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Inkoharent zum Bild

Ein Experiment am European XFEL zeigt, dass Intensitatsinterferometrie mit atomarer

Fluoreszenzstrahlung maglich ist.

Adriana Palffy-Buf3

Abb. 1

Im experimentellen Aufbau am European XFEL fokussiert ein Phasengitter

den Rontgenstrahl auf zwei Punkte (gelb) auf einer diinnen Kupferfolie. Die re-
sultierende Fluoreszenzstrahlung erzeugt im Fernfeld ein Speckle-Muster,

das ein ortsauflésender Detektor aufzeichnet. Die Kupferfolie rotiert
kontinuierlich, damit der intensive Rontgenpuls sie nicht zerstort.

m die Struktur kondensierter Ma-

terie zu bestimmen, ist die koha-
rente Rontgenbeugung seit mehr als
hundert Jahren eine unverzichtbare
Methode, die immer weiter entwickelt
wird. Heute kommen dabei beschleu-
nigerbasierte Rontgenquellen zum
Einsatz, wie Synchrotronstrahlungs-
quellen und Rontgenlaser. Im Gegen-
satz dazu gelang es kiirzlich erstmalig
am European XFEL, auch inkohérente
Rontgenfluoreszenzphotonen fiir die
Bildgebung zu nutzen [1] - ein An-
satz, der zuriick zu den Anfingen der
Rontgenkristallographie fiihrt. Seit
der Entdeckung der Rontgenstrah-
lung fithrten verschiedene Umwege
zu dieser Anwendung. So wollten
die Forscher um Max von Laue 1912
Interferenzerscheinungen an Kristal-
len untersuchen. Dazu platzierten
sie ihre Fotoplatten zunéchst so, dass
diese moglichst gut Fluoreszenzlicht
nach der Anregung des Kristalls detek-
tierten. Weil die Fluoreszenzphotonen
keine definierte Phasenbeziehung zu-
einander aufweisen, kam es aber nicht
zur erwarteten Interferenz — ein Um-
stand, auf den schon Arnold Sommer-
feld hingewiesen hatte. Die Detektion
gelang erst, als die Fotoplatten direkt
hinter dem untersuchten Kristall stan-
den. Nun zeigten sich charakteristische
Muster, allerdings verursacht durch
die kohirente Uberlagerung der an
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den Atomen gestreuten Réntgenwel-
len [2]. Dies war die Geburtsstunde
der Rontgenkristallographie, fiir die
Max von Laue nur zwei Jahre spiter
den Nobelpreis fiir Physik erhielt.

Seither gilt Fluoreszenzstrahlung
als ungeeignet fiir die Rontgenstruk-
turanalyse. Das trifft jedoch nur zu,
wenn die Detektions- bzw. Integra-
tionszeit des Detektors deutlich ldn-
ger ist als die Emissionsdauer der
Fluoreszenzphotonen, die sogenann-
te Kohdrenzzeit. Denn in diesem
Fall mittelt die Detektion uber viele
Emissionsprozesse. Ist die Detekti-
onszeit deutlich kiirzer als die Kohé-
renzzeit, sind die Emissionsprozesse
interferenzfihig.

Diesen Zusammenhang wandten
in den 1950er-Jahren die britischen
Astronomen Robert Hanbury Brown
und Richard Q. Twiss auf das Licht
von Sternen an. Sie reduzierten die
Detektionszeit in den Bereich der Ko-
hérenzzeit eines schmalbandigen Aus-
schnitts des Sternenlichts und wer-
teten die raumlichen Korrelationen
der Intensititen zweier getrennter De-
tektoren aus. Damit gelang es ihnen,
die Durchmesser und die Abstande
von Sternen zu bestimmen [3, 4].

Diese sogenannte Intensititsinter-
ferometrie beruht auf einem Zwei-
Photonen-Interferenzphdnomen.
Interferenz tritt auf, wenn zwei nicht
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unterscheidbare Photonen, die von
verschiedenen Punkten einer Quelle
ausgehen, gleichzeitig zwei verschie-
dene Detektoren erreichen [5]. Damit
die beiden Photonen ununterscheid-
bar sind, miissen ihre Eigenschaften
identisch sein und ihr zeitlicher Ab-
stand bei der Detektion innerhalb
der Koharenzzeit der Lichtquelle lie-
gen. Inspiriert durch die Experimente
von Hanbury Brown und Twiss hat
Roy Glauber wenige Jahre spater die
Quantentheorie der Kohédrenz ent-
wickelt und damit die Quantenoptik
maf3geblich vorangebracht 6, 7]. Da-
fiir wurde er 2005 mit dem Physik-
Nobelpreis ausgezeichnet.

Die Intensitdtsinterferometrie auf
die Rontgenstrukturanalyse anzu-
wenden, kam bisher nicht infrage,
weil die Kohérenzzeit hier sehr kurz
ist: Die Uberginge zwischen den
inneren Schalen haben eine sehr
kurze Lebensdauer; im Falle eines
Kupferatoms mit einer Leerstelle in
der K-Schale betragt sie weniger als
eine Femtosekunde. Die Photonen
zweier Kupferatome erscheinen also
nur dann ununterscheidbar, wenn
die Detektoren sie innerhalb dieser
Zeitspanne nachweisen oder wenn
die Atome innerhalb dieses Zeitinter-
valls angeregt werden. Heute verfiig-
bare Detektoren sind fiir den Nach-
weis zu langsam, aber die schnelle
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Anregung ermdglichen seit kurzem
Rontgenlaser mit Pulsdauern von
Femtosekunden. Sie erlauben es, die
Intensitatsinterferometrie auf die
Bildgebung mit Rontgenfluoreszenz-
photonen zu tibertragen und dabei
atomare Auflgsung zu erzielen [8].

