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Ein neuer Auftrieb fir die molekulare Mikroskopie

Resonator-verstarkte Raman-Streuung gibt Aufschluss Gber Struktur
und Eigenschaften von Kohlenstoff-Nanoréhrchen.

Nanorohrchen aus Kohlenstoff lassen sich in unterschiedlichen Grof3en
und Eigenschaften herstellen und sind deshalb fur so verschiedene An-
wendungsgebiete wie Elektronik, Photonik und Nanomechanik von gréR3-
tem Interesse. Um so wichtiger ist es, ein Werkzeug an der Hand zu
haben, mit dem man diese Eigenschaften schnell und préazise bestimmen
kann. Gerade die hierfur verantwortlichen chemischen Strukturen lassen
sich im Prinzip mit der Methode der Raman-Spektroskopie aufschlisseln.
Doch sind die damit erreichbaren Signale unter normalen Umstanden
extrem schwach. Ein Team von Forschern der Abteilung Laserspektros-
kopie von Prof. Theodor W. Hansch (Direktor am Max-Planck-Institut fur
Quantenoptik und Lehrstuhl fir Experimentalphysik an der Ludwig-
Maximilians-Universitat Minchen) hat jetzt eine Technik entwickelt, die
Signale der Raman-Streuung mit Hilfe eines optischen Resonators erheb-
lich zu verstarken. Durch Kombination von Raman- und Absorptionsmes-
sungen konnten sie die Proben sowohl raumlich abbilden als auch ihre
chemische Struktur ermitteln. Im Gegensatz zu anderen Techniken beruht
der neue Ansatz allein auf der Verstarkung der Vakuumfluktuationen der
elektromagnetischen Felder innerhalb des Resonators. Dabei wird
storender Hintergrund vermieden, was die Methode zu einem vielverspre-
chenden Werkzeug fir molekulare Abbildungstechniken macht.

Jede Molekiilsorte hat ihren eigenen Fingerabdruck von Vibrationsschwingun-
gen, die Information Uber die chemische Struktur beinhalten. Raman-
Spektroskopie erlaubt es, das Vibrationsspektrum effizient optisch nachzuwei-
sen: Monochromatisches Licht, das auf die Probe fallt, regt diese zu einer Viel-
zahl von Vibrationsschwingungen an. Die Linien, die diesen Energien entspre-
chen, sind dann im Spektrum des gestreuten Lichtes sichtbar. Als optische
Technik eignet sich der Ansatz auch zur Aufnahme von mikroskopischen Ab-
bildungen. Mit Hilfe der Raman-Mikroskopie erhalt man von der Probe ein Bild
mit hoher rdumlicher Aufldsung und Informationen tber die chemische Struktur.
Daraus ergeben sich vielfaltige Anwendungsmdglichkeiten, von der Analyse
biologischer Proben bis zur Charakterisierung von Nanomaterialien oder dem
Monitoring industrieller Fertigungsprozesse.

Im vorliegenden Experiment kommt diese Methode fir die Charakterisierung
einzelner Kohlenstoff-Nanoréhrchen zum Einsatz. Diese kommen mit ganz un-
terschiedlichen Durchmessern und Eigenschaften, etwa metallisch oder halblei-
tend, vor, und je nachdem haben die Vibrationsschwingungen auch unter-
schiedliche Frequenzen. Die Raman-Spektroskopie ist somit gerade auf die
molekulare Struktur empfindlich, die fir diese Eigenschaften verantwortlich ist.
Der Haken dabei ist, dass Raman-Streuung nur ein sehr schwaches Signal
liefert, was die Abbildung oder die Untersuchung individueller Nanosysteme
erschwert. ,Unser Ansatz besteht darin, die Probe, d.h. die auf einem Substrat
aufgebrachten NanorOhrchen, im Zentrum eines mikroskopisch kleinen
Resonators zu platzieren, um optische Resonanzen fir die Verstarkung der
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Raman-Signale nutzen zu kdnnen. Der Resonator wird rasterformig Uber die Probe gefihrt
und fokussiert gleichzeitig das Licht auf einen Fleck mit der GréRe nahe dem Beugungslimit,
sodass hochauflésende Bilder erzeugt werden kénnen®, erklart Dr. David Hunger, einer der
an diesem Projekt arbeitenden Wissenschaftler. ,Der Resonator verstarkt sowohl den Pro-
zess der Raman-Streuung als auch die Absorption durch die Probe. Dies erlaubt es, in einer
einzigen Messung extrem empfindliche Absorptionsmikroskopie mit Raman-Abbildungstech-
niken zu kombinieren.*

