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EINLEITUNG

Die Erfindung des Raster-Tunnel-Mikroskops 1980 durch Binnig und Rohrer [1] und dessen
Weiterentwicklungen zum Raster-Kraft-Mikroskop [2], Raster-Nahfeld-Mikroskop [3] und
weiterer Raster-Sonden-Mikroskope hat enorme neue Mdoglichkeiten zur Erforschung der
Materie auf dem Mal3stab von einzelnen Atomen und Molekiilen eréffnet. Nur wenig spéater
hat die erste optische Detektion von einzelnen Molekiilen im Festkdrper bei tiefer Tempera-
tur' durch Kador und Moerner 1989 [4] neue Méglichkeiten in der optischen Spektroskopie
zur Verfligung gestellt. Die Untersuchung einzelner Molekile erlaubt es, Informationen tber
Prozesse zu gewinnen, die im Ensemble durch die Mittelung tber viele Molekile verloren
gehen.

Obwohl mittlerweile einzelne Molekile auch bei Raumtemperatur optisch untersucht
werden konnen, was gerade fiur biologische Proben wichtig ist, bieten spektroskopisch hoch-
aufgeloste Tieftemperatur-Experimente immer noch einige interessante Vorteile. (1) Die tiefe
Temperatur flihrt dazu, dass die Absorptionslinien von verschiedenen ausgewéhlten Systemen
extrem schmalbandig (einige 1@m™") werden und die Absorptions-Querschnitte Werte von
etwa 10 nn? annehmen, also ein Vielfaches der physikalischen GréRe des Molekiils. Dieser
starke Resonanzeffekt macht die Detektion des Signals einzelner Molekiile wesentlich einfa-
cher als bei Raumtemperatur. (2) Bei tiefer Temperatur ist auch die Diffusion der zu untersu-
chenden Molekile eingefroren, so dass einzelne Molekiile fast unbegrenzt lange untersucht
werden kénnen. (3) Die Lage der sehr schmalen Absorptionslinien ist zudem extrem emp-
findlich gegen aul3ere Einfliisse, so dass ihre Beobachtung Aufschluss Uber Prozesse in der
lokalen Umgebung der Molekiile geben kann. (4) Bei tiefen Temperaturen sind zudem viele
thermische Prozesse eingefroren oder zumindest stark verlangsamt, so dass nicht nur am
selben Molekil Uber langere Zeit Messungen gemacht werden kénnen, sondern dasselbe
Quantensystem auch tber léangere Zeit in denselben Zustédnden beobachtet werden kann.

Die Kombination von spektroskopisch hdchster Auflésung bei tiefer Temperatur mit
raumlich héchster Auflésung durch die Verwendung von Fernfeld- oder Nahfeld-Methoden
ist in mancher Hinsicht interessant. Zum einen spielen sich viele Prozesse in der Natur zwi-
schen Molekiilen ab, die sich in ndchster Néhe zueinander befinden, sich jedoch spektrosko-
pisch unterscheiden, zum anderen besitzen die optischen Felder der Nahfeld-Mikroskopie
raumliche Dimensionen, die in der Grdf3enordnung der Absorptions-Querschnitte einzelner
Molekile bei tiefer Temperatur liegen, was quantenoptische Experimente mit einzelnen Mo-
lekiilen und Photonen ermaglicht.

In dieser Dissertation wird der Aufbau eines kombinierten konfokalen und nahfeld-opti-
schen Mikroskops fur den Temperaturbereich zwischen 1,8 und 300 K beschrieben. Das Mik-
roskop benutzt einen Parabolspiegel zum Fokussieren und Sammeln von Licht, da Mikro-
skop-Objektive bei tiefer Temperatur nur bedingt eingesetzt werden konnen. Parabolspiegel
mit kleiner numerischer Apertur sind sehr gebrauchlich im Teleskopbau und in der Telekom-
munikation. Spiegel mihohernumerischer Apertur hingegen wurden lediglich als effiziente
Sammeloptik in der Einzelmolekul-Spektroskopie verwendet [5], als Abbildungsoptik wurden
sie jedoch gemieden, weil sie auRerhalb der optischen Achse sehr schlechte Abbildungs-Ei-
genschaften besitzen und ihre Herstellung schwierig war. Die Eigenschaften eines Parabol-
spiegel-Mikroskops mit hoher numerischer Apertur sind wenig bekannt, weshalb sie in dieser
Arbeit ausfuhrlich untersucht werden. In einem geeigneten konfokalen Aufbau zeigen sie

' Mit tiefer Temperatur sind hier und im Folgenden Temperaturen von etwa 2 K gemeint.



2 EINLEITUNG

hervorragende Eigenschaften, insbesondere auch fir Tieftemperatur- und Nahfeld-Anwen-
dungen, wie gezeigt werden wird. Deshalb wird im hier beschriebenen Mikroskop ein Para-
bolspiegel eingesetzt.

Im ersten Kapitel wird eine Einfihrung in die Grundlagen der Einzelmolekiil-Spektro-
skopie und der konfokalen sowie der nahfeld-optischen Mikroskopie gegeben, im zweiten
Kapitel folgt eine Abhandlung tber die Eigenschaften von Parabolspiegel-Mikroskopen, im
dritten Kapitel wird das aufgebaute Mikroskop beschrieben und im vierten Kapitel wird ein
Uberblick tiber die durchgefiihrten Experimente und die Mdglichkeiten des Mikroskops ge-
ben.

Fur den Aufbau und die Inbetriebnahme eines Gerates dieser Grol3e und Komplexitat ist
die Zusammenarbeit von mehreren Personen notig. Das Mikroskop ist an der Universitéat
Basel konzipiert und teilweise aufgebaut worden, wobei Prof. Dr. G. Tarrader An-
fangsphase mitgewirkt hat. Nach einem Umzug wurde es dann an der Universitat Siegen
weiterentwickelt. Die Berechnungen zur Feldverstarkung an Metallspitzen in Kapitel 2.4
wurden zusammen mit Prof. Dr. L. Novotrgusgefiihrt. Die Experimente in Kapitel 4 sind
gréRtenteils zusammen mit Dipl.-Phys. A. DrecHslend teilweise mit Dipl.-Chem.

C. Debu$ durchgefilhrt worden. Dipl.-Phys. A. Drechsler wird in seiner Dissertation die
durchgefiihrten Experimente ausfiihrlich besprechen.

Literaturverzeichnis

[1] G. Binnig, H. Rohrer, Ch. Gerber und E. Weibel, “Tunneling through a controllable vacuum gap,” Appl.
Phys. Lett40, 178-180 (1982).

[2] G. Binnig, C. F. Quate und Ch. Gerber, “Atomic Force Microscopy,” Phys. Rev56e&t30-933 (1986).

[3] D. W. Pohl, W. Denk und M. Lanz, “Optical stethoscopy: Image recording with resoh@é* Appl.
Phys. Lett44, 651-653 (1984).

[4] W. E. Moerner und L. Kador, “Optical detection and spectroscopy of single molecules in a solid,” Phys.
Rev. Lett.62, 2535-2538 (1989).

[5] T. Basché, W. E. Moerner, M. Orrit und U. P. Wild (Herausgel®ingle-molecule optical detection,
imaging and spectroscop@/CH Verlagsgesellschaft, Weinheim, Deutschland, 1996).

Prof. Dr. G. Tarrach, Pontificia Universidad Catélica de Chile, Santiago de Chile, Chile.
Prof. Dr. L. Novotny, University of Rochester, Rochester NY, USA.

Dipl.-Phys. A. Drechsler, Universitat Siegen.

Dipl.-Chem. C. Debus, Universitéat Siegen.

AW N P



1 GRUNDLAGEN

In diesem Kapitel werden die Grundlagen der Einzelmolekil-Spektroskopie und Mikroskopie
und der dazu verwendeten mikroskopischen Methoden kurz besprochen. Insbesondere wer-
den die konfokale und die nahfeldoptische Mikroskopie eingefiihrt. Dies sind jedoch nicht die
einzigen Methoden, mit denen einzelne Molekiille untersucht werden kénnen. In den letzten
zwanzig Jahren wurden durch die Erfindung des Raster-Tunnel-Mikroskops')(Sitinh

Binnig und Rohrer und des Raster-Kraft-Mikroskops (AFMurch Binnig, Quate und
Gerber weitere Methoden zur Untersuchung von einzelnen Atomen und Molekilen entwi-
ckelt. Mit dem AFM ist es zum Beispiel méglich geworden, chemische Bindungskrafte zwi-
schen zwei Atomen zu messen [1.1], oder das Entfalten einzelner Biomolekile zu untersu-
chen [1.2]. Hier sollen jedoch nur optische Methoden besprochen werden.

1.1 Optische Einzelmolekul-Spektroskopie
1.1.1Historischer Uberblick

Einzelne Atome, respektive lonen, wurden erst Jahrzehnte, nachdem ihre Existenz allgemein
anerkannt wurde, erstmals mit hochauflosenden Elektronenmikroskopen abgebildet. Optisch
wurden sie zum ersten Mal vor knapp 25 Jahren in der Gasphase in schwachen Atomstrahlen
[1.3] oder in elektromagnetischen Fallen [1.4], [1.5] untersucht. Bis einzelne Molekiile in
kondensierter Materie untersucht werden konnten, dauerte es langer, da (1) das Lésungsmittel
oder die Matrix ein Hintergrundsignal erzeugen kénnen, das das Signal des zu untersuchen-
den einzelnen Molekiils leicht tberdecken kann und (2) ein einzelnes Molekil in der Regel
nur eine begrenzte Anzahl von Photonen aussendet, bevor es entweder bei Raumtemperatur
photochemisch zerstort wird oder bei tiefer Temperatur spektral diffundiert. Zum ersten Mal
wurden einzelne Molekile in kondensierter Materie in Flussigkeit detektiert. Die Molekile
wurden anhand der intensiven Photonen-Emission detektiert, die entsteht, wenn sie in einer
Kapillare einen Laserfokus durchqueren [1.6]. Fur die ersten Messungen wurden grof3e biolo-
gische Molekile benutzt, die mit vielen Farbstoffmolekiilen markiert waren. Die Methoden
wurden dann weiter verfeinert, bis auch die Detektion von einzelnen Molekilen gelang. Die
ersten Messungen in einem Festkorper bei tiefer Temperatur sind 1989 von Kador und
Moerner gemacht worden [1.7]. Sie verwendeten ein Doppel-Modulations-Absorptionsver-
fahren. Bernard und Orrit verwendeten als erste 1990 die Fluoreszenzabsorptions-Spektro-
skopie mit einem besseren Signal-zu-Rausch-Verhéltnis [1.8]. Diese Entwicklungen fiihrten
zu einer ganzen Reihe von Experimenten, die in den Ubersichtsartikeln [1.9]-[1.12] zusam-
mengefasst sind.

Die ersten einzelnen Molekile bei Raumtemperatur wurden 1993 von Betzig und
Chichester mit einem Nahfeldmikroskop untersucht [1.13]. Dies fiihrte dazu, dass die Metho-
den der optischen Einzelmolekil-Detektion einen wesentlich breiteren Anwendungsbereich
gefunden haben, da unter Standardbedingungen oder sogar unter physiologischen Bedingun-
gen gearbeitet werden kann. Eine noch weitere Verbreitung fanden die Methoden der opti-
schen Einzelmolekdil-Detektion, als festgestellt wurde, dass auch mit konfokaler Mikroskopie
einzelne Molekile beobachtet werden kénnen [1.14]-[1.17]. In den letzten Jahren sind eben-

! Das Akronym steht fiir die englische Bezeichn8agnning Tunneling Microscope
2 Das Akronym steht fiir die englische Bezeichnatgmic Force Microscope
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falls einige Ubersichtsartikel erschienen, die die groRe Breite der Anwendungen und Ent-
wicklungen zeigen [1.18]-[1.25].

1.1.2Grundlagen

Hier soll nur eine kurze Einfiihrung in die wichtigsten Grundlagen der Fluoreszenz-Spektro-
skopie gegeben werden. Eine ausfiihrliche Darstellung findet man zum Beispiel bei Lakowicz
[1.26].

S1 A — . Kisc
| ~
A T
‘ /
hv kg :k'C J/
[ / kT
/
] )v ,
5 Y ¥

Abbildung 1.1 Schema der elektronischen Energieniveaus eines Molekiils (Jabtonski-Diagramm). Das Schema
zeigt den elektronischen Singulett-Grundzustagddgn ersten angeregten Singulettzustndnd den energe-

tisch am niedrigsten liegenden Triplettzustand Sowie einige Vibrationsniveaus fur alle elektronischen Zu-
stiande. Ein Laser pumpt den (0-0) Ubergang mit der Enbugik: ist die Fluoreszenzrateckdie Rate der inne-

ren Konversion, kc die Ubergangsrate vom Singulett- in den Triplettzustand yrd(¢)* die Triplett-Entvol-
kerungsrate, wobeir die Triplett-Lebensdauer ist. Die wellenférmigen Pfeile zeigen Fluoreszenz-Ubergénge, die
aus dem vibronischen Grundzustand veinSrerschiedene vibronische Zustande verei$lgen.

In Abbildung 1.1 ist das Energieniveau-Schema eines Farbstoffmolekils, t#asskiabia-

gramm, dargestellt. Durch Absorption eines Photondes Anregungslichtes geht das Mole-

kil von seinem elektronischen Singulett-Grundzust&dn den ersten elektronisch ange-
regten Singulettzustand 8ber. Anregungen in hohere Vibrationsniveaus sind grundsétzlich
maoglich. Bei tiefer Temperatur werden meistens Systeme untersucht, bei denen der (0-0)-
Ubergang — also der Ubergang in den vibronischen Grundzustand — sehr schmalbandig und
stark absorbierend ist, der Ubergang in hoher angeregte vibronische Zustande jedoch breit-
bandig — da die Zustéande an die Gitterschwingungen (Phononen) der Matrix gekoppelt sind —
und bei schmalbandiger Anregung nur wenig absorbierend. Deshalb wird hier nur der (0-0)-
Ubergang besprochen. Anregung in energetisch héher liegende elektronische Niveaus sollen
ebenfalls ausgeschlossen werden. Vom ersten elektronisch angeregten Zystamu &s
Molekil innerhalb von Nanosekunden durch Aussenden eines Fluoreszenzphotons entspre-
chender Energie in einen vibronisch angeregten Zustand des elektronischen Grundzustandes
S Ubergehen. Unter strahlungsloser Abgabe der Kern-Schwingungsenergie gelangt das Mo-
lekiil anschlieend wieder in den Grundzustand. Die Fluoreszenz liegt damit bei einer grofRe-
ren Wellenldnge als die Anregung, so dass sie im Experiment mit Farbfiltern vom Anre-
gungslicht getrennt werden kann. Dies ist die Ursache fiir die hohe Empfindlichkeit der Fluo-
reszenz-Spektroskopie.

! Stabile Farbstoffmolekiile besitzen meistens eine gerade Anzahl von Elektronen. Im Grundzustand sind die Spins
der Elektronen fast immer gepaart. Der Grundzustand ist damit ein Singulettzustand. Bei angeregten Zustanden
kann der Spin des angeregten Elektrons antiparallel (S = 0, Singulett) oder parallel (S = 1, Triplett) zum Gesamt-
spin der ubrigen Elektronen stehen.
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Aus dem angeregten Zustangk&nn das Molekiil auch strahlungslos durch Ubergang in ein
isoenergetisches vibronisches Niveau des elektronischen Grundzustandes und Abgabe der
Kern-Schwingungsenergie an die Umgebung in den Grundzustand zuriickkehren. Dieser
Vorgang wird aldnternal Conversior{IC) bezeichnet.

Eine dritte Moglichkeit ist der Ubergang in den Triplettzustandifter System Cros-
sing ISC). Die Ubergangsratesk in den Triplettzustand ist jedoch relativ klein, da der
Ubergang spinverboten ist. Aus dem Triplettzustand kann das Molekiil strahlungslos oder
unter Abgabe eines Phosphoreszenz-Photons in den Grundzustand zurtickkehren. Da auch der
Ubergang T— S spinverboten ist, hat der Triplettzustand eine deutlich langere Lebensdauer
Tr als der Singulettzustand. Typische Lebensdauern liegen im Bereich von Millisekunden bis
Sekunden.

Ein fur die Einzelmolekil-Spektroskopie geeignetes Molekil muss mit einer moglichst
hohen Rate Fluoreszenzphotonen emittieren, damit sein Signal nicht im Untergrund ver-
schwindet, und es muss sehr photostabil sein — dies ist bei tiefen Temperaturen meistens
gegeben, ist aber fir Raumtemperatur-Experimente von Bedeutung —. Das heil3t, es muss
einen grolRen Absorptions-Querschnitt und damit eine grol3e Oszillatorstarke, eine kleine IC-
Rate und eine kleine ISC-Rate haben. Eine kleine ISC-Rate ist besonders wichtig, da der
Triplettzustand langlebig ist und das Molekil wahrend der Zeit, in der es sich im Triplett-
zustand befindet, keine Fluoreszenzphotonen mehr aussenden kann.

a) b,

A \ /
E [ T /
\ | | /
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Abbildung 1.2. a) Schematische Darstellung des Absorptionsprofils;deS;$Jbergangs eines einzelnen Mole-

kils bei tiefer Temperatur. Die schmalbandige Nullphononen-Linie ZPL liegt energetisch tiefer als der breitban-
dige Phononenfliigel. Die Flache unter der ZPL-Kurve ist bei schwacher Elektron-Phonon-Kopplilich deu
groRer als die Flache unter dem Phononenfliigel. Die Breite des Phononenfliigels ist ebenfalls nicht maR3stablich
dargestellt. b) Energiediagramm zur Erklarung des Absorptionsprofils in Abhéngigkeit von der Kernverschie-
bung g des angeregten Zustandes. Die Phononenfrequenz (Sezeigt ist ein Nullphononen- und einen
Zweiphononen-Ubergang in der Absorption (A) und ein Zweiphononen-Ubergang in der Fluoreszenz (F).

Im Folgenden soll noch etwas genauer auf spezielle Tieftemperatur-Eigenschaften eingegan-
gen werden. Fur die Tieftemperatur-Spektroskopie werden meistens Systeme mit schwacher
Elektron-Phonon-Kopplung ausgewahlt, weil sie eine sehr schmale Absorptionslinie zeigen
und damit Experimente mit hdchster spektraler Auflésung ermdglichen. Das Absorptionspro-
fil eines Molekils mit schwacher Elektron-Phonon-Kopplung besteht bei tiefer Temperatur
aus einer sehr schmalbandiggr= (102 cmi?), stark absorbierenden (Absorptionsquerschnitt
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o= 10" nnf) Nullphononen-Linie ZPtvom rein elektronischen Ubergang und einem breiten
Phononenfliigel, der durch zusétzliche Anregung von Phononen oder lokalen Gitterschwin-
gungen entsteht (siehe Abbildung 1.2a, [1.27] und [1.28]). Der rein elektronische Ubergang
wird deshalb schmalbandig, weil es wegen der tiefen Temperatur kaum Stérungen durch die
Umgebung gibt. Bei gewissen Molekiil/Festkdrper-Kombinationen ist die Breieg ZPL

nur durch die Lebensdaueg; des angeregten Zustandes bedingt, es besteht also praktisch
keine Kopplung an die Umgebung.

Die Abhangigkeit des Absorptionsprofils von der Anregungs-Wellenlange lasst sich mit
dem Frank-Condon Prinzip erklaren. Die Gleichgewichts-Geometrien eines Molekiils im
Grundzustand und im angeregten Zustand stimmen nicht tberein, da durch die elektronische
Anregung Bindungen gelockert werden. Die Minima der Potenzialkurven liegen deshalb bei
vielen Molekilen bei unterschiedlichen Kernabstdanden g, wie Abbildung 1.2b zeigt. Der
Elektroneniibergang (~ 10s) erfolgt im Vergleich zu den Schwingungen der tragen
Atomkerne (~ 18%s) so schnell, dass sich der Abstand zwischen den Kernen wéhrend des
Ubergangs kaum &ndert. Nach dem Franck-Condon-Prinzip erfolgen die Elektronen-
Ubergange bei der Anregung ,senkrecht”, also bei konstantem q. Fir den Absorptions-
Querschnitt bedeutet dies, dass Ubergange zwischen vibronischen Grund- und Anregungs-
Zustéanden dann am wahrscheinlichsten sind, wenn die Wellenfunktionen am meisten
uiberlappen. Alle anderen Ubergange haben eine geringere Intensitét.

Molekile, die bei tiefer Temperatur eine spektral sehr schmale ZPL zeigen haben eine
minimale Verschiebung g zwischen Grund- und Anregungs-Zustanden. Deshalb haben sie
einen maximalen Uberlappung der Wellenfunktionen fiir die Phononen-Grundzustande und
nur einen geringen Uberlapp fiir héher angeregte phononische Niveaus. Dies erzeugt die im
Verhéltnis zum Phononenfliigel sehr intensive ZPL.

Durch unterschiedliche lokale Umgebungen der Farbstoff-Molekiile im Festkdrper ent-
steht eine Verteilung der Ubergangsfrequenzen des (0-0)-Ubergangs. Diese wird als inhomo-
gene Verbreiterung bezeichnet. Die inhomogene Verbreiterung ist folglich in einem amor-
phen Festkdrper groRer als in einem Kristall, der durch die hohe Ordnung nur eine begrenzte
Anzahl von verschiedenen lokalen Umgebungen fiir das Farbstoff-Molekil aufweist. Die
inhomogen verbreiterte Absorptionsbande ist fir Molekile mit schmaler ZPL um einige Gro-
Renordnungen breiter als die ZPL, was eine spektrale Selektion mit einem schmalbandigen
Farbstofflaser ermdglicht.

Um die FluoreszeneginzelnerMolekile in einem Festkorper Giberhaupt sehen zu kdnnen,
durfen sie nur in grol3er Verdinnung vorhanden sein, damit nur ein einzelnes angeregt wer-
den kann. Um die Zahl der Molekiile, die angeregt werden kdnnen, einzuschréanken, wird das
Anregungslicht stark fokussiert und damit das Probenvolumen verkleinert. Mit fernfeldopti-
schen Methoden sind Probenvolumina zwischen etwa 16Qupdhl um gebrauchlich. Mit
nahfeld-optischen Methoden lasst sich das Probenvolumen etwa um weitere drei Grol3enord-
nungen reduzieren. Bei tiefer Temperatur ist zusatzlich eine spektrale Selektion Gber die An-
regungs-Wellenlange méglich, so dass die Konzentration der Molekiile efwadld betra-
gen kann.

! Das Akronym steht fiir die englische Bezeichndego Phonon Line
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Abbildung 1.3. Uberlagerung zweier ebener Wellen gleicher Wellenlangé halbem Offnungswinkeb. Im
Uberlagerungsgebiet zeigt die Intensitat quer zur Achse eine raumlich und zeitlich periodische Struktur mit der
raumlichen Periodé\. Das unterlegte Bild im Fokus zeigt die Intensitatsverteilung, die mit der Zeit nach rechts
lauft.

1.2 Konfokale Mikroskopie

1.2.1Beugungsgrenze

Die klassischen Methoden in der Mikroskopie haben eine durch die Wellennatur des Lichts
verursachte begrenzte rdumliche Aufldsung. Das Entstehen dieser Beugungsgrenze soll nun
im folgenden kurz erklart werden

Dazu werden zuerst zwei ebene Wellen gleicher Wellenlagngetrachtet, die sich unter
einem halben Offnungswinké tiberlagern, wie in Abbildung 1.3 dargestellt ist. Im Uberla-
gerungsgebiet zeigt die Intensitdt quer zur Achseine raumlich und zeitlich periodische
Struktur mit einer raumlichen Periode Mit der Zeit lauft diese Intensitatsverteilung in
Richtung der Achsé& weiter. In einer fest stehenden Ebene quer zur Achse entsteht somit
eine stehende Welle. Die Periodekann leicht aus dem halben Offnungswinkelind der
WellenlangeA = Ag/n, wobein der Brechungsindex im Uberlagerungsgebiet der Wellen ist,
berechnet werden. Es gilt:

A= AO_/ 2 _
nsin@ (1.1)

Wenn nicht nur zwei ebene Wellen tberlagert werden, sondern, wie das beim Fokussieren mit
einer Linse Ublich ist, eine Kugelwelle auf den Fokus zulduft, so kann dieses Problem &hnlich
angegangen werden. Gemald dem Huygensschen Prinzip ist die Kugelwelle, die durch die
Linse gebildet wird, die Einhillende von vielen schwachen Kugelwellen, sogenannten Ele-
mentarwellen, die von jedem Punkt auf der Linse ausgehen. In einem Gebiet um den Fokus
der Linse kdnnen diese Elementarwellen als ebene Wellen aufgefasst werden, solange die
Brennweitef der Linse viel groRer ist als die Wellenlangeund das Gebiet um den Fokus

viel kleiner ist alsf. Die einlaufende Kugelwelle wird also in ebene Wellen zerlegt, die aus
verschiedenen Winkeld auf den Fokus zulaufénWerden immer zwei zusammengefasst,

wie in Abbildung 1.3, so bilden diese in der fokalen Ebene jeweils stehende Wellen mit un-
terschiedlicher Periodd. Uberlagert man nun alle, so interferierenisiegcokus konstruktiv,

da alle Anteile hier die gleiche Phase haben. Weit weg vom Fokus interferieren sie destruktiv
wegen der verschiedenen PerioderDer Durchmesser des Interferenzmaximums im Fokus

! Eine mathematische Herleitung der Beugungsgrenze ist in Abschnitt 2.4.1 zu finden.
2 Diese Zerlegung entspricht der Debye-N&herung [1.29].



8 KAPITEL 1 GRUNDLAGEN

ist abhangig vom halben Offnungswinkl., des Objektivs und von der Wellenlangiedes

Lichts. Er wird etwas groRRer sein, als die nach Gleichung (1.B).filberechnete Periode, da

dies die kirzeste Periode ist. Die anderen Paare ebener Wellé&xréif,, erzeugen eine

langere Periode. Eine exakte Berechnung ergibt firRdaiusr des Interferenzmaximums

bis zum ersten Minimum [1.30]

r :LZZM'

NSiNG .y 1.2)

ist also um den Faktor 2,44 grol3er. Die Grid(&n6n.x wird als numerische ApertiNA der

Linse bezeichnet. Sie bestimmt zusammen mit der Wellenlange die erreichbare Auflésung.
Die Beugungsgrenze ist mit klassischer Weitfeld-Mikroskopie aber schwer zu erreichen.

Da die ganze Probe gleichmaliig beleuchtet wird, ist in der Bildebene des Mikroskops nicht

nur Licht aus der fokalen Ebene in der Probe vorhanden sondern auch Licht aus Bereichen

dariiber und darunter. Dies verursacht ein starkes Hintergrundsignal und damit einen geringen

Kontrast und fuihrt zu einer reduzierten Auflésung. Dieses Problem wird durch die konfokale

Mikroskopie gel6st, die im folgenden Abschnitt besprochen wird.

& NS

T | \
| ‘

A | o A

=

SA —
\

LF | 22
DB d)
> "N\

Abbildung 1.4. a) Aufbau eines konfokalen Mikroskops mit folgenden Komponenten: Laser, EB: Eintritts-Loch-
blende, SA: Strahlaufweiter, ST: Strahlteiler, OB: Objektiv, P: Probe, AO: Abbildungsobjektiv, DB: Detektor-
Lochblende und D: Detektor. b) Intensitatsverteilung im Fokus, c) Intensitatsverteilung des Probenobjekts auf der
Detektorblende und d) vom Detektor gemessene Intensitatsverteilung beim Bewegen des Probenobjekts durch
den Fokus.

1.2.2Aufbau eines konfokalen Mikroskops

Es gibt verschiedene Mdglichkeiten ein konfokales Mikroskop aufzubauen [1.31]. Hier wird
nur der Aufbau besprochen, der auch fiir das in Kapitel 3 besprochene Mikroskop benutzt
wurde. Es ist ein Aufbau, der in Reflexion arbeitet und bei dem die Probe bewegt wird (siehe
Abbildung 1.4).

Das Licht eines Lasers wird benutzt, um die Probe zu beleuchten. Es wird mit einem
Strahlaufweiter mit Eintritts-Lochblende, die als Raumfilter dient, auf die Grol3e der Eintritts-
pupille des Objektivs aufgeweitet. Uber einen Strahlteiler wird es zum Objektiv geleitet, das
es auf die Probe fokussiert. Das von einem Probenobjekt gestratewird vom selben
Objektiv gesammelt und durch den Strahlteiler auf das Abbildungsobjektiv gelenkt. Das Ab-
bildungsobjektiv fokussiert das Licht in die Ebene der Detektor-Lochblende, hinter der es von

! Streuung ist hier in einem weiteren Sinne zu verstehen: Elastische und inelastische Streuung, aber auch Fluores-
zenz.
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einem Detektor registriert wird. Eintritts- und Detektor-Lochblende werden so justiert, dass
der Laserstrahl denselben Ort beleuchtet, den der Detektor durch Abbildungsobjektiv und
Objektiv beobachtet, sie sind konfokal. So erhalt man nur Information tber diesen einen Ob-
jektpunkt. Um ein Bild zu erzeugen, wird nun die Probe rasterformig durch den Laserfokus
bewegt und fiir alle Punkte des Rasters die gemessene Intensitat aufgezeichnet. Mit einem
Rechner kdnnen die gemessenen Intensitatswerte wieder als Bild dargestellt werden.

Der Unterschied zu einem klassischen Reflexions-Mikroskop ist, dass nicht ein ganzes
Bildfeld gleichzeitig abgebildet wird, sondern die Probe punktweise abgetastet wird. Die
konfokale Methode hat folgende Vorteile:

(1) Die laterale Auflésung ist gréRer. Der Laserfokus in der Probe besitzt eine laterale
beugungsbegrenzte Ausdehnung gemafd Gleichung (1.2) (siehe Abbildung 1.4b). Ein punkt-
férmiges Probenobjekt erzeugt in der Detektorblenden-Ebene ebenfalls ein beugungsbe-
grenztes Bild (Airy-Muster, Abbildung 1.4c). Wenn der Durchmesser der Lochblende viel
kleiner ist als der beugungsbegrenzte Durchmesser des Bildes, so kann dessen Profil durch
Rastern der Probe genau ausgemessen werden. Da dabei aber der Objektpunkt durch die In-
tensitatsverteilung des Laserfokusses bewegt wird, wird eine Gewichtung der Intensitats-
verteilung des Bildes mit der Anregungsintensitit gemés8ers vom Detektor gemessene
Intensitatsprofil des Punktobjekts (Abbildung 1.4d) weist eine kleinere Breite auf, als das
beugungsbegrenzte Profil in der Detektorblenden-Ebene. Die Aufldsung kann gegeniiber der
klassischen Weitfeld-Mikroskopie um einen Fakferverbessert werden [1.31].

(2) Die Tiefenauflosung ist gro3er. Wenn klassische Weitfeld-Mikroskopie benutzt wird,
ist die Probe in ihrer ganzen Dicke homogen ausgeleuchtet. Damit erzeugt jedes Punktobjekt
unabhé&ngig von seiner Lage in der Probe Streulicht, das in die Bildebene abgebildet wird. Je
nach Lage des Objekts ist das Bild jedoch unscharf, das heil3t es zeigt eine gré3ere Breite und
eine kleinere Maximalintensitéat in der Bildebene. Im konfokalen Mikroskop entsteht auch
hier eine Faltung mit der Intensitatsverteilung des Laserfokusses, die eine wesentliche Ver-
groRerung der Tiefenauflésung bewirkt.

(3) Weil die Probe nur punktférmig beleuchtet wird und das Objekt ebenfalls nur punkt-
férmig beobachtet wird, kdnnen grol3ere Kontraste erreicht werden, da kein Streulicht von
benachbarten Punkten der Intensitat eines Bildpunktes tberlagert ist. Diese starke Reduktion
des Hintergrundsignals fuhrt dazu, dass die Beugungsgrenze erreicht werden kann.

Fur die Einzelmolekiil-Detektion wird der Detektorblenden-Durchmesser in der Regel so
grof3 gewahlt, dass etwa 84 % des mit dem Objektiv von einem Molekil gesammelten Lichts
vom Detektor registriert werdérMan verliert dabei jedoch etwas an Auflésung, erreicht aber
eine wesentlich hohere Detektionseffizienz (siehe dazu auch [1.32]).

Eine ausfuhrliche Abhandlung Uber die konfokale Mikroskopie kann zum Beispiel in
[1.31] gefunden werden.

1.2.3Methoden zur Steigerung der Auflésung

Die klassischen Methoden der Mikroskopie sind in ihrer maximalen raumlichen Auflésung
durch Beugungserscheinungen beschrankt. Fir viele Anwendungen ist aber eine Auflésung
bis in den Bereich von einigen Nanometern, was der Gr6i3e einzelner Molekile entspricht,
winschenswert. Dies kann erreicht werden, indem die Wellenlange in den UV- oder
Rontgenbereich verkirzt wird. Die héheren Energien dieser Strahlung kdnnen aber die Pro-
ben beschadigen. Der sichtbare Bereich des elektromagnetischen Spektrums ist zudem beson-
ders interessant, da bei diesen Energien sehr viele elektronische Anregungen stattfinden. Es

 Fir eine punktférmige Detektor-Lochblende erhalt man gerade das Quadrat der Intensitatsverteilung im Fokus. Fiir
groRRere Detektorblenden muss eine zusatzliche Faltung mit der Blendenfunktion berlcksichtigt werden.

2 Der Detektorblenden-Durchmesser entspricht dann dem Durchmesser der Airy-Scheibe, also dem Durchmesser des
beugungsbegrenzten Fokusses bis zum ersten Minimum (siehe [1.30]).
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ist also wiinschenswert, die raumliche Auflésung mit sichtbarem Licht bis in den Nanometer-
bereich zu verbessern. Mitassischeri-ernfeld-Techniken ist das aber wegen der Beugungs-
grenze, wie oben besprochen, nicht mdglich.

Zur Steigerung der optischen Auflésung wurden in den letzten zehn Jahren verschiedene
neue Fernfeld-Methoden entwickelt. Durch Verwendung nichtlinearer Prozesse, wie Zwei-
photonen- oder Dreiphotonen-Absorption kann die Auflosung verbessert werden [1.33],
[1.34], [1.32]. Die Antwort der Probe hangt in diesem Fall quadratisch oder kubisch von der
Intensitat ab. Die Anregungseffizienz ist also proportional zum Quadrat respektive zur dritten
Potenz der beugungsbegrenzten Intensitatsverteilung im Fokus und hat damit eine kleinere
Halbwertsbreite. Die Verwendung von zwei sich auf beiden Seiten der Probe gegentber lie-
genden Objektiven, einem sogenannten 4Pi-Mikroskop, bringt ebenfalls eine Verbesserung
der Auflésung, insbesondere in axialer Richtung [1.35]. Im Fokus entsteht eine stehende
Welle, mit einer axialen Halbwertsbreite von etwa einer viertel Wellenldnge. Die Kombina-
tion von beiden Techniken sorgt fiir eine weitere Verbesserung [1.36]-[1.38]. Eine ausfiihrli-
chere vergleichende Abhandlungen tber neue Konzepte zur Auflésungssteigerung mit Hilfe
von einander entgegenlaufenden Wellen ist in [1.39], [1.40] zu finden. Ein anderer Weg ist
die stimulierte Anregungsldéschung STE.41]-[1.44]: Hier wird mit einem ersten kurzen
fokussierten Puls eine Besetzungsinversion der Farbstoffmolekile, die sich im Fokus befin-
den, erzeugt. Ein zweiter Puls wird durch geeignete Phasenplatten vor dem Objektiv so ge-
formt, dass die Intensitdt den geometrischen Fokus schalenférmig umschlief3t, im Fokus
selbst aber ein Minimum aufweist. Der zweite Puls bringt die angeregten Molekiile zur sti-
mulierten Emission, die nicht detektiert wird. Nur Molekule in einem sehr engen Bereich um
den geometrischen Fokus bleiben im angeregten Zustand, da der zweite Puls hier ein Intensi-
tatsminimum aufweist. Die Fluoreszenz dieser Molekile wird detektiert und liefert eine
raumliche Auflésung von etwa 100 nm in allen Raumrichtungen [1.43].

