigenschaften liefern, die mit anderen Methoden
weniger gut zugénglich sind. Die Kenntnis dieser
Eigenschaften ist fiir die hochprézise King-
Plot-Analyse der Isotopenverschiebungsdaten
unerlésslich. Eine solche Analyse wurde kiirz-
lich als weiteres Werkzeug zur Suche nach einer
»Neuen Physik“ jenseits des Standardmodells
vorgeschlagen.
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