Fir eine ideale Quelle nimmt daher
die Koinzidenz-Funktion g(7) bei
einer Zeitdifferenz 7 = 0 den Wert
Null an. Fur Zeitdifferenzen, die
der mittleren Lebensdauer des An-
regungszustands entsprechen, steigt
der Wert der Koinzidenz-Funktion
an. Ein thermischer Strahler er-
reicht beispielsweise den Wert 2.

Bei realen Quellen geht man
aufgrund der Quantenstatistik be-
reits fiir Werte von g(0) < 0,5 von
Einzelphotonenemission aus. Fiir
die Nanor6hrchen im Mikrobauteil
lagen die Werte von g,(0) bei etwa
0,52 (Abb.2). Die kurze Lebensdauer
des emittierenden Zustands von
etwa 100 ps und die zeitliche Auf-
16sung der Messung von ungefiahr
40 ps fithren dazu, dass Photonen
aus zwei eng aufeinanderfolgen-
den Anregungs-Emissions-Zyklen
gleichzeitig nachgewiesen werden.
Das erhoht den beobachteten Wert
von g,(0), sodass der tatsdchliche
Wert deutlich unter 0,5 liegen diirf-
te und damit die nichtklassische
Quantennatur des emittierten
Lichts nachweist.

Warum sich die rdumlich aus-
gedehnten quasi-eindimensionalen
Kohlenstoff-Nanorohrchen wie

Verbliiffendes Wasser

Einzelphotonenquellen verhalten,
ist noch nicht voéllig klar. Eine mog-
liche Erklarung wire eine aufler-
gewohnlich effiziente Lokalisie-
rung mobiler Anregungszustinde
(Exzitonen) durch einen einzelnen
energetisch abgesenkten Zustand.
Dieser konnte durch Stérungen der
Umgebung entstehen, und dann
als Emitter agieren. Nach diesem
Prinzip erfolgte die gezielte Dotie-
rung von Nanoréhrchen, um nach
optischer Anregung eine Einzel-
photonen-Emission bei Raumtem-
peratur zu realisieren [8]. Im Fall
der elektrischen Anregung konnten
auch die besonders starken Korrela-
tionseffekte der Ladungstréiger dazu
fithren, dass ein einzelner emittie-
render Zustand tibrig bleibt: Treten
zwei Anregungszustdnde gleichzei-
tig auf, konnten sie sich gegenseitig
ausloschen (Annihilation).

Die Mikrobauteile erreichen
mit 10™* Photonen pro Elektron
bereits eine sehr gute Konver-
sionseffizienz. Die zu erwartende
Modulationsbandbreite liegt im
GHz-Bereich und wiirde daher sehr
hohe Taktraten eines zukiinftigen
Quantencomputers ermoglichen.
Bisher wurden die Bauteile bei

Wassermolekiile in engen Kandlen von Beryll-Kristallen weisen Ordnung

mit ferroelektrischem Verhalten auf.

asser ist zweifellos eine

der wichtigsten und auch
exotischsten Substanzen auf un-
serem Planeten. Die Vielzahl von
Besonderheiten, die zuweilen als
»Anomalien“ diskutiert werden, re-
sultiert aus der speziellen Struktur
des Wassermolekiils, insbesondere
aus der Verteilung der elektrischen
Ladungen. Diese Struktur bewirkt
ein elektrisches Dipolmoment und
fithrt im kondensierten Zustand zu
einem perkolierenden, nahezu te-
traedrischen Netzwerk aus Wasser-
stoffbriicken. Dieses entsteht durch
die einzigartige Konstellation von
zwei positiven und zwei — wenn
auch verschmierten - negativen
Ladungszentren pro Wassermole-
kil [1].