Um einen entsprechend grof3en Verstarkungs-
effekt dabei zu erzielen, muss man das Licht in
den ultrakleinen Resonatoren fir viele tausend
Umlaufe speichern kdnnen. Das ist besonders
dann eine Herausforderung, wenn man die
Probe rasterformig abbilden moéchte. In dem
von David Hunger entwickelten Aufbau besteht
eine Seite aus einem ebenen hochreflektiven
Spiegel, der gleichzeitig als Trager der Probe
dient. Das Gegenstick ist ein stark konkav
gekrimmter Mikrospiegel am Ausgang einer
optischen Faser. Durch diese Faser wird Licht
in den Resonator eingekoppelt. Der ebene
Spiegel mit der Probe wird Punkt fir Punkt
relativ zur Faser verschoben, um die Probe
schrittweise in den Fokus der Resonatormode
zu bringen. Gleichzeitig wird der Abstand zwi-
schen den beiden Spiegeln so eingestellt, dass
Grafik: lllustration des experimentellen Auf- die Resonanzbedingung des Hohlraums je-
baus (MPQ, Abteilung Laserspektroskopie) weils zur Resonanz der Raman-Streuung

passt. Dies erfordert eine Genauigkeit bei der
Positionierung von einigen 10 Pikometern. ,Wir stimmen den Spiegelabstand schrittweise ab,
um die Resonanzverstarkung im gesamten interessanten Spektralbereich zu erhalten®, er-
klart Thomas HUmmer, der als Doktorand das Experiment durchfiihrt. ,Da die Resonanzli-
nien des Hohlraums extrem schmal sind, kann dies zu einer spektralen Auflésung fiihren, die
weit Uber die Moglichkeiten konventioneller Raman-Spektroskopie hinausgehen.*

Gleichzeitig wird das Raman-Signal durch den sogenannten Purcell-Effekt verstarkt, der auf
die Uberhohung der Vakuumfluktuationen innerhalb der Mikrokavitat und die lange Photo-
nen-Lebensdauer zuriickgeht. Im Experiment fuhrt dies zu einer Verstarkung des resonanten
Raman-Lichtes bis zu einem Faktor 320. Vergleicht man das Netto-Signal, das man von ei-
ner einzelnen Raman-Linie aus dem Hohlraumresonator erhalt, mit dem Signal des besten
konventionellen Mikroskops, dann ist es mehr als 6 mal so gut. Weitere Verbesserungen
sollten es erlauben, die Verstarkung noch um GréRenordnungen zu erhéhen.

Das volle Potential der Technik zeigt sich aber an der Mdglichkeit, sogenannte hyperspektra-
le Bilder aufzunehmen. Hier werden die Resonator-verstarkten Ramanspektren an vielen
Stellen auf dem Spiegel aufgezeichnet. Daraus kann ein rAumliches Bild der Probe konstru-
iert werden, das z.B. die Starke, Frequenz oder die Form der Raman-Linien abbildet. ,In un-
serem Experiment untersuchen wir einen bestimmten Raman-Ubergang, der empfindlich auf
den Durchmesser und die elektrischen Eigenschaften der Nanorthrchen ist. Aus dem Hy-
perspektrum kdnnen wir flr eine grof3e Anzahl von einzelnen Nanoréhrchen den Durchmes-
ser ermitteln und bestimmen, ob sie metallisch oder halbleitend sind“, erklart Thomas
Hummer.

Die Methode lasst sich auf eine Vielfalt von verschiedenartigen Proben anwenden. Dies
macht sie zu einem vielversprechenden Werkzeug, das sogar einzelne Molekile mit Raman-
Spektroskopie abzubilden vermag. Das Schema kdnnte erweitert werden, um mit neuartigen
Materialien Raman-Laser zu bauen, oder es kdénnte genutzt werden, um Quantenkontrolle
Uber molekulare Vibrationsschwingungen zu erhalten. [DH/OM]
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