Zur Auflésungssteigerung wurden nebst den oben erwahnten Fernfeld-Techniken auch
sogenannte Nahfeld-Methoden entwickelt. Sie machen sich zunutze, dass ein einzelnes
strahlendes Atom oder Molekil in seiner ndchsten Umgebung sehr wohl eine Feldverteilung
erzeugt, die deutlich starker lokalisiert ist als auf einen Bereich von etwa einer halben Wel-
lenlange. Diese Lokalisierung wird durch die Nahfeld-Anteile verursaEli¢ Beugungs-
grenze kann also Uberwunden werden, indem im Nahfeld einer Strahlungsquelle gearbeitet
wird. Es gibt verschiedene Ansétze, dies zu tun, die im Folgenden genauer besprochen wer-
den.

1.3 Nahfeld-Mikroskopie
1.3.1Methoden der Nahfeld-Erzeugung

Allen Methoden gemeinsam ist, dass entweder eine Nahfeld-Quelle oder ein Nahfeld-Detek-
tor die Probe rasterférmig abtastet und ein Bild Punkt fir Punkt aufgezeichnet wird, wie in
der konfokalen Mikroskopie. Ebenfalls gemeinsam ist ihnen, dass nur Oberflachen von Fest-
kérpern untersucht werden konnen, da die Nahfeld-Quelle oder der Nahfeld-Detektor an den
Probenort gebracht werden muss.

1.3.1.1Nahfelderzeugung

Aperturmethode

Ein winzig kleines Loch[{ < A) in einem Metallschirm, der mit Licht beleuchtet wird, wird
sehr nahe an die Proba € A) gebracht (siehe Abbildung 1.5a). Damit wird im Nahfeld des

! Das Akronym steht fiir den englischen Begfimulated Emission Depletion
2 siehe auch Abschnitt 2.4.1.
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Abbildung 1.5. Schematische Darstellung verschiedener nahfeld-optischer Methoden. a) Metallschirm mit Loch

(nach Synge, [1.45]), b) seitlich mit Metall beschichtete Glasfaser-Spitze mit Loch am Ende [1.49], c) einzelnes

leuchtendes Molekil an der Spitze einer beleuchteten Glasfaser [1.53] und d) Feldverstéarkung an einer Metall-

spitze [1.59].
Loches gearbeitet. Diese Idee stammt von Synge und wurde 1928 publiziert [1.45]. Damals
konnte sie allerdings technisch nicht umgesetzt werden. 1972 ist es Ash und Nicholls gelun-
gen, das Prinzip mit Mikrowellen umzusetzen [1.46]. Pohl [1.47] und Lewis [1.48] ist es 1984
erstmals gelungen, diese Idee mit sichtbarem Licht umzusetzen. Pohl verwendete dazu aller-
dings kein Loch in einem Metallschirm, sondern eine metallbeschichtete Quarzpyramide mit
einem kleinen Loch an der Pyramidenspitze. Heute sind Spitzen gebrauchlich, die aus Glasfa-
sern nach einem Verfahren, das auf Betzig zuriickgeht [1.49], hergestellt werden (siehe
Abbildung 1.5b). Dazu werden Glasfasern erhitzt und zu scharfen Spitzen ausgezogen, deren
Abrissflache einen Durchmesser von etwa 100 nm hat. In ihnen kann Licht bis zur Spitze
gelangen. Damit das Licht nicht seitlich als evaneszentes Feld aus dem Glaskoérper austritt,
wird die Glasfaser von der Seite mit Metall bedampft. Dies ist die zur Zeit am weitesten ver-
breitete Methode der Nahfeldoptikit Aperturspitzen, mit denen eine raumliche Auflésung
von etwa 50 nm erreicht werden k&nMittlerweile sind auch mikrofabrizierte Spitzen her-
gestellt worden, die eine Auflésung bis etwa 30 nm erreichen [1.50]. Eine Ubersicht tiber die
Aperturmethode kann bei Hecht et al. gefunden werden [1.23].
Diese Methode wird auch als Nahfeld-Sammelmethode béniieém die Spitze nicht zum
Beleuchten benutzt wird, sondern zum Detektieren. Die Spitze wird dabei ins Nahfeld einer
Quelle gebracht und misst die lokale Intensitéat mit einer rAumlichen Auflésung unterhalb der
Beugungsgrenze [1.51], [1.52].

! Nahfeldoptik wird meistens mit dem aus dem englischen stammenden Akronym SNOM oder R&@mir(g
Near-field Optical Microscopybezeichnet.

2 Die erreichbare Auflésung wird kleiner als der Durchmesser der Abrissflache, da beim Bedampfen das Metall tiber
die Abrisskante in die Aperturflache hinein wéachst.

% Die Methode wird dann alBhoton Scanning Tunneling MicroscofSTM) oderScanning Tunneling Optical
Microscopy(STOM) bezeichnet.
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Molekilmethode

Statt eines Lochs in einem Schirm kann auch ein einzelnes leuchtendes Molekil oder Atom
benutzt werden, das in unmittelbarer Nahe Uber der Probe gehalten wird (Abbildung 1.5c). In
diesem Fall wird das Nahfeld des Molekiils zur Verbesserung der Auflésung benutzt. Dieser
Ansatz wurde 2000 erstmals von Sandoghdar umgesetzt [1.53]. Er benutzte ein Terrylen-
Molekil in einemp-Terphenylkristall, der an einer Nahfeld-Aperturspitze befestigt war. Das
Molekil wurde bei tiefer Temperatur durch die Nahfeldspitze schmalbandig zur Fluoreszenz
angeregt, und das Fluoreszenzlicht wurde fiir die eigentliche Messung benutzt. Heckl und
Mitarbeiter haben bereits 1995 ein dhnliches Prinzip umgesetzt, das einen Nanokristall aus
lumineszierendem porésem Silizium am Ende einer Spitze als Lichtquelle benutzt [1.54].
Diese Methoden sind allerdings noch nicht verbreitet.

Feldverstarkung

Eine weitere Mdglichkeit ein Nahfeld zu erzeugen, besteht darin, eine Metallspitze oder ein
anderes kleines Metallpartikel in den Fokus eines Laserstrahls zu bringen (Abbildung 1.5d).
Die Spitze oder das Metallpartikel wirken dann als Antenne, die wiederum ein Nahfeld er-
zeugt, das lokal deutlich stérker ist als das eingestrahlte Feld. Es entsteht eine Feldverstar-
kung durch den Spitzeneffekt. Damit gelingt es ebenfalls, eine stérkere Konzentration des
Feldes zu erreichen. Das Problem bei dieser Methode ist, dass das Feld zwar ein intensives,
stark lokalisiertes Maximum hat, aber trotzdem im ganzen fokalen Volumen Intensitat vor-
handen ist, die ein grof3es Hintergrundsignal verursachen kann. Es gibt aber mittlerweile eine
ganze Reihe von Arbeiten zu dieser Methode [1.55]-[1.77]. Zur Unterdriickung des Hinter-
grundes wurden verschiedene Lock-In-Techniken oder nichtlineare Prozesse benutzt.

1.3.2Aufbau eines Nahfeld-Mikroskops

Der Aufbau eines Nahfeld-Mikroskops soll hier anhand eines Apertur-Nahfeld-Mikroskops
besprochen werden (siehe Abbildung 1.6a). Der Aufbau fiir die anderen Methoden ist sehr
ahnlich und wird hier nicht gesondert erklart.

Das Licht eines Lasers wird in eine Glasfaser eingekoppelt, an deren Ende sich die Nah-
feld-Spitze befindet. Mit dieser wird die Probe beleuchtet. Das von einem Probenobjekt ge-
streute Licht wird von einem Objektiv mit groRem Offnungswinkglesammelt und in die
Ebene der Detektor-Lochblende fokussiert, hinter der es von einem Detektor registriert wird.
Die Detektor-Lochblende wird hier so justiert, dass die Nahfeldspitze denselben Ort be-
leuchtet, den der Detektor durch das Objektiv beobachtet. Das Sammeln von Licht, das die
Probe unter groBem Winké@lverlasst, ist fur die Aufldsung und den Kontrast der entstehen-
den Bilder von grof3er Bedeutung [1.78]. Auch hier wird ein konfokaler Aufbau zur Unter-
driickung von Streulicht gewahilt.

Der Unterschied zum konfokalen Mikroskop ist, dass die Probe nicht mit einem Objektiv
beleuchtet wird, sondern mit einer Nahfeldspitze, deren Feldverteilung eine rdumliche Aus-
dehnung hat, die kleiner ist als die beugungsbegrenzte Fokusgrof3e des konfokalen Mikro-
skops (siehe Abbildung 1.6b). Auch hier ist das vom Detektor gemessene Intensitatsprofil
(Abbildung 1.6d) eine Gewichtung des Bildes des Objekts auf der Detektorblende (Abbildung
1.6¢) mit dem Intensitatsprofil des Nahfélds

Die Tiefenauflésung des Nahfeld-Mikroskops ist ebenfalls besser, da das Nahfeld der
Spitze auch in axialer Richtung eng begrenzt ist [1.79]. Allerdings kdnnen nur Oberflachen
untersucht werden, wie schon erwéhnt wurde.

! Da in der Nahfeld-Mikroskopie in der Regel wenig Licht vorhanden ist, wird die Detektor-Lochblende so groR
gewahlt wie die Airy-Scheibe des Bildes, so dass hier zusatzlich die Faltung mit der Blendenfunktion berticksich-
tigt werden muss.
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Abbildung 1.6. a) Aufbau eines nahfeld-optischen Mikroskops mit folgenden Komponenten: Laser, NFS: Nah-
feldspitze, P: Probe, SKD: Scherkraft-Detektion, RK: Regelkreis, der den Abstand Spitze-Probe konstant halt,
OB: Objektiv, DB: Detektor-Lochblende und D: Detektor. b) Intensitatsverteilung auf der Probe, c) Intensitats-
verteilung des Probenobjekts auf der Detektorblende und d) vom Detektor gemessene Intensitétsverteilung beim
Bewegen des Probenobjekts unter der Spitze.

Scherkraft-Regelung

Um das Nahfeld nutzen zu kdnnen, muss die Nahfeld-Quelle in einen AlastamdProbe
gebracht werden, der deutlich kleiner ist als die Wellenldndes verwendeten Lichts. Sie

darf auch nicht in die Probe eindringen, da sonst die Probe oder die Spitze beschadigt werden
kénnen. Sie muss also in einem konstanten Absdand Probe gehalten werden. Zu diesem
Zweck wird heute fast ausschlie3lich folgende Methode verwendet: Die Nahfeld-Spitze wird
quer zur Probe in Schwingung versetzt. Beim Annahern an die Probe treten in einem Abstand
von etwa 20 nm Scherkréfte auf, die die Schwingung der Spitze dampfen. Durch Messung
und Regelung der Schwingungs-Amplitude oder der Phase gegeniiber dem Anregungssignal
kann der Abstand zwischen Spitze und Probe bei etwa 5 bis 10 nm konstant gehalteh werden
Es sei hier noch angemerkt, dass die Scherkraft-Methode stark der Nichtkontakt-Raster-
Kraftmikroskopie gleicht.

Zur Messung der Schwingungsamplitude der Spitze wurden verschiedene Verfahren
entwickelt [1.80] -[1.88]. Sehr gebréauchlich ist es, Modulationen des Streulichts eines auf die
Spitze fokussierten Laserstrahls bei der Anregungsfrequenz der Spitze zu messen [1.80],
[1.81]. Eine mittlerweile ebenfalls weit verbreitete Methode besteht darin, die Spitze auf eine
Quarz-Stimmgabel zu kleben, wie sie fir Uhren benutzt wird, und die Stimmgabel mit einem
Piezo in Resonanz zum Schwingen anzuregen. Die durch die mechanische Schwingung der
Quarz-Stimmgabel induzierten Spannungen an den Stimmgabel-Elektroden sind ein Mal3 fur
die Amplitude [1.83]. Der Vorteil dieser Methode ist, dass sie keine weiteren Lichtquellen
bendtigt und dass sie sehr kompakt aufgebaut werden kann.

Als Nebenprodukt der Abstandsregelung entsteht ein Topographiebild der Probenober-
flache, das zusétzliche Information liefert. Die Topographie der Probenoberflache kann aber
auch auf das optische Signal Ubersprechen, insbesondere wenn transmittiertes oder reflek-
tiertes Licht untersucht werden sollen. Dieses Ubersprechen der Topographie kann zu Fehl-
interpretationen fuhren, wie in [1.89] ausfiihrlich besprochen wird. Fir die Untersuchung der
Fluoreszenz einzelner Molekiile sind diese Stérungen jedoch nicht so gravierend, da die Mo-
lekile in der Regel in ein Probenmaterial eingebettet werden kdnnen, das sehr eben ist.

! Wenn jedoch unterschiedliche Materialien an der Probenoberfliche unterschiedliche Scherkrafte hervorrufen,
bleibt der Abstand nicht wirklich konstant.
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2 PARABOLSPIEGEL -OPTIK !

2.1Einleitung

Das klassische fokussierende Element fiir die Mikroskopie ist das Mikroskop-Objektiv, das
aus vielen Linsen aufgebaut ist und Licht durch Brechung an den Linsenoberflachen fokus-
siert. Es wird wegen des grol3en Sichtfeldes und der hervorragenden Aufldsung benutzt, die
man damit erreicht. Diese wird durch den hohen Grad an Korrekturen von Abbildungsfehlern
gewonnen, der bei modernen Objektiven erreicht wird, und durch eine hohe numerische
Apertur NA von bis zu 1,4 (mit einem Immersionsél mit Brechungsindex 1,518) [2.2]. Bei
Temperaturen von wenigen Kelvin konnen aber keine Immersions-Flissigkeiten benutzt
werderd. Um trotzdem mit hoher numerischer Apertur arbeiten zu kénnen, verwendet das
Mikroskop, das in dieser Arbeit beschrieben wird, anstelle eines Objektivs einen Parabolspie-
gel mit einer numerischen Apertur von 0,998, der das Licht durch Reflexion fokussiert.
Parabolspiegel mikleiner numerischer Apertur sind sehr gebrduchlich im Teleskopbau
(sowohl im Radiowellen-Bereich als auch im Sichtbaren) und auch in der Telekom-
munikation. Spiegel mit hoher numerischer Apertur wurden zwar als effiziente Sammeloptik
in der Einzelmolekiil-Spektroskopie [2.3]-[2.7] verwendet, als Abbildungssystem wurden sie
jedoch gemieden, weil sie aulRerhalb der optischen Achse sehr schlechte Abbildungseigen-
schaften haben. Parabolspiegel fokussieren einen parallelen Strahl, der sich entlang der
optischen Achse ausbreitet, auf einen Punkt. Dies gilt allerdings nur in der Naherung der
geometrischen Optik. Im Rahmen dieser Naherung sind sie also ideal fokussierend. Der
Nachteil ist, dass schon kleine Abweichungen der Ausbreitungsrichtung von der Spiegelachse
oder der Parallelitat des zu fokussierenden Strahles grof3e Bildfehler erzeugen und damit das
Bildfeld eng begrenzen.

Die konfokale Mikroskopie ist eine Punkt zu Punkt Abbildungstechnik und muss Aber-
rationen deshalb nur fi@ginenObjektpunkt korrigieren. Diese Bedingung kann ein Parabol-
spiegel in einem konfokalen Mikroskop exakt erfillen, indemPdabe rasterférmig bewegt
wird und damit der Fokus auf der optischen Achse bleibt. Zudem lasst sich eine hohe numeri-
sche Apertur ohne chromatische Aberrationen mit vertretbarem Aulvearaichen, da nur
die Spiegelflache den Strahl ablenkt und diese Uber einen weiten Spektralbereich hochreflek-
tierend gemacht werden kann.

In diesem Kapitel sollen in einem ersten Teil fir ein homogenes Medium die Fokussier-
Eigenschaften und die Einzelmolekil-Abbildungseigenschaften eines Parabolspiegels mit
hoher numerischer Apertur fiir lineare und fiir radi@elarisation untersucht und mit denen
eines aplanatischenObjektivs verglichen werden. Es wird gezeigt werden, dass ein

-

Teile dieses Kapitels sind in [2.1] publiziert worden.

Als Immersions-Flussigkeiten werden Wasser, Glycerin und spezielle Immersionsdle verwendet, deren Erstar-
rungspunkt deutlich Gber den gewtinschten tiefen Temperaturen von etwa 2 K liegt. Es gibt Mdglichkeiten eine
Festkodrper-Immersion zu realisieren. Diese haben aber einen kleinen Sammelwinkel (siehe Abschnitt 3.1, [2.8],
[2.9]) oder schlechte Abbildungs-Eigenschaften [2.10].

Um eine hohe numerische Apertur mit einem Mikroskopobjektiv zu erreichen, missen die Abbildungsfehler der
Linsen korrigiert werden, die bei groRerer numerischer Apertur zunehmen. Dies fiihrt zu Objektiven mit einer gro-
Ben Anzahl von Einzellinsen (9 Einzellinsen, das heif3t 18 Oberflachen, sind typisch fir ein gut korrigiertes Objek-
tiv [2.2]).

Bei radial polarisiertem Licht ist der elektrische Feldvektor bezliglich der optischen Achse immer radial orientiert
[2.11].

Als aplanatischbezeichnet man ein Objektiv, wenn es die sogenannte Abbe-Sinusbedingungrexfiillsing,

wobei r der Abstand eines Strahls von der optischen Achse ist, bevor er vom Objektiv abgelenktdiérd,
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Parabolspiegel mit hoher numerischer Apertur, der mit radial polarisiertem Licht beleuchtet
wird, im Fokus eine longitudinale elektrische Feldkomponente erzeugt, die etwa viermal
stérker ist, als die in der Nahe des Fokusses ebenfalls vorhandenen transversalen
Komponenten. Diese Eigenschaft ist interessant fur alle Anwendungen, in denen eine
longitudinale Feldkomponente wesentlich ist, zum Beispiel (1) fir starke lokale
Feldverstarkung an einer scharfen Metallspitze in der Nahfeldoptik [2.12]-[2.14], oder (2) fur
dreidimensional polarisationssensitive Spektroskopie an Nanopartikeln oder einzelnen
Molekilen. Fir die konfokale Abbildung eines Dipolstrahlers, wie zum Beispiel eines
einzelnen Molekiils, erweist sich die Verwendung von radial polarisiertem Licht mit einer
reduzierten Anregungsapertur als besonders geeignet, um einfach die dreidimensionale
Orientierung des Ubergangs-Dipolmoments zu bestimmen.

In einem zweiten Teil wird der Einfluss einer dielektrischen Grenzflache, wie der Pro-
benoberflache, auf die Fokussier- und Einzelmolekil-Abbildungseigenschaften eines Para-
bolspiegels untersucht. Es zeigt sich, dass die starke longitudinale Feldkomponente oberhalb
der Probenoberflache erhalten bleibt, darunter aber wesentlich weniger ausgeprégt ist. Ein-
zelne Dipolstrahler, die im Probenmaterial eingebettet sind, werden wegen der Totalreflexion
eines Teils des Lichtes an der Probenoberflache weniger effizient detektiert.

In einem dritten Teil wird der Einfluss einer in den Fokus gebrachten Metallspitze zur
Erzeugung eines Nahfeldes und damit zur Auflésungssteigerung bis deutlich unterhalb der
Beugungsgrenze diskutiert. Ein parabolischer Hohlspiegel, der mit radial polarisiertem Licht
beleuchtet wird, ist dafiir sehr geeignet. Einzelne Molekiile, die nahe an der Probenoberflache
liegen, kénnen damit mit héchster Aufldsung von etwa 15 nm abgebildet Wwebierdrei-
dimensionale Orientierung ihres Ubergangsdipolmoments kann auch mit dieser Methode
noch bestimmt werden.

2.2Homogenes Medium
2.2.1Fokussierung

In diesem Abschnitt werden die Fokussier-Eigenschaften eines Parabolspiegels fir linear und
radial polarisiertes einfallendes Licht in einem homogenen Medium besprochen. Das im fol-
genden Kapitel besprochene Mikroskop benutzt jedoch einen parabolischen Metallspiegel,
der das Licht auf eine Probe fokussiert. Der Fokus liegt also nicht in einem homogenen Me-
dium sondern in der Nahe einer Grenzflache. Die grundlegenden Unterschiede zwischen
Parabolspiegel und Objektiv, sowie der Formalismus zur Berechung der Feldverteilung in der
Umgebung des Fokusses, sollen hier aber zuerst fur ein homogenes Medium erlautert werden.
Im folgenden Abschnitt 2.3 wird dann der Einfluss einer Grenzflache diskutiert.

Der grundlegende Formalismus zur Behandlung von polarisiertem Licht in der Néhe des
Fokusses eines optischen Systems mit groRer Fresdelaaidle 1959 von Wolf [2.15] und
Richards und Wolf [2.16] beschrieben. Sie verwendeten dabei die Debye-N&herung [2.17],
also eine Zerlegung des einfallenden elektromagnetischen Feldes in ein Winkelspektrum von

Brennweite undd der Winkel, unter dem der Strahl auf den Fokus zulduft, nachdem er vom Objektiv abgelenkt
wurde (siehe auch Abbildung 2.1). Aplanatische Objektive haben die Eigenschaft, dass ein Lichtstrahl, der unter
einem Winkel gegenuber der optischen Achse einféllt, lediglich an einer anderen Stelle fokussiert wird und in ers-
ter Naherung keine Abbildungsfehler die Bildgiite verschlechtern. Das aplanatische Objektiv ist ein theoretisches
Konstrukt, wird fir Berechnungen aber immer benutzt. Reale Objektive zeigen oft eher ein Verhalten gemaf der
Tangensbedingung= f tanf als gemaR der Sinusbedingungf sinf, wie Sheppard in [2.49] erwahnt.

Diese Grenze stellt noch keine theoretische Grenze dar. Sie ist bedingt durch den praktisch erreichbaren Radius der
Spitze und den Abstand, mit dem die Spitze Uber der Probe gehalten werden kann.

Die Fresnelzahl eines optischen Systems ist definiefdal&Az, wobeir der Aperturradius) die Wellenlange

und z die fokale Lange ist. Die im Folgenden benutzte Debye-N&herung ist nur glltig fir Systeme mit groRer
Fresnelzahl [2.17], da Anteile des Lichts, die an der Apertur gebeugt werden, vernachléssigt werden.

-
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ebenen Welleh betrachten das elektrische Feld aber als Vektorfeld. Die Anpassungen dieser
Theorie fur radial polarisiertes Licht werden in Referenz [2.11] behandelt. Grundlegende
Arbeiten zur beugungsbegrenzten Fokussierung mit Parabolspiegeln wurden bereits 1920 von
Ignatovsky publiziert [2.19]. Numerische Rechnungen fir linear polarisierte ebene Wellen als
Anregungslicht wurden von Sheppard [2.20] und ausfihrlicher von Barakat [2.21] veréffent-
licht. Eine ganz neue Arbeit von Varga und Térok behandelt Parabolspiegel mit beliebigen
Offnungswinkeln, insbesondere auch mit Offnungswinkeln groéRer als 90° [2.22], [2.23].

Im Folgenden wird der Parabolspiegel mit einem aplanatischen Objektiv verglichen und
die Besonderheiten des Spiegels werden herausgearbeitet. Abbildung 2.1 zeigt einen Parabol-
spiegel und ein aplanatisches Objektiv, die beide eine geometrische Apertur &enlgn
haben. Hier ist zu bemerken, dass die Brennviigitikes Spiegels nur halb so grof3 ist, wie die
des Objektivé Beide haben aber denselben Apertur-Durchmesser. Deshalb erreichen die
Strahlen am Rand des Strahlenbiindels beide den Fokus unter einem @Vioked0°>. Der
Parabolspiegel lenkt einen Strahl, der einen Abstarmh der optischen Achse hat, zu einem
groBen Winkelg,, um. Derselbe Strahl wird vom Objektiv so gebrochen, dass er den Fokus
unter einem deutlich kleineren Winké] erreicht. Das bedeutet, dass wegen der Energieer-
haltung im Parabolspiegel ein groRer Teil der einfallenden Strahlung den Fokus unter grof3em
Winkel erreicht, wahrend das Gegenteil fir das Objektiv gilt. Das hat deutlich erkennbare
Konsequenzen, wie spater gezeigt wird.

a) y%‘}x b) yrAq) X C) Intensitat

> NS =
r{ 4p L’g emz fp p\/\@: z
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Abbildung 2.1: Geometrie der Abbildung mit a) einem Parabolspiegel und b) einem aplanatischen Objektiv, das
die Abbe-Sinusbedingung erfullt:= f, sinf,. Ein Strahl, der einen Abstamdvon der optischen Achse (z) hat,

trifft unter einem Winkelg,, auf die Probe. Derselbe Strahl trifft im Objektiv unter dem deutlich kleineren Win-

kel 6, auf die Probe auf. Die senkrechten Komponentedds elektrischen Feld&swechseln bei der Reflexion

an der Spiegeloberflache das Vorzeichen, bei der Brechung durch das Objektiv geschieht diebarehthnet

die parallele Komponente des Feldes,,, undf, bezeichnen die fokalen Kugeln usdst ein Einheitsvektor, der

von der fokalen Kugel zum Fokus hin zeigt. c) zeigt die Intensitatsverteilung, die fur hnegefogene Linje

und radial polarisiertes Licht (gebrochene Linie) benutzt wurden.

! In der Debye-N&herung werden nur die ebenen Wellen beriicksichtigt, die eine Ausbreitungsrichtung haben, wel-
che durch den Offnungskegel begrenzt ist, der von der Apertur und dem Fokus aufgespannt wird. An der Apertur-
kante gebeugtes Licht wird also vernachlassigt. Solange dieser Anteil klein ist, was bei groRer geometrischer
Apertur der Fall ist, ist die Naherung gut. Wenn die geometrische Apertur aber zum Beispiel sehr klein wird, sind
die Anteile des Lichts, die an der Aperturkante gebeugt werden, nicht mehr vernachlassigbar [2.17]. Es treten Ab-
weichungen auf, die eine Asymmetrie der Feldverteilung beziglich der fokalen Ebene bewirken und es tritt eine
Verschiebung des Fokusses in axialer Richtung auf [2.18]. Die Theorie ist also zum Beispiel fir Rontgenoptiken
mit einer typischen numerischen Apertur vortf hicht anwendbar.

In der Abbildung sind die fokalen Kugeln eingezeichnet. Das sind Kugeln mit dem Radius der Brehoweite

den Fokus.

Das liegt daran, dass die Strahlen, abhéngig von ihrem Abstand von der optischen Achse, vom Spiegel und vom
Objektiv unterschiedlich abgelenkt werden. Fir einen Parabolspiegel gilt der Zusammenhad{, tan@./2),

wahrend fir das aplanatische Objektiv die Abbe-Sinusbedingung, giltf, sin6,. Fir 8=90° ergibt sich fur

rm=ro gerade Z,="f,.

N

w



20 KAPITEL 2 PARABOLSPIEGEL-OPTIK

Ein zweiter Unterschied ist, dass die Reflexion an der Spiegeloberflache fir die Komponen-
ten des elektrischen Feldes, die senkrecht zur Einfallsebene polarisiert sind (s-polarisiert),
einen Phasensprung vorbewirkt. Dies geschieht nicht bei der Brechung durch das Objektiv.
Zu bemerken ist auch das umgekehrte Vorzeichen der p-polariSieyeomponente: Sie

zeigt im Objektiv zur optischen Achse und im Spiegel weg von ihr. Dies hat jedoch nur ge-
ringe Konsequenzen. Zudem kann man in Abbildung 2.1 auch gut sehen, dass longitudinale
Komponenten in der Nahe des Fokusses wegen der groRen numerischen Apertur entstehen.

2.2.1.1Theorie

Einleitend wird ein kurzer Uberblick (iber die Gleichungen gegeben, die zur Berechnung des
optischen Feldes in der Nahe des Fokusses bendtigt werden. Eine ausfiuhrlichere Abhandlung
ist im Anhang A fir einen Parabolspiegel und bei [2.15]-[2.17] fur ein Objektiv zu finden.
Insbesondere sollen hier die Unterschiede zwischen Objektiv und Parabolspiegel herausgear-
beitet werden.

Bei optischen Frequenzen tragt nur das elektrische Feld zur Wechselwirkung mit der
Materie bei (Streuung, Fluoreszenz, optische Anregung, Polarisation etc.). Deshalb wird nur
das elektrische Feld besprochen. Fir das magnetische Feld gelten immer &hnliche Formeln,
die mit den gleichen Uberlegungen abgeleitet werden kénnen.

Abbildung 2.1 zeigt das verwendete Koordinatensystem zur Beschreibung von Spiegel
und Objektiv. Startpunkt der Berechnungen ist die Beschreibung des einfallenden Lichtfeldes
durch ein Winkelspektrum von ebenen Wellen auf der fokalen Kygee$pektive £ Als
fokale Kugel wird die Kugel bezeichnet, die ihren Mittelpunkt im Brennpunkt hat und deren
Radius der Brennweite entspricht. Der zeitunabhangige Teil des elektrischer ifetilesm
PunktP (in Polarkoordinatems, 6> und ¢p) in der N&he des Fokusses — der zugleich der Ur-
sprung des Koordinatensystems sein soll — kann dann in Polarkoordinaten folgendermalf3en
angegeben werden [2.15]

E(P) =—%ﬂ E((6,0)€" s & dp |, 2.1)
Q

wobei k die Wellenzahl (im Medium), die Brennweite Q der Raumwinkel, unter dem die
Apertur vom Fokus aus gesehen ersché&indas elektrische Feld auf der fokalen Kugel, und
s ein Einheitsvektor in Ausbreitungsrichtung ist. Die Winelnd ¢ sind in Abbildung 2.1,
definiert. Durch Einsetzen voB;, welches mit den Gesetzen der geometrischen Optik be-
rechnet wird, und Integration Uber den Azimutwinkelerhalt man die Ausdricke fir das
Feld an einem PunlR. Dies ist im Anhang A firr einen ideal leitenden Parabolspiegel und in
[2.24] fur ein aplanatisches Objektiv gezeigt.

Lineare Polarisation

Fur entlang der x-Achse linear polarisiertes Licht sind die Feldkomponenten in einem Para-
bolspiegel gegeben durch

! p-polarisiert bedeutet in der Einfallsebene polarisiert.

2 Das elektrische Feld zu einer bestimmten Zeihalt man, indem der zeitunabhéngige Teil mit exp) multip-
liziert wird, wobeiw die Kreisfrequenz ist, und vom Resultat der Realteil genommen wird.

% Gleichung (2.1) beriicksichtigt die allen Strahlen gemeinsame Phase nicht, die durch die Lange des optischen
Weges bedingt ist. Diese Phase wird auch im Folgenden nie mitgeschrieben und bei der Berechnung des elekitri-
schen Feldes auf der fokalen Kugel nicht beriicksichtigt. Da sie allen Strahlen gemeinsam ist, hat sie auch keinen
Einfluss auf das Resultat.
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E, 'kf(l 1+ 12 COS2p )
E ——|2,3|n2¢p,
E, =-kfly cosp,. (2.2)

Die Integrald,, |1, undl,, sind dabei folgendermaf3en definiert

Lo, J' (9) 2sin@ (1+cosG)Jo(krpsinesinep)e—ikrpcosecosepde'

Iy =I 1,(6) 23'”0 8 3.(kro sin@singp) & ke 09 <00r g
a

2sin@
co

e |0(9) Se(l—cose)Jz(krp singsingp) e KipcosfcoFp g g (2.3)

do

wobei die ,) Besselfunktionen erster Gattung mit Ordnungind. a; ist der Offnungswinkel

des Spiegelsy, der kleinste Winkel, unter dem noch Licht fokussiert wird und der nicht von
der Probe abgeschattet widist der in Abbildung 2.1 mif,, bezeichnete Winkelg(6) = N
exp(+3(6)/wy’) ist die Amplitudenverteilung des elektrischen Feldes des beleuchtenden Laser-
strahls. Die Normierungskonstaritiewird spéter verwendet, um den Spiegel und das Objek-
tiv quantitativ zu vergleichenm. ist der Abstand von der optischen Achse, wie in Abbildung
2.1 bezeichnet, ung, ist der Radius der Strahltaille (waist) des einfallenden GauR-Strahls.

Die Herleitung fur ein aplanatisches Objektiv findet man bei Richards und Wolf [2.16]
oder bei Stamnes [2.24]. Resultate sind im Anhang B aufgefuhrt. Hier soll nur auf die Unter-
schiede zwischen Parabolspiegel und Objektiv eingegangen werden. Der erste und wichtigste
ist der Apodisierungsfaktor 2/(1+d@sbeim Spiegel und c66 beim Objektiv. Dieser Faktor
beschreibt die Energieerhaltung. Alle Energie, die durch ein senkrecht zum Strahl stehendes
Flachenelement im parallelen Strahlengang fliet, muss durch das entsprechende Flachen-
element auf der fokalen Kuge), flieBen. Eine Herleitung des Apodisierungsfaktors ist im
Anhang A fur den Parabolspiegel gezeigt. Der zweite Unterschied ist das Vorzeichen der x-
und y-Komponente, das vom Phasensprung an der Spiegelflache herriihrt. Die z-Komponente
wird nur von p-polarisierten Komponenten erzeugt und zeigt deshalb keinen Phasensprung.
Daraus ergibt sich der Effekt, dass die Drehrichtung des elektrischen Feldvekteirser
Ebene senkrecht zur x,y-Ebene umgedreht ist. Ein dritter Unterschied ist das negative Vorzei-
chen im Exponenten, das die umgekehrte Fortpflanzungs-Richtung des Lichts im Parabol-
spiegel widerspiegelt.

Radiale Polarisation

Im folgenden werden die Resultate fur radial polarisierte Beleuchtung besprochen. Theoreti-
sche Abhandlungen tber inhomogene Polarisations-Verteilungen, wie radial polarisiertes
Licht, werden in der Literatur ausfiinrlich besprochen [2.11], [2.25]-[2.30& kénnen durch
geeignete MalRnahmen am Laserresonator entweder direkt mit einem Laser erzeugt werden
[2.32], oder mit verschiedenen interferometrischen Methoden aus linear oder zirkular polari-
siertem Licht erzeugt werden [2.33]-[2.28Fir radial polarisierte Beleuchtung erhalt man

! Das elektrische Feld zeigt in der Umgebung des Fokusses auch fiir lineare Polarisation ein elliptisch polarisiertes
Verhalten [2.16], ([2.1], Abbildung 4).