Ein einzelnes Wassermolekiil ist
in der Fliissigkeit trotz der starken
Vernetzung durch Wasserstoftbrii-
cken-Bindungen sehr beweglich.
Die dielektrische Relaxationszeit
betrigt fiir Wasser am Schmelz-
punkt nur etwa 10™"'s und ist um
sechs Grofienordnungen kleiner als
tir Eis bei 0°C. Diese Zeit ist ein
Maf dafiir, wie lange es dauert, bis
sich ein Wassermolekiil in einen
neuen Bindungszustand innerhalb
des Netzwerks umorientiert. Ent-
scheidenden Einfluss auf die kurze
Relaxationszeit der Fliissigkeit hat
der hohere Gehalt an Netzwerk-De-
fekten gegeniiber der im Eis weit-
gehend perfekten tetraedrischen
Ordnung [2]. Auch die sehr grof3e
Konzentration von Moglichkeiten
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5 K betrieben, weil die Detektoren
supraleitend arbeiten und die emit-
tierenden Anregungszustinde in
diesem Fall lokalisiert sind. Eine
gezielte Dotierung kénnte den Be-

trieb bei Raumtemperatur erlauben.

Auch im klassischen Computerde-
sign dienen Kohlenstoff-Nanorohr-
chen als elektrische Zuleitungen
und Transistoren [9]. Eine direkte
Kombination von klassischem
und Quantencomputing basierend
auf den gleichen Komponenten
erscheint mit dem neuen Chip
moglich.
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fur Wasserstoffbriicken (220 mol/I)
spielt eine Rolle. Wenn sich infolge
thermischer Fluktuationen Defekte
bilden, findet ein betroffenes Was-
sermolekiil durch Umorientieren
rasch ein geeignetes Partnermole-
kiil, um eine neue Bindung einzu-
gehen [2, 3].

Zunichst iiberrascht die Tat-
sache, dass sich Wasser trotz
seiner vergleichsweise starken
Vernetzung und ausgepragten
Struktur aufgrund der zahlreichen
verfiigbaren Wasserstoftbriicken-
Bindungspartner gegeniiber ande-
ren Fliissigkeiten durch eine hohe
dynamische Flexibilitat auszeich-
net. Gleichermaflen erstaunlich
ist es, dass die der Vernetzung
entgegenwirkende Beeinflussung,
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Abb.1 Die hexagonal angeordneten
Kanéle eines Beryll-Einkristalls sind mit
Wassermolekiilen gefillt (a). Die Sauer-
stoffatome sind rot, die Wasserstoff-
atome turkis dargestellt. Die Pfeile mar-
kieren die Richtungen der elektrischen

nédmlich die Trennung der Was-
sermolekiile voneinander und die
Authebung der Wasserstoffbrii-
cken-Wechselwirkung, einen hohen
Ordnungszustand hervorrufen
kann. Wissenschaftler aus Russ-
land, der Tschechischen Republik
und aus Stuttgart haben jedoch
kiirzlich genau das nachgewiesen:
Durch Einbringen von Wasser in
enge Kanile ausgewdhlter Einkris-
talle haben sie ein (beginnendes)
ferroelektrisches Verhalten in der
Wasserphase erzielt [4].

Die Wissenschaftler um B. P.
Gorshunov kniipfen an theoretische
Uberlegungen zu méglicher ferro-
elektrischer Ordnung von Wasser in
spezieller Umgebung sowie an erste
experimentelle Hinweise auf ferro-
elektrisches Verhalten von Eis in
supramolekularen Strukturen an [5].
Die Idee, die ihrer Arbeit zugrunde
liegt, ist bestechend: Sie entfernen
Wassermolekiile so weit voneinan-
der, dass sich zwischen ihnen keine
Wasserstoffbriicken mehr bilden
koénnen, die langreichweitigen Di-
pol-Dipol-Wechselwirkungen aber
noch wirken. Die so voneinander
getrennten Molekiile fithren zu ei-
ner ferroelektrischen Ordnung.

Um diese Idee zu realisieren,
nutzten die Wissenschaftler die re-
lativ langen Kanile in Richtung der
hexagonalen c-Achse von Beryll-
Kristallen. Da deren Durchmesser
entlang der c-Achse variiert, wer-
den Kifige mit einem Durchmesser
von 5,1 A, die ein Wassermolekiil
aufnehmen konnen, durch Veren-
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Dipolmomente. Die dunklere Farbge-
bung kennzeichnet die Kanalstruktur
des Kristalls. Das inverse dielektrische In-
krement 1/Ae Gber der Temperatur folgt
dem Curie-Weiss-Gesetz (b, rote Linie).

gungen voneinander getrennt, die
nur etwa 2,8 A breit sind (Abb. 1a).
Die Analyse der in wéssriger Um-
gebung gezogenen Beryll-Kristalle
ergab eine Konzentration und
Verteilung von Wassermolekiilen,
die aufgrund der Dipol-Dipol-
Wechselwirkung ferroelektrisches
Verhalten bis zu Temperaturen um
300 K erwarten lief3.