Kiirzlich ist am European XFEL
ein wichtiger experimenteller Schritt
in diese Richtung gelungen [1]. Ein
Phasengitter fokussierte den Ront-
genstrahl mit einer Energie von
9 keV und einer Pulsldnge von 6,2 fs
auf zwei Punkte einer diinnen Kup-
ferfolie (Abb. 1); dort regten die
mehr als 10° Photonen pro Puls die
Kupferatome zur Emission von K-
Fluoreszenzstrahlung mit 8,9 keV an.
Die beiden fluoreszierenden Punkte
dienten als abzubildende Probe bzw.
Lichtquelle. Fiir die Aufnahme kam
ein speziell entwickelter AGIP-De-
tektor (,Adaptive Gain Integrating
Pixel detector) zum Einsatz, der
tiber einen groflen dynamischen Be-
reich die Verstiarkung automatisch der
Strahlungsintensitédt anpasst. Da eine
Million Pixel fiir den Einzelphotonen-
nachweis vorliegen, kann der Detek-
tor bis zu 10'* Korrelationen zwischen
Pixelpaaren wihrend eines einzigen
Laserpulses messen.

Eine Herausforderung des Expe-
riments bestand in der Dauer des
Rontgenpulses, die etwa zehnmal
langer war als die Lebensdauer des
Ubergangs der K.-Emission. Das
verringerte den Kontrast der Interfe-
renzstreifen, sodass es notig war, das
Signal-zu-Untergrund-Verhaltnis zu
verbessern. Dazu dienten 58 Millio-
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Abb.2 Mehr als 58 Millionen Korrelationen von Réntgenfluoreszenz-Schnappschiissen ergeben eine
Karte der rdumlichen Frequenzverteilung der Quellen bzw. der g-Vektoren im reziproken Raum (a). Eine
Analyse des Interferenzmusters mit herkommlichen Methoden der kohérenten diffraktiven Bildgebung
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erzeugt ein hochaufldsendes Bild der zwei beleuchteten Flecken auf der Kupferscheibe (b).

nen Fluoreszenzbilder, aufgenommen
in etwa fiinf Stunden. Die aufsum-
mierte Intensitat aller Bilder ergab
wie erwartet ein rdumlich isotropes
Signal ohne strukturelle Informati-
onen. Im Gegensatz dazu zeigte das
berechnete Korrelationssignal deut-
lich die Zwei-Photonen-Interferenz
mit Maxima bis zur dritten Ordnung
(Abb. 2a). Um das Bild der Fluores-
zenzquelle zu rekonstruieren, galt es,
das erhaltene Streifenmuster zu analy-
sieren. Das gelang mit einer Methode
der kohérenten Bildgebung, die eine
Fourier-Transformation und einen
iterativen Algorithmus nutzte, um die
Phase des Felds zu bestimmen. Damit
lief3en sich die Grofle und der Abstand
der beiden Fluoreszenzflecken auf der
Kupferfolie rekonstruieren (Abb. 2b).

Das Experiment kehrt im Prinzip
wieder zum urspriinglichen Ansatz

SiiBe Falschungssicherheit

Ein Team des MPI fiir Kolloid- und Grenzfla-
chenforschung in Potsdam-Golm hat eine
Methode entwickelt, um Produktfélschung
zu erschweren. Das patentierte Verfahren
ermoglicht es, einzigartige, nicht kopier-
bare Fluoreszenzmuster schnell und preis-
wert zu erzeugen. Als Basis dafiir dient ein
diinner Zuckerfilm aus Monosacchariden.
Wenn ein Laserstrahl diesen auf mehr als
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500 °C erhitzt, karamellisiert der Zucker und
bildet spezifische Muster mit einzigartiger
Topografie. Diese zeigt sich im Fluoreszenz-
licht in einmaligen Farbabstufungen und
erlaubt es so, die Probe mit dem Zuckerab-
druck eindeutig zu identifizieren.

J. Zhang et al., Nat. Nanotechnol. (2023),
DOI: 10.1038/s41565-023-01405-3

Max von Laues zuriick und erbringt
den Nachweis, dass sich Fluoreszenz-
strahlung fiir die Bildgebung nutzen
lasst - dank Femtosekunden-Ront-
genquellen und ortsauflésenden
Pixeldetektoren, die 1912 noch nicht
zur Verfiigung standen. Mit weiteren
Verbesserungen lassen sich prinzipiell
mit der Methode Strukturen bis hin zu
atomarer Auflosung bestimmen. So
wird der European XFEL in Zukunft
noch kiirzere Pulse zur Verfiigung
stellen, was die Zahl der erforder-
lichen Fluoreszenzbilder deutlich re-
duziert. Die Methode stellt eine Mog-
lichkeit dar, um in Kombination mit
kohidrenter Rontgenbeugung eines
Tages einzelne Molekiile abzubilden.
Mittels ultrakurzer Rontgenpulse lie-
Ben sich dann elementspezifisch und
zeitaufgelost Reaktionsverldufe mit
atomarer Auflosung verfolgen.
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