2 Ein radial polarisierter Bessel-GauR-Strahl ist Lésung der Vektorwellenglei¢hngE — k* E = 0, neben der
allgemein bekannten Lésung des linear polarisierten Gaul3-Strahls [2.26] und weiterer Lésungen, wie zum Beispiel
der Hermite-GaulR3-, der Laguerre-Gaul3- und Bessel-Strahlen [2.31].

® Eine besonders elegante und einfache Méglichkeit zur Erzeugung von radial polarisiertem Licht sei hier angefiihrt:
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fur die elektrischen Feldkomponenten an einem PRniktder Nahe des Fokusses eines ideal
leitenden Parabolspiegels:

E, =kfly,,
E, =0,
E, =-ikflg,. (2.4)

Die radiale Symmetrie zeigt sich in der radialen KomponEntend der azimutalen Kompo-
nentekE,. Die Integrale sind hier folgendermal3en definiert:

r=J’ l,(0 )23'” 9 3o (krp SinB singp) &7 ke 00 c0e g,
" Jag 0s6

Iy —LO 0(6)

mit der Feldverteilundy(6) = N exp(+*(6)/w?) L(2 r(6)/w) eines Bessel-GauRk-Strahls. Die
entsprechenden Gleichungen fur ein Objektiv sind im Anhang B aufgefiihrt.

Es sind dieselben Unterschiede zwischen Spiegel und Objektiv zu sehen wie fir lineare
Polarisation, aul3er dass es nur p-polarisierte Komponenten gibt und damit der Phasensprung
von Ttnicht mehr auftritt.

SIn(ZZ;Jl(krp sin@singp ) e kP cosdcosbp 4 g (2.5)

2.2.1.2Numerische Feldberechnungen

Die im folgenden vorgestellten Feldberechnungen sind fir den Spezialfall eines ideal reflek-
tierenden Parabolspiegels mit einer Brennwdit®n 4,5 mm und einer numerischen Apertur
von 1,515 (Olimmersion mits = 1,518) berechnet, was einem halben Offnungswinkel von
86,4° entspricht, wie ihn auch der verwendete Hohlspiegel hat. Fur den hier berechneten Fall
misste ein Immersionsspiegel aus Glas mit einer hochreflektierenden Verspiegelung herge-
stellt werden, wie er zum Beispiel von Orrit und Mitarbeitern verwendet wird [2.39].

In den Berechnungen wurde fiir den Parabolspiegel ein Teil des Strahls im Zentrum
durch eine Probe mit 3 mm Durchmesser abgeblockt,ayas18.9° entspricht Obwohl die
Feldverteilungen fur ein Objektiv bekannt sind, sollen sie hier in einer konsistenten Darstel-

S

@\@@ W

Linear polarisiertes Licht wird unter 45° mit einem polarisierenden Strahlteiler (P1) auf zwei Arme eines modifi-
zierten Mach-Zehnder-Interferometers aufgeteilt. Zwei Spezialspiegel (S) reflektieren das Licht zum zweiten pola-
risierenden Strahlteiler (P2). Die Spiegel haben auf der einen Hélfte eine zusétzliche Schicht von einer Dicke, die
die eine Strahlhalfte um die halbe Wellenldnge phasenverschiebt. Der eine Spiegel muss beweglich gelagert sein
(MT), um den relativen Gangunterschied der beiden Arme zu korrigieren. Am Ausgang entsteht radial polarisiertes
Licht, wenn man die in der Skizze gezeigte Anordnung verwendet.

Der Einfluss eines realen Spiegelmaterials auf die Phase des reflektierten Lichts ist klein. Die maximale Phasendif-
ferenz fir p- und s-polarisierte Anteile fir Reflexionswinkel zwischen 0° und 45° ist fir Aluminium bei optischen
Wellenlangen kleiner als etwd50 und wird deshalb vernachlassigt.

Das ist der Durchmesser des von uns verwendeten Probentragers. Es ist prinzipiell mdglich, ihn noch kleiner zu
machen, was aber die Handhabung und Probenpréparation erheblich erschweren wiirde.

-
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lung zum direkten Vergleich auch berechnet werden. Fir das Objektiv wurde ebenfalls die
Brennweitef = 4,5 mm benutzt und eine numerische Apertur von 1,40 (Olimmersiamymit

= 1,518) verwendet, was einem halben Offnungswinkel von 67,3° entspricht. Diese Werte
sind typisch fiir ein Objektiv mit hoher numerischer Apertur.

Lineare Polarisation

Der beleuchtende Strahl hat ein GauR3profil, wie in Gleichung (2.3) beschrieben, mit einem
Strahltaillen-Radiusv, der dem 1,5-fachen des Eintrittspupillen-Radius entspricht. Es Uber-
steigt den Rahmen dieser Arbeit, den optimalen Wert dieses Parameters zu besprechen. Der
hier gewahlte Wert ist ein Kompromiss zwischen homogener Ausleuchtung der Eintrittspu-
pille und guter Ausnutzung der im Laserstrahl vorhandenen Energie.

Die folgenden Abbildungen zeigen jeweils Energiedichte-Verteilungen des elektrischen
Feldes in der Umgebung des Fokusses. Die Energiedichte des elektrischen Feldes ist
Ue = &/2 [, also proportional ztEF.

Abbildung 2.2a und Abbildung 2.2e zeigen fir ein aplanatisches Objektiv und einen Pa-
rabolspiegel Linien konstanteE[] in der x,y-Ebene eines fokussierten GauR-Strahls, der
entlang der x-Achse linear polarisiert ist. Zur Darstellung wird eine logarithmische Skala
benutzt, die einen Unterschied von Faktor zwei zwischen benachbarten Konturlihi@asat
Maximum der Skala ist jeweils die Maximalintensitat vEif.|Zur besseren Interpretation
des Intensitatsprofils sind die von den Konturlinien umschlossenen Flachen mit Grauwerten
gefillt. Man sieht, dass (1) wegen der groReren numerischen Apertur die GroR3e des fokalen
Fleckg im Spiegelfokus leicht reduziert, dafiir aber starker verzerrt ist gegeniiber dem Ob-
jektiv, (2) dass die Energie im Spiegelfokus weniger gut im zentralen Fleck konzentriert ist,
sondern in einem grol3eren Bereich rund um den Fokus verteilt ist. Dies wird durch die Inten-
sitdt hervorgerufen, die vorwiegend unter groR3eren Winkeln einfallt. Diese bildet eine ste-
hende Welle in der x,y-Ebene aus. (3) Die y- und z-Komponenten sind im Spiegel ebenfalls
starker als im Objektiv, wie man in Abbildung 2.2c, g und d, h sieht. Diese Beitrdge senkrecht
zur eigentlichen Polarisationsrichtung sind in der konventionellen Polarisations-Mikroskopie
stérend, kdnnen aber fiir die Einzelmolekiil-Detektion auch genutzt werden, was spéter noch
besprochen wird.

Abbildung 2.3 zeigt Schnitte voE[f durch die optische Achse. Das Objektiv zeigt eine
longitudinale Ausdehnung des Fokusses mit einer Halbwertsbreite (PyWi 1,51A/n.

Der Fokus im Parabolspiegel ist dagegen deutlich enger begrenzt und hat eine FWHM von
nur 1,00A/n. Die Ursache ist auch hier wieder der hohe Anteil der Energie, die unter grof3en
Einfallswinkeln den Fokus erreicht. Beim Objektiv fallt ein grof3er Teil des Lichtes entlang
eines Kegelmantels mit einem halben Offnungswinkel von etwa 30° ein. Dieser Offnungs-
winkel betragt beim Parabolspiegel etwa 50° (siehe dazu auch Abbildung 2.4). Das Interfe-
renzgebiet dieser kegelférmig einfallenden Strahlung liegt beim Objektiv mehr entlang der
optischen Achse und beim Parabolspiegel mehr in der x,y-Ebene (was in Abbildung 2.2 zu
sehen war).

! Ein quantitativer Vergleich zwischen Objektiv und Parabolspiegel folgt auf Seite 27.
2 Mit fokalem Fleck ist hier und im Folgenden der Bereich zwischen Hauptmaximum und erstem Minimum gemeint.
% Die Abkiirzung steht fiir den englischen Ausdral Width at Half Maximum.
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Abbildung 2.2. Linien konstante&[f in der x,y-Ebene eines fokussierten GauR-Strahls, der in x-Richtung linear
polarisiert ist. In der oberen Zeile fir ein aplanatisches ObjeM#v=1,40,n = 1,518,f, = 4,5 mm) und in der
unteren Zeile fiir einen Parabolspied¢i(= 1,515,n = 1,518,f, = 4,5 mm). In a) und e) isEff, in b) und f)

IE.?, inc) und g) |512><8 und in d) und h) [ dargestellt. Es wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen
Faktor zwei zwischen benachbarten Konturlinien hat. Die Lange des Balkens entspricht der Welkediginge

diert durch den Brechungsindex
‘
h)

Abbildung 2.3. Linien konstante&[f in der Nahe des Fokusses eines GauR-Strahls, der in x-Richtung linear po-
larisiert ist. In der oberen Zeile fur ein aplanatisches Objektiv und in der unteren Zeile fir einen Parabolspiegel.
In a) und e) isEf in der x,z-Ebene, in b) und f),Jin der x,z-Ebene, in c) und g),f8 in der Ebene, die von

der z-Achse und der Diagonalen in der x,y-Ebene aufgespannt wird, und in d) und ff)dsir¢@stellt. Es wird

eine logarithmische Skala verwendet, die einen Unterschied von Faktor zwei zwischen benachbarten Konturli-
nien hat. Die Lange des Balkens entspricht der Wellenladntyeidiert durch den Brechungsindax

a) )

X
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Abbildung 2.4. Konturlinienbild von |ReE(t))f in der x,z-Ebene in der Nahe des Fokusses eines Objektivs (a)
und eines Parabolspiegels (b) fur lineare Polarisation entlang der x-Achse. Es wird eine logarithmische Skala
verwendet, die einen Unterschied von Faki®rzwischen benachbarten Konturlinien hat. Die Vektoren zeigen

die Richtung des elektrischen Feldes an. Die Zeétragt 1/6 der optischen Periode. Die Lange des Balkens ent-
spricht der Wellenlanga/n.

Abbildung 2.4 ist eine Momentaufnahme des elektrischen Feldes in der Nahe des Fokusses
eines entlang der x-Achse linear polarisierten Gaul3-Strahls fur ein Objektiv (a) und einen
Parabolspiegel (b). Eine Konturlinien-Darstellung von BRR)| in der x,z-Ebene ist mit den
Orientierungen des Feldvektors an verschiedenen Punkten tberlagert (wobei Re den Realteil
bezeichnet).

Die Bildung der Interferenz zwischen den Strahlen aus den Richtungen, aus denen ein
Grol3teil der Energie herkommt ist erkennbar, tritt im Film Fig. 4 in [2.1] aber deutlicher
hervor. Die in Abbildung 2.4 gezeigten Wellenfronten konnten im Fall eines Objektivs von
Schrader und Hell [2.40] auch gemessen werden.

Radiale Polarisation

Fur die radial polarisierte Beleuchtung wurde ein Bessel-GauR3-Strahl, ebenfalls mit einem
Strahltaillenradiusy, = 3/2x Eintrittspupillen-Radius verwendet.

Abbildung 2.5 und Abbildung 2.6 vergleichdgf|in der Nahe des Fokusses eines Ob-
jektivs und eines Parabolspiegels in der x,y-Ebene und senkrecht dazu fiur radial polarisiertes
einfallendes Licht. Hier gibt es deutliche Unterschiede zwischen Objektiv und Parabolspiegel:
Der zentrale Fleck ist im Parabolspiegel sehr deutlich kleiner als im Objektiv. Durch Ver-
gleich der radialen und der longitudinalen Komponenten wird die Ursache dieses Unter-
schieds klar: Die radialen Komponenten entstehen durch das Licht, das unter kleinen Winkeln
0 einféllt, die longitudinale Komponente durch das Licht aus den grol3en Winkeln (siehe
Abbildung 2.6b, c, e und f). Wegen der groRen numerischen Apertur und der Konzentration
der Energie in den grol3en Winkeln erzeugt der Parabolspiegel vorwiegend longitudinale

* Ein Film von Abbildung 2.4 ist in ([2.1], Abbildung 4) publiziert.
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Abbildung 2.5. Linien konstanteE[ff in der x,y-Ebene eines fokussierten, radial polarisierten Bessel-GauRk-
Strahls. In der oberen Zeile fir ein aplanatisches Objektiv und in der unteren Zeile fir einen Parabolspiegel . In a)
und d) ist Ef, in b) und e) die RadialkomponentefjiEind in c) und f) ist die longitudinale Komponentgf?|E

dargestellt. Es wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen Faktor zwei zwischen benachbarten Konturli-
nien hat. Die Léange des Balkens entspricht der Wellenlaimge
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Abbildung 2.6. Linien konstante&[f in der x,z-Ebene in der Nahe des Fokusses eines radial polarisierten Bes-
sel-GauR3-Strahls. In der oberen Zeile fur ein aplanatisches Objektiv und in der unteren Zeile fir einen Parabol-
spiegel. In a) und d) isEF, in b) und e) die RadialkomponentgfiEnd in c) und f) ist die Longitudinalkompo-

nente |gf dargestellt. Es wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen Faktor zwei zwischen benachbar-
ten Konturlinien hat. Die Lange des Balkens entspricht der Wellenkinge
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Komponenten, wahrend das Objektiv longitudinale und radiale Komponenten von vergleich-
barer Intensitat erzeugt. Der ausgedehnte fokale Fleck im Objektiv entsteht durch Uberlage-
rung der zentral liegenden longitudinalen Komponenten mit den ringférmigen radialen Kom-
ponenten. Auch hier zeigt der fokale Fleck im Parabolspiegel eine deutlich kleinere longitu-
dinale Ausdehnung als im Objektiv (Spiegel: FWHM = 148 Objektiv.: FWHM =
1,65A/n). Das Verhéltnis zwischen longitudinal polarisierter und radial polarisierter Intensitat
betragt 14,3 fir den Parabolspiegel und nur 3,50 fur das Objektiv.

a) ~--- Objektiv, linear, x b) -~~~ Spiegel, linear, x
1004 Y%/ | .. Objektiv, linear, y w4\ 74 ] e Spiegel, linear, y
— Objektiv, radial o\ — Spiegel, radial

[EJ? [10" V¥m?]

0.0 0:5 110 115 2.0 0.0
Position \/n] Position \/n]

2.0

Abbildung 2.7. Abhangigkeit vorEf vom Abstand vom Fokus in der x,y-Ebene eines Objektivs (a) und eines
Parabolspiegels (b) fur lineare Polarisation entlang der x-Richtung (Schnitt entlang der x-A&wwmitt ent-

lang der y-AchséllJ und fiir radiale Polarisatiori](). In beiden Diagrammen ist die vom Objektiv, respektive
dem Parabolspiegel fokussierte Intensitat auf 1 mW normiert. Damit lasst sich die Feldstarke difERt aihs
lesen.

Quantitativer Vergleich

Um den Parabolspiegel und das Objektiv quantitativ zu vergleichen, muss die Intensitat, die
vom Spiegel oder vom Objektiv effektiv fokussiert wird, normiert werden. In Abbildung 2.7
sind die Intensitaten in beiden Féllen auf 1 mW normiert. Der Parabolspiegel zeigt im Fokus
eine leicht gréRere Intensitat fur linear polarisierte Beleuchtung und eine deutlich grof3ere
Intensitat fiir radiale Beleuchtung verglichen mit dem aplanatischen Objektiv.

In Abbildung 2.7b sind die Nebenmaxima, die im Parabolspiegel recht ausgepragt sind,
gut zu sehen. Das erste Nebenmaximum hat noch etwa 13 % der Intensitat des Hauptmaxi-
mums.

Gut zu sehen ist auch eine Phasenverschiebung der Nebenmaxima fiir linear polarisiertes
Licht entlang der Polarisations-Richtung (x) und senkrecht dazu (y). Sie kommt dadurch
zustande, dass alle einlaufenden Wellen ausy&ichtung im Fokus konstruktiv interferie-
ren, die unter groRem Winkélaus detx-Richtung einlaufenden aber destruktiv.

2.2.1.3Abbildungsfehler: Entstehung von Koma

Der Nachteil eines Parabolspiegels ist, dass er starke Koma zeigt, wenn er nicht exakt entlang
der Spiegelachse beleuchtet wird. Eine kleine Ungenauigkeit beim Justieren der Strahlrich-
tung des Beleuchtungsstrahls hat schon eine starke Verzerrung der Feldverteilung in der Um-
gebung des Fokusses zur Folge. Deshalb ist eine exakte Justage unabdingbar, wenn ein Para-
bolspiegel eingesetzt werden soll. Abbildung' Z8&igt Ef im Bereich des Fokusses eines
Parabolspiegels, der mit radial polarisiertem Liahit einer Wellenlange von 500 nm be-
leuchtet wird, fur verschiedene Einfallswinkel des Lichts. Der Einfallswinkel wurde von 0°

! Abbildung 2.8 ist in [2.1] auch als Film mit weiteren Zwischenbildern dargestellt.
2 Berechnungen mit linear polarisiertem Licht fithren auf vergleichbare Ergebnisse.
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Abbildung 2.8. Linien konstanten fgih der Umgebung des Fokus eines Parabolspiegels, der mit radial polari-
siertem Licht beleuchtet wird, fir verschiedene Winkel des einfallenden Lichts ( @) und b): 0° c) und d):
0,00637° und e) und f): 0,00955°) zwischen Spiegelachsé&-\fektor. Bild a), c) und e) zeigen Schnitte in der
x,y-Ebene und b), d) und f) Schnitte in der x,z-Ebene. Es wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen
Faktor zwei zwischen benachbarten Konturlinien hat. Die Lange des Balkens entspricht der Wellenlange, die hier
500 nm betragt, dividiert durch den Brechungsinaex
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auf der optischen Achse in Schritten von 0,00637° in Richtung der positiven x-Achse vergro-
Bert. Um das Feld in der Umgebung des Fokusses zu berechnen, muss ein zusétzlicher Pha-
senterm in die Integrale von Gleichung (2.1) eingefiigt werden. Dieser Phasenterm beriick-
sichtigt die Verkippung der einfallenden Wellenfront gegeniiber der Normalebene der Spie-
gelachse. Integriert wird dann wieder Uber das Feld auf der fokalen Kygeief von
Sheppard vorgeschlagen [2.41]. Ein Einfallswinkel von mehr als etwa 0,006° bewirkt schon
eine starke Asymmetrie der Feldverteilung und eine Abnahme der Maximalintensitat auf
weniger als die Halfte. Deshalb muss die Propagationsrichtung des einfallenden Lichts so
ausgerichtet werden, dass sie um weniger als 0,006° von der Spiegelachse abweicht. Diese
Genauigkeit kann mit Umlenkspiegeln, die mit Mikrometer-Schrauben verkippt werden kon-
nen, erreicht werden.

2.2.1.4Unterschiede zwischen Parabolspiegel und Objektiv

An diesem Punkt soll noch einmal allgemein auf die Unterschiede zwischen Parabolspiegel
und Objektiv eingegangen werden. Wie schon erwahnt, unterscheiden sich die beiden Sys-
teme durch die Funktion, die den Abstaneines Strahls von der optischen Achse vor dem
optischen System mit dem Einfallswink@ldesselben Strahls nach Verlassen des optischen
Systems verknipft. Fir den Parabolspiegelrgit2 f tan(@/2), fur das Objektiv = f sin6.

Diese Funktion ist fir den Parabolspiegel fast linear im Bereichwr®°...90°, fir das
Objektiv hingegen nicht, wie in Abbildung 2.9a dargestellt ist. Dies hat Auswirkungen auf die
Winkelverteilung, mit der die Energie den Fokus erreicht, was zu unterschiedlichen Apodisie-
rungsfaktoren fuhrt. Fir eine Beleuchtung exakt auf der Achse sind das die einzigen Unter-
schiede. Das bedeutet aber, dass durch den Einbau eines geeigneten Amplitudenfilters die
Winkelverteilung der Intensitét eines Objektivs mit einem Parabolspiegel simuliert werden
kann und umgekehrt. Der Unterschied ist so gesehen nur noch, dass ein Parabolspiegel mit
deutlich héherem Offnungswinkel hergestellt werden kann als ein Objektiv.

90 1 1 1 1 1 1 1 1

2.0 1 1 1 1 1

a |

75

IS @
[l S
1 1

Winkel 0[]

—— Objektiv

i I R Parabolspiegel

Apodisierungsfaktor
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1.6 4
1.4 4
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Bessel-GauR Strahl
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Abbildung 2.9. a) Zusammenhang zwischen Abstand von der optischen Acinsk Einfallswinkel 8 fir ein
Objektiv 0 ) und einen Parabolspiegel-§. b) Effektive Apodisierungsfaktoren fir verschiedene Anregungs-
feldverteilungen: ebene Well&aul3-Strahund Bessel-Gau3-Strahbeide mitw, = 3/2x Pupillenradius. Jeweils
fur ein aplanatisches Objektiv (gestrichelte Linie) und einen Parabolspiegel (ausgezogene Linie).

* Wenn nur sehr kleine Einfallswinkel berechnet werden sollen, so &ndert sich die Strahlrichtung nur geringfiigig
und damit bleibt auch die Intensitét, die aus einer bestimmten Richtung einféllt nahezu gleich. Die Phase auf der
fokalen Kugel andert sich jedoch deutlich. Naherungsweise kann also das Feld in der Umgebung des Fokus be-
rechnet werden, indem nur der zuséatzliche Phasenterm k24 tan(6/2) cos¢) tan(@)] in Gleichung (2.1) einge-
fugt wird, wobeia der Winkel der Einfallsrichtung gegenuber der Spiegelachse und der positiven x-Achse ist.
Auch hier kann die Integration Uber den Azimutwinkel analytisch geldst werden, wie im Anhang C gezeigt wird.
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In den oben besprochenen Fallen wurde immer mit einer realistischen Feldverteilung im an-
regenden Strahl gearbeitet, also mit einem Gaul3-Strahl oder einem Bessel-Gaul3-Strahl. Diese
beeinflussen die Winkelverteilung der einfallenden Intensitat mit. In Abbildung 2.9b sind
deshalb die effektiven Apodisierungsfaktoren, also das Produkt des geometrischen Apodisie-
rungsfaktors mit der Feldverteilung des einfallenden Strahls fiir verschiedene Félle darge-
stellt. Fir den GauR-Strahl ist die Energiedichte als Funktion des Einfallswhkiaisden
Parabolspiegel fast konstant, fir das Objektiv zeigt sie eine etwa lineare Abnahme und fallt
fur den Einfallswinkel@ = 90° auf Null ab. Fir den Bessel-Gaul3-Strahl steigt sie fur den
Parabolspiegel etwa linear an und zeigt fir das Objektiv eine konvexe Form mit einem Ma-
ximum bei etwa 40°. Um die gesamte Energie, die unter einem bestimmten Winkel auf den
Fokus einfallt, zu berechnen, muss noch Uber den Wigketegriert werden, was einer
Multiplikation mit 2t sin@ entspricht. Dadurch wird der Einfluss der groRen Winkel weiter
verstarkt. Dies alles zeigt nochmals deutlich, dass beim Parabolspiegel wesentlich mehr Licht
unter groBen Winkeln einfallt und dass das der wesentliche Unterschied zwischen Spiegel
und Objektiv ist bei achsenparalleler Beleuchtung.

Fir eine nicht achsenparallele Beleuchtung ergeben sich weitere Unterschiede, namlich
die Verzerrungen des Fokus im Parabolspiegel, wie sie in Abbildung 2.8 dargestellt sind. Im
Falle des Objektivs ergibt sich lediglich eine Verschiebung, aber keine Verzerrung bei klei-
nen Abweichungen.

2.2.2Einzelmolekil-Abbildung

Die Untersuchung von fluoreszierenden Einzelmolekilen stof3t auf wachsendes Interesse und
insbesondere ist in letzter Zeit auch die Bestimmung der Orientierung ihrer Ubergangs-Di-
polmomente gelungen [2.42] - [2.48]. Im folgenden wird die Detektion von einzelnen Dipol-
strahlern in einer homogenen Umgebung besprochen. Die Dipolstrahler werden mit einem
optischen System abgebildet, das aus einem Parabolspiegel oder einem aplanatischen Objek-
tiv mit hoher numerischer Apertur als Sammeloptik und einem aplanatischen Objektiv mit
kleiner numerischer Apertur zur Abbildung besteRin Detektor mit einer begrenzten emp-
findlichen Flach& misst die Intensitat im Bildfokus und erganzt so das konfokale System.
Allgemeine Berechnungen an telezentrischen Systemen wurden von Sheppard [2.49] durch-
gefuhrt. Von ihm stammt auch eine &hnliche Arbeit fir ein aplanatisches Objektiv als
Sammeloptik [2.50]. Kirzlich wurde von Enderlein ebenfalls eine &hnliche Arbeit fur ein
aplanatisches Objektiv publiziert [2.51].

2.2.2.1Grundlagen

Die Unterschiede zwischen Objektiv und Parabolspiegel sind auch hier wieder der Apodisie-
rungsfaktor, der Phasensprung arfiir s-polarisierte Komponenten und die Aberrationen fir
einen Dipolstrahler, der au3erhalb des Fokusses liegt. Das elektrische Fernfeld eines Dipol-
strahlers kann in Sl-Einheiten als

Ege = \/% k2 (smx p) x s, @xd ikr—wt) (2.6)
geschrieben werden, wobsj die Permeabilitat des Vakuunisdie Wellenzahlp das Uber-

gangsdipolmoment, ein Einheitsvektor, der in die Beobachtungsrichtung zeiggr Ab-
stand des Beobachtungspunktes vom Dipollie Kreisfrequenz und die Zeit ist [2.52].

! Das Objektiv mit kleiner numerischer Apertur hat die Funktion der Tubuslinse i learfigierten Mikroskop.
2 Wie zum Beispiel die im Kapitel 3.4 beschriebenen Avalanche-Photodioden oder eine Lochblende, die vor dem
Detektor platziert ist.
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Spiegel Objektiv Bildebene

Abbildung 2.10. Schematische Darstellung der konfokalen Abbildungsgeometrie eines Punktdipols, der im Fokus
eines Parabolspiegels mit Brennwéitdiegt. s, ist ein Einheitsvektor, der vom Fokus zur Spiegelflache zeigt.
Das parallel gerichtete Licht wird mit einem Objektiv, das eine Brennviehat wieder fokussiert, ist ein
Einheitsvektor, der von der fokalen Kugel des Objektivs zum Bildfokus auf der optischen Achse zeigt.

Senkrechte Komponenten (s-polarisiert, mMiindiziert) machen den Phasensprung vopn
parallele Komponenten (p-polarisiert, mit || indiziert) hingegen nicht. Aus den Gleichungen
(2.1) und (2.6) und unter Vernachlassigung des konstanten Phasenfaktors, der fiir den gesam-
ten optischen Weg steht, kann das elektrische Feld in einem Pumlder Umgebung des
Bildfokusses hergeleitet werden. Da nur kleine Verschiebungen aus dem Fokus berechnet
werden sollen, kann hier die gleiche N&herung gemacht werden, wie schon bei der Behand-
lung der Fokussierung von Licht, das nicht exakt entlang der Spiegelachse einfallt (Kapitel
2.2.1.3): Kleine Verschiebungen aufiern sich nur in der Phase aber kaum in der Amplitude.
Deshalb wird nur der Einfluss auf die Phase beriicksichtigt:

E(ro) = - ikg; I Il+cose )Vcoseo[p@mn)eo,u‘

\/1671 £

0 min

(0 ey e ] @xiliko(n% ~ oS SO B b, 27)

wobeif,, undf, die Brennweiten von Spiegel und Abbildungsobjektiv sind. Eine schematische
Darstellung der Abbildungsgeometrie mit den Wink@&lpund 6, ist in Abbildung 2.10 ge-
zeigt. kg ist die Vakuumwellenzahh,, der Brechungsindex des Spiegelmateriglsist der
Vektor vom geometrischen Fokus des Spiegels zum Ort des Dipols, wed Vektor, der

vom geometrischen Fokus des Objektivs zum Beobachtungspuahgt. Die Einheitsvekto-
renen, €n, €, Sm UNds; sind folgendermalien definiert:

e = (—sin¢ ,CO%P O) ,

em|| = (cosBm co® ,co8, sih SB]])

€, = (cosB co® ,cod, sihm ng,) ,

Sm = (sinemcosb ,Sit,, sigh 5 ccﬂg1) ,

S = (sme cos ,sil, sip ccﬂ%) . (2.8)
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2/(1 + co#,) ist der Apodisierungsfaktor des Spiegels,“@psler des Objektivs. Der Term in

den eckigen Klammern gibt die Richtung des elektrischen Feldes auf der fokalen Kugel des
Objektivs an. Der Exponentialfaktor beriicksichtigt Wegdifferenzen fir Punkte auBerhalb des
Spiegel- und des Objektivfokusseand sir8,d6,d¢ ist das Raumwinkelelement. Unter Ver-
wendung der VergréRerung = fy/f,, kbnnend,, und die Integrationsgrenzen folgendermal3en
geschrieben werden:

Om = 2arctar(% sirGo) ,

GO,max = arcs“’%ﬁ (tal rCSir(’\;ATI/ nm) % '

o, min = arCSir(rProbe/f o) (2.9)

wobei NA,, die numerische Apertur des Spiegelsngtder Brechungsindex des Spiegelmate-
rials undrp,ope der Radius des zentralen Kreises, der von der Probe verdeckt ist.

Wenn als Sammeloptik ebenfalls ein aplanatisches Objektiwendet wird, so gilt die
lineare Gleichung sifh, = M sinf,. Der Effekt der Bewegung des Dipols weg von der opti-
schen Achse kann also auch erzeugt werden, indem das Bild des Dipols im Fokdshym —
mal die Verschiebung des Dipols verschoben twibés sieht man, wenn man den Exponen-
tialterm in Gleichung (2.7) genau analysiert. Die Abhéngigkeit vo@,smn sirf, ist stark
nichtlinear fir den Parabolspiegel (siehe Gleichung (2.9)). In der Detektorebene sind die
Intensitatsverteilungen von Molekilen, die nicht im Fokus liegen, deshalb verzerrt.

Um die Intensitat zu berechnen, die ein feststehender Detektor im geometrischen Fokus des
Objektivs beim Bewegen des Dipolstrahlers misst, muss die Intensitat des elektrischen Feldes
(siehe Gleichung (2.7)) tber die Detektorflache integriert werden. Das Verhdltnis der detek-
tierten Intensitat zur gesamten vom Dipol emittierten in Abhangigkeit von der Lage des Di-
pols ist die Sammeleffizienz-Funktio€dllection Efficiency FunctignCEF). Wenn die nu-
merische Apertur des fokussierenden Objektivs klein ist, sind das elektrische und das magne-
tische Feld, das vom Dipol in der Umgebung des Bildfokusses erzeugt wird, 1) nahezu senk-
recht zueinander und 2) stehen ihre Betrage in einem fast konstanten Verhaltnis. Der Energie-
fluss 1/(24) REEXB") ist also néherungsweise proportionalEzE (der Stern steht fiir das
komplex Konjugierte ungl, ist die Permeabilitdt des Vakuums). Es ist also ausreichend, das
elektrischeFeld auf dem Detektor zu kennen. Die vom Detektor gemessene Intensitét ist dann
proportional zum Integra,E'E da liber die Detektorflach&. Weil die Feldverteilung des
Dipols in der Detektorebene stark von @asitiondes Dipols abhangt, muss die Feldvertei-

lung fiir jede Position berechnet werden, um die Sammeleffizienz-Funktion zu bestimmen.
Um den Rechenaufwand zu reduzieren, kdnnen aber Symmetrien des Problems berucksichtigt
werdert und die Integration tiber den Azimutwinkielkann analytisch gemacht werden, wie

im Anhang G gezeigt wird.

Eine Herleitung des Phasenterms wird im Anhang E gegeben.

Siehe dazu die Arbeit von Enderlein [2.51] und die zusammengefassten Resultate im Anhang D.

Siehe die Herleitung im Anhang F.

1.) Die Sammeleffizienz-Funktion eines beliebig orientierten Dipols kann als kohérente Uberlagerung von drei
Dipolen, die in Richtung der Koordinatenrichtungen x, y und z orientiert sind, mit geeigneten Gewichten berechnet
werden. 2.) Verschiebungen in die negativen Koordinatenrichtungen kénnen aus denen in die positiven Koordina-
tenrichtungen abgeleitet werden. 3.) Die ausgenutzten Symmetrien fur die Dipole, die in Richtung der Koordina-
tenrichtungen x, y und z orientiert sind und in der x,y-Ebene liegen sind zudem: a) Ein z-orientierter Dipol zeigt
eine Rotationssymmetrie, und b) die Feldverteilung eines entlang der y-Achse orientierten Dipols, der im Punkt (u,
v, W) liegt, kann aus der eines entlang der x-Achse orientierten Dipols bestimmt werden, der in (v, u, w) liegt.

AW N P
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Die Fluoreszenzrati(r ,,) eines Dipolstrahlers, der iy, liegt, ergibt sich als

R(rm) = do E ¢ )F (2.10)

wenn die Intensitaten genigend klein sind, dass Séattigungseffekte vernachlassigt werden
kénnen [2.53].E(r,) ist der elektrische Feldvektor des anregenden Feldes am, @es

Dipols, p das Absorptions-Dipolmoment urtdeine Konstante. Bei den folgenden Berech-
nungen wird angenommen, dass das Absorptions-Dipolmoment und das Emissions-Dipol-
moment gleich sind und die Fluoreszenzausbeute eins ist. Die konfokale Abbildung eines
elektrischen Dipolstrahlers kann also berechnet werden, indem die Sammeleffizienz-Funktion
mit der Fluoreszenzrate multipliziert wird, die durch das beleuchtende elektrische Feld er-
zeugt wird.

2.2.2.2Numerische Feldberechnungen

Alle numerischen Berechnungen sind fir einen Parabolspiegel mit einer Brennweite von
4,5 mm, einer numerischen Apertur von 1,515 (Immersionstyp, Brechungsindex 1,518) und
einem von der Probe abgeschatteten Zentrum von 3 mm Durchmesser gemacht. Das Objektiv,
mit dem der Parabolspiegel verglichen wird und das ebenfalls als Sammeloptik benutzt wird,
hat ebenfalls eine Brennweite von 4,5 mm, die numerische Apertur ist 1,40 (Immersionstyp,
Brechungsindex 1,518)Es sind also die gleichen Werte wie im vorhergehenden Kapitel. Das
Objektiv, das den parallelen Strahl auf den Detektor fokussiert, hat eine Brennweite von
225 mm, was eine VergréRerung Wdn= 50 ergibt. Die vom parallelen Strahl ausgeleuchtete
Apertur ist klein — fir den Parabolspiedéh = 0,0375, fur das ObjektiNA = 0,0184 — und

damit ist die ndherungsweise Berechnung des EnergieflussescdtiEEhgut (wobeic eine
Konstante ist). Die Fresnelzahl ist trotzdem noch grol®00 respektive= 150 bei einer
Wellenlange von 500 nm) und die Debye-N&herung ist damit noch anwendbar.