Der experimentelle Nachweis
dieser ferroelektrischen Eigenschaf-
ten war durch temperaturabhingige
Messungen der komplexen Dielek-
trizitatszahl e(v) = &'(v) - ie” (v)
iiber den breiten Frequenzbereich
von v =1Hz bis 2,5 THz méglich.
Der Realteil der Dielektrizitétszahl
andert sich fiir wasserfreie Beryll-
kristalle kaum mit der Temperatur
(¢'(1 Hz) = 7,5). Fiir wasserhaltige
Kristalle weist er bei elektrischer
Feldrichtung senkrecht zur kris-

& (v)

Abb.2 Der negative Imaginarteil des
dielektrischen Spektrums eines wasser-
haltigen Beryll-Kristalls variiert mit der
Temperatur (a). Pfeile markieren die
Resonanzfrequenz v, der tieffrequenten
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tallographischen c-Achse Curie-
Weiss-Verhalten auf (Abb. 1b) [6]:

Ae(T) =€'(1Hz, T) - €'(0)
=C(T-Ty)", T>Te. (1)

Hier bezeichnet €'(e0) den weit-
gehend temperaturunabhéngigen
Anteil zur Dielektrizitdtszahl, der
hochfrequente Hintergrundbeitrige
zusammenfasst, die beispielsweise
durch die Kristalle vorhanden sind.
C ist die Curie-Konstante, T, die
Curie-Weiss-Temperatur und T¢
die Curie-Temperatur. Ein weiterer
Hinweis auf ferroelektrisches Ver-
halten folgt aus der tieffrequenten
Resonanz im THz-Bereich des
dielektrischen Spektrums, die sich
zu To hin verlangsamt (Abb. 2a).
Diese relativ breite Resonanz ist
der ferroelektrischen (,,soft“) Mode
im Rahmen der Gitterdynamik-
Theorie von Cochran zuzuordnen
[6]. Die Ferroelektrizitiat bestimmter
Kristalle geht darin auf Gitter-
schwingungen zuriick. Gorshunov
und Kollegen fanden, dass das von
Cochran fiir solche Kristalle vor-
hergesagte Temperaturverhalten

vooc (T - To)'"? ()
der Resonanzfrequenz der tieffre-
quenten Gitterschwingung auch fiir
das Wasser-Beryll-System zutrifft
(Abb.2b). Das ist eine weitere Besta-
tigung fiir die ferroelektrische Ord-
nung des Wassers.

Die Ergebnisse belegen, dass
fir das grundlegende Verstiandnis
der zahlreichen Besonderheiten

b
2 L} T
15 F
=
1E
05 & L "
45 9 13,5 18
T-ToinK"2

ferroelektrischen Mode. Diese Frequenz
ist gemal der Cochran-Beziehung (rote
Linie, b) proportional zur Wurzel aus
T-To.



von Wasser nicht allein wesent-
lich ist, dass sich pro Molekiil vier
Wasserstoftbriicken bilden kon-
nen. Auch die Kompaktheit des
Molekiils spielt eine entscheidende
Rolle. Ohne sie wiére die raumliche
Anordnung, die fiir das ferroelek-
trische Verhalten erforderlich ist,
nicht moglich. Weitere grundle-
gende Erkenntnisse {iber gefan-
genes Wasser sind durch gezielte

Irrfahrten der Atome

Manipulationen, z.B. die Anderung
der Grofle und Topologie der Kris-
tallkafige, zu erwarten [4]. Langfris-
tig konnten diese Experimente zu
einem tieferen Verstindnis von
Wasser in noch komplexeren Mate-
rialien, einschliefSlich biologischer
Systeme, fithren.
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Mit Hilfe ultrakalter Atome gelang es, die nicht-ergodische Diffusion genauer zu ergriinden.