Abbildung 2.11. Konturlinien-Bilder vorE[? im parallelen Strahl hinter einem Objektiv, a) und b), und hinter ei-
nem Parabolspiegel, ¢) und d). Das Feld wird von einem Dipolstrahler im Fokus erzeugt, der entlang der x-Achse
orientiert ist, @) und c), oder entlang der z-Achse, b) und d). Die Vektoren zeigen die Richtung des elektrischen
Feldes an. Es wird eirdeare Skala verwendet, die einen Abstand von 0,05 zwischen zwei benachbarten Kon-
turlinien hat. Das Maximum der Skala (1,0) ist fir a) und b) das doppelte der Intensitat im Zent@mOGei

und fur ¢) und d) die Intensitat im Zentrum (ohne Abschattung durch die Probe). Die Lange des Balkens ent-
spricht der Brennweite

Feldverteilung im parallelen Strahl

Unter Vereinfachung der Gleichung (2.7) kann die Feldverteilung im parallelen Strahl, vor
der Abbildung mit dem Objektiv, bestimmt werdeAuch hier zeigen sich die Unterschiede
zwischen Parabolspiegel und Objektiv.

! Da die Dipolstrahler in einer homogenen Umgebung liegen sollen, also weit weg von Grenzflachen, unterscheiden
sich die folgenden Resultate von denen in [2.47], da dort angenommen wird, dass die Dipolstrahler an der Grenz-
flache Probentrager/Luft liegen.

2 Man erhalt fur den Parabolspiegel am Qr r (cosp, sing, 0), unter Vernachlassigung einer konstanten Phase:
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Das Objektiv weist, wenn es als Sammeloptik eingesetzt wird, im parallelen Strahl am Rand
eine sehr hohe Energiedichte auf (Abbildung 2.11). Das liegt daran, dass der Bereich der
groRen Winkel in einem schmalen Ring am Rand des parallelen Strahls konzentriert wird,
gemalr =f sinf. Fir den Parabolspiegel gilt= 2 f tand/2, was im Bereich von 0° bis 90°

fast linear ist. Zudem muss eine Abnahme zum Rand hin berticksichtigt werden, da die Ener-
gie mit zunehmender@ auf einen immer groR3eren Kreisring verteilt wird. Beides zusammen
ergibt die inversen Apodisierungs-Funktionen, fiir das Objektiv als66cagas fir@ — 90°
divergiert. Besonders deutlich wird das fiir einen Dipol, der entlang der z-Achse orientiert ist.
Fir den Parabolspiegel ist es (1 +&®, also eine leichte Abnahme zum Rand hin. Durch
den Probentrdger wird im Spiegel der zentrale Bereich abgedeckt. Fiur einen Dipolstrahler,
der in der Ebene liegt, wird dadurch der Bereich der grof3ten Energiedichte abgedeckt. Da die
Flache jedoch klein ist, ist es trotzdem nur relativ wenig, was verloren geht, namlich nur
8,3 % des vom Spiegel gesammelten Lichts.

An Abbildung 2.11 ist ersichtlich, dass es durch Messen der Energiedichte-Verteilung im
aufgeweiteten Strahl mdglich ist, die Orientierung eines Dipolstrahlers zu bestimmen, wie das
in abgewandelter Form auch schon gemacht worden ist [2.42],%2.54]

An dieser Stelle sei noch auf die Ahnlichkeit zwischen der Intensitats- und Polarisations-
Verteilung von radial polarisiertem Licht und dem Licht hingewiesen, das von einem Dipol
emittiert wird, der entlang der z-Achse orientiert ist.

Abbildungsfehler und Licht-Sammeleffizienz

Mit Gleichung (2.7) lassen sich nun auch die Bilder einzelner Molekiile im Fokus des abbil-
denden Systems berechnen. In Abbildung 2.1ZEiétirh Bildfokus dargestellt, wie es von
einem Molekil erzeugt wird, das im Fokus eines Objektivs, a — ¢, oder im Fokus eines Para-
bolspiegels, d — f, liegt. Abhangig von der Dipolorientierung erhalt man verschiedene Feld-
verteilungen. Wird das Molekil um eine Wellenlange von der optischen Achse weg be-
wegt, so wird die Feldverteilung im Fall des Objektivs lediglich uvh Ain verschobeh
(nicht dargestellt). Wird dasselbe mit einem Molekil im Parabolspiegelfokus gemacht, so
wird die Symmetrie der resultierenden Feldverteilung reduziert, wie in Abbildung 2.12g — i
dargestellt (siehe auch [2.49]).

Die weilRen, respektive schwarzen Kreise in Abbildung 2.12a, c, d und f haben einen
Durchmesser von 1,22/NA,, was dem Durchmesser der Airy-Scheibe entspricht, die von
einer ebenen Welle erzeugt wirdFiir einen Dipol, der in der x,y-Ebene orientiert ist, fallt

E(ry) :7%(1%:9@[@ Brmpepy~(pes) o] x(- ik nsy)

mit den gleichen Definitionen wie in Gleichung (2.7), mit der Ausnahme,gdasteiche, mit 8, = 0 ist.k ist die
Wellenzahl im Medium und,, wird tiber die Gleichun@x(r) = 2 arctan(/(2f.)) eingesetzt. Fir das Objektiv muss
c0s"8,, anstelle von (1+cd)/2 stehen und,(r) wird alsé, = arcsint/f,) definiert.
Es wurde nicht direkt im aufgeweiteten Strahl detektiert, sondern hinter dem Fokus, wo der Strahl-Durchmesser
noch klein ist.
Da die Verschiebung aus dem Fokus nur sehr klein igt «f,), sind auch fiir ein gutes reales Objektiv keine
Aberrationen vorhanden.
Die Airy-Scheibe ist der zentrale helle Fleck bis zum ersten Minimum des Beugungsmusters, das entsteht, wenn
eine ebene Welle an einer kreisformigen Blende gebeugt und dann abgebildet wird. Es handelt sich dabei um eine
paraxiale Naherung, die das Feld nur als skalares Feld behandelt. Die erste Berechnung stammt von G. B. Airy und
ist 1835 erschienen. Néheres findet man in [2.55].

Nebenbei sei hier noch erwahnt, dass erste Berechnungen, die ohne die erwdhnten Naherungen auskommen,
von V. S. Ignatovsky stammen (1919), der auch die ersten Berechnungen fur einen Parabolspiegel mit gro3er nu-
merischer Apertur gemacht hat [2.19].

-

w
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Abbildung 2.12. Konturlinien-Bilder vorE, fiir einen Dipolstrahler in der Umgebung des Bildfokusses fiir ein
Objektiv, a) — ¢), und einen Parabolspiegel, d) — i), als Sammeloptik. In den Bildern a) — f) liegt der Dipol im Fo-
kus beiry = (0, 0, 0) und ist entlang der x,y- und z-Richtung orientiert. In den Bildern g) — i) liegt der Dipol au-
Rerhalb der optischen Achse am €yt= A/n (cos30°, sin30°, 0), wie es durch die Pfeile angedeutet ist. Die wei-
3en oder schwarzen Kreise in den Bildern a), c), d) und f) haben einen Durchmesser VBNA,2&as dem
Durchmesser der Airy-Scheibe entspricht. Es wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen Faktor zwei
zwischen benachbarten Konturlinien hat. Die Léange des Balkens entspricht der Vergrd®emaigder Va-
kuum-Wellenlange.

fast alle Energie des Hauptmaximums in diesen Kré&r einen Dipol, der entlang der z-
Achse orientiert ist, ist das nicht der Fall. Insbesondere fir den Parabolspiegel fallt ein be-
trachtlicher Teil nicht in den Kreis. Um das Licht von z-orientierten Dipolstrahlern effizient

zu detektieren, ist es also nétig, den Durchmesser des Detektors, den man sonst so grol3 wie

! Hier sei noch angemerkt, dass sich die GroRe der Airy-Scheibe fiir das Objektiv und den Parabolspiegel deutlich
unterscheiden. Der Durchmesser des Strahls auf dem abbildenden Objektiv ist in den beiden Féllen stark verschie-
den und damit di®&lA Das hat zur Folge, dass die einfache Naherungsfatmé¥l d, zur Berechnung des Airy-
Scheiben-Radiug am Ort des Detektors aus dem Airy-Scheiben-Radfiesn Ort des Molekils und der Vergro-
BerungM fiir den Parabolspiegel nicht anwendbar ist.
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die Airy-Scheibe machen wiirdeauf Kosten einer leicht reduzierten Auflésung geringfiigig

zu vergroRern. Fur die im Folgenden berechneten Resultate wurde ein Faktor 1,2 fir den
Parabolspiegel und ein Faktor 1,05 fur das Objektiv verwendet. So werden etwa 98 % des
Lichts, das innerhalb des ersten Minimums liegt detektiert. Beim Objektiv gentigt dieser
kleinere Faktor, da die numerische Apertur kleiner ist. Damit ergibt sich eine Nachweis-Effi-
zienz von 0,39 fir einen longitudinal orientierten und von 0,37 fur einen lateral orientierten
Dipolstrahler im Parabolspiegel. Mit dem Objektiv erhdlt man lediglich eine Nachweis-Effi-
zienz von 0,30 fur den lateral orientierten und 0,16 fiir den longitudinal orientierten Dipol-
strahler. Die fur alle Orientierungen des Dipolstrahlers gleich hoch bleibende Sammeleffi-
zienz fur den Parabolspiegel ist in Abbildung 2.13 deutlich zu sehen. Das Objektiv zeigt da-
gegen die reduzierte Sammeleffizienz, die fir longitudinale Orientierung zusétzlich reduziert
ist.

Abbildung 2.13 zeigt Konturlinien-Bilder der Sammeleffizienz-Funktion fiir verschieden
orientierte Dipolstrahler, entweder in der x,y-Ebene, a und c, oder in der x,z-Ebene, b und d,
fur ein Objektiv, a und b und einen Parabolspiegel, c und d. Es sind nur Orientierungen des
Dipols dargestellt mit einem Azimutwinkel zwischen 0° und 90° und einem PolarwinKel
zwischen 0° und 90°. Orientierungen aul3erhalb dieser Grenzen kénnen durch Symmetrieope-
rationen erhalten werden.

Die Ursache fiir die Asymmetrie der Sammeleffizienz-Funktion in der x,y-Ebene fiir ei-
nen Dipol, der ebenfalls in der x,y-Ebene orientiert ist, liegt in der Asymmetrie der dazugeho-
rigen Feldverteilung (siehe Abbildung 2.12), diese wiederum wird durch dRichtungs-
abhangigkeit der Dipolstrahlung verursacht. Eine Verlangerung des Hauptmaximums in x-
Richtung hat zum Beispiel eine Stauchung der Sammeleffizienz in dieser Richtung zur Folge.
Die Punktsymmetrie der Sammeleffizienz-Funktion in der x,z-Ebene kann mit geometrischer
Optik verstanden werden: Energie, die vor dem Fokus auf der linken Seite zu finden ist,
taucht hinter dem Fokus auf der rechten auf (Abbildung 2.13b uAd=d}5°, ¢ = 0° und
¢ = 45°).

Wegen dieser Asymmetrien ist die Auflésungsgrenze keine Konstante, sondern abhéngig
von der Orientierung der Dipole. Die Sammeleffizienz-Funktion zeigt bei der Halbwerts-
Breite nur geringe Asymmetrie. Es ist deshalb sinnvoll, die Auflésung mit den Halbwerts-
Breiten zu beschreiben und nicht mit dem ersten Minimum, was sonst Ublich ist.

Die Halbwerts-Breiten sind fiir den Parabolspiegel trotz der vergréRerten Detektorflache
kleiner als fir das Objektiv, was wiederum an der gréf3eren numerischen Apertur des Para-
bolspiegels liegt.

Sammeleffizienz FWHM x-Richtung FWHM y-Richtung FWHM z-Richtiung
Objektiv, p x-orientiert 1,35A/n 1,34A/n 2,11A/n
Objektiv, p z-orientiert 1,23A/n 1,23A/n 1,70A/n
Spiegel, p x-orientiert 1,08A/n 1,16A/n 1,50A/n
Spiegel, p z-orientiert 1,24A/n 1,24AIn 1,25A/n

Tabelle 2.1. Halbwerts-Breiten der Sammeleffizienz-Funktion fir einen Dipolst@hder entlang der x-Achse,
oder entlang der z-Achse orientiert ist, und der mit einem Objektiv oder mit einem Parabolspiegel abgebildet
wird. Die Halbwerts-Breiten sind in Wellenlang&mm Medium angegeben.

! Wenn der Detektor gerade die GroéRe der Airy-Scheibe hat, ist das ein guter Kompromiss zwischen Auflésung und
Detektionseffizienz. Innerhalb der Airy-Scheibe sind etwa 84 % des gebeugten Lichts konzentriert. Da hier ein-
zelne Dipolstrahler detektiert werden sollen, muss mdglichst viel Licht gesammelt werden. In der konfokalen Mik-
roskopie, wenn keine einzelnen Dipolstrahler detektiert werden missen, kann die Detektorflache, die als Loch-
blende Pinhole) dient, zur Verbesserung der Auflésung noch stérker verkleinert werden [2.56].
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Sammeleffizienz

6=90°, p=67.5° [l 6=90°, p=45° 6=90°, ¢=67.5° [l 6=90°, $p=45°

6=90°, $=67.5° | 6=90°, p=45°

Abbildung 2.13. Konturlinienschnittbilder der Sammeleffizienz-Funktion fir verschiedene Orientierungen eines
Punkt-Dipolstrahlers. a) und b) fiir ein Objektiv, c) und d) fur einen Parabolspiegel. a) und c) zeigen Schnitte in
der x,y-Ebene, b) und d) Schnitte in der x,z-Ebene. Die Widkeld ¢ zwischen dem Ubergangs-Dipolmoment

p und dem Koordinatensystem sind in den unteren linken Bildern dargestellt. lhre Werte stehen jeweils am obe-
ren Rand der Bilder. Es wird eitieeare Intensitatsskala verwendet mit einer Differenz von 0,04 zwischen be-

nachbarten Konturlinien. Das Maximum der Skala entspricht einer Sammeleffizienz von 0,4. Die Léange des Bal-
kens entspricht der Wellenlangén.
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Konfokale Abbildung

Wenn die Sammeleffizienz mit einer Anregungs-Feldverteilung gemald Gleichung (2.10)
kombiniert wird, kdnnen konfokale Bilder eines einzelnen Dipolstrahlers, also eines einzel-
nen fluoreszierenden Molekils, berechnet werden. Abbildung 2.14 zeigt berechnete konfo-
kale Bilder fur linear polarisiertes Anregungslicht fir ein Objektiv und einen Parabolspiegel
fur verschiedene Orientierungen des Dipols. Es sind Bilder gezeigt sowohl fir eine Rasterbe-
wegung des Molekils in der x,y-Ebene, a und c, als auch in der x,z-Ebene, b und d. Man
sieht, dass die verschiedenen Orientierungen des Dipolstrahlers verschiedene Intensitats-
Verteilungen im konfokalen Bild erzeugen. Gemaly Gleichung (2.10) bildet der Dipol die
Projektion des elektrischen Feldes auf seine Orientierung ab, gewichtet mit der
Sammeleffizienz. Der Dipol kann also dazu verwendet werden, die Feldverteilung im Fokus
zu messen (vergleiche auch Abbildung 2.2 und Abbildung 2.3). Aus der Intensitats-
Verteilung lasst sich also die Orientierung des Dipolstrahlers bestiminerExperiment

wird es aber sehr schwierig, die verschieden orientierten Dipole gleichzeitig mit einem
vernunftigen Signal-zu- Rausch-Verhdaltnis zu detektieren, da die Maximalintensitaten fir
entlang der x, y und z-Achse orientierte Dipole tber etwa zwei GréRenordnungen fur den
Parabolspiegel und fiir das Objektiv sogar Uiber etwa drei GréRenordnungen verfeilt sind
Hier ist der Parabolspiegel dem Objektiv tiberlegen, da die Feldkomponenten senkrecht zur
eigentlichen Polarisationsrichtung deutlich starker sind.

Der Parabolspiegel zeigt auch eine bessere Auflésung als das Objektiv, bedingt durch die
groRere numerische Apertur. Tabelle 2.2 zeigt die Halbwerts-Breiten der konfokalen Bilder
fur einen Dipolstrahler, der entlang der Polarisationsrichtung, also der x-Richtung, orientiert
ist.

Es gibt verschiedene Mdglichkeiten, das Problem der grof3en Intensitats-Unterschiede,
die bei linear polarisierter Anregung auftreten, zu l6sen. Hier wird die Moéglichkeit bespro-
chen, radial polarisiertes Licht dazu zu verwerid®vird radial polarisiertes Licht mit dem
Parabolspiegel benutzt, so unterscheiden sich die Intensitaten der longitudinalen und lateralen
Felder aber ebenfalls um eine Grolienordnung. Dieses Verhaltnis I&sst sich reduzieren, indem
die Apertur des Anregungslichts verkleinert wird. Im Falle des Objektivs ist dieses Verhaltnis
schon relativ nahe bei eins, wie in Abschnitt 2.2.1.2 (Seite 25) besprochen wurde.

Fleckgroflen FWHM x-Richtung FWHM y-Richtung FWHM z-Richtiung
Objektiv, p x-orientiert 0,60A/n 0,55A/n 1,24AIn
Spiegel, p x-orientiert 0,48A/n 0,41A/n 0,86A/n

Tabelle 2.2. Halbwerts-Breiten der FleckgroRRe der konfokalen Abbildung eines Dipolstpatdersentlang der
x-Achse orientiert ist und mit x-linear polarisiertem Licht beleuchtet wird und der mit einem Objektiv oder mit
einem Parabolspiegel abgebildet wird. Die Halbwerts-Breiten sind in WellenlarigeMedium angegeben.

! Kurzlich wurde von Fourkas ein neues Verfahren vorgeschlagen, bei dem lediglich die Intensitat bei drei verschie-
den Polarisationswinkeln simultan gemessen wird, um daraus die Orientierung zu bestimmen [2.57]. Dies erlaubt
eine sehr schnelle Bestimmung der Orientierung.

Fur den Parabolspiegel sind die Verhéaltnisse der Maximalintensitaten fur entlang der x, y und z-Achse orientierte
Dipole Inax, x: Imax,y: lmax, 2= 1 : 0,016 : 0,30, fur das Objektiv sind sigx: Imax y: Imax .= 1 : 0,002 : 0,037

Es gibt aber auch andere, wie zum Beispiel [2.47]. In dieser Arbeit wird linear polarisiertes Licht verwendet. Um
die starken x-Komponenten zu reduzieren, wird eine ringférmige Blende im Anregungsstrahl eingebaut, so dass
das Licht nur unter groRem Polarwinkedie Probe erreicht. Zudem befinden sich die zu untersuchenden Mole-
kule an einer Glas-Luft Grenzflache. An dieser Grenzflache werden die y- und die z-Komponente zusétzlich ver-
starkt.

w
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Lineare Polarisation

6=90°, p=67.5° [l 6=90°, p=45° 6=00°, p=00° [l 0=90°, $=67.5°

0=45°, $=90° 9=45°, 9=00° [l 6=45°, $=45°

6=90°, $=90° 6=90°, $=67.5° 6=90°, $=90° 6=90°, $=67.5°

6=45°, $=90° 6=45°, $=90° 6=90°, $=22.5°

8=90°, ¢=0°

Abbildung 2.14. Konfokale BilderEP, eines Punktdipol-Strahlers fiir verschiedene Orientierungen des Dipols
fur linear entlang der x-Achse polarisiertes Anregungslicht fiir ein Objektiv, a) und b) und einen Parabolspiegel,
c) und d). In @) und c) wird der Dipol in der x,y-Ebene rasterférmig bewegt, in b) und d) in der x,z-Ebene. Die
Achsen X, y, und z sowie die Dipolorientierungs-Win@eind ¢ sind jeweils in den unteren linken Teilbildern
gezeigt. Es wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen Faktor zwei zwischen benachbarten Konturlinien
hat. Die Teilbilder fir das Objektiv und den Parabolspiegel sind in a) und b) sowie in c) und d) jeweils alle gleich
skaliert, wobei das Maximum der Skala gegeben ist durch den Maximalwert des Dipols, der entlang der x-Achse
orientiert ist und mit einer Detektionseffizienz von 0,5 detektiert wird. Die Lange des Balkens entspricht der
WellenlangeA/n.
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Radiale Polarisation

6=90°, p=67.5° |l 6=90°, $=45° 9=90°, $=00° |l 6=90°, $=67.5° |l 6=90°, $p=45°

N

6=90°, $=22.5° 0=45°,$=90° 0=45°, $=45° 6=90°, $=22.5°

6= 45°% 0= 0°

6=00°, p=00° [l 6=90°, $=67.5°

0=452%0=90° [l 6=45°9=45°

= ()°

Abbildung 2.15. Konfokale BilderEP, eines Punkt-Dipolstrahlers fiir verschiedene Orientierungen des Dipols
fur radial polarisiertes Anregungslicht fir ein Objektiv, a) und b) und einen Parabolspiegel, c) und d). In @) und c)
wird der Dipol in der x,y-Ebene bewegt, in b) und d) in der x,z-Ebene. Fur den Parabolspiegel wird eine redu-
zierte Apertur von 1,21 fur den Anregungsstrahl benutzt. Die Achsen X, y, und z sowie die Dipolorientierungs-
Winkel 8 und ¢ sind jeweils in den unteren linken Teilbildern gezeigt. Es wird eine logarithmische Skala ver-
wendet, die einen Faktor zwei zwischen benachbarten Konturlinien hat. Die Teilbilder fir das Objektiv und den
Parabolspiegel sind in a) und b) sowie in c) und d) jeweils alle gleich skaliert, wobei das Maximum der Skala ge-
geben ist durch den Maximalwert des Dipols, der entlang der x-Achse orientiert ist und mit einer Detektionseffi-
zienz von 0,5 detektiert wird. Die Lange des Balkens entspricht der Welledlémge
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Abbildung 2.15 zeigt konfokale Bilder eines Dipolstrahlers, der mit einem Objektiv, a und b,
und einem Parabolspiegel mit reduzierter AnregungsaperturNdgn= 1,21, ¢ und d,
gerechnet wurden. Das Verhéltnis zwischen Eintrittspupille und Strahitgiltees Bessel-
Gaul3-Strahls wurde bei der Reduktion der Anregungsapertur konstant gehalten. Das Verhalt-
nis der in der Ebene polarisierten Intensitéat zur longitudinal polarisierten ist in diesem Fall fir
den Parabolspiegel 0,44. Durch die Reduktion der Anregungsapertur muss eine leichte Re-
duktion der Auflésung in Kauf genommen werden, dafir lasst sich aus der Intensitats-Ver-
teilung im konfokalen Bild die Orientierung des Dipols leicht bestimmen. Um den Polarwin-
kel 6 zu bestimmen, muss die Intensitats-Verteilung quantitativ analysiert werden, der Azi-
mutwinkel ¢ kann an der Orientierung des Bildes abgelesen werden.

2.2.3Diskussion und Zusammenfassung

Es konnte gezeigt werden, dass ein Immersions-Parabolspiegel mit hoher numerischer Aper-
tur eine sehr gute Tiefen- und Lateral-Auflésung besitzt. Um einen scharfen Fokus zu erzeu-
gen, ist jedoch die Justage des Spiegels gegeniiber dem Anregungslicht kritisch wegen der
starken Koma.

Mit radial polarisiertem Licht kann ein beugungsbegrenzter, symmetrischer Fokus er-
zeugt werden. Die Auflésung erreicht die von Airy mit der skalaren Feldtheorie berechnete
Grenze, die mit linear polarisiertem Licht nicht erreicht werden kann. Im Fokus hat das elekt-
rische Feld eine starke longitudinale und nur kleine stérende laterale Komponenten. Diese
Eigenschaft kann fiir gewisse nahfeldoptische Anwendungen zur Feldverstarkung mit Metall-
spitzen genutzt werden, wie im Abschnitt 2.4 besprochen wird.

Die longitudinale Komponente in Kombination mit linear polarisiertem Licht in zwei zu-
einander senkrechten Richtungen bietet die Moglichkeit, Partikel im Nanometer-Mal3stab
oder einzelne Molekiile mit optischen Feldern in den drei Raumrichtungen zu untersuchen.

Die Verwendung eines Parabolspiegels mit hoher numerischer Apertur fir die Einzel-
molekil-Detektion ist besonders deshalb interessant, weil die Molekille nahezu unabhangig
von ihrer Orientierung mit einer sehr hohen Sammeleffizienz von knapp 40 % detektiert wer-
den kdénnen. Um die Orientierung der Molekile zu bestimmen, ist radial polarisiertes Anre-
gungslicht bei reduzierter Anregungsapertur besonders geeignet

2.3Grenzflachen in der Nahe des Fokusses
2.3.1Fokussierung

Der Parabolspiegel, der in unserem Tieftemperatur-Mikroskop verwendet wird, ist ein Hohl-
spiegel aus einer Aluminium-Legierung. Unsere Proben sind typischerweise auf Glas aufge-
bracht oder in einem transparenten Polymer oder einer transparenten Matrix eingebettet. Die
elektrischen Felder, denen ein Molekil unter diesen Bedingungen ausgesetzt ist, sind deshalb
nicht die, die im Abschnitt 2.2.1.1 berechnet wurden, da die Grenzflache zwischen dem Glas
— oder dem Polymer — und der Luft die elektrischen Felder beeinflusst. Der Einfluss lasst sich
aber gut mitberiicksichtigen, da das einfallende elektrische Feld in der im Abschnitt 2.2.1.1
verwendeten Debye-N&herung in ein Spektrum von ebenen Wellen zerlegt wird. Das Reflexi-
ons- und Brechungsverhalten von ebenen Wellen an ebenen Grenzflachen kann durch die
Fresnelschen Reflexions- und Transmissions-Koeffizienten und das Snelliussche Brechungs-
gesetz [2.59] einfach beriicksichtigt und in die im Abschnitt 2.2.1.1 vorgestellten Formeln
integriert werden. Das Problem ist aus der Mikroskopie bekannt. Biologische Proben werden
oft in wassriger Losung untersucht, so dass hier ebenfalls auf eine Grenzflache zwischen zwei
Dielektrika fokussiert werden muss. Die Gleichungen werden fur einen Parabolspiegel im

! Novotny zeigte kiirzlich die Orientierungs-Bestimmung einzelner Molekiile mit radial polarisiertem Licht [2.58].
Er verwendete eine konfokales Mikroskop mit einem Objektiv mit hoher numerischer Apertur.
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Anhang H hergeleitet, fur ein aplanatisches Objektiv findet man sie in [2.60]-[2.65]. Grund-
satzlich sind sie ahnlich wie die aus Abschnitt 2.2.1.1. Fur Punkte auf der Seite der Grenzfla-
che, aus der der beleuchtende Strahl einfallt, kommt ein Term dazu, der die Reflexion berick-
sichtigt. Fur Punkte auf der anderen Seite ist es eine Gewichtung mit den Transmissions-Ko-
effizienten.

1.0 . . 4 . . 4

Amplitudenkoeffizient

6[1

Abbildung 2.16. Amplitudenkoeffizienten fir die Reflexiom,(r) und die Transmissionc{t t) durch eine
dielektrische Grenzschicht mit den Brechungsindirgs= 1.0 undn, = 1.518 in Abhé&ngigkeit vom
Einfallswinkel ;.

Die Werte der Reflexions- und Transmissions-Koeffizienten sind in Abbildung 2.16 fir eine
Grenzflache mih; = 1.0 undn, = 1.518 gezeigt. In Abschnitt 2.2.1.2 wurde gezeigt, dass die
einfallende Strahlung im Parabolspiegel vorwiegend aus einem Winkelbereiéh =urB0°
einféllt. Die Resultate werden also vorwiegend von den Fresnelschen Koeffizienten um 50°
beeinflusst. In diesem Bereich hat der Reflexions-Koeffizient fiir parallel zur Einfallsebene
polarisierte Strahlung (p-polarisiert) einen Nulldurchgang. Fir die p-polarisierten Anteile
andert sich also wenig.

2.3.1.1Numerische Feldberechnungen

Im folgenden werden die Feldverteilungen fiir einen parabolischen Hohlspiegel, wie er in
unserem Mikroskop eingebaut ist, berechnet (siehe Seite 72). Es werden die Feldverteilungen
mit und ohne eingebaute Glasprobe (Brechungsingexl,518) miteinander verglichen. Der
Spiegel hat eine numerische Apertur WA= 0,998, was einem halben Offnungswinkel von
86,4° entspricht, und eine Brennweiteon 4,5 mm. Der Probenhalter mit Radius 1,5 mm
bedeckt das Zentrum des Spiegels, so dass der kleinste Winkel unter dem Licht auf die Probe
fallt ap = 18,9° ist. Dies sind also die gleichen Parameter wie im Abschnitt 2.2.1.2, aul3er dass
der Spiegel kein konvexer Glasspiegel mehr ist, sondern ein Hohlspiegel mit Brechungsindex
n; = 1.0 (Luft). Die Feldverteilungen fir den Fall ohne Probe sind also die gleichen wie im
Abschnitt 2.2.1.2. Sie sind allerdings skaliert, da das Material zwischen Spiegelflache und
Probe nicht mehr Glasy(= 1.518) sondern Lufin{ = 1.0) ist. Sie werden hier nur nochmals
gezeigt um den direkten Vergleich zu haben.
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Lineare Polarisation

Fur die Berechnungen wurde wieder ein Gaul3-Strahl mit einem Strahlnagliven
3/2xPupillenradius benutzt.

In Abbildung 2.17 sind Konturlinien-Bilder voi|[f in der x,y-Ebene dargestellt. Durch
den Einfluss der Grenzflache wird die Grof3e des zentralen Flecks leicht beeinflusst. Wahrend
die Halbwerts-Breiten (FWHM) ohne Grenzflache in x-Richtung Qy4ihd in y-Richtung
0,394 betragen, sind sie mit Grenzflache in x-Richtung @,8&d in y-Richtung 0,44, also
geringfuigig grol3er. Auffallend ist, dass die x-Komponente des Feldes fast kreisformig ist,
und dass die y-Komponente fast vollstédndig verschwindet (Das Verhdlinis der Maximalwerte
der y-Komponente mit und ohne Glasprobe betragt 0,00026:1). Beides hat dieselbe Ursache,
da sowohl die Asymmetrie, als auch die y-Komponente durch das Intggeateugt werden
(siehe Gleichung (2.2) und (A.36)). Dieses Integral verschwindet im betrachteten Fall fast.
Die Ursache dafir ist, dass die Phase des reflektierten s-polarisierten Lichtgageniiber
dem einfallenden verschoben ist und die Oberflache fir den Einfallswinkél w&®° schon
gut reflektiert und damit die Feldstarke an der Grenzflache reduziert. Der Beitrag der p-pola-
risierten Komponente zur y-Komponente ist proportional z@ cosl fur den Einfallswinkel
von 8 = 50° gerade so grol3, dass die Feldstarke in y-Richtung an der Oberflache fast null
wird. Diese extreme Unterdrickung der y-Komponenten ist also bedingt durch die gewahlten
Parameter. Allgemein glltig ist aber, dass die y-Komponenten in Systemen mitN#oher
geschwacht werden.

Betrachtet man die Schnitte entlang der optischen Achse (siehe Abbildung 2.18), so sieht
man, dass die x-Komponente der Intensitat stetig in das Medium mit dem hoheren Bre-
chungsindex Ubergeht, die z-Komponente aber einen Sprung macht, wie das die Maxwell-
schen Gleichungen verlangen. Zudem sieht man die Brechung: das Licht erreicht den Fokus
unter einem grof3en Einfallswinkel, verlasst ihn aber unter einem kleineren Winkel. Dies hat
auch zur Folge, dass die longitudinale Ausdehnung des Fokus im hoher brechenden Material
wesentlich grofer ist. AuRerdem ist zu sehen, dass wegen der Reflexion an der Oberflache die
maximale Intensitdt nicht mehr im geometrischen Fokus an der Grenzflache erreicht wird,
sondern daruber (siehe Abbildung 2.18e).

Radiale Polarisation

Fur radial polarisiertes Licht wurde wie im Abschnitt 2.2.1.2 (Seite 25) ein Bessel-Gaul3-
Strahl mit einem Strahlradiwg von 3/ZPupillenradius benutzt.

Da radial polarisiertes Licht bei der Reflexion an der Spiegeloberflaiche nur p-polarisierte
Komponenten hat und diese an der Probenoberflache fiir einen mittleren EinfallswinBel von
= 50° kaum reflektiert werden, andert sich an den Feldverteilungen in der x,y-Ebene nur we-
nig. Es wird deshalb darauf verzichtet, die Feldverteilungen darzustellen.

Schnitte durch die x,z-Ebene (Abbildung 2.19) zeigen, dass die sehr starke z-Kompo-
nente des elektrischen Feldes auch mit eingebauter Glasprobe im Gebiet oberhalb der Probe
erhalten bleibt. Da die z-Komponente aber einen Sprung an der Grenzflache macht, wird sie
im Glas betrachtlich geschwacht. Fir die z-Komponente auf beiden Seiten der Grenzflache
gilt [2.66]:

&E, =&E,, (2.11)
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Abbildung 2.17. Linien konstanteB|[f in der x,y-Ebene eines mit einem Parabolspiegél£ 0.998,n = 1,0,f,

= 4,5 mm) fokussierten GauR3-Strahls, der in x-Richtung linear polarisiert ist. In der oberen Zeile ohne und in der
unteren Zeile mit einer Probe € 1,518) im Fokus. In diesem Fall liegt der Schnitt direkt oberhalb der Grenzfla-
che. In a) und e) isEF, in b) und f) |&f, in c) und g) [Ex8 und in d) und h) | dargestellt. Es wird eine loga-
rithmische Skala verwendet, die einen Faktor zwei zwischen benachbarten Konturlinien hat. Die Lange des Bal-
kens entspricht der Vakuum-Wellenlange

a) b)

X8

l" .\\

z
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Abbildung 2.18. Linien konstanteB|[f in der x,z-Ebene eines mit einem Parabolspi@gal£ 0.998,n = 1,0,f,

= 4,5 mm) fokussierten GauR3-Strahls, der in x-Richtung linear polarisiert ist. In der oberen Zeile ohne und in der
unteren Zeile mit einer Proba € 1,518) im Fokus. In a) und e) i&fin der x,z-Ebene, in b) und f)fEin der
x,z-Ebene, in c) und g) JEXB in der Ebene, die von der z-Achse und der Diagonalen in der x,y-Ebene aufge-
spannt wird, und in d) und h) ist,fEdargestellt. Es wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen Faktor
zwei zwischen benachbarten Konturlinien hat. Die Lange des Balkens entspricht der Wellénlange
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Abbildung 2.19. Linien konstanteE|[f in der x,z-Ebene in der Nahe des Fokusses eines Parabolspiegels fiir einen
radial polarisierten Bessel-Gaul3-Strahl. In der oberen Zeile ohne und in der unteren Zeile mit einar Probe (
1,518) im Fokus. In a) und d) i&f}, in b) und e) die Radialkomponentgfjfind in c) und f) ist die Longitudi-
nal-Komponente [ dargestellt. Es wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen Faktor zwei zwischen
benachbarten Konturlinien hat. Die Lange des Balkens entspricht der Wellehlange

wobei & die relative Dielektrizitits-Konstante des entsprechenden Mediums ist, die tber
& =n? mit dem Brechungsindex verknupft ist. Fir den Intensitatssprung der z-Komponente
an der dielektrischen Grenzflache folgt daraus, tlass (nl/nz)4 I, = 0,1881,, ist. Die z-
Komponente wird also deutlich geschwacht.

Eine Momentaufnahme (|RE(t))[’, sieche Abbildung 2.20) zeigt, wie die groRe longitu-
dinale Ausdehnung des Fokusses im Glas zustande kommt. Die unter groRem Einfallswinkel
einlaufenden Wellen werden gebrochen und verlassen den Fokus unter einem kleinen Winkel
gegeniiber der Flachennormalen. Es bildet sich ein Interferenzgebiet im Glas, das entlang der
z-Achse ausgedehnt ist (wie das auch fir das Objektiv wegen der kleineren numerischen
Apertur der Fall war. Siehe Abschnitt 2.2.1.2).

Quantitativer Vergleich

Fur einen quantitativen Vergleich wird in Abbildung 2.21 die Intensitat entlang der optischen
Achse fir lineare und radiale Polarisation mit und ohne Probe betrachtet.

Fur linear polarisierte Anregung gibt es entlang der optischen Achse keine z-Kompo-
nente. Deshalb ist die Intensitat entlang der Achse stetig. Sie betrdgt an der Oberflache der
Probe aber nur noch 46 % der Intensitdt ohne Probe. Die longitudinale Ausdehnung
(HWHM?) des Fokusses im Glas,) ist 1,311 gegeniiber 0,3 ohne Probe.

! Half width at half maximupdie Hélfte der Halbwertsbreite.
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Abbildung 2.20. Konturlinien-Bilder von |R&(t))f in der x,z-Ebene in der Nahe des Fokusses eines Parabol-
spiegels ohne (a) und mit Probe=x 1,518) (b) fur radiale Polarisation. Es wird eine logarithmische Skala ver-
wendet, die einen Unterschied von Fakf@rzwischen benachbarten Konturlinien hat. Die Vektoren zeigen die
Richtung des elektrischen Feldes an. Die Zéait zeitabhéngigen Term expit) betragtr73w. Die Léange des
Balkens entspricht der Wellenlange

lineare Polarisation radiale Polarisation

104

Position [A] Position [A]

Abbildung 2.21. Abhangigkeit voiEf vom Abstand vom Fokus entlang der z-Achse eines Parabolspiegels fur
lineare Polarisation (a) und radiale Polarisation (b) ohhgynd mit Probe-¢-). In beiden Abbildungen ist die
vom Parabolspiegel fokussierte Intensitat auf 1 mwW normiert. Damit lasst sich die Feldstarke dif}t als

den Abbildungen ablesen.

Fur radiale Polarisation betragt die longitudinale Ausdehnung des Fokus im Glasdg62
genuber 0,831 ohne Probe. Die Intensitdt an der Probenoberflache betrégt mbenl(0)

58 % der Intensitéat ohne Probe, im Glas aber nur noch 11 %. Um die Vorteile einer starken z-
Komponente des Feldes in der Probe nutzen zu kdnnen, ist der Hohlspiegel also nicht geeig-
net. Solange man das starke longitudinale Feld nur tiber der Probe benétigt hingegen schon.
Eine Anwendung, die dies nutzt, wird im folgenden Kapitel 2.4 dargestellt.
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2.3.2Einzelmolekil-Abbildung

Fur einzelne Molekiile, die in ein Dielektrikum eingebettet sind und nahe bei einer dielektri-
schen Grenzflache liegen missen drei Dinge berticksichtigt werden. (1) Die Reflexion und
Brechung der emittierten Strahlung an der dielektrischen Grenzfliche bewirkt, dass die Win-
kelverteilung der emittierten Strahlung nicht mehr Dipolcharakteristik aufweist. (2) Die Inter-
ferenz von reflektiertem und direkt abgestrahltem Licht &ndert die insgesamt emittierte
Strahlungsleisturig(3) Nahfeldanteile des elektromagnetischen Feldes kénnen ins Fernfeld
Ubertragen werden. Dies ist allerdings nur méglich, wenn sich der Dipol im Medium mit dem
kleineren Brechungsindex befindet. Zur korrekten Berechnung der Strahlungsverteilung in
diesem Fall missen also die Nahfeldanteile mitberiicksichtigt werden. Hier soll der Fall un-
tersucht werden, in dem der Dipol in ein Dielektrikumg) gingebettet ist, das eine Grenzfla-
che zu Vakuumrg = 1) hat. Der Einfluss einer dielektrischen Grenzflache auf das Strah-
lungsverhalten eines klassischen Dipols ist in der Literatur theoretisch [2.67] - [2.70], [2.7]
und experimentell [2.71] beschrieben worden. In unserem Fall ist der Dipol auf der Seite der
Grenzflache mit dem hdheren Brechungsindex eingebettet und wird auf der Seite mit dem
kleineren Brechungsindex detektiert. Die evaneszenten Anteile des Dipolfeldes bleiben also
auch jenseits der Grenzflache evaneszent und verschwinden im Fernfeld. Da im Raum jen-
seits der Grenzflache keine Interferenz auftreten kann, ist die Winkelverteilung der Intensitat
auch unabhéngig vom Abstaddzwischen Dipol und Grenzflache. Nur die insgesamt abge-
strahlte Leistung und die Winkelverteilung der Phase sind abhangig vom Abdtates
Dipols von der Grenzflache.

Analog zur Formulierung in Abschnitt 2.2.2.1 erhélt man in diesem Fall fur das Feld auf
dem Detektor (siehe Abbildung 2.10)

E(ro)__\/IlI;OT I I(1+Cosg {32 20%h) 039071\/@[ b )Xo~

0 min

(P EeD)tsq]] B(p(iko( loSo — rmsn)) sing ,dg ,dp (2.12)
mit folgenden Definitionen flr die Einheitsvektor@ne, |, €, Sn Unds,
(~sing ,co ) ,
il = (cosep cog ,co8, sih sHb)
€)= ~(cosf, co® ,co8, sip ,siy)
Sm= (sin6yco% ,si, sip = cad,) |
So = —~(sinB, cosp ,si, sip ~ Cca,) . (2.13)

Dabei istn, der Brechungsindex des Probenmaterials, in das der Dipol eingebetgidist,
Polarwinkel im Abbildungsobjektivd,, der Polarwinkel im Parabolspiegel ufgl der tber
das Snelliussche Gesetz réif verkntpfte Polarwinkel im Probenmate?lag) undts sind die

€n

e

! Eine anschauliche Erklarung dieses Einflusses auf die insgesamt emittierte Leistung findet man bei Drexhage
[2.72].

2 Die Winkelverteilung des Lichtes, das in das Mediymabgestrahlt wird, zeigt hingegen wegen der Interferenzen
mit dem reflektierten Licht eine starke Abhangigkeit vom Absthf#i67], [2.72].

® Fur die Winkelfunktionen vo#, gilt: sing,= 1/, sinf, und co$, = (1-(1h, sind,)?)".
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Transmissions-Koeffizienten nach ([2.68], Seite 1618, ist die z-Komponente der Po-
sition des Dipols. Die dbrigen Grof3en sind wie in Abschnitt 2.2.2.1 definiert. Der Tegm 1/
(cosBm/cosBp)/z berlicksichtigt die Auffacherung des vom Dipol emittierten Lichts durch die
Brechung an der Grenzflache, die eine Anderung der Energiedichte pro Raumwinkel-Element
bewirkt. Die Herleitung wird analog zur Herleitung des Apodisierungsfaktors gemacht (siehe
Anhang A). Gleichung (2.12) gilt nur fiir einen Dipol, der direkt unter der Probenoberflache
liegt. Wenn der Dipol tiefer in der Probe liegt, miissen die unterschiedlich langen Wege im
Probenmaterial filr verschiedene PolarwinBeberiicksichtigt werdén Dieser zusatzliche
Phasenterm hat eine Krimmung der Wellenfront zur Folge. Solange der Dipol aber nicht zu
tief unter der Probenoberfléche sitzt, ist der Einfluss géribgrch den Ubergang des emit-
tierten Lichts vom optisch dichteren Medium ins optisch diinnere geht durch Totalreflexion
an der Grenzflache ein Teil des Lichts fir die Detektion verloren.

Zur Berechnung der Sammeleffizienz muss der Einfluss vom Abstaed Dipols von
der Grenzflache und von seiner Orientierung auf die insgesamt abgestrahlte Leistung beruck-
sichtigt werden [2.67], [2.68]

2.3.2.1Numerische Feldberechnungen

Fur die folgenden Berechnungen wurde der Hohlspiegel angenommen, der im beschriebenen
Mikroskop eingebaut ist (siehe Kapitel 3) und dessen Daten im Abschnitt Giber die Fokussie-
rung durch eine Grenzflache (2.3.1.1) angegeben worden sind. Das vom Spiegel gesammelte
Licht wird mit einem Abbildungsobjektiv mit der Brennwefte= 225 mm abgebildet. Die

Probe hat einen Brechungsindex wvgrF 1,518. Das Molekil soll direkt unter der Grenzfla-

che liegen, so dass die Wellenfront, die den Spiegel verlasst, keine Krimmung hat. Der
Grenzwinkel der Totalreflexion betragt fir den Probe/Vakuum-Ubergang 41,4°. Licht, das
unter groReren Winkeln emittiert wird, kann die Probe nicht verlassen. Da der Parabolspiegel

! Die hierzu benutzten Fresnelschen Transmissions-Koeffizienten sind:

_ 2,/npcosepcosem - 2,/npcosepcosem
= , tp= )
n, cosd, +np, cosfy, Ny, COSB, + Ny, coshyy,

Dies geschieht durch einen zusatzlichen Phasentekni(ri, cos@. - 6,) — 1) / co$}, , wobeid die Dicke des
Probenmaterials Uber dem Dipol ist. Der erste Summand beschreibt den Beitrag zur Phase durch den Weg im Pro-
benmaterial, der zweite korrigiert den Beitrag des Weges, derrdeintrim Mediumuber der Probe durchlaufen

wird. Diese Korrektur gilt aber nur, solangexf ist, wobeif die Brennweite des Spiegels ist.

Da die Molekule in der Regel in diinne Filme (~50 nm) eingebettet oder direkt auf eine Glasoberflache aufgebracht
werden, ist dies erfillt.

Der Einfluss des Abstandesdes Dipols von der Grenzflache sei hier fir den Ra# 1,518 undi, =1 nach

Lukosz [2.67] gezeigt:
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Dargestellt ist das Verhaltnis der insgesamt abgestrahlten Leistung eines elektrischen Dipolstrahlers mid Abstand
von der Grenzflache zur abgestrahlten Leistung ohne Grenzflache. Der Dipol ist serKyreckdr (parallel (|[) zur
Grenzflache orientiert. Der Abstaddst in Wellenldnger, im Mediumn, angegeben.
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eine hohe numerische Apertur von 0,998 hat, kann aber fast alles Licht, das die Probe ver-
lasst, gesammelt und auf den Detektor abgebildet werden (vergleiche Abbildung 2.10).
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Abbildung 2.22. Abhéngigkeit der von einem elektrischen Dipdtterien Intensitat vom Polarwinkdl fur ei-

nen Dipol im unendlich ausgedehnten Mediumn=1,518) {ette Linier) und fiir einen Dipol an einer Grenzfla-
che 6, =1,0 /n, = 1,519 (feine Linien). Jeweils dargestellt fiir einen Dipol, der paraflet @0°, ---) und einen

der senkrechtd= 0°,0) zur Grenzflache liegt. Der Winkél' eines an der Grenzflache unter dem Grenzwin-
kels der Totalreflexion reflektierten Lichtstrahls ist durch die senkrechte gestrichelte Linie bei 138,8° gegeben.

Die Verteilung der Intensitat des Lichts in Abh&ngigkeit vom Polarwiitkdes Dipolsp
gegeniiber der Spiegelachse ist in Abbildung 2.22 dargestellt. Wenn der Dipol an einer
Grenzflache liegt, wird Licht vorwiegend in die Probe emittiert. Das in die Probe emittierte
Licht liegt zur Mehrheit bei Winkeln, die gré3er sind als der Winkel der Totalreflexion. Die-
ser Anteil kann also eine ebene Probenplatte nicht mehr verlassen.

Abbildung 2.23 zeigt Bilder der Intensitatsverteilung im Fokus des Abbildungsobjektivs
fir ein Molekil, das in einem homogenen Medium emittigst< 1,518) und ein Molekdl,
das an der Proben(= 1,518) / Vakuum-Grenzflache emittiert und im geometrischen Fokus
des Spiegels liegt. Die insgesamt abgestrahlte Leistung eines parallel zur Grenzflache bei
d =0 liegenden Dipols betragt 92,6 % der ohne Grenzflache abgestrahlten und 29,1 % fir
einen senkrecht zur Oberflache stehenden Dipol. Ein Detektor mit Durchhi2ssd; 21,22
AINA, hat damit eine Sammeleffizienz (CEF) von 0,12 fir den Dipol, der parallel zur
Probenoberflache bei= 0 liegt gegentiber 0,37 fur einen Dipol im homogenen Medium. Fur
einen Dipol, der entlang der z-Achse orientiert ist, betragt die Sammeleffizienz ebenfalls nur
0,12 gegentiber 0,39 ohne Grenzflache.

Der entlang der z-Achse orientierte Dipol strahlt seine Energie vorwiegend in der x,y-
Ebene ab. Ein GroRteil des Lichts wird an der Grenzflache totalreflektiert und nur ein relativ
kleiner Anteil verlasst das Probenmaterial und erreicht schlie3lich den Detektor. Das totalre-
flektierte Licht interferiert aber teilweise destruktiv mit dem direkt abgestrahlten. Deshalb
wird insgesamt deutlich weniger Licht vom Dipol emittiert als in einem homogenen Medium.
Vom insgesamt emittierten Licht kann deshalb trotzdem relativ viel gesammelt werden.

! Der Durchmesser entspricht dem Durchmesser der Airy-Scheibe multipliziert mit 1,2, um das Licht von Dipolen,
die entlang der z-Achse orientiert sind, ebenfalls gut detektieren zu kénnen (siehe Abschnitt 2.2.2.2, Seite 34).
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Die Intensitatsverteilung fir einen entlang der x-Achse orientierten Dipol zeigt im Medium
schon fast eine Kreissymmetrie (Abbildung 2.23b), wie das fur den paraxialen Fall erwartet
wurde. Da nur Licht aus einem relativ kleinen Raumwinkel-Element gesammelt \dsc-(d

112), zeigt die Strahlung in diesem Raumwinkelbereich schon eine Intensitatsverteilung, die
nur noch wenig vom Azimutwinke} abhangt.

) )
y
_

Abbildung 2.23. Konturlinien-Bilder vorE fir einen Dipolstrahler in der Umgebung des Bildfokusses. Der Di-

pol ist in a) und c¢) im Vakuum und in b) und d) an der Grenzflache einer Probe mit Brechungsinde%18
eingebettet. In den Bildern a) und b) liegt der Dipol entlang der x-Achse, in c) und d) entlang der z-Achse. Es
wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen Faktor zwei zwischen benachbarten Konturlinien hat. Die
Lange des Balkens entspricht der VergroRetngal der Vakuum-Wellenlange.

2.3.3Diskussion und Zusammenfassung

Es konnte gezeigt werden, dass ein parabolistlofispiegel, mit dem eine dielektrische
Probe beleuchtet wird, wie es in unserem Mikroskop geschieht, eine gute Lateralauflosung
besitzt. Die Probenoberflache reduziert jedoch die Tiefenauflésung in der Probe gegentiber
einem Immersionsspiegel deutlich.

Bei der Beleuchtung mit linear polarisiertem Licht tritt an der Probenoberfliche eine
deutliche Schwachung der Intensitéat senkrecht zur Anregungsrichtung auf.

Mit radial polarisiertem Licht kann tGber der Probe immer noch ein sehr kleiner Fokus mit
einem starken longitudinalen Feld und nur kleinen lateralen Feldkomponenten erzeugt wer-
den. Unter der Probenoberfliche wird die longitudinale Komponente aber deutlich ge-
schwéacht. Dem Einsatz dieser Konfiguration fur nahfeldoptische Anwendungen mit Feldver-
starkung an Metallspitzen steht dies aber nicht im Weg, da die starke longitudinale Kompo-
nente nur Gber der Probe, wo die Spitze eingebaut werden kann, benétigt wird.

Messungen von Molekiilen in der Nahe von dielektrischen Grenzflachen sind schwieriger
zu interpretieren, da eine Abhangigkeit der Sammeleffizienz vom Abstand zur Grenzflache
und von der Orientierung des Molekiils besteht. Die Sammeleffizienz ist kleiner als ohne
Grenzflache, da ein Teil des Lichts an der Grenzflache totalreflektiert wird und die Probe
nicht mehr verlassen kann. Das totalreflektierte Licht kann aber destruktiv mit dem direkt in
die Probe abgestrahlten Licht des Molekils interferieren. So ist fir einen senkrecht zur
Grenzflache orientierten Dipol die insgesamt detektierte Leistung wegen der Totalreflexion
zwar deutlich reduziert, die Sammeleffizienz &ndert sich aber wesentlich weniger, weil de-
struktive Interferenz die insgesamt vom Molekil abgestrahlte Leistung reduziert. Immersi-
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onssysteme, die auf der Seite des héheren Brechungsindexes sammeln kdnnen, sind dem hier
besprochenen Aufbau deutlich Uberlegen [2.7], [2.69]. Fur Tieftemperatur-Anwendungen
kénnen aber keine Immersionssystémerwendet werden. Die Verwendung von Luft-Ob-
jektiven anstelle des parabolischen Hohlspiegels ist, was die Sammeleffizienz anbelangt,
nicht ratsam. Auch die Luft-Objektive sind durch die Totalreflexion an der Probe-Luft-Grenz-
flache — auf beiden Seiten der Probe — limitiert. Zusatzlich kdnnen sie aber nur mit einem
kleineren Offnungswinkel hergestellt werdamd dirfen nicht mit gekitteten Linsen aufge-
baut seif, was die Grenzen des technisch Machbaren reduziert. Mit einem Luft-Objektiv
kann dann wegen der kleinerdi\ also nur ein Teil des Lichts, das die Probe verlasst, ge-
sammelt werden, mit dem Parabolspiegel fast“aliés Tieftemperatur-Anwendungen ist der
Parabolspiegel also einem Objektiv wegen der hohen numerischen Apertur, die erreicht wer-
den kann, Uberlegen. Sammelt das Objektiv von der Probenriickseite, so sind die Unter-
schiede nicht mehr so ausgepragt. Der Parabolspiegel zeigt aber immer noch Vorteile, insbe-
sondere fir Dipole, die senkrecht zur Probenoberflache orientiett sind

Der Einsatz eines konkaven Parabolspiegels mit hoher numerischer Apertur kann auch
Vorteile haben in der Femtosekunden-Spektroskopie, da er keine chromatische Aberration hat
und deshalb Femtosekunden-Pulse, die eine grofR3e spektrale Breite haben, gut fokussieren
kann.

2.4 Feldverstarkung
2.4.1Theorie

Bis jetzt sind nur klassische Methoden der Mikroskopie besprochen worden. Es konnte ge-
zeigt werden, dass mit einem Parabolspiegel die Aufldésung dank der hohen numerischen
Apertur die Beugungsgrenze erreichen kann. Fur viele Anwendungen ist aber eine Auflésung
bis in den Bereich von einigen Nanometern, was der Gr6i3e einzelner Molekile entspricht,
winschenswert. Ein Parabolspiegel, der mit radial polarisiertem Licht beleuchtet wird und in
dessen Fokus sich eine Metallspitze befindet, ist eine vielversprechende Kombination fir
Feldverstarkung an einer Metallspitze. Dies soll im folgenden etwas genauer besprochen
werden. Zuerst soll der theoretische Hintergrund fiir die Fern- und Nahfeld-Mikroskopie
sowie die Beugungsgrenze der klassischen Mikroskopie gegeben twerden

2.4.1.1Ebene-Wellen-Darstellung

Der zeitunabhangige Teil eines monochromatischen elektrischen Eéiflas= (x, y, ), das
sich in positiver z-Richtung ausbreitet, hat im quellfreien Gebie02zn einer Ebene mit
festemz ein zweidimensionales Fourier-Spektritk,, 2) [2.75]. Dabei sindk; = (K« k)

In Abschnitt 3.1.1 wird besprochen werden, dass es Moglichkeiten gibt, eine Festkdrper-immersion zu benutzen,
die zwar eine hohere Sammeleffizienz ermdglichen, aber andere Schwierigkeiten mit sich bringen.

Gute Luft-Objektive haben einen halben Offnungswinkel von etwaNs&=(0,85).

Gekittete Linsen haben wegen der unterschiedlichen Expansionskoeffizienten von Kitt und Glas eine starke Nei-
gung, beim Abkuhlen auf tiefe Temperaturen zu zerspringen.

Ein Ausweg zum Sammeln von méglichst viel Licht ist die Verwendung eines halbkugelférmigen Probenhalters
aus Glas in Kombination mit einem elliptischen Spiegel, wie das von Hecht [2.73] (fur andere Zwecke) und [2.74]
schon benutzt wurde, oder eines Glasparabolspiegels als Sammeloptik [2.4], [2.7]. Dabei treten aber andere
Probleme auf, insbesondere wegen der Abbildungsfehler der Spiegel beim Rastern.

Fur ein Objektiv mitNA= 0,85 kdnnen nur 5% des Lichts eines senkrecht zur Probenoberflaiche orientierten
Dipolsstrahlers detektiert werden. Dafir kénnen 15 % des Lichts eines parallel zur Oberflache orientierten Dipols
detektiert werden.

Die Darstellung der Theorie folgt [2.75] und [2.76].

Dies gilt nur unter der Voraussetzung, dass die Enéxfie)f dk; in der EbenéA mit z = konstant endlich ist.

Zudem mus&(r) einige weitere Bedingungen erfullen (siehe [2.75], Abschnitt 2.5).

w N
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reelle raumliche Wellenvektoren parallel zu dieser Ebene. Das elektrische Feld kann in der
Ebene also folgendermalen ausgedrickt werden

E(r)zﬁ.ﬂ'é(k p2)exd ko) u (2.14)

wobeir = (x, y) ist, also die raumlichen Koordinaten in der Ebene. Das elektrisch&¢ld
muss nun die Helmholtzgleichung

(22 +k?)E(r) =0 (2.15)
erfiillen, wobeik die Wellenzahl ist. Setzt man nun Gleichung (2.14) in Gleichung (2.15) ein,

so erhalt man eine lineare Differentialgleichung zweiter Ordnung fir die Entwicklung der
Fourier-Komponenteg(k,, 2) in derz-Richtung

He w12y 2)=0 (2.16)
k, = ,/k2—|kﬁ|. (2.17)

Die allgemeine Lésung von Gleichung (2.16) hat die Form

mit

Elkyg) = Ak ) exd ik 3 +A ok ) ex- ik 3, (2.18)

wobei dieA; beliebige Funktionen voky sind. Das Vorzeichen im Exponenten muss aber so
gewahlt werden, dass das Integral in Gleichung (2.14) konvergiert. Das entspricht gerade der
Randbedingung, da$s im Unendlichen verschwindet. Liegen die Quellen des elektrischen
FeldesE(r) im Halbraumz < 0, dann wird aus Gleichung (2.14) unter Beriicksichtigung von
Gleichung (2.18)

E(r)=2—1nJ'J'Al(k ) exe(ik.2) exdk 0 )k (2.19)

Gleichung (2.19) stellt eipektrum von ebenen Welléer FormA@" dar. Dabei isiA die
Amplitude undk = (k, k,) der Wellenvektor.

k. kann abhéangig vok reell oder imaginar sein (siehe Gleichung (2.17)). Fur reklles
propagieren die Wellen in der Richtung JanFur imagindreg, zerfallt inre Amplitude aber
exponentiell fir z 0 (siehe Gleichung (2.19)). Der exponentielle Zerfall geschieht in Distan-
zen, die mit der Wellenlange vergleichbar sind, die Welle propagiert also nicht | der
Richtung und wird deshallwvaneszergenannt.

Damit wurde gezeigt, dass jede zweidimensionale elektrische Feldverteilung zerlegt wer-
den kann in eine im allgemeinen unendliche Anzahl von einlaufenden und auslaufenden ebe-
nen und evaneszenten Wellen. Fir eine gegebene Feldverteilung in einerz kbanemit
Gleichung (2.18) die Feldverteilung wahrend der Propagation in z-Richtung berechnet wer-
den.

2.4.1.2Die klassische Auflésungsgrenze

Betrachten wir nun eine raumlich stark konzentrierte Feldverteilung. Die Fourier-Kompo-
nenten dieser Feldverteilung haben dann wesentliche Anteile mit gig3&eshalb entste-
hen gemal Gleichung (2.17) evaneszente Wellen. Der exponentielle Zerfall der evaneszenten
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Wellen in zRichtung bewirkt deshalb einen Verlust von Auflésung bei der Propagation. Das
soll im Folgenden noch etwas ausgefuhrt werden.

Wir betrachten die Feldverteilurig(x, y, 0) in der x,y-Ebene (bei= 0), die ausgemessen
werden soll. Dazu soll die Feldverteilung mit einem Detektor in der Ebene=leunter-
sucht werden, um ein Bild der urspriinglichen Feldverteilung machen zu kdBrasnFou-
rier-Spektrum der Feldverteilurig(x, y, 0) seiEO(k“). Um die Feldverteilung in der Ebene bei
z =d zu erhalten, benutzt man die allgemeine L6sung der Helmholtz-Gleichung (Gleichung
(2.18)) und die Randbedingungen, dass das Fourier-Spektrum=béi gleich Eo(k“) sein
muss und, dass berE o das elektrische Feld verschwindet. Das ergibt fur die Fourier-Kom-
ponenten (siehe Gleichung (2.19))

E(ky, d) = Eo(k ) exe( ik, d). (2.20)
Die Feldverteilung in der Eberze= d erhalt man durch Ricktransformation
E(x,y.d) = z_lnﬂéo(k”) ei(k”m”+kzd) . (2.21)

Abhangig vork istk, entweder reell oder imaginar (Gleichung (2.17)). Iq‘ﬁ]s K istk, reell

und die Fourier-Komponenten sind propagierende ebene Wellen. Sie gehdéren zu Strukturen
in der Feldverteilung, die grof3er sind alls 2/A/27T Diese Teile des Spektrums erreichen den
Detektor immer, unabhéangig davon, wie weit entfernt er ist. Fiir Strukturen, die kleiner sind
als 1k = A/27; wird k, imaginar und die Fourier-Kkomponenten sind evaneszente Wellen, die
exponentiell mit der Distana zerfallen. Wenrd deutlich gréR3er ist als i/tragen sie deshalb

nicht mehr zum Bild bei. Die Propagation des Lichts in@Richtung entspricht also einer
Tiefpass-Filterung.

Das fiihrt nun direkt zur Auflésungsgrenze der klassischen Mikroskopie. Fir eine zwei-
dimensionale Probe ist die groRte Fourier-Komponente, die im Ferdfetd {k) zum Bild
beitragen kanrk.x = k und damit ist die kleinste Struktur, die abgebildet werden kann, von
der GroéRRenordnung

ax=t=A (2.22)
k 2

Dies stimmt gut mit der Auflésungsgrenze der klassischen Mikroskopie nach Rayleigh [2.77]
ubereird

Ax=0,61

g (2.23)
Die Unterschiede ergeben sich durch unterschiedliche Definition dessen, was unter ,Auflo-
sung“ verstanden wird, und durch Konstanten, die das abbildende System beschreiben.

Damit wird nun auch klar, dass die klassische Auflésungsgrenze tberwunden werden
kann, wenn man im Nahfeld arbeitet, wo die evaneszenten Anteile des Feldes, die die Infor-
mation fur die hohere Auflésung tragen, noch nicht abgeklungeh sind

 In der Ebene bei = d kdénnte auch ein Linsensystem sein, das die Feldverteilung in eine andere Ebene abbildet.

2 nist der Brechungsindex des Probenmaterials@ddr halbe Offnungswinkel (wie in den vorhergehenden Kapi-
teln).

® GemaR einer Arbeit von Pendry ist es sogar méglich, in Materialien mit negativem Brechungsindex evaneszente
Wellen Uber eine gewisse, wenn auch kleine, Distanz zu Ubertragen [2.78].
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2.4.1.3Feldverstarkung an einer Spitze

Im Folgenden soll erlautert werden, warum radial polarisiertes Licht besonders interessant fuir
Feldverstarkungs-Experimente ist. Betrachten wir zuerst eine Metallspitze, die in einem fo-
kussierten elektrischen Wechselfeld liegt.

]/2 Gmax

Abbildung 2.24. Oberflachenladungs-Dichten die durch eine stehende elektromagnetische Welle in einer
Metallspitze (Gold) induziert werden. Wenn der elektrische Feldvektor senkrecht zur Spitzenachse steht (links)
hat die Oberflachenladungs-Welle einen Knoten an der Spitze; wenn er parallel zur Spitzenachse liegt (rechts),
entsteht eine hohe Ladungsdichte am Spitzenende (nach [2.79]).

Liegt der elektrische Feldvektor senkrecht zur Spitzenachse, so wird auf beiden Seiten der
Spitze eine relativ kleine Ladungsdichte mit entgegengesetztem Vorzeichen induziert. Diese
weist deshalb am Spitzenende einen Knoten auf (Abbildung 2.24). Wenn der Feldvektor aber
entlang der Spitzenachse liegt, wird am Spitzenende eine grof3e Oberflachenladungs-Dichte
induziert, die zu einer starken Feldverstarkung fuhrt (siehe [2.12], [2.13], [2.79]). Um eine
starke Feldverstarkung zu erhalten, ist es also notwendig, dass eine elektrische Feldkompo-
nente in der Richtung der Spitzenachse vorhanden ist. Um den Hintergrund so klein wie
mdglich zu halten, ist es wiinschenswert, wenn das elektrische Feld moglichst ganz in dieser
Richtung polarisiert und mdglichst stark konzentriert ist. Wie im Abschnitt 2.3.1.1 gezeigt,
gelingt das mit radial polarisiertem Licht und einem Parabolspiegel sehr gut, mit einem Ob-
jektiv schon deutlich weniger dut

Um die Feldverteilung in der Umgebung einer Metallspitze, die im Fokus eines Parabol-
spiegels Uber einer Probe positioniert ist, berechnen zu kénnen, muss das anregende Feld in
der Umgebung des Fokus bekannt sein. Mit diesem einfallenden Feld missen dann die Max-
well-Gleichungen geldst werden. Dafir werden numerische Methoden benutzt. Die Berech-
nung des anregenden Feldes wurde im vorangehenden Abschnitt 2.3.1.1 (Seite 43) bespro-
chen. Die darauf aufbauende Lésung der Maxwellschen Gleichungen wurde von Rlovotny

! Novotny konnte zeigen, dass eine Auflésung von 30 nm erreicht werden kann. Er fokussierte einen GauR-Strahl
mit einem Objektiv auf eine asymmetrische Goldspitze und machte Zwei-Photonen-Anregungen an fluoreszieren-
den Molekulen [2.14].

2 Lukas Novotny, The Institute of Optics, University of Rochester, Rochester, New York, USA.
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mit der Multiple Multipole Methode (MMP) berechnet [2.80h MMP werden elektromag-
netische Felder durch Entwicklungen in bekannte analytische Losungen der Maxwell-Glei-
chungeh reprasentiert. Um die unbekannten Koeffizienten in der Reihenentwicklung zu
bestimmen, missen an diskreten Punkten an den Grenzen zwischen homogenen Gebieten
Randbedingungen erfillt werden. Die entstehenden Gleichungen fir die Koeffizienten wer-
den mit einer Kleinste-Quadrate-Minimierung optimiert. Hat man die Koeffizienten einmal
bestimmt, so erhalt man einen analytischen Ausdruck fiir das elektromagnetiséhe Feld

Die MMP-Methode wurde urspriinglich fiir die Berechnung der Felder fiir den Anten-
nenbau entwickelt, also fir den Radio- bis Radar-Frequenzbereich. Die Materialkonstanten
sind deshalb Kontinuumwerte und es wird keine Ricksicht auf die atomare Struktur der Ma-
terie genommen. Die Theorie hat also nur eine Gultigkeit bis zu GréRen, fir die die Konti-
nuumné&herung noch gut ist, das heilt bis zu etwa zehn Nanometerf [2.81]

2.4.2Numerische Feldberechnungen

Im folgenden werden die Feldverteilungen fiir einen parabolischen Hohlspiegel, wie er in
unserem Mikroskop eingebaut ist (siehe Abschnitt 2.3.1.1) mit einer Goldspitze im Fokus und
einer eingebauten Probe, die einen Brechungsindex von 1,518 hat, vorgestellt. Die Goldspitze
hat einen halben Offnungswinkel von 15° und einen Spitzenradius von 5 nm. Der Abstand der
Spitze von der Probe betrdgt 5 nm. Die Spitze wird mit Licht, das eine Wellenlange von 800
nm hat, beleuchtet. Gold hat bei dieser Wellenlédnge eine relative Dielektrizitats-Konstante
vone=-24,1 + 1,5, was auRRerhalb der Oberflachen-Plasmonenresonahz liegt

2.4.2.1Konturlinien-Darstellungen

Das elektrische Feld zeigt direkt unter der Spitze eine sehr starke Intensitat und Lokalisie-
rung, die mit wachsendem Abstand von der Spitze schnell abnimmt (siehe Abbildung 2.26).
Die radiale Symmetrie der Feldverteilung wird dabei durch die Spitze, die im Fokus steht,
nicht gestort (siehe Abbildung 2.25). Die Feldverteilung wird von der longitudinalen Kompo-
nente dominiert, wie es am Ende einer Antenne zu erwarten ist. Das Magnetfeld ist wesent-
lich weniger stark rdumlich konzentriert und weist eine azimutale Orientierung auf, wie das
ebenfalls fur eine Dipolantenne bekannt ist. An der Spitze entsteht eine Feldverstarkung um
den Faktor 100, was einer Intensitatsverstarkung von ¥0@8@eniber dem Fall ohne Gold-
spitze entspricht. Dieser Wert ist etwa zehnmal grof3er als publizierte Werte fr ein Objektiv
(1000x unter Verwendung einer asymmetrischen Spitze mit linear polarisiertem Licht [2.14],
etwa 1008 unter Verwendung eines Hermite-Gauf3 (1,0) Strahl®Néit, = 0,25 [2.12]).

Um im Fokus eines Objektivs eine Spitze positionieren zu kénnen, muss die Probe von
der der Spitze gegeniberliegenden Seite beleuchtet werden, da die Spitze nicht so einfach ins
Objektiv integriert werden kann wie in den Parabolspiegel. Um starke longitudinale Kompo-
nenten zu erzeugen, muss, wie gezeigt wurde, viel Energie unter gro3em Einfallswinkel den
Fokus erreichen. Fir ein Objektiv l1asst sich das nur damit erreichen, dass das Objektiv ring-
férmig beleuchtet wird. Unter gro3en Einfallswinkeln wird dann aber das Licht an der Grenz-

Zur Berechnung des anregenden Feldes wurde ein Programm der zweiten Generation von mir benutzt (siehe An-
hang I). Die Losungen der Maxwellgleichungen wurden von Novotny berechnet.

Die Losung wird in Multipol-Eigenfunktionen der Vektor-Wellengleichung entwickelt.

Eine zusammengefasste Beschreibung von MMP kann auch in [2.81] gefunden werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wird nur klassische Elektrodynamik angewendet. Einen Ansatz der dariiber hinausgeht
und fundamentale Grenzen fur die rAumliche Konzentration elektromagnetischer Felder aufzeigt findet man in
[2.82].

Durch Oberflachenplasmon-Resonanzen kann es zu einer zuséatzlichen Feldverstarkung an der Spitze kommen, die
aber stark von der genauen Geometrie abhéngt (siehe auch [2.83], [2.84]). Hier sollen eher allgemeine qualitative
Resultate besprochen werden. Die Wellenlange von 800 nm eignet sich zudem, um Zweiphotonen-Absorptions-
Experimente zu machen, was eine praktisch hintergrundfreie Methode ist [2.14].

AW N



56 KAPITEL 2 PARABOLSPIEGEL-OPTIK

flache zwischen Probe und Luft totalreflektiert und die Spitze wird nur vom exponentiell
abfallenden evaneszenten Licht beleuchtet. Wenn sich die Spitze von der Probenoberflache
geringfiigig entfernt, was durch die Abstandsregelung leicht passieren kann, nimmt also nicht
nur das von der Spitze erzeugt Feld in der Probe ab, sondern auch das Feld, das die Spitze
polarisiert. Im Parabolspiegel steht die Spitze nicht in einem evaneszenten Feld. Deshalb

Abbildung 2.25. Nahfeld einer Goldspitze im Fokus eines Parabolspiegels, der mit einem radial polarisierten
Bessel-GauR-Strahl mit der Wellenldamge 800 nm beleuchtet wird. Es sind Schnitte in einer Ebene parallel zur
x,y-Ebene, 2 nm unter einer Probenoberflache {,518), dargestellt. Der Spitzenradius der Goldspitze betragt 5
nm, der Abstand zur Probenoberflache ebenfalls 5 nm. In &fisin|b) |Ef, in ¢) [EF, in d) |BF, in e) HE, in

) |HeP, in g) |w|2 und in h) ist |dargestellt. Es wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen Faktor
zwei zwischen benachbarten Konturlinien hat. Die Lange des Balkens entspricht 200 nm.

X

Abbildung 2.26. Nahfeld (in der x,z-Ebene) einer Goldspitze im Fokus eines Parabolspiegels, der mit einem ra-
dial polarisierten Bessel-Gau3-Strahl mit der Wellenl#hge800 nm beleuchtet wird. In a) i&f} in b) |Ef, in

c) 5 ind) |EF ine) HP, in f) [Hf in g) [HF und in h) ist [dargestellt. Es wird eine logarithmische Skala
verwendet, die einen Faktor zwei zwischen benachbarten Konturlinien hat. Die Lange des Balkens entspricht 200
nm.
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zeigt die elektrische Feldstarke des anregenden Feldes auch nur eine wesentlich kleinere
Abhéangigkeit vom Abstand zur Probenoberflache (siehe Abbildung 2.19). Der Parabolspiegel
hat also auch diesbeziiglich Vorteile.

Abbildung 2.27 zeigt eine Momentaufnahme der Intensitdt des elektrischen Feldes mit
eingezeichneten Feldvektoren. Die Feldlinien zeigen ebenfalls die Ahnlichkeit zu einem Di-
polfeld. Zudem sieht man, dass die Oberflachenladungen eine stehende Welle bilden, mit
einer Wellenlange, die kleiner ist als die Wellenl&nge des verwendeten Lichts. Sie zeigen also
ein Verhalten von Oberflachenplasmonen, obwohl die Anregung deutlich aufRerhalb der
Plasmonresonanz liegt [2.12].
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Abbildung 2.27. Konturlinienbild von |RE(t))P in der x,z-Ebene. Eine Goldspitze befindet sich im Fokus eines
Parabolspiegels, der mit einem radial polarisierten Bessel-GauB3-Strahl mit der Welldr#&888 nm beleuch-

tet wird. Es wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen Faktor zwei zwischen benachbarten Konturli-
nien hat. Die Vektoren zeigen die Richtung des elektrischen Feldes an. Dieb@ei#igt 1/6 der optischen Peri-

ode Die Lénge des Balkens entspricht 200 nm.

2.4.2.2Quantitative Analyse

Die starke Lokalisierung des Feldes in der Nahe der Spitze erlaubt eine Auflésung deutlich
unterhalb der Beugungsgrenze. Die hohe Auflésung ist aber auf einen Bereich nahe an der
Spitze gebunden und nimmt mit wachsendem Abstand von der Spitze schnell ab, wie Tabelle
2.3 zeigt. Zwei Nanometer Uber der Probenoberflache, also drei Nanometer unter der Spitze,
hat die Intensitatsverteilung noch eine Halbwerts-Breite von 1,4 % der Wellenléange, also
11,2 nm, was etwa dem Durchmesser der Spitze entspricht. Dieses Resultat zeigt, was an-
schaulich klar ist, namlich dass der Spitzenradius verantwortlich ist fir die Auflésung. Je
kleiner der Spitzenradius gemacht werden kann, desto besser wird die maximal erreichbare
Auflésung.

Mit zunehmendem Abstand nimmt aber nicht nur die Auflésung ab, sondern auch die
Intensitat. Der grol3e Sprung zwischen dem Wert zwei Nanometer Uber der Oberflache zum
Wert zwei Nanometer unter der Oberflache ist dadurch zu erklaren, dass sich die longitudi-
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nale Komponente des Feldes gemaR Gleichung (2.11) an der Grenzflache sprunghaft &ndert.
Dieser Sprung der Feldstarke hat einen Sprung der Intensitdét um einen Faktor 0,188 zur
Folge. Zudem andert sich der Abstand von der Spitze deutlich, namlich von drei Nanometer
auf sieben Nanometer. Der weitere Verlauf der Abnahme ist auch in Abbildung 2.28b ge-
zeigt.

Das Verhdlinis der maximalen Intensitdt, die in der x,y-Ebene polarisiert ist, zur
longitudinal polarisierten ist zwei Nanometer tber der Probenoberflache noch 15,8, zwei
Nanometer unter der Probenoberflache nur noch 8,4 (siehe Abbildung 2.28a). Dies hat einen
Vorteile fur die Einzelmolekiil-Abbildung, da das Intensitatsverhaltni§/|fEf naher bei
eins liegt und damit unterschiedlich orientierte Dipole mit ahnlicher Intensitdt detektiert
werden kdnnen.

Abstand zur Oberflache) +2 nm -2 nm -10 nm -22 nm
Fleckgréen (FWHM) 0,014A 0,0251 0,048A 0,0821
Maximalintensitat 1 0,058 0,010 0,0023

Tabelle 2.3. Halbwerts-Breiten der FleckgroRe und Maximalintensitaten fir verschiedene Alostameer
Probenoberflache (positiv oberhalb der Grenzflache, negativ im Megjidie 5 nm unter einer mit radial pola-
risiertem Licht 4 = 800 nm) beleuchteten Goldspitze mit Spitzenradius 5 nm liegt. Die Halbwerts-Breiten sind in
Vakuum-Wellenlangei angegeben, die Intensitaten relativ zur Intensitat 2 nm tber der Probenoberflache.

b)

107 |Ez|2
-20 4

-30

Relative Intensitéat [dB]

40
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Abbildung 2.28. Abh&ngigkeit der Intensitdt vom Abstand vom Fokus eines Parabolspiegels, in dem sich eine
Goldspitze 5 nm Uber einer Probenoberflache befindet. a) in x-Richtung 2 nm uber der Probenob@érjlécioe (

2 nm unter der Probenoberflache (---) und b) in negativer z-Richtung. In a) sind j&fei&|f und |Ef darge-

stellt, in b) nur |E%, da keine anderen Feldkomponenten vorhanden sind. Es wird eine logarithmische Intensitats-
skala verwendet. Die La4ngenangaben sind in Vakuum-Wellenl&hgen
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Durch dissipative Prozesse im Gold wird die beleuchtete Spitze erhitzt. Wenn die Anre-
gungsleistung aber nicht zu groR ist, kann die Erwarmung vernachléssigt werden [2.79]

2.4.3Einzelmolekil-Abbildung

Fur die Einzelmolekil-Abbildung gilt grundséatzlich dasselbe wie fir die konfokale Mikro-
skopie von Molekiilen an einer Grenzflache. Ein in die Probe eingebettetes Molekil emittiert
auch hier wie im Abschnitt 2.3.2 beschrieben, also beeinflusst von der Totalreflexion an der
Grenzflache. Die Sammeleffizienz-Funktion ist somit dieselbe wie dort, ohne Berlicksichti-
gung von Effekten, die durch die Metallspitze verursacht werden. Das anregende Feld ist hier
aber das oben beschriebene. Da die Sammeleffizienz-Funktion breit ist im Verhéltnis zur
Anregungs-Feldverteilung, kann sie als ortsunabhéngig angesehen werden. Das Bild eines
Molekils, das entlang einer der Koordinatenrichtungen orientiert ist, ergibt sich dann aus der
Intensitatsverteilung, wie sie in Abbildung 2.25 dargestellt ist, multipliziert mit der Sammel-
effizienz (fur einen in der Ebene liegenden Dipol 0,12, fiir einen longitudinal orientierten
ebenfalls 0,12. Siehe Seite 49). Damit wird das Intensitatsverhéltnis eines zwei Nanometer
unter der Probenoberflache in der x,y-Ebene liegenden Dipols zu einem longitudinal liegen-
den, wie es ein Detektor im Bildfokus misst, etwa 0,3. Die Intensitaten sind also vergleichbar
grof3 und damit ist auch hier eine Bestimmung der Orientierung aus der Form und Intensitats-
verteilung im konfokalen Bild moglich. Die Form der Intensitatsverteilung kann aus
Abbildung 2.25b-d abgelesen werden. Sie ist der Verteilung bei der Verwendung von radial
polarisiertem Licht ohne Spitze (Abbildung 2.15) also sehr &hnlich, aber wesentlich kleiner.

2.4.4Diskussion und Zusammenfassung

Es konnte gezeigt werden, dass die Feldverstarkung an einer Goldspitze im Parabolspiegel,
der mit radial polarisiertem Licht beleuchtet wird, eine Steigerung der Auflésung erlaubt. Fir
eine Spitze mit einem halben Offnungswinkel von 15° und einem Spitzenradius von 5 nm
kann eine Auflésung von etwa 10 nm Uber der Probe erreicht werden. Der Intensitats-Ver-
starkungsfaktor liegt dabei bei etwa 10800iese Werte sind aber abhangig von der Geo-
metrie der Spitze und stellen keine theoretischen Grenzen dar. Das Nahfeld der Spitze gleicht
dem eines entlang der z-Achse orientierten Dipols. Es hat eine sehr starke longitudinale
Komponente des elektrischen Feldes unter der Spitze, die in der Probe durch die Grenzflache
abgeschwacht ist.

Die hohe Konzentration der Intensitat des Anregungslichts und die Polarisation entlang
der z-Achse verursachen dabei einen relativ kleinen Hintergrund.

Die Konzentration des Feldes ist am Spitzenende am starksten. Um die starke Steigerung
der Aufldsung zu nutzen, muss die Spitze also an die Probe angen&hert werden konnen. Diese
Methode hat die allen nahfeldoptischen Methoden gemeinsame Beschrankung, dass die
Sonde (hier die Spitze) in einen Abstand von wenigen Nanometern zum zu untersuchenden
Objekt gebracht werden muss. Es ist dadurch nicht mdéglich, tiefer als einige Nanometer in
eine feste transparente Probe hineinzusehen.

Die Methode kann auch benutzt werden, um die Ubergangsdipolmomente einzelner Mo-
lekiile aus konfokalen Bildern oder durch Messung ihrer Intensitt unter drei verschiedenen
Polarisationswinkeln [2.57] mit einer rdumlichen Auflésung im 10 nm-Bereich zu bestim-
men, was fiur die Untersuchung der Struktur und Dynamik biologischer Molekile interessante
Mdglichkeiten bietet.

! Diese Arbeit bezieht sich auf eine Spitze in Wasser. Fiir eine Beleuchtungs-Intensitat von 65 m\tgarein
maximaler Temperaturanstieg von 6,5 K an der Spitze berechnet. Fur eine Spitze in Luft sollte dieser Wert gro3er
sein, da die Warmeleitfahigkeit von Luft deutlich kleiner ist (Wasser0,6 Wm*K™, Luft: k = 0,009 WritK™?).
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3 AUFBAU DES M IKROSKOP S

3.1 Design-Konzepte

An dieser Stelle soll zuerst ein Uberbfidkber verschiedene Design-Konzepte von Mikro-
skopen, die im Tieftemperaturbereich arbeiten und deren Aufbau bereits veréffentlicht wor-
den ist gegeben werden. Zuerst werden fernfeldoptische Tieftemperatur-Mikroskope fur die
Einzelmolekuil-Fluoreszenz-Spektroskopie und die Einzelmolekiil-Fluoreszenz-Anregungs-
Spektroskopie vorgestellt, anschlieend Mikroskope, die auch — oder ausschlief3lich — nah-
feldoptische Experimente erméglichen.

3.1.1Fernfeldoptische Mikroskope

Die erstef Mikroskope, die zur Einzelmolekiil-Spektroskopie benutzt wurden, haben alle bei
tiefen Temperaturen gearbeitet. Als Sammeloptik wurden oft Parabolspiegel benutzt (siehe
Abbildung 3.1a, b, d) und zur Beleuchtung entweder eine Single-Mode-Glasfaser, auf die die
Probe aufgebracht ist [3.4], oder eine Linse mit klei&rdie Licht durch ein zentrales Loch

im Spiegel fokussiert [3.5]. Wild und Mitarbeiter benutzten zum Beleuchten und zum Sam-
meln Objektive mit kleineNA und eine Lochblende von 5 pm Durchmesser, auf die die
Probe aufgeklebt war [35]Vacha benutzte zur Beleuchtung dasselbe Prinzip wie Wild, zum
Sammeln jedoch eine Gradientenindex-Linse mit diewvon 0,46 [3.7]. Diesen Mikrosko-

pen ist gemeinsam, dass sie einen relativ grol3en Anregungsfokus zwischen 3 pm und 5 pm
Durchmesser haben, was entweder eine sehr hohe Verdinnung der zu untersuchenden

a) b)

Abbildung 3.1. Verschiedene Konzepte des optischen Aufbaus fur die Einzelmolekul-Fluoreszenzspektroskopie.
a) Faser / Parabolspiegel [3.4], b) Linse / Parabolspiegel [3.5], ¢) Lochblende / Linse [3.6], d) konfokal mit Para-
bolspiegel [3.10], e) konfokal mit Objektiv [3.11], [3.13] und f) konfokal mit Gradientenindex-Linse [3.12].

! Einen Uberblick iiber die &lteren Konzepte findet man auch in [3.1] und [3.2].

2 Das erste Mikroskop fiir die Einzelmolekiil-Spektroskopie im Festkorper wurde 1989 von Kador, Horne und
Moerner gebaut. Sie verwendeten eine Doppelmodulations-Technik, um Absorptionsspektren zu messen [3.3].
Deshalb wird hier nicht ndher auf dieses Geréat eingegangen.

% Spater wurde auch ein Objektiv mit holk zum Sammeln benutzt.
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Molekile oder eine spektrale Selektion erfordert [3.1]. Ein weiterer Nachteil aller dieser Mik-
roskope ist, dass sie keine Positionierung der Probe zulassen, also lediglich die Untersuchung
eines ,Punktes® méglich istEine verbesserte Variante von Moerners Aufbau [3.5], der eine
manuelle Bewegung der Probe zulasst, wurde von Schmidt und Mitarbeitern realisiert [3.8].
Ein rechnergesteuertes Rastern ist aber mit diesem Mikroskop ebenfalls nicht vorgesehen.
Auch hier ist die Auflésung durch die kleifdA der fokussierenden Linse auf etwa 5 pm
begrenzt.

Zur Verbesserung der Auflésung und der SammeleffiZienzden dann konfokale Mik-
roskope mit groRerdlA gebaut (Abbildung 3.1d-f). Orrit und Mitarbeiter verwendeten ein
konfokales Mikroskop mit Parabolspiegel-Optik [3.10], das unserem Mikroskop vergleichbar
ist, aber keine Probenrasterung besitzt. Wild und Mitarbeiter benutzen ein Mikroskop-Objek-
tiv mit einerNA von 0,85 oder ein spezielles Immersions-Spiegelobjektiv [3.11]. Dieses Mik-
roskop bietet zwar ebenfalls keine Rastermdglichkeit fur die Probe, erméglicht mit den Ob-
jektiven aber eine Weitfeld-Beobachtung. Vacha benutzt eine Gradientenindex-Linse mit
einerNA von 1,08 in einem konfokalen Aufbau [3.12Fine Rasterung der Probe ist durch
Rasterspiegel auf3erhalb des Kryostaten mdglich. Hecht und Mitarbeiter benutzen ein Objek-
tiv mit NA= 0,85 in einem konfokalen Aufbau [3.13] mit Rasterung der Probe. Yoshimoto
benutzt einen ahnlichen Aufbau, kihlt aber nur die Probe im Vakuum [3.14]. Diese Mikro-
skope erreichen eine Auflésung von weniger als einem Mikrometer.

3.1.2Nahfeldoptische Mikroskope

Optischer Aufbau

Zehn Jahre, nachdem das erste nahfeldoptische Mikroskop gebaut worden war [3.15], wurde
das erste Nahfeldmikroskop fir tiefe Temperaturen gebaut (Abbildung 3.2a, [3.16]). Dieses
arbeitete in Reflexion mit einem achromatischen Schwarzschild-Spiegelobjektiv mit
NA=0,4. Ein anderer Aufbau benutzt zwei Mikrolinsen zum Sammeln des reflektierten
Lichts, das anschlieBend mit einer Multimode-Faser aus dem Kryostaten geleitet wird
(Abbildung 3.2b, [3.17]). Di&A betragt hier etwa 0,3. Einige Mikroskope benutzen die Nah-
feldfaser zum Beleuchten und Sammeln des reflektierten Lichts (Abbildung 3.2c, [3.18]-
[3.20]), zwei weitere beleuchten im Fernfeld und sammeln das transnfittiesié mit der

Spitze (Abbildung 3.2d, [3.21], [3.22]). Ein Immersionsaufbau wurde 1994 von der
Arbeitsgruppe um Wild und Moerner mit einer Festkérper-Immersionsi#®de (Immersion

Lens SIL) in einem Parabolspiegel realisiert (Abbildung 3.2e, [3.23]). Dieses Mikroskop
erreicht eineNA von 1,49. Da die SIL fest mit der Probe verbunden ist und beim Rastern
mitbewegt wird kann es aber wegen grofRer Aberrationen auf3erhalb des geometrischen
Fokusses nicht als konfokales Mikroskop genutzt werden. Dasselbe gilt auch fur das
Immersions-Parabolspiegel-Mikroskop von Orrit und Mitarbeitern (Abbildung 3.2g, [3.24]).
Ein klassischer Transmissions-Nahfeldaufbau wurde von Basché und Mitarbeitern realisiert
(Abbildung 3.2f, [3.24]). Dieses Mikroskop sammelt Licht mit einem ObjektiviNAit= 0,85.

-

Durch Verschieben des Anregungsspots auf der Probe lasst sich die Probe dennoch rasterférmig abtasten. In die-
sem Fall muss allerdings die konfokale Detektion wegen der Abbildungsfehler aufgegeben werden und mdglichst
alles Fluoreszenzlicht gesammelt werden (vergleiche Abschnitt 2.2.1.3). Moerner und Mitarbeiter haben so ihre
Probe in einer Richtung gerastert [3.5].

Zur Steigerung der Sammeleffizienz bis an die Grenzen des Mdglichen wurde von Hese und Mitarbeitern ein
Mikroskop mit einem Sammelwinkel von nahezmehtwickelt [3.9].

Dieser Aufbau ist ebenfalls ein Immersionssystem (siehe Abbildung 3.1f). Der maximale Sammelwinkel betragt
aber wegen des hohen Brechungsindexes der Gradientenindex-Linse von 1,667 (im Zentrum) nur 40°, so dass die
Sammeleffizienz trotzdem klein bleibt (siehe Kapitel 2.3.2).

Diese Gerate werden fur Halbleiter-Untersuchungen benutzt und es wurde nicht transmittiertes Licht sondern
Photolumineszenz in einem Transmissionsaufbau detektiert.

w
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a) / b) c)

9) h)

Y'Y Y

Abbildung 3.2. Verschiedene Konzepte des optischen Aufbaus von Tieftemperatur-Nahfeld-Mikroskopen. a) Re-
flexion / Spiegelobjektiv [3.16], b) Reflexion / Linsen [3.17], c) Reflexion / Spitze [3.18]-[3.20], d) Transmission

/ Spitze [3.21], [3.22], e) Transmission / SIL-Parabolspiegel [3.23], f) Transmission / Objektiv [3.25], g) Trans-
mission / Immersions-Parabolspiegel [3.24] und h) Reflexion / Objektiv [3.26], [3.27].

Zwei weitere Mikroskope arbeiten in Reflexion im Hochvakuum (Abbildung 3.2h, [3.26],
[3.27]). Hier wird nur die Probe mit einem Kuhlfinger gekihlt, womit viele Schwierigkeiten
bei tiefer Temperatur umgangen werden. Di& des Sammelobjektivs ist aber mit 0,45,
respektive 0,35 eher klein.

Distanzregelung

Zur Regelung der Distanz zwischen Spitze und Probe werden verschiedene Konzepte zur
Messung der Scherkrafte benutzt (siehe auch Abschnitt 1.3.2). Am héufigsten werden die
Intensitats-Schwankungen gemessen, die ein Lichtstrahl aufweist, der auf die Spitze der
schwingenden Nahfeld-Sonde fokussiert und auf einen Detektor abgebildet wird (siehe
Abbildung 3.3a, [3.28], [3.29]). Das Signal wird mit einem Lock-In-Verstarker bei der
Schwingungsfrequenz der Spitze demoduliert und ist ein Mal fiir die Schwingungsamplitude
der Spitze. Dieses Prinzip lasst sich auch faseroptisch umsetzen, so dass es kompakt
aufgebaut werden kann (Abbildung 3.3b, [3.17], [3.22]). Ein weiteres Konzept besteht darin,

b) c) d)
Abbildung 3.3. Verschiedene Konzepte zur Scherkraft-Detektion: Durch Bestimmung der Schwingungs-Ampli-
tude der in Resonanz angeregten Nahfeldspitze, a) durch Messen des Streulichts von der Spitze, b) dasselbe mit

Faseroptik, c) Faser-Interferometrisch. d) Durch Messen der Resonanzverschiebung einer Quarzstimmgabel, auf
die die Nahfeldspitze aufgeklebt ist.

a)
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die Schwingungsamplitude der Spitze direkt interferometrisch zu messen, wie das auch im
hier beschriebenen Mikroskop realisiert wird (Abbildung 3.3c). Auch die Verwendung einer
Quarz-Stimmgabel, auf die die Nahfeldspitze aufgeklebt wird, ist fur Tieftemperatur-
Anwendungen schon benutzt worden (Abbildung 3.3d, [3.18], [3.20], [3.26]). Bei dieser
Methode wird die Dampfung der Stimmgabelschwingung benutzt, die durch Dampfung der
Nahfeldspitze beim Kontakt mit der Probe zustande kommt [3.30], [3.31].

Rasterung

Da die Sensitivitdt der zur Probenrasterung verwendeten Piezokeramiken bei tiefen Tempe-
raturen stark nachlasst — je nach Material, Hersteller und Aufbau der Rastereinheit zwischen

Faktor vier und zehn —, missen entweder die gebrauchlichen Réhrenpiezos entsprechend di-
mensioniert werden, oder andere Piezogeometrien verwendet werden. Fir Tieftemperatur-
Mikroskope wurden deshalb auch Rahmen-Rastereinheiten mit Bimorphpiezos und Festkor-

per-Gelenken entwickelt [3.24], [3.25], [3.13].

3.1.3Konzept des Mikroskops

Das Mikroskop, das hier vorgestellt wird, ist fir nah- und fernfeld-optische Messungen bei
Temperaturen im Bereich von 1,8 K bis 300 K und bei verschiedenen Driicken von Hochva-
kuum bis Atmospharendrutkausgelegt. Das Mikroskop verwendet einen Parabolspiegel
anstelle eines Objektivs. Dies bietet insbesondere fir Anwendungen bei tiefen Temperaturen,
bei denen keine Immersionsobjektive eingesetzt werden ktratser auch bei Raumtempe-

ratur einige Vorteile: (1) Der Spiegel kann mit einer sehr gro3en numerischen Apertur von
fast 1,0 gefertigt werdénLuftobjektive erreichen hingegen nur eine NA von etwa 0,85. Die
raumliche Auflésung und die Sammeleffizienz, die theoretisch mit dem Spiegel erreicht wer-
den, sind deshalb besser als die mit einem Objektiv erreichbaren (siehe Kapitel 2). Eine noch
hohere NA erreichen nur Mikroskope, die eine Festkdrper-Immersion benutzen ([3.11],
[3.12], [3.23], [3.24], Abschnitt 2.3.2). Sie haben aber den Nachteil, dass grof3e Aberrationen
aul3erhalb des geometrischen Fokusses einen konfokalen Betrieb unmdglich machen [3.23],
[3.24] und ein Nachfilhren des Detektors notwendf {&) Kommerziell erhaltliche gute
Objektive enthalten meistens gekittete Linsen, die wahrend des Abkiihlens leicht zerspringen
kénnen, und sie sind fiir die Benutzung in Luft ausgelegt. Insbesondere im fllissigen Helium
mit einem Brechungsindex von 1,028 (gegenuber luft; 1,00029) treten deshalb Aberrati-
onen auf. Der Parabolspiegel hingegen &ndert beim Abkihlen nur seine Gréf3e und damit nur
seine Brennweite, behélt aber seine parabolische Form. (3) Auch im Nahfeldbetrieb kénnen
opake Proben untersucht werden, da in Reflexion gearbeitet wird. (4) Die Parabolspiegeloptik
ermdglicht es zudem, nahfeld-optische Experimente mit Feldverstarkung an leitenden Spitzen
effizient durchzufiihren (siehe Abschnitt 2.4).

Das Mikroskop besitzt einen Rastertisch, der auch bei tiefer Temperatur noch einen gro-
Ren Stellweg von einigen Mikrometern aufweist, um konfokale Experimente durchfihren zu
kénnen. Dafur wurde ein kompakter Aufbau mit Rohrenpiezos gewéhlt (Abschnitt 3.3.2). Das
Mikroskop besitzt zudem eine Grobpositionierung fur die Probe, um bei tiefer Temperatur
mehrere Probenstellen untersuchen oder interessante Probenstellen auffinden zu kdnnen
(Abschnitt 3.3.1).

! Abhangig von der gewiinschten Temperatur kann nicht der ganze Druckbereich benutzt werden (siehe Abschnitt

3.6.3).
2 Vergleiche Abschnitt 2.1 und 2.3.2.
Offnungswinkel, die groRer sind als 90¢A> 1.0) sind prinzipiell méglich. Sie verbessern die erreichbare Auflo-
sung aber wegen Interferenzen nicht mehr [3.32], [3.33].
Grundsatzlich ist ein konfokaler Betrieb durch Nachfiihren des Detektors fiir den Aufbau [3.11] und [3.12] zwar
moglich, in der Praxis ware dies aber nur sehr aufwéandig zu implementieren.

w
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Fur die Scherkraftregelung wurde die interferometrische Methode verwendet. Sie hat den
Vorteil, dass sie kompakter ist als die Streulichtdetektion (Abbildung 3.3a), aber den Nach-
teil, dass sieim Kryostaten nachjustiert werden muss. Gegenuber der Detektion mittels
Stimmgabel besteht der Vorteil, dass keine tieftemperatur-taugliche Elektronik fiir den Vor-
verstarker entwickelt werden muss. Diese bietet dafiir den Vorteil, dass sie hoch kompakter
ist und keine Justage bei tiefer Temperatur bendtigt. Da in unserer Arbeitsgruppe die
Erfahrung mit interferometrischer Scherkraft-Detektion vorhanden war [3.34], [3.35] und die
Stimmgabel-Methode [3.30] zum Zeitpunkt der Konzeption noch wenig etabliert war, wurde
die interferometrische Methode gewahlt.

3.2 Ubersicht

Zuerst soll hier ein Uberblick tiber das gesamte Mikroskop gegeben werden (siehe Abbildung
3.4). Eine genaue Beschreibung der einzelnen Teile, des Kryo-Kopfes, der externen Optik,
der verwendeten Lichtquellen, des Kryo- und Vakuumsystem sowie der Steuerung folgt in
den Abschnitten 3.3 bis 3.7.

Fur den konfokalen Betrieb des Mikroskops wird das Anregungslicht tiber eine Glasfaser
zum Strahlaufweiter SA gefuhrt, wo der Strahl auf den Durchmesser des Parabolspiegels
aufgeweitet wird. Uber einen Strahlteiler ST gelangt das Anregungslicht zum Kopf des Mik-

sL /L) | |
N>
He
Laser SA
Spektrometer
6:0::?} Probe
D%)E“‘F KS SM
D et na 1 P X N b
: Im
i SS SF || SK ——
Schema

Abbildung 3.4. Ubersicht iiber den Aufbau des Mikroskops: schematisch (kleines Bild), tatséchlich (groRes Bild).
Es sind: OT1: optischer Tisch fur das Mikroskop, mit K1: Kasten mit Polarisationskontrolle und Fasereinkopp-
lung fur das Anregungslicht, SA: Strahlaufweiter fir den konfokalen Betrieb, IM: Intensitatsmessung, KS: Kryo-
stat mit Mikroskopkopf und V: Vakuumanlage. ST: Strahlteiler und NA: Anpassung des Strahldurchmessers, O:
Okular. K2: Kasten mit Einzelphotonen-Detektoren D und Umlenkspiegel zur Einkopplung in das Spektrometer,
bestehend aus Monochromator M und CCD-Kamera CCD, LS3 Laser mit 532 nm und LS4: Laser mit 633 nm
Wellenlange. IF: Faser-Interferometer zur Abstandsregelung der Spitze. OT2: optische Bank fir LS1: Pumplaser
(Ar-lonen) und LS2: Schmalbandiger Farbstoff-Laser mit FK: Fasereinkopplung, WM: Wellenlangenmessgeréat
und SL: Rechnersteuerung fur den Farbstoff-Laser. KM: Kihimittelbehélter fur flissiges Helium und flissigen
Stickstoff und N, He: Gasanschliusse. SA: Analoge Elektronik zur Steuerung des Mikroskops und SM: Rechner-
steuerung und Datenaufnahme fur das Mikroskop, SK: Rechnersteuerung fiir den Kryostaten, SF: Digitale Ab-
standsregelung fir die Spitze und SS: Rechnersteuerung und Datenaufnahme fiir das Spektrometer.
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roskops im Kryostaten. Das reflektierte Licht oder das Fluoreszenzlicht der Probe nehmen
den selben Weg zurlick bis zum Strahlteiler. Ein grof3er Teil davon wird vom Strahlteiler
durchgelassen, anschlielRend wird der Strahldurchmesser reduziert NA. Das Licht kann zum
Justieren Uber einen Klappspiegel in einem Okular O betrachtet werden oder zur Detektion
gelangen. Hier kdnnen wahlweise — wieder Uber einen Klappspiegel — die Photonen von
Photonenzahlwerken D registriert werden oder das Licht wird von einem Monochromator M
spektral zerlegt und von einer CCD-Kamera CCD registriert.

Im nahfeldoptischen Betrieb wird das Anregungslicht in der Box K1 direkt in die Glasfa-
ser eingekoppelt, die zur Nahfeldspitze im Mikroskop fiihrt. Ein Faser-Interferometer IF wird
benutzt, um den Abstand zwischen Spitze und Probe zu regeln.

Das gesamte Mikroskop ist zur Schwingungsdédmpfung auf optischen Tischen aufgebaut.
Eine spezielle optische Bank OT2 fiir einen schmalbandigen Farbstoff-Laser LS2 und dessen
Argonionen-Pumplaser LS1 wurde mit zwei Doppel-T-Tragern aufgebaut. Der Kryostat KS
mit dem Mikroskop-Kopf, die externe Optik K1, SA, NA, K2, S sowie zwei kleine Laser mit
fester Wellenlange LS3, LS4 sind auf einem weiteren optischen Tisch OT1 aufgebaut. Die
gesamte Optik ist in lichtundurchléassige Boxen eingebaut, um Raumlicht als Untergrund-
Quelle auszuschlielZen.

In der Box K1 kann zur Auswahl der gewiinschten Lichtquelle zwischen den verschiede-
nen Lasern umgeschaltet werden. Zudem kann die Polarisation des Laserlichts eingestellt
werden.

Das Isolationsvakuum des Kryostaten wird mit einer kleinen Turbomolekularpumpe er-
zeugt, die direkt neben dem Kryostaten steht. Die Vorvakuum-Pumpe sowie ein weiteres
Pumpenpaar zur Erzeugung eines Vakuums im Probenraum sind schwingungsgedampft tber
etwa 1,5 m lange Faltenbalgschlauche an das Mikroskop gekoppelt.

Die analoge Elektronik SA zur Steuerung des Mikroskops befindet sich in einem Gestell
direkt neben dem optischen Tisch. Die Computersteuerung der verschiedenen Komponenten
SM, SK, SF, SS ist auf einem separaten Gestell aufgebaut.

3.3 Mikroskop-Kopf

Der Mikroskop-Kopf — das ist der Teil, der in den Kryostaten eingebaut und abgekihlt
werden kann — wurde an der Universitat Basel aufgebaut, wobei der mechanische Teil eine
Weiterentwicklung des Tieftemperatur-Rasterkraft-Mikroskop-Kopfes von Hug und Mit-
arbeitern [3.36] - [3.38]ist und auf die Anforderungen der Optik angepasst ist. Er enthélt die
Probe sowie den Parabolspiegel als Fokussier- und Sammeloptik. Durch den Einsatz bei
tiefen Temperaturen ergeben sich folgende Anforderungen an den Mikroskop-Kopf: (1) Er
muss mdoglichst klein sein, damit er in einen Kryostaten passt und nicht zu viel Material
abgekihlt werden muss. (2) Die wesentlichen Komponenten missen von auf3erhalb des
Kryostaten auch bei tiefer Temperatur bewegt werden kénnen. Inshesondere muss die Probe
relativ. zum Fokus des Parabolspiegels respektive der Nahfeldspitze in allen drei
Raumrichtungen positioniert werden kdnnen. (3) Die einzelnen Teile des Gerates muissen
beim Abkihlen eine mdglichst kleine thermische Drift haben. Diese Anforderungen werden
mit einem sehr kompakten zylindrischen Aufbau mit nur 56 mm Durchmesser und 145 mm
Lange realisiert. Die zylindrische Symmetrie sorgt dafir, dass die thermische Drift der
Komponenten wenig stért. Spitze und Probe liegen auf der Zylinderachse. Durch Kontraktion
der Materialien beim Abkihlen &ndert sich daran — wegen des symmetrischen Aufbaus —
kaum etwas. Die Kontraktion entlang der Zylinderachse und die damit verbundene
Abstandsénderung zwischen Probe und Spitze kann mit einem Motor korrigiert werden.