ie Brownschen Zitterbewe-

gungen [1] - oder allgemeiner
zufillige Irrfahrten [2] — geh6ren zu
den fundamentalsten Phanomenen
in der Physik. Ihre theoretische
Beschreibung stellt daher eine der
tragenden Séulen der modernen
Wissenschaft dar. Die Anwendung
von zufilligen Prozessen umfasst
alle wissenschaftlichen Disziplinen,
darunter Finanzmathematik und
Marktanalyse, Molekularbiologie
und Okologie. Der Grund fiir
diese Allgegenwart liegt in ihrer
Universalitit [1]. Mikroskopische
Details eines Prozesses, welche die
Ausbreitung von Wanderern regeln,
z. B. der Mechanismus, der zufillige
Wanderer antreibt, die Verteilung
der Wandergeschwindigkeit oder
die Distanz, die ein Wanderer ab-
deckt, bevor er die Richtung seiner
Bewegung verandert, sind nicht
erforderlich, um die Ausbreitung
auf groflen Zeitskalen zu charakte-
risieren. Solange sich der Prozess
als Irrfahrt mit einem endlichen
zweiten Moment des Fluges be-
schreiben ldsst, folgt die raumliche
Verteilung der Wanderer nach
langer Zeit der universellen Gauf3-
Funktion. Zur Festlegung des Aus-
breitungsprozesses benétigen wir
somit de facto nur einen Parameter:
den Diffusionskoeffizienten.

Der Weg zum asymptotischen

Gauf3-Verhalten hangt jedoch
von den mikroskopischen Details
einer im Allgemeinen nichtline-
aren Dynamik des Systems ab. Es
kann tatsachlich sehr lange dau-
ern, bevor der Prozess in diesem

asymptotischen Bereich ankommt.
Diese Zeitdauer kann zum Beispiel
davon abhdngen, welche Form

die Verteilung der Fliige besitzt.

In diesem Sinne ergibt sich eine
nicht-ergodische Phase — der Weg
zum Gauf3schen Bereich hingt also
von der Anfangsverteilung einer
Wolke von Wanderern ab [3]. Die
konventionelle Theorie der Brown-
schen Bewegung deckt diese Stufe
im Leben der Wanderer nicht ab.
Dabher ist die Beschreibung der
Stufe besonders anspruchsvoll. Die
detaillierte Analyse dieses eventu-
ell lang andauernden transienten,
nicht-ergodischen Bereichs ermég-

aus [4]

licht einen vertieften Einblick in
die mikroskopische Maschinerie,
die der zufilligen Ausbreitung zu-
grundeliegt. Sie ldsst sich somit als
Werkzeug einsetzen, um komplexe
Mechanismen von sich zufillig aus-
breitenden Objekten zu erkunden.
In jiingsten Arbeiten schlossen
sich Experimentalphysiker aus
Kaiserslautern und Theoretiker
aus Erlangen zusammen, um
diesen Bereich einer transienten,
nicht-ergodischen Diffusion na-
her zu ergriinden [4]. Anstelle von
klassischen Brownschen Partikeln
arbeiteten die Forscher mit ultra-
kalten Cdsiumatomen, die sie in

Leit

Entfernung in ym

Abb.1 Ein kaltes Casiumatom wird in einem tiefen
periodischen, optischen Potential lokalisiert (a). Da-
mit ist der quantenmechanische Tunneleffekt voll-
standig unterdriickt. Hochauflésende Fluoreszenz-
Bildgebung dient dazu, die Position des Atoms auf-
zuzeichnen. Das Potential wird dann abgesenkt und
das Atom zusatzlich mit nahezu resonantem Licht
beleuchtet, um es schwach (kleine Ddmpfung) an
ein effektives ,thermisches Warmebad” zu koppeln
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(b). Nun kann das Atom mittels rauschinduzierter
Spriinge die Potentialbarrieren Gberwinden. Nach
einer festen ,Flugzeit” wird das Atom durch schnel-
les Erhohen der Potentialtiefe wieder eingefroren
(c). Dies ist ein einzelner Schritt der Zufallsbewe-
gung. Die Verschiebung des Atoms wird aus zwei
nachfolgenden Bildern berechnet. Typische experi-
mentelle Trajektorien zeigen die Zufallsbewegung
einzelner Atome nach vielen Schritten (d).
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