! Nach einem &hnlichen modularen Prinzip sind in Basel zwei weitere Mikroskope entwickelt worden: Ein Hoch-
druck STM [3.39] - [3.41] und ein Magnetresonanz-Kraftmikroskoim://monetphysik.unibas.ch/mrfm/
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Abbildung 3.5. Mikroskop-Kopf des Nahfeld- und konfokalen Mikroskops fiir variable Temperaturen und Hoch-
vakuum. a) Fotografie und b) Schnittbild. Die drei Hauptteile sind gut zu erkennenMiatermodul dasZwi-
schenmodulind dascy-Motormodul Das z-Motormodul ist iber eine Halterung an der Transferstange des Kryo-
staten befestigt. Es enthélt die Nahfeldspitze und den Parabolspiegel, die Interferometer-Faser fir die Abstands-
kontrolle sowie den Motor fiir die Grobverstellung in der z-Richtung. Das Zwischenmodul enthalt den Raster-
tisch mit dem Probenhalter. Der hier abgebildete Rastertisch hat bei tiefer Temperatur einen maximalen Stellweg
in x- und y-Richtung von 2 um. Das xy-Motormodul enthélt den Motor zur Grobverstellung der Probe in der x-
und y-Richtung und einen Umlenkspiegel, der das Licht, das den Parabolspiegel senkrecht nach unten (-z Rich-
tung) verlasst, nach vorne (+x Richtung) aus dem Kryostaten heraus umlenkt.

Der modulare Aufbau (siehe Abbildung 3.5) bietet die Moglichkeit, das Mikroskop ohne
groRen Aufwand an neue Aufgabenstellungen anzupassen und Rastertische mit unterschiedli-
chen maximalen Stellwegen zu verwenden.

Der Kopf besteht aus einery-Motormodul das Uber eirzwischenmodumit dem z-
Motormodulverbunden ist. Dieses ist iber eine Halterung mit der Transferstange des Kryo-
staten verbunden (siehe Abschnitt 3.6). Das xy-Motormodul enthalt die laterale Grobpositio-
nierung der Probe gegeniiber dem Spiegel mit der Nahfeldspitze. Das Zwischenmodul besteht
aus dem Rastertisch mit dem Probenhalter und den Verbindungsstangen zwischen z-Motor-
modul und xy-Motormodul. Das z-Motormodul enthalt die gesamte Optik: den Parabolspie-
gel, die Nahfeldspitze und die Interferometer-Faser fur die Abstandskontrolle sowie den Mo-
tor fur die Grobverstellung des Abstandes zwischen dem Parabolspiegel — mit der Nahfeld-
spitze — und der Probe.
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Alle Teile sind aus Titan und anderen nicht ferromagnetischen Materialien gefertigt worden,
um einen spateren Einsatz in groRen Magnetfeldern zu ermodlidnenlen folgenden
Abschnitten sollen nun die einzelnen Module genauer beschrieben und ihre Funktionsweise
erlautert werden.

3.3.1xy-Motormodul

Abbildung 3.6. a) Schnittbild des xy-Motormoduls und b) Fotografie im geoffneten Zustand. Die Saphirplatte
(weiB) wird von den % 3 Scherpiezostapeln gehalten. Die Stapel bestehen aus 8 Scherpiezo-Platten, jeweils 4
fur die Bewegung in x- (hell) und in y-Richtung (dunkel). Die oberen Stapel werden mit einer Kupfer-Beryllium-
Feder { ) auf die Saphirplatte gedriickt. Der Kontakt zur Saphirscheibe wird {ber polierte Aluminiumoxid-
Platten hergestellt, wie in b) zu sehen ist.

Das xy-Motormodul besteht aus einem 10,5 mm hohen Zylinder, der den Motor enthélt. Der
Motor ist ein Tragheitsmotbrund besteht im wesentlichen aus einer polierten Saphirplatte
[M1]3, die zwischen 6 Stapeln von Scherpiezoelementen eingeKiéstifarei von oben und

drei von unten, siehe Abbildung 3.6). Den Kontakt zur Saphirplatte bilden polierte Alumini-
umoxid-Plattchen [M2], die auf die Piezostapel aufgeRlsitd. Damit entsteht eine relativ
kleine Gleitreibung, die fiir den Tragheitsbetrieb nétf ist

Die einzelnen Stapel bestehen aus acht Scherpiezos [M5], jeweils vier fir die Bewegung in x-
und y-Richtung, damit die erzeugbare Scherbewegung trotz des Sensitivittsverlusts des Pie-
zomaterials bei tiefen Temperaturen ausreichend groR ist. Der Motor hat eine Kraft von etwa
1 N und einen maximalen Stellweg von 6,5 mm. Die kleinste Schrittweite betragt etwa

* Lediglich die Schrauben sind vorlaufig aus Edelstahl, da Titanschrauben nicht erhaltlich sind und eine Sonderan-
fertigung nicht lohnt, solange das Mikroskop nicht wirklich bei hohen Magnetfeldern betrieben wird. Auch die
Elektroden der Piezomotoren sind deshalb aus Kupfer statt des sonst weiter verbreiteten Nickels gefertigt. Die
Rasterpiezos haben allerdings Nickelelektroden und missten ausgetauscht werden. Als Federmaterial wurde Kup-
fer-Beryllium (98 % Kupfer, 2 % Beryllium) verwendet und als Isolationsmaterial der keramische Werkstoff Ma-
cor.
Der Motor funktioniert nhach dem Tragheitsprinzip. Die Scherpiezo-Elemente werden zuerst mit einer langsam
ansteigenden Spannung (A@® V/s, bis maximal 400 V) angesteuert und fiihren dabei eine Scherbewegung aus,
der die Saphirplatte mit dem darauf aufgesetzten Rastertisch mit Probe folgen kann. AnschlieRend wird die Span-
nung schlagartig zuriickgesetz¥(dt = 10° V/s). Dieser schnellen Anderung kénnen nur noch die leichten Piezo-
stapel folgen, der tradge Rastertisch nicht mehr. So entsteht ein Einzelschritt. Um Schritte in der entgegengesetzten
Richtung auszufiihren, wird zuerst schlagartig die Spannung erhdht und dann langsam wieder abgesenkt.
Urspriinglich wurde der Motor als Reibungsmotor betrieben. In diesem Modus bewegen sich die Stapel beim
schnellen Spannungssprung zeitlich versetzt. Dieser Modus hat aber weniger gute Ergebnisse gezeigt und wurde
deshalb wieder aufgegeben.
% Referenzen in eckigen Klammern mit vorangestelltem M beziehen sich auf die Materialliste auf Seite 91.
4 Die Federstarke wird etwa so eingestellt, dass die Haftreibung der Saphirplatte in x- und y-Richtung etwa 1 N
betragt.
Zum Kleben der Piezostapel wurden speziell tieftemperatur- und hochvakuumtaugliche Epoxydkleber verwendet
[M3], [M4].
Das erwahnte Aluminiumoxid ist das gleiche Material wie der Saphir, aber in einer polykristallinen Form, was
verhindert, dass die beiden Teile bei tiefer Temperatur zusammenhaften.
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20 nm, die maximal erreichbare Geschwindigkeit, die mit der Treiberelektronik [M6] erreicht
werden kann, liegt bei etwa 200 pm/s bei Raumtemperatur.

Auf das xy-Motormodul aufgesetzt ist ein hochreflektierender Umlenkspiegel [M7], der
99,5 % des Lichts vom Parabolspiegel aus dem Kryostaten hinaus lenkt.

3.3.2Zwischenmodul

Das zZwischenmodul besteht aus dem Rastertisch mit Probenhalter, der auf den xy-Motor
aufgesetzt ist, und vier Stangen, die das xy-Motormodul und das z-Motormodul verbinden.
Zur Zeit werden zwei verschiedene Rastertische mit unterschiedlichen Stellwegen verwendet,
einer mit kleinem Stellweg (¥12x4 um bei Raumtemperatur (RTp2%0,7 um bei 1,8 K)

und einer mit groRem Stellweg (&2x4 pm bei RT, 88x0,7 um bei 1,8 K). Der Tisch mit
grofRem Stellweg soll hier etwas genauer beschrieben werden.

Abbildung 3.7. Aufbau des Rastertisches. a) zeigt eine Seitenansicht und b) eine Aufsicht. Die vergroRerte An-
sicht zeigt die Funktionsweise der Federgelenke: Der Kopf (1) ist fest verbunden mit dem Probentisch. Uber zwei
Federgelenke ist dieses verbunden mit dem beweglichen Teil (3) und dieses lber zwei weitere, um 90° gedrehte
Federgelenke mit dem auf dem Piezo (4) aufgeklebten Zwischensttick (2). Der Tisch hat drei dieser Beine. In b)
ist zudem der Mercedesstern-férmige Probenhalter PH zu sehen. Das Zentralstiick hat einen Durchmesser von
nur 3 mm und die Streben eine Breite von 0,5 mm und eine H6he von 1 mm.

Die Rasterbewegung des Tisches erfolgt mit radial polarisierten, aul3en vierfach segmentier-
ten, piezoelektrischen RéhferUm einen méglichst groRen Stellweg zu erhalten, muss der
Rohrendurchmesser und die Wandstérke klein und die Lange mdglichst grol3 sein. Deshalb
werden hier Rohrenpiezos mit 1,5" Lange, 0,1" Durchmesser und 0,012" Wandstarke ver-
wendet [M8]. Um einen symmetrischen, stabilen Aufbau zu erhalten, werden drei Piezorth-
ren benutzt (siehe Abbildung 3.7). Die Rohren sind am unteren Ende fest auf eine Ma-
corplatte aufgeklebt und am oberen Ende mit Festkorpergelenken aus Kupfer-Beryllium-
Blech mit dem Probentisch verbunden. So kdnnen sich die Réhren nur wenig durch die Fe-
dern gehindert in allen drei Raumrichtungen bewegen. Jede Roéhre hat dabei fur die Bewe-
gung in der x- und y-Richtung je zwei Federn, die verbogen werBench die Verwendung

der Festkorpergelenke hat der Rastertisch eine relativ geringe Resonanzfrequenz von etwa
100 Hz, was aber immer noch deutlich Gber der Rasterfrequenz liegt, wie sie in der konfoka-
len und nahfeldoptischen Mikroskopie von einzelnen Molekilen und Nanopartikeln wegen
der kleinen Signalintensitéaten benutzt wird (< 1 Hz). Zudem entsteht durch die Verwendung
von zwei Federn pro Richtung eine hinreichend gute Dampfung.

! Eine genaue Funktionsbeschreibung findet man zum Beispiel bei [3.42].
2 Ein Rastertisch mit nur je einer Feder weist eine deutlich gréRere Sensitivitat auf (140 pm Stellweg bei RT),
schwingt aber bei den ublichen Raster-Geschwindigkeiten staQ nnap).
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Die Probe wird auf einen Mercedes-sternformigen Probenhalter PH (siehe Abbildung 3.7)
geklebt und dieser auf den Probentisch. Die Probe sollte nicht gréRer als etwa 3 mm im
Durchmesser sein, um moglichst wenig Licht abzuschatten.

3.3.3z-Motormodul

Das z-Motormodul enthalt neben dem Motor fir die Bewegung in der z-Richtung die wich-
tigsten Komponenten des Mikroskops, ndmlich den Parabolspiegel, die Halterung fur die
Nahfeldspitze und die Interferometer-Faser fir die Abstandsregelung der Spitze gegenuber
der Probe.

a) Saphir- b)

prisma

Justage-
stab

CuBe-
Feder

Nahfeld-
spitze

Parabol-
spiegel

~ Interferometer-
faser

Abbildung 3.8. Aufbau des z-Motormoduls. a) Schnittbild durch das Modul, b) Fotografie des Motors mit Sa-
phirprisma. Das Saphirprisma wird von 4 festeingebauten Piezostapeln und 2 Uber eine Kupfer-Beryllium
(CuBe)-Feder angepressten Stapeln gehalten und bewegt. Am unteren Ende des Saphirprismas ist der Parabol-
spiegel Uber ein Feingewinde in die Halterung eingeschraubt. Die Nahfeldspitze kann tiber den Justagestab in den
Fokus des Parabolspiegels justiert werden.

z-Motor

Der z-Motor funktioniert wie der xy-Motor nach dem Tragheitsprinzip. Er ist aber etwas
anders aufgebaut. An Stelle der Saphirplatte wird hier ein sechsseitiges Saphirprisma [M9]
verwendet (siehe Abbildung 3.8). Drei Seiten dieses Prismas sind poliert und dienen als Gleit-
flachen. Das Prisma wird von zwei Piezostapeln mit einer Kupfer-Beryllium-Feder gegen
zwei Gruppen von je zwei Piezostapeln gepresst und damit géhdlien Piezostapel
bestehen hier aus je vier Piezos [M5]. Die Kraft von etwa 2 N reicht aus, um das Prisma mit
dem Parabolspiegel nach oben zu bewegen. Die Schrittweiten sind hier allerdings abhangig
von der Richtung, da mit der Schwerkraft oder gegen die Schwerkraft gearbeitet wird. Die
maximale Schrittweite gegen die Schwerkraft (+z Richtung) betragt etwa 250 nm, mit der
Schwerkraft (-z Richtung) etwa 400 nm.

Parabolspiegel

Der Parabolspiegel (siehe Abbildung 3.9) hat eine Brennweite von 4,5 mm und einen halben
OffnungswinkelB,,. von 86,4°. Durch die zentrale Bohrung mit 3 mm Durchmesser kann die

Nahfeldspitze gefuhrt werden. Zwei seitlich angebrachte Kerben bilden den Zugang fur die
Interferometer-Faser zur Abstandsregelung. Der Hohlspiegel ist mit drei symmetrisch liegen-

' Um eine gute Klebeverbindung zu erhalten, die sich trotzdem leicht wieder l6sen lasst, wird Polyvinylbutyral
(PVB) in Chloroform verwendet.
2 Die Federkraft wird hier so eingestellt, dass die Haftreibung etwa 2 N betrégt.
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den Schrauben, die mit Kupfer-Beryllium-Federringen versehen sind, in der Halterung befes-
tigt. Dies erlaubt eine fast spannungsfreie Befestigung auch beim Abkuhlen.

Der Spiegel wurde auf einer Diamantdrehmaschine bei der Firma Rodenstock aus einer
Aluminiumlegierung gedreht [M10]. Er hat eine Oberflachenrauhigkeit von HyHrmeigt
aber Abweichungen von der Sollform von bis zu etwa 150.rDer Durchmesser des Spie-
gels betragt fast 2 cm, die relative Genauigkeit liegt also bei etwa 10

L inn
111111111

Brennpunkt

Abbildung 3.9. Bilder des Parabolspiegels. a) Querschnitt, b) Frontalansicht und c) Fotografie des Spiegels in der
Halterung. Die Brennweite betragt 4,5 mm, der halbe Offnungswlikgl= 86,4°. Durch die zentrale Bohrung

mit 3 mm DurchmesseBg;, = 18,9°) wird die Nahfeldspitze gefuhrt. Der Brennpunkt des Spiegels liegt 0,5 mm
unterhalb des Spiegelrandes. Die eingezeichneten seitlich liegenden Kerben K dienen als Zugang fur die Interfe-
rometer-Faser.

Nahfeldspitze und Abstandsregelung

Die Nahfeldspitze wird in eine zylindrische Halterung eingeklebt, die in einen Federbecher
im Mikroskop gesteckt wird (siehe Abbildung 3.10a, SH). Dadurch wird die Spitze gut fest-
gehalten und ist trotzdem leicht und schnell auswechselbar.

Die Spitze kann in den Fokus des Parabolspiegels justiert werden. Zur Justierung in
axialer Richtung (z) ist der Spiegel in eine Halterung eingebaut, die tber ein Feingewinde in
die Aufnahme am Saphirprisma eingeschraubt wird. Dies erlaubt eine Justage mit einer
Aufldsung von etwa 1 um Damit die beiden Gewindeteile fest ineinander sitzen, ist das
Gewinde in der Aufnahme geschlitzt und kann mit drei Schrauben gespannt werden. Zur
Positionierung in lateraler Richtung (xy) ist die Spitzenhalterung am einen Ende eines
Justierstabes befestigt (Abbildung 3.10a, JS). Dieser ist in eine Kupfer-Beryllium-Platte
eingebaut, die am unteren Ende des Saphirprismas liegt und ein Verkippen des Justierstabes
erlaubt. Das andere Ende des Justierstabes liegt oberhalb des Saphirprismas. An dieser Stelle
wird der Justierstab von vier Feingewinde-Schrauben bewegt und nach erfolgter Justage
festgeklemmt. Damit wird eine Positionsauflésung von besser als 0,5 um &rreicht

! Messungen dazu sind in Abschnitt 4.2 zu finden.

2 Die Herstellung von konkaven asphéarischen Flachen mit einigen 10 mm Durchmesser in optischer Qualitét ist
immer noch schwierig. Wir hatten die Mdglichkeit weitere Parabolspiegel von anderen Herstellern auszumessen,
die noch groRere Abweichungen von der Sollform gezeigt haben.

% Der Durchmesser des Ringes, an dem gedreht wird, betragt 41 mm. Damit erreicht man von Hand eine Winkel-
auflosung von etwa 0,5°. Die Gewindesteigung des FeingewindesXBIZ& mm) betrégt 0,75 mm pro Umdre-
hung. Damit erhélt man fir die Positionsauflésung etwa 1 pm.

Die Positionsauflésung ist hier lediglich grob abgeschéatzt. Durch Feinjustage ist eine bessere Positionierung
durchaus mdglich, aber schwer reproduzierbar.

4 Hier miissen die Feingewinde-Schrauben ¢M225) mit einem Schraubendreher justiert werden. Damit wird eine
Winkelauflosung von etwa 2° erreicht. Dies ergibt eine Positionsauflosung fir die Schrauben von etwa 1,4 um. Die
Untersetzung von 2,57 durch den Justierstab erzeugt dann die Positionsauflésung der Nahfeldspitze von etwa
0,5 um. Durch Verspannen der Schrauben kann eine Feinjustage unterhalb dieses Wertes erreicht werden, die aber

nicht reproduzierbar ist.
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Abbildung 3.10. Schnittbilder durch die Spitzenhalterung. a) Querschnitt mit der Spitzenhalterung SH, Justierstab
JS und Anregungspiezo PZT mit ein- (dunkel) und ausgebauter (hell) Interferometer-Halterung IF. b) Aufsicht
von unten mit Bimorphpiezo BM. Das kleine Bild zeigt das Interferometer-Signal IS(U) wenn die Faser mit dem
Bimorph bewegt wird (BM, hell). ¢) Aufsicht (von oben) mit ausgebauter Interferometer-Halterung und kinema-
tischer Lagerung: Punktlager P, V-Gleitlager G1 und ebenem Gleitlager G2.

Zur Abstandsregelung werden Scherkrafte genutzt [3.28], [3.29], wie eingangs erwadhnt. Die
Nahfeldspitze wird mit einem Rohrenpiezo (Abbildung 3.10a, PZT) lateral bei ihrer Reso-
nanzfrequenz in Schwingung versetzt. Die Verkleinerung der Amplitude beim Anndhern an
die Probe wird mit einem Infrarot-Faser-Interferometer gemessen [3.34], [3.36] (siehe auch
Abschnitt 3.7.2). Zur Anregung der Nahfeldspitze wird ein vierfach segmentierter R6hren-
piezo verwendet. Es wird jeweils nur die Elektrode unter eine Wechselspagesetyt, die

der Interferometer-Faser etwa gegenuberliegt. Die Interferometer-Faser wird von der Seite
her an die Nahfeldspitze herangefiihrt. Um sie gegenlber der Spitze auszurichten, ist sie an
einer separaten Halterung befestigt. Diese wird am Rand der Spiegelhalterung mit einer Feder
festgeklemmt. Die Position der Interferometer-Faser kann mit drei Schrauben eingestellt
werden. Die Schrauben haben an ihrem Ende eine Rubinkugel eingeklebt, auf denen die Hal-
terung auf der Spiegelhalterung aufliegt. Die ganze Halterung ist kinematisch gelagert. Als
Punktlager (Abbildung 3.10c, P) dient das Gegenlager eines Kugelventils [M11], als V-Gleit-
lager G1 zwei parallel liegende Rubinstdbe [M12] und als ebenes Gleitlager G2 eine Sa-
phirscheibe [M13]. Wegen der grof3en Harte der verwendeten Materialien gibt es kaum Ver-
schleil3, und wegen der grol3en Prézision der Lagerbauteile ist eine exakte Positionierung der
Interferometer-Faser gegeniiber der Nahfeldspitze mdglich.

Die Faser-Interferometer-Halterung muss zwangslaufig asymmetrisch aufgebaut werden,
da sie von einer Seite an die Nahfeldspitze gefiihrt werden muss. Das filhrt beim Abkihlen zu
einer kleinen Verschiebung der Interferometer-Faser gegeniiber der Nahfeldspitze. Deshalb
muss die Interferometer-Faser auch bei tiefer Temperatur nachjustiert werden kdénnen. Es
genugt, wenn die Faser quer zur Spitze bewegt werden kann, da nur das einen deutlichen
Einfluss auf die Modulationstiefe des Interferometer-Signals hat. Dies wird durch einen Bi-
morphpiezo [M14] ermdglicht, an dem die Interferometer-Faser befestigt ist (siehe Abbildung
3.10b, BM§. Das gemessene Interferometer-Signal ist in Abbildung 3.10b beispielhaft darge-

! Eine Anregungsamplitude von etwa 50 g¥rzeugt je nach Resonanz eine Schwingungsamplitude von einigen
Nanometern.

2 Da die Faser beim Abkiihlen relativ weit bewegt werden muss (einige 10 um) wird ein Aktor benétigt, der groRe
Wege machen kann. Daflr eignen sich Bimorphpiezos sehr gut. Der hier verwendete macht bei einer Spannungs-
anderung von 250 V einen Weg von etwa 120 um bei Raumtemperatur.
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stellt. Die Modulationstiefe ist maximal, wenn die Interferometer-Faser der Nahfeldspitze
direkt gegenuber liegt.

3.4 Externe Optik und Detektion
3.4.1Aufbau

Der Kopf des Mikroskops enthalt nur das ndétigste, namlich die Fokussier- und Sammeloptik,
den Rastertisch und eine Probenjustierung. Die Gbrigen Komponenten des konfokalen Mikro-
skops sind auf3erhalb des Kryostaten aufgebaut.

Insbesondere die Nahfeldspitze, aber auch die konfokale Optik sind empfindlich gegen-
Uber Erschitterungen. Deshalb ist die gesamte Optik inklusive Kryostat zur D&mpfung von
Geb&audeschwingungen auf einem=,2,6 ntf groRen optischen Tisch aufgebaut [M15].
Abbildung 3.11 zeigt den Aufbau des Mikroskbpen konfokalen Betrieb wird das Anre-
gungslicht aus einer Glasfaser in den Faserkoppler FK [M16] geleitet und mit der Kollima-
torlinse K1 [M17] mit einer Brennweité = 120 mm parallel gerichtet. Die Single-Mode-
Fasef dient zugleich als Raumfilter. Der Koppler ist in 5 Achsen beweglich (Verschiebung in
drei Raumrichtungen sowie Drehen und Neigen), um beim Parabolspiegel eine mdglichst
ebene Wellenfront zu erzeugen. Dies ist wichtig, damit das Licht vom Parabolspiegel gut
fokussiert werden kann. Da der Strahlaufweiter nicht achromatisch ist, muss beim Wechsel
der Wellenlange der Abstand zwischen Glasfaser und Kollimatorlinse korrigiert werden. Da
die Komponenten relativ schwer zuganglich sind, kann der Abstand mit einem Motor
ferngesteuert veréndert werden. Der aufgeweitete Strahl zeigt ein Gaul3-Profil mit einem
Strahltaillen-Radiusy = 7,9 mm.

Mit einem groRen Spiegel S1 wird der Strahl auf den Strahlteiler ST1 [M19] geleitet. S1
und ST1 werden dazu benutzt, um die optischen Achsen der Anregung und der Detektion zur
Deckung zu bringen. Diese und auch die folgenden Spiegel missen eine sehr hohe Oberfla-
chenplanitat besitzen, damit die Wellenfront keine Phasenfehler aufweist und mit dem Para-
bolspiegel gut fokussiert werden kann. Als Strahlteiler ST1 wird eine Keilplatte aus BK7-
Glas verwendét Sie ist auf der Riickseite antireflexbeschichtet, um Verluste des transmit-
tierten Fluoreszenzlichts zu reduzieren. Die Keilform mit einem Keilwinkel von 0,75° ver-
hindert die Bildung von stérenden Interferenzen. Die Transmission der Glasplatte liegt bei
etwa 95 %, was fur die Detektion wichtig ist. Die Reflexion ist dagegen nur klein und zudem
stark polarisationsabhangjgvas beim Einstellen der Anregungspolarisation beachtet werden
muss. Die Intensitdt des vom Strahlteiler durchgelassenen Lichts wird von einer Photodiode
IR gemessen. Dieses Signal kann benutzt werden, um die Anregungsleistung zu stabilisieren.

Die darauf folgenden Spiegel S2 und S3 werden benutzt, um die optische Achse der An-
regung und Detektion auf die Achse des Parabolspiegels anzupassen. S2 ist mit Motoren
[M18] ausgertistet, da er schwer zugénglich ist. Er muss auch wahrend dem Betrieb nachjus-

Der gewahlte Aufbau bewegt die Interferometer-Faser nicht exakt quer zur Nahfeldspitze sondern &ndert auch
den Abstand. Dies hat aber auf die Modulationstiefe des Interferometer-Signals keinen groRen Einfluss. Es ist aber
die einfachste Mdglichkeit, bei den sehr beengten Platzverhéltnissen eine Justierung zu ermdglichen.

Eine Zusammenstellung der wesentlichen Komponenten befindet sich auch am Ende des Abschnitts in Tabelle 3.1.
Da verschiedene Wellenlangen benutzt werden, kann die Faser nicht fur alle Wellenlangen nur eine Mode leiten.
Es wird also eine Faser verwendet, die fir die langste benutzte Wellenldange (633 nm) nur eine Modelgitet (HE
Um trotzdem auch bei den kirzeren Wellenlangen nur dig-MBde, also keine Knotenebenen im Strahlprofil,

zu haben wird die Faser kurz vor dem Auskoppeln in eine enge Schleife gelegt (Radiug). Dies fihrt dazu,

dass hohere Modenilieh aus der Faser audgmpelt werden.

Dichroitische Strahlteiler sind in der benétigten GroRe und Qualitéat schwer erhaltlich. Zudem hat die Reflexion,
respektive die Transmission, in der Regel keinen einfachen Zusammenhang mit der Polarisationsrichtung des
Lichts, was quantitative Polarisations-Messungen erschwert.

Vom parallel (p) zur Tischplatte polarisierten Anteil werden je nach Wellenlange etwa 0,9 % reflektiert, fir den
senkrecht (s) zur Tischplatte polarisierten Teil etwa 9,6 %.
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Abbildung 3.11. Beschreibung siehe Seite 77.
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tiert werden kénnen, wenn der Streulicht-Schutzkasten um den Kryostaten geschlossen ist.
Wenn der Klappsiegel S3 heruntergeklappt ist, kann das Licht zur Position MK2 gelangen,

wo der Mikroskop-Kopf auRerhalb des Kryostaten fiir Probemessungen und Justagearbeiten
aufgestellt werden kann. Zur Messung der ins Mikroskop eingestrahlten Leistung kann ein

weiterer, motorisierter Klappspiegel KS1 in den Strahlengang geklappt werden, der das Licht

Uber eine Linsef(= 50 mm) auf eine kalibrierte Photodiode IM [M20] lenkt.

Der Detektions-Strahlengang geht vom Kopf denselben Weg zuriick bis zum Strahlteiler
ST1. Dieser lasst — polarisationsabhangig — etwa 95 % des Lichte dursthlieRend wird
der Strahldurchmesser reduziert. Da der Strahl einen Durchmesser von fast 18 mm hat,
genugt es nicht, mit einer achromatischen Dublettlinse zu fokussieren. Es wird ein optisches
System benétigt, das auch achsenferne Strahlen gut fokussiert, also mdoglichst keine
sphérische Aberration zeigt. Um dies zu erreichen, wurde ein gut korrigiertes Fotoobjektiv
OB mit 135 mm Brennweite ausgewahlt [M21]. Das Zwischenbild ist also/8@roRert. In
der fokalen Ebene des Objektivs befindet sich eine Blende, um Streulicht auszublenden. Das
Licht wird anschlieBend mit einem awf korrigierten Mikroskop-Objektiv K2 [M22] mit
16,5 mm Brennweite erneut parallel gerichtet. Der Strahl hat jetzt nur noch einen
Durchmesser von 2,07 mm und kann mit einfachen Linsen mit relativ kleinen Brennweiten
stark vergrofRert abgebildet werden. Die Transmission des Detektions-Strahlengangs betragt
bis zu diesem Punkt 70 % fiir parallel zur Tischplatte polarisiertes Licht und 64 % fir
senkrecht zur Tischplatte polarisiertes.

Um Fluoreszenz oder Raman-Messungen durchfihren zu kénnen, missen noch die an
der Probe reflektierten Teile des Anregungslichts ausgefiltert werden. Dazu wird flr feste
Laserwellenlangen ein Notch-Bandsperrfilter NF verwendet. Die hier verwendeten Notch-
Filter haben eine Bandbreite von knapp 20 nm und schwéachen im Zentrum ihres Absorpti-
onsbandes um einen Faktor = Hb [M23]. Fir die variablen Wellenlangen des Farbstoff-
Lasers werden Farbglas-Langpassfilter FF [M24] verwendet, deren Kanten eine spektrale
Breite von etwa 25 nm haben.

Fur Justagezwecke kann das Licht Uber den motorisierten Klappspiegel KS2 im Okular
OK [M25] betrachtet werden. Im Okular wird eine Gesamtvergrof3erung vorx 48eflcht,
so dass die Intensitatsverteilung im Fokus gut zu erkenren ist

Fur Messungen wird das Licht nun in den nachsten Kasten geleitet. Dieser Kasten ist
grof3 dimensioniert, um je nach Experiment verschiedene Detektoren und optische Kompo-

Abbildung 3.11 (Seite 76). Aufbau des konfokalen Mikroskops. Der Beleuchtungs-Strahlengang besteht aus FK:
Faserkoppler, K1: Kollimator, S1 und ST1 Spiegel und Strahlteiler und S2/S3 Spiegel zur Einkopplung in den
Mikroskop-Kopf MK1. KS1: Klappspiegel zur Umlenkung des Lichts zur Intensitdtsmessung IM. RR: Retro-
reflektor zur Justierung und MK2: Mikroskop-Kopf-Position fir Messungen auBerhalb des Kryostaten KR und
IR: Intensitatsregler. Der Detektions-Strahlengang fihrt vom Kopf auf demselben Weg zuruick bis zum Strahl-
teiler ST1. AnschlieBend wird der Strahldurchmesser reduziert mit einer Kombination aus einem Objektiv OB
und einem Kollimator K2. Notch- (NF) oder Farbglasfilter (FF) werden benutzt, um reflektiertes Anregungslicht
auszufiltern. Uber einen Klappspiegel KS2 kann das Licht in einem Okular OK betrachtet werden. Zur Detektion
wird das Licht entweder mit einer Linse L4 fokussiert und mit einem polarisierenden Strahlteiler ST2 auf zwei
Avalanche-Photodioden (APD1/APD2) aufgeteilt oder mit einem Klappspiegel KS3 und einer Anpassung der
numerischen Apertur NA (bestehend aus den Linsen L1, L2, L3 und der Lochblende LB) in den Monochromator
MO eingekoppelt und von einer CCD-Kamera (CCD1) spektral aufgeldst detektiert. Ein elektrisch gesteuerter
mechanischer Verschluss MV 6ffnet den Eingang zum Monochromator nur zum Messen. Fir Messungen des ge-
samten Bildfeldes kann die CCD-Kamera auch an der Position CCD2 eingesetzt werden. Im nahfeldoptischen
Betriebsmodus (SNOM) wird das Licht in die Nahfeldspitze NF eingekoppelt. Zur Abstandsregelung wird das
Faser-Interferometer IF benutzt. Der Detektions-Strahlengang ist der gleiche wie im konfokalen Modus.

* Fir quantitative Polarisations-Mesgen muss die Polarisationsabhangigkeit beriicksichtigt werden. Die Trans-
mission betragt fir p-Polarisation etwa 99 % und fur s-Polarisation etwa 90 %.

2 In der Mikroskopie werden in der Regel keine Gesamt-VergréRerungen von (ibertidadzt, da Beugungsef-
fekte das Bild verwaschen aussehen lassen. Hier will man aber gerade die durch die Beugung verursachte Struktur
des Bildes, also diBoint-Spread-Functiorsehen [3.43]. Deshalb wird diese starke VergréRerung benutzt.



78 KAPITEL 3 AUFBAU DESMIKROSKOPS

nenten aufbauen zu kénnen. Der Standardaufbau enthélt einen motorisierten Klappspiegel
KS3, der das Licht in einen Monochromator MO [M26] einkoppelt. Dieser bildet es spektral
aufgeldst auf eine mit flissigem Stickstoff gekihiD-Kamera CCD1 [M27] ab. Um das
Aufldsungsvermdgen der CCD-Kamera auszuschopfen, muss der Strahldurchmesser noch-
mals um einen Faktor zwei vergrof3ert werden. Dazu wird der Strahl mit der Anpassung NA
[M28] aufgeweitet. In den Fokus der ersten Linse L1 wird zudem eine kleine Lochblende LB
positioniert, die dafiir sorgt, dass auch die Spekiren korifekdtezeichnet werden. Die
spektrale Auflésung des Systems betragt 0,67 nm mit einem Gitter mit 150 Linien / mm und
0,073 nm mit einem Gitter mit 1200 Linien / mm bei einer Zentralwellenlange von 600 nm

Alternativ kann das Licht auch von Einzelphotonen-Z&hlimodulen (Avalanche-Photodi-
oden, APD) [M29] detektiert werden. Avalanche-Photodioden zeichnen sich durch eine hohe
Quanten-Effizienz von bis zu 80 % und geringes Dunkelrauschen aus. Um das Dunkelrau-
schen gering zu halten, wird die aktive Detektorflache klein gehalten (die hier verwendeten
APDs haben eine aktive Flache von etwa 160 pm Durchmesser). Die kleine Detektorflache
wird hier auch als konfokale Lochblende benutzt.

Zur Abbildung des Lichts auf die APDs wird eine achromatische Linse L4 mit 120 mm
Brennweite verwendet. Um mdglichst viel Licht zu detektieren, muss die Airy-Seiugibe
auf dem Detektor liegen. Ist der Detektor wesentlich gro3er, verliert man an Auflésung. Ist er
wesentlich kleiner, sinkt die Detektionseffizienz. Der Radius der Airy-Scheibe bejragt
0,612 / NA[3.44]. Mit der angegebenen Linse L4 betragt der Radius der Airy-Scheibe
42,5 pum (fur eine Wellenlange von 600 nm). Die aktive Flache der Avalanche-Photodiode hat
einen etwa doppelt so groRen Radius von etwa 80 um. Da der Spiegel kein perfektes Bild
liefert und maoglichst viel Licht detektiert werden soll, wurde die VergroRerung auf dem
Detektor kleiner gewéHlt In Abbildung 3.11 ist eine Anordnung der Detektoren dargestellt,
wie sie fur Polarisations-Messungen benutzt wird. Ein polarisierender Strahlteiler ST2 teilt
das Licht in senkrecht- und parallel-polarisierte Anteile auf. Das Licht wird von zwei
Avalanche-Photodioden APD [M29] detektfert

Fur Messungen der Intensitatsverteilung im Fokus kann die CCD-Kamera im Abbil-
dungsmodus, wo jedes Pixel einzeln ausgelesen wird, an der Stelle CCD2 eingebaut werden.

Tabelle 3.1 zeigt eine Zusammenfassung der optischen Komponenten, ihrer Brennweiten
und der damit erzeugten Strahldurchmesser fiir eine Wellenldnge von 600 nm.

-

Die Kuhlung wird bendtigt, um die Rate der durch thermisches Rauschen erzeugten Elektron-Loch-Paare, die bei
Raumtemperatur deutlich groRer ist als die Signalraten von einzelnen Molekilen, zu reduzieren.

Die GréRe der Pixel der CCD-Kamera betragt 2481,8 pm. Die optische Auflésung soll also eine PunktgroRe
ergeben, die kleiner ist als 24 pm. Die spektrale Auflésung des Systems ist dann durch die PixelgroRe und das
Ubersprechen des Signals auf benachbarte Pixel, das eine Verbreiterung von etwa 1,4 ausmacht, gegeben.

Der Lochblenden-Durchmesser ist um einen Faktor zwei zu grol3 gewabhlt (siehe [M28]) um mdglichst viel Licht
durchzulassen, da der Parabolspiegel nicht ein ideal fokussiertes Bild erzeugt (siehe Abschnitt 4.2).

Der CCD-Chip besitzt 512512 Pixel. Fur die Spektroskopie kdnnen sie spaltenweise zusammengekoppelt
werden. Mit dem 150 Linien / mm Gitter kann ein Spektralbereich von 245 nm Breite und mit dem 1200 Linien /
mm Gitter von 26,5 nm Breite aufgezeichnet werden.

Avalanche-Photodioden vervielfachen durch Photonen erzeugte Elektron-Lochpaare in einem Halbleiter mit einem
Lawineneffekt, &hnlich wie ein Geiger-Miller-Zahirohr [3.45].

Die Airy-Scheibe ist der zentrale helle Fleck bis zum ersten Minimum des Beugungsmusters, das entsteht, wenn
eine ebene Welle an einer kreisformigen Blende gebeugt und dann abgebildet wird. Die erste Berechnung stammt
von G. B. Airy und ist 1835 erschienen. In der Airy-Scheibe liegen etwa 84 % der Leistung, die durch die Blende
transmittiert wird. Naheres findet man in [3.44].

Siehe dazu die Experimente im Abschnitt 4.2.

Da die beiden Avalanche-Photodioden verschiedene Quanteneffizienzen haben und die Strahlteilerplatte ST1 eine
polarisations-abhangige Transmission hat, muss fir quantitative Messungen eine Kalibrierung vorgenommen wer-
den.
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Bezeichnung Komponente # Wert
Strahlaufweiter | Glasfaser NA? 0,0935
Kollimatorlinse K1 f 120 mm
paralleler Strahl W 7,9 mm
Fokussierung Parabolspiegel f 4,5 mm
Fokus d 0,85 um
Anpassung des | paralleler Strahl O 16,9 mm
Strahldurchmes-| Fotoobjektiv OB f 135 mm
sers Zwischenbild d 11,7 um
Mikroskopobjektiv| K2 f 16,9 mm
paralleler Strahl | 2,06 mm
Okular Linse f 160 mm
Zwischenbild d 113,7 um
Okular OK \% 16 x
APD Linse f 120 mm
Bild APD d 85,3 um
Spektrometer Linse f 50 mm
Zwischenbild NA d 35,5 um
Linse f 100 mm
paralleler Strahl | 4,13 mm
Linse f 60 mm
Bild CCD1 d 21,3 um

Tabelle 3.1. Zusammenstellung der optischen Komponenten mit ihren Brennweiten sowie der Strahldurchmesser,
die damit erzeugt werden. In der Spalte # stehen die Bezgigen gemafl Abbildung 3.11. In der vierten Spalte
stehtNA fir numerische Apertuf,fir Brennweitew, fiir den Strahltaillen-Radius eines GauR-Straflsiir den
Durchmessenrd fur den Durchmesser der Airy-Scheibe uAdiir die VergroRerung. Die Durchmesskder fo-
kussierten Strahlen sind mit der Airy-Fornadet 1,22A/NA fur eine Wellenlangd von 600 nm berechnet, auRBer

fur den Fokus im Parabolspiegel. Der Durchmesser des Kreises bis zum ersten Minimum wurde in diesem Fall
mit der in Kapitel 2 beschriebenen Methode fur zirkular polarisiertes Lichk mi570 nm bestimmt.

3.4.2Justage

Justage fir die konfokale Mikroskopie

Die Justage des Mikroskops soll hier nur kurz und in den wesentlichen Punkten besprochen
werden. Sie erfolgt in drei Schritten. In einem ersten Schritt wird der Detektionszweig jus-
tiert, das heildt der parallele Strahl eines Justagelasers wird zentrisch durch die optischen
Komponenten gefiihrt, parallel gerichtet und auf das Fadenkreuz des Okulars abgebildet.

In einem zweiten Schritt wird der Anregungs-Strahlengang justiert. Dabei wird das Licht
aus der Glasfaser parallel gerichtet, zentrisch durch die Linse K1 (siehe Abbildung 3.11) ge-
fuhrt und mit Hilfe des Spiegels S1 und des Strahlteilers ST1 auf die optische Achse des
Detektions-Strahlengangs gebracht. Dazu wird der Retroreflektor RR [M30] benutzt, der den
Anregungsstrahl in sich selbst reflektiert. Bei dieser Justage ist die leichte Keilform der
Strahlteilerplatte ST1 zu bericksichtigen, die eine Ablenkung des transmittierten Strahls um
41" verursacht.

Im dritten Schritt wird mit den Spiegeln S2 und S3 die optische Achse der Detektion auf
die Achse des Parabolspiegels abgeglithBei einer optimalen Justage ist das Bild des
Fokusses im Okular frei von Koma.

Die numerische Apertur einer Glasfaser ist definiert als der Sinus des kritischen Vnkeiter dem das Licht

gerade noch durch Totalrefflektion in der Faser geleitet werden kann. Es gilNdan(m,® - n,)”, wobein; und

n, die Brechungsindices von Kern und Mantel der Glasfaser sind. Fir die verwendete Glasfased j460,

n, = 1,457 und di&lA= 0,0935.

Dies kann mit einer Glasfaser als Probentrager besonders effizient erreicht werden. Wird die Glasfaser beleuchtet,
so kann sie durch die Optimierung ihres Bildes (keine Koma und minimale FleckgréRe) in den Fokus des Spiegels
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Vor der eigentlichen Messung wird eine Feinjustage der APDs und des Spektrometers sowie
eine Optimierung der Lage von Anregungs- und Detektionsfokus vorgenommen.

Justage fiir die nahfeldoptische Mikroskopie

Die Justage fir den nahfeldoptischen Betrieb schlief3t zusétzlich die Justage der Spitze in den
Fokus des Spiegels und die Justage des Faser-Interferometers mit ein. Die Justage der Nah-
feld-Spitze in den Fokus des Spiegels wird auf3erhalb des Kryostaten vorgenommen. Es wird
ein 19,x vergroRerndes Fernrohr, das auf unendlich vorjustiert ist benutzt. Auch hier ist bei
optimaler Justage das Bild der beleuchteten Spitze frei von Koma und das Hauptmaximum
des Fokusses hat minimale Grol3e.

3.5Lichtquellen

Zur Beleuchtung der Probe stehen vier verschiedene Laser zur Verfiigung. Ein frequenzver-
doppelter Festkorperlaser (Nd:YYAM31]) mit einer Emissions-Wellenlange von 532 nm,

ein Helium-Neon-Laser [M32] mit einer Emissions-Wellenldnge von 632,8 nm und ein Farb-
stoff-Ringlaset [M33]. Der Farbstoff-Laser wird von einem Argonionen-Laser [M34] optisch
gepumpt. Die Laser-Wellenlandeties Argonionen-Lasers kénnen fir Experimente ebenfalls
genutzt werden.

Der Farbstoff-Laser und der Argonionen-Laser sind auf einer eigenen optischen Bank aus
zwei Doppel-T-Tragern aufgebaut (siehe Abbildung 3.4). Diese optische Bank steht auf drei
pneumatisch gedampften Fuf3en [M35]. Wegen der Erschiitterungen durch die Wasserkih-
lung des Argonionen-Lasers und des beschrénkten Platzes wurde darauf verzichtet, diese
Laser auf dem selben optischen Tisch wie das Mikroskop aufzubauen.

Der Farbstoff-Laser hat einen Ringresonator und erreicht, wenn er singl2-petde-
ben wird, eine Bandbreite von nur 1 MPizDiese kleine Bandbreite wird benétigt, um bei
tiefen Temperaturen die Linienbreiten einzelner Molekiile auszumessen, die dann im Bereich
von einigen 10 MHz liegen. Die Wellenlange kann tber einen Bereich von 30 GHz durchge-
stimmt werden. Das eingebaute Interferometer erlaubt es zudem, mit Hilfe einer Rechner-
steuerung auch weitere Bereiche automatisch durchzustimmen.

Mit Rhodamin-6G als Farbstoff werden mit dem Farbstoff-Laser Ausgangsleistungen
von etwa 100 mW erreicht. Das Licht wird in einer Multi-Mode-Glasfazam optischen
Tisch geleitet. Beim Einkoppeln in die Glasfaser wird ein Teil des Lichts reflektiert, der zu-
rick in den Laser gelangt und diesen erheblich stért, was sich in Moden-Spriingen und Inten-
sitdts-Schwankungen &ufRert. Deshalb wird ein Faraday-Isolator Ol [M36] zwischen Laser
und Faserkoppler eingesetzt, der das reflektierte Licht nicht passieren lasst (siehe Abbildung
3.12). Zur einfachen Bestimmung der Wellenldnge kann das Licht in ein Wellenlangen-
Messgerat [M39] eingekoppelt werden FK1.

positioniert werden. Die Spiegel S2 und S3 missen dann nur noch so justiert werden, dass der Strahl das Objektiv
OB zentrisch passiert und dass er den richtigen Einfallswinkel hat, so dass er im Fadenkreuz des Okulars liegt.
Eine Beschreibung des Lasers kann in Referenz [3.46] oder [3.47] gefunden werden.

Die Laser-Wellenlangen des Atasers sind 514,5 nm, 501,7 nm, 496,5 nm, 488,0 nm, 476,5 nm und 457,9 nm.
Single-mode bedeutet, dass nur eine longitudinale Mode im Resonator am Laser-Prozess beteiligt ist.

1 MHz entspricht 0,0012 pm bei einer Wellenlange von 600 nm.

Es wird eine Gradientenindex-Faser mit 62,5 pum Kern-Durchmesser verwendet. Um am Ausgang der Faser eine
brauchbare Intensitatsverteilung zu erhalten, die ein Gaul3-Profil hat, muss das Licht genauso exakt in die Faser
eingekoppelt werden, wie in eine Single-Mode-Faser. Man erreicht mit der Multi-Mode-Faser aber eine deutlich
bessere Einkoppel-Effizienz, was bei den hohen Leistungen, die eingekoppelt werden missen (etwa 100 mW),
wichtig ist, da sonst die Faser sehr hei3 wird und leicht bricht. Zur Einkopplung wird ein Objektiv mit Vergré3e-
rung 10 und ein in funf Achsen beweglicher Koppler [M37] benutzt.

g B W NP
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Abbildung 3.12. Lichtquellen und Polarisations-Kontrolle fiir das Anregungslicht. Die eingeschobene Figur oben
links zeigt die Einkopplung des Farbstoff-Laserstrahls in die Faser mit Faraday-Isolator CHopjaleerFK1

zur Einkopplung in das Wellenlangen-Messgeréat und Faserkoppler FK2. Die Faser leitet dasriiekg auf

den optischen Tisch zum Koppler FK3. Auf dem optischen Tisch befinden sich der Klappspiegel KS1, der Fest-
korperlaser Nd, der HeNe-Laser, Filterrdder F mit Graufiltern verschiedener optischer Dichten, der akusto-opti-
sche Modulator AOM, der Strahlteiler ST, der Polarisatok/P,undA/4-Platten L2 und L4, die Blende B, der
Klappspiegel KS2 und der Faserkoppler fiir den konfokalen Betrieb FK5 und fiir den nahfeld-optischen Betrieb
FK 4.

Der grine Festkdrperlaser wird zur Fluoreszenzanregung benutzt, wenn keine extrem kleine
Bandbreite benétigt witd Der rote Gaslaser wird vorwiegend zur Justage benutzt.

Auf dem optischen Tisch kann zwischen den verschiedenen Lasern umgeschaltet werden.
Die Leistung der Laser kann mit Graufiltern F reduziert werden. Im Strahlengang von Farb-
stoff- und Festkorperlaser ist ein akusto-optischer Modulator AOM [M38] eingebaut, der
einerseits ein elektrisch gesteuertes Ein- und Ausschalten des Lichtes erlaubt und andererseits
eine Leistungsregelung. Das Ein- und Ausschalten wird benétigt, um Proben vor der Zersto-
rung durch das Licht zu schiitzen und nur dann zu beleuchten, wenn auch gemessen wird. Das
Licht, das den Strahlteiler ST1 in Abbildung 3.11 passiert, wird von einer Photodiode gemes-
sen und liefert ein Signal, das proportional zur Intensitat ist. Ein Regelkreis IR mit einer
Bandbreite von 1,9 kHz steuert den AOM und hélt die Intensitat konstant.

Um die Polarisation des Anregungslichts einzustellen, wird eine Kombination von Pola-
risator P, Halbwellenplatte L2 und Viertelwellenplatte L4 benutzt. Damit kann linear polari-
siertes Licht mit beliebiger Polarisationsachse sowie elliptisch oder zirkular polarisiertes
Licht erzeugt werden.

Das Licht wird dann je nach Betriebsmodus bei FK5 in eine Single-Mode-Faser, die zur
Nahfeldspitze fihrt eingekoppelt oder bei FK4 fur den konfokalen Betrieb in eine Single-
Mode-Faser, die zum Strahlaufweiter FK (Abbildung 3.11) fihrt.

! Der Festkorperlaser hat eine Bandbreite von 106 GHz, was 0,1 nm entspricht.
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3.6Kryo- und Vakuumanlage
3.6.1Kryostat

Der verwendete Kryostat ist ein Flusskryostat [M40], der kaltes Helium- oder Stickstoffgas
benutzt, um die Probe zu kihlen. Das kalte Gas umstromt dabei die Probe. Damit kénnen
Temperaturen im Bereich von etwa 5 — 300 K erreicht werden. Zudem kann die Probenkam-
mer (siehe Abbildung 3.13, PK) mit flis-
sigem Helium geflutet werden. Wird dann

der Druck in der Probenkammer redu-
ziert, so lassen sich Temperaturen bis zu
etwa 1,8 K erzeugen.

Die Probenkammer PK befindet sich
in einem groRen Vakuumkessel V. Sie ist
ummantelt mit einer Vorratskammer fir
81 flussiges Helium LHe. Diese wie-
derum ist ummantelt von einer Kammer
fur 101 flussigen Stickstoff LN2, die als
Warmeschild dient. Dieser Warmeschild
umschlielt die Probenkammer PK auch
am unteren Ende, wo sich der Mikroskop-
Kopf MK befindet. Die Stickstoffkammer
ist zusétzlich mit vielen Lagen einer Iso-
lationsfolie umwickelt. Das Vakuum V
erstreckt sich auch zwischen die drei
Kammern PK, LHe und LN2.

Zum Kihlen der Probenkammer wird
flissiges Helium aus der Heliumkammer
Uber ein Nadelventil HV von unten durch
einen Verdampfer VD in die Proben-
kammer gefiihrt. Am Verdampfer sind ein
Temperatur-Sensor TS und eine Heizung
angebracht. Damit kann die Temperatur
des Heliumgases, das in die Probenkam-
mer strémt, mit einem Regler [M41]
kontrolliert werden. Auf der Mikroskop-
halterung sitzt ein zweiter Temperatur-
Sensor, mit dem die Temperatur des Mik-
roskop-Kopfes gemessen werden kann.
Sie kann jedoch nicht direkt an der Probe
gemessen werden. Wenn beide Sensoren,
der beim Verdampfer und der an der
Halterung, dieselbe Temperatur anzeigen,

Abbildung 3.13. Querschnitt durch den Kryosta-
ten mit Nahfeld-Faser NF, Interferometer-Faser

IF, elektrischen Anschliissen EA, Uberdruck- kann aber davon ausgegangen werden,
ventilen UV, Vakuumkammer V, Flissig-Stick- dass die Probe ebenfalls diese Temperatur
stoff-Mantel LN2, Flissig-Helium-Mantel LHe, hat

Pumpanschlissen P1 und P2, Nadelventil fir He ’ . "

HV, Probenkammer PK mit Mikroskop-Kopf Der Mlkroskop-Kopf hangt an der
MK und Warmeschilden WS, Zentrierringen ZR, Transferstange, die in den Kryostaten

Temperatur-Sensoren TS, Heliumverdampfer eingefuhrt wird. Sie wird an dessen obe-
VD und Kryostatenfenstern F. ’ . .
i rem Ende vakuumdicht befestigt und von
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zwei gefederten Zentrierringen ZR im Probenrohr zentriert und schwingungsgéedaapft
aufsteigende Gas kann das Probenrohr beim Anschluss P2 verlassen. Wenn der Probenraum
auf 1,8 K gekuhlt werden soll wird bei P2 eine Vakuumpumpe angeschlossen. Um das Auf-
warmen der Probe durch Warmestrahlung und Warmediffusion von oben zu reduzieren, sind
drei Warmeschilde WS aus Kupfer angebracht.

Der Kryostat hat vier optische Zugange mit Glasfenstern. Jeder Zugang enthalt drei
Quarzglasfenster. Die Quarzglasfenster sidt antireflexbeschichtet. Dies fuhrt zu einer
reduzierten Transmission ven78 %. Von der Seite kann Uber ein kleines am Mikroskop-
Kopf angebrachtes Periskop (siehe Abbildung 3.5) die Annéherung der Spitze an die Probe
Uberwacht werden.

3.6.2Vakuumanlage

2 (@),

o
Q
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D2
. Dosier- Druck-
_D—Q]_ Ventil venti messgerat—”””l"_ Faltenbalg

Abbildung 3.14. Schematische Darstellung der Vakuumanlage mit Probenkammer PK, Stickstoff-Tank LN2,
Helium-Tank LHe, Isolationsvakuum IV, Turbopumpen T1 und T2, Membranpumpe M, Drehschieber-Pumpen
D1 und D2, Gaseinlass und Zusatzanschluss ZA.

Die Vakuumanlage, siehe Abbildung 3.14, besteht im wesentlichen aus zwei Systemen, die
im Normalfall getrennt sind. Das eine System erzeugt das Isolationsvakuum 1V, das andere
erzeugt ein Vakuum im Probenvolumen und wird auch fiir einige weitere Aufgaben beim
Betrieb des Kryostaten benutzt (siehe Abschnitt 3.6.3).

Das erste System besteht aus einer kleinen, leisen Turbomolekular-Pumpe [M42], die
sich direkt neben dem Kryostaten befindet. Als Vorvakuum-Pumpe wird eine Membran-
pumpe [M43] verwendet, die im Intervallbetriebetrieben wird. Wenn die Leistung der
Membranpumpe nicht ausreithkann ber ein Ventil die Drehschieber-Pumpe D1 zuge-
schaltet werden. An diesem Zweig gibt es zudem noch einen zusatzlichen Anschiuss ZA

! Die Schwingungsdampfung durch den optischen Tisch und die gefederten Zentrierringe hat fiir Topographie-
Messungen mit Apertur-Nahfeld-Spitzen gereicht. Diese Sonden haben durch ihre Metallbeschichtung
(O =300 nm) eine ziemlich robuste Spitze. Fir feinere Spitzen kdnnte der Kopf noch an Federn an der Halterung
aufgehangt werden [3.36].

Die Pumpe wird jede Stunde fur zwei Minuten eingeschaltet, oder wenn die Last auf der Turbopumpe zu grof3
wird.

Dies ist insbesondere dann der Fall, wenn das Isolationsvakuum des Kryostaten fur Servicearbeiten gebrochen
werden musste.

Uber diesen wird das Isolationsvakuum der CCD-Kamera und der Helium-Transfervorrichtung periodisch evaku-
iert.
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Im zweiten System kann mit der Turbomolekularpumpe T2 [M44] und der Drehschieber-

Pumpe D1 [M45] im Probenvolumen ein Vakuum erzeugt werden. Das System wird aber
auch benutzt, um durch Pumpen am mit flissigem Helium geftllten Probenvolumen Tempe-
raturen unterhalb von 4,2 K zu erreichen. Hier wird zusatzlich eine fur Helium ausgelegte
grof3e Drehschieber-Pumpe D2 verwendet. Der Gasanschluss fir Helium oder Stickstoff wird
fir den Betrieb des Mikroskops zum Abkiihlen und Aufwarmen bendtigt.

3.6.3Betrieb

In diesem Abschnitt sollen kurz die verschiedenen Umgebungsbedingungen, unter denen eine
Probe untersucht werden kann, beschrieben werden. Sie stehen sowohl im konfokalen als
auch im nahfeldoptischen Modus zur Verfigung.

Grundsatzlich kann immer mit Gasdurchfluss oder im Vakuum, respektive bei reduzier-
tem Druck, gearbeitet werden. Mit Gasdurchfluss lasst sich die Temperatur ber den Tempe-
raturregler am Verdampfer VD (siehe Abbildung 3.13) gut regeln. Im Vakuum hingegen kann
die Temperatur nicht geregelt werden. Sie ist auch nicht stabil, da tber die Transferstange
und die Kabel Warme von auf3en zum Mikroskop-Kopf Gibertragen wird und tber die Wande
der Probenkammer Warme, je nach Temperatur, zu- oder abflie3en kann.

Da zum Kihlen auf die Betriebstemperatur immer Kiihlgasoftér He) durch den Pro-
benraum flieBen muss, kénnen keine Proben untersucht werden, die durch diese Gase besché-
digt oder verunreinigt werden kénnen.

Im Folgenden werden die verschiedenen Temperaturbereiche, die dazu bendétigten Kihl-
mittel und die jeweils mdglichen Umgebungsbedingungen besprochen.

Fur den Temperaturbereich von etwa 85 bis 300 K wird der He-Vorratstank LHe eben-
falls mit fliissigem Stickstoff gefilllt und die Probe im Stickstoff-Gasstrom gékitnheiten
im Hochvakuum ist im ganzen Temperaturbereich moglich. Arbeiten bei reduziertem Druck
ist ebenfalls méglich. Wegen der Gefahr von Durchschldgen an den Piezos ist der Druckbe-
reich um 18 Pa aber zu vermeiden (Paschenbereich) [3.48]

Um Temperaturen zwischen etwa 8 und etwa 85 K zu erreichen, muss fliissiges Helium
als Kiihimittel verwendet werdénZum Vorkiihlen auf 85 K wird aber ebenfalls fliissiger
Stickstoff verwendét Da Helium eine sehr geringe minimale Durchschlags-Spannung von
nur etwa 220 V hat [3.48] die verwendeten Spannungen diesen Wert aber deutlich Uber-
schreiten, ist der Betrieb in He-Gas nicht ratsam. Zur Reduktion der Gefahr von Durchschlé-
gen sind die Scherpiezo-Stapel zwar mit einem tieftemperatur-tauglichen Lack [M46] iso-
liert®. Durch vielfaches Abkiihlen und wieder Aufwarmen des Kopfes entstehen in diesem

! Dies wird ebenfalls zum Vorkiihlen von Mikroskop-Kopf und Kryostat fiir Temperaturen unter 77 K benutzt.

2 Die minimale Durchschlagsspannung liegt fiir Stickstoff bei 480 V, also oberhalb der verwendeten Spannungsdif-
ferenzen. Durch raue Ré&nder der Elektroden (Spitzeneffekt) und Elektrodenmaterialien, fur die keine Durch-
schlags-Spannungswerte gefunden werden konnten, ist dieser Wert nur ein Richtwert. Bei Versuchen mit Scher-
piezostapeln konnten aber in Stickstoffgas nie Durchschlage beobachtet werden.

% Temperaturen bis etwa 65 K kénnen prinzipiell auch erreicht werden, wenn der Druck iiber dem fliissigen Stick-

stoff im LHe Tank reduziert wird (siehe Abbildung 3.14) und das kaltere Stickstoffgas die Probe umspult. Dies ist

jedoch nur bedingt sinnvoll, da der flissige Stickstoff bei einem Druck von 12,5 kPa erstarrt und sowohl Tempe-
ratur als auch Druck nicht direkt im LHe-Tank gemessen werden kénnen.

Da flussiges Helium wesentlich teurer als flissiger Stickstoff ist und nur eine geringe Verdampfungswéarme und

damit eine geringe Kuhlleistung hat, wird zum Vorkihlen flussiger Stickstoff verwendet. Nach Erreichen einer

Temperatur von 85 K wird er wieder aus dem LHe-Vorratstank gepresst. Zur Reinigung von Stickstoffresten, die

festfrieren und die Zuleitung zum Probenraum verstopfen konnten, wird der LHe-Vorratstank mehrfach mit gas-

férmigem Helium gespllt und wieder evakuiert, bevor das flissige Helium in den Tank gefullt wird.

Dieser Wert ist lediglich ein Richtwert. Er ist fur flache Fe-Elektroden bestimmt. Die Elektroden weisen hier eine

wesentlich andere Geometrie auf und bestehen aus anderen Materialien (Nickel, Kupfer).

Die Rasterpiezos wurden nicht mit Lack bestrichen, um keine Reduktion des maximalen Weges durch die Lack-

schicht zu erhalten und um Stérungen der Richtungstrennung durch inhomogene Lackschichten zu vermeiden.
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Lack aber feine Risse, die Durchschlage wieder ermdglichen. Im Temperaturbereich zwi-
schen etwa 8 und 85 K ist es deshalb nur mdglich, im Vakuum zu arbeiten. Eine stabile Tem-
peratur kann nicht erreicht werden, da keine Temperaturregelung im Vakuum mdéglich ist.
Um in diesem Temperaturbereich zu arbeiten, wird der Kopf im Gasstrom so stark wie mog-
lich abgekiihlt, wobei etwa 8'erreicht werden. AnschlieRend wird das Nadelventil HV zwi-
schen Helium-Vorratstank und Probenraum geschlossen und der Probenraum wird evakuiert.
Sobald ein Vakuum von etwa 0,1 Pa erreicht worden ist, kann mit Messungen begonnen wer-
den. Die Temperatur im Probenraum steigt dann wie in Abbildung 3.15 gezeigt an. Der An-
stieg kann mit einer biexponetiellen Anpassung gut beschrieben werden, wobei die beiden
Zeitkonstanten wahrscheinlich dem Temperaturausgleich zwischen Probenrohr und Kuhl-
schild und zwischen Mikroskop-Kopf und Transferstange zuzuschreiben sind. Die kleinste
Temperatur, die so erreichbar ist liegt bei knapp 20 K, bedingt durch die Evakuierungszeit.
Bei Temperaturen zwischen 4,2 und etwa 20 K kann somit nur mit erheblicher Gefahr von
elektrischen Durchschldgen gemessen werden.
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Abbildung 3.15. Verlauf der Temperatur am Verdampigy g¢nd am Kopf ¢ ) bei evakuiertem Probenraum und

zur Halfte gefulltem Helium-Vorratstank. Die ausgezogene Linie zeigt eine biexponentiellen Anpassung an die

Temperatur am Kopfl{[K]= 73 — 23 gl052_ 46 &lhlis4)

Temperaturen unterhalb von 4,2 K kénnen erzeugt werden, indem der Kryostat als Badkryo-
stat betrieben wird und der Probenraum mit flissigem Helium geflutet wird. Durch Einstellen
des Druckes Uber dem Heliumbad kann die Temperatur geregelt werden. Wegen der héheren
Dichte des fliissigen Heliums gegeniiber dem gasférmigen kann das Mikroskop im fliissigen
Helium mit geringer Gefahr von elektrischen Durchschlagen betrieben werden.

Es ist prinzipiell méglich, das Mikroskop oberhalb des Lambda-Punktes von Helium
(2,177 K, [3.49]) zu betreiben. Aufsteigende Gasblasen im normal flissigen Helium stéren
den optischen Weg aber erheblich, so dass nur in superfliissigem Helium, also unterhalb von
2,177 K, storungsfrei gearbeitet werden kann. Die tiefste Temperatur, die in superflissigem
Helium mit diesem Aufbau erreichbar ist, liegt bei 1,78 K.

! Temperaturen unterhalb 8 K lassen sich erreichen, wenn vor oder wahrend dem Kiihlen mit He-Gas der Druck im
Probenraum reduziert wird und damit die Siedetemperatur des einstrémenden Heliums reduziert wird.
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3.7 Steuerung und Datenaufnahme

Zur Steuerung des Mikroskops werden analoge Elektronik und Rechner-Steuerungen einge-
setzt. Um Stérungen durch die Taktfrequenzen der digitalen Elektronik zu reduzieren, ist
diese getrennt von der analogen aufgebaut (siehe Abbildung 3.4). Die Steuerung umfasst vier
getrennte Rechner, die teilweise miteinander verknipft sind: Die Steuerung des Mikroskop-
Kopfes, die Abstandsregelung der Spitze, die Steuerung des Spektrometers und die Steuerung
des Kryostaten. Die Steuerung des Spektrometers ist kommerziell [M27] und wird nicht wei-
ter besprochen. Die ubrigen Komponenten sind hier aufgebaut oder erweitert worden und
sollen kurz besprochen werden.

3.7.1Mikroskop-Steuerung

Die Mikroskop-Steuerung steuert die Rasterbewegung des Probentisches, das Ein- und Aus-
schalten des akusto-optischen Modulators, die motorisierten Klappspiegel und z&hlt die Pho-
tonenpulse der APDs. Die Rasterbewegung wird mit einer Auflésung von 16 Bit gesteuert.
Mit der selben Auflésung kdnnen zwei analoge Signale gemessen und zwei Z&hler ausgelesen
und gespeichert werden. Die Steuerung ist Standard der Arbeitsgruppe und wurde von Weber
[3.50] ibernommen und auf die speziellen Anforderungen dieses Gerates angepasst. Der
wichtigste Unterschied ist, dass Weber eine aktive Regelung der Probenposition verwendet,
wahrend das Tieftemperatur-Mikroskop keine Regelung besitzt. Durch Nicht-Linearitat,
Hysterese und Drift der Piezomaterialien wird eine aufwandige Linearisierung und Skalie-
rung der Rasterbewegung insbesondere bei Raumtemperatur notig (siehe [3.36], [3.51] -
[3.57] und [3.58]).

Um einzelne Molekiile, die in einem Ubersichtsbild gefunden worden sind, fiir eine ge-
naue spektroskopische Untersuchung mit einem ungeregelten Piezotisch erneut aufzufinden,
wurde ein spezielles Verfahren entwickelt. Dabei wird der Probentisch in der Zeile, in der das
Molekiil im Ubersichtshild aufgetaucht ist, erneut — ohne Beleuchtung — gerastert. Dies wird
zweimal wiederholt, um Drift abzuwarten. Beim dritten Mal wird die Rasterung an der Stelle
abgebrochen, wo das Molekiil im Ubersichtsbild lag. Durch dieses Verfahren wird dafiir
gesorgt, dass die Ansteuerung des Tisches mdglichst gleich ist wie beim Ubersichtsbild und
er damit auch dieselbe Bewegung ausfiihrt. Um kleine Unterschiede auszugleichen und wei-
tere Drift zu kompensieren, wird das Licht eingeschaltet und das optische Signal durch Posi-
tions-Feinanpassung optimiert [3.59].

3.7.2Abstandsregelung

Die Amplitude der lateral in Schwingung versetzten Nahfeld-Spitze nimmt bei Anndherung
an die Probe ab. Dies wird zur Regelung des Abstandes zwischen Spitze und Probe benutzt.
Die Amplitude wird mit einem selbst gebauten Faser-Interferometer gemessen. Die interfe-
rometrische Methode [3.34], [3.60] hat den Vorteil, dass keine elektronischen Bauelemente in
den Kryostaten eingebaut werden missen.

Das Faser-Interferometer (siehe Abbildung 3.16) besteht aus einésLB§&diode LD
[M47], einer Faserweiche FW, die das Licht zu gleichen Teilen auf die beiden Arme aufteilt,
einer empfindlichen fasergekoppelten Photodiode PD [M48], einem Vorverstarker PA fir das
Signal und einem Fiber-Loop-ContrdldfLC. Der Fiber-Loop-Controler wird benétigt, um

! DFB: Distributed FeedbackDer Laser weist eine periodische Struktur im aktiven Medium auf, was den Einmo-
den-Betrieb wesentlich erleichtert [3.61]. Der Laser zeigt keine Modenspruinge, was fur ein Interferometer wesent-
lich ist.

2 Ein Fiber-Loop-Controller besteht aus drei Wicklungen von Faser. Durch das Aufwickeln entsteht Spannungs-
Doppelbrechung, die drei Wicklungen bilden also gebrochene Wellenplatten. Durch Drehen der einzelnen Wick-
lungen gegeneinander kann aus jeder Eingangspolarisation jede Ausgangspolarisation erzeugt werden [3.62].
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die durch Spannungs-Doppelbrechung in der Faser verursachte Polarisationsanderung rick-
gangig zu machen. Andernfalls kann reflektiertes Licht zurtick in die Laserdiode gelangen,
die darauf mit Modenspriingen und Intensitats-Schwankungen antwortet, was die Abstands-
kontrolle unmoglich macht. Das vom Interferometer detektierte Signal ist die Interferenz des
am Ende der Faser reflektierten Lichts mit dem an der Nahfeldspitze NS reflektierten.

Die Nahfeldspitze wird vom Frequenz-Generator FG [M49] bei ihrer Resonanz mit dem
Piezo PZT in Schwingung versetzt. Der Abstand der Interferometer-Faser von der Spitze wird
so gewahlt, dass das Interferenz-Signal maximale Steigung zeigt. Bei dieser Einstellung ist
das Interferometer am empfindlichsten gegentiber kleinen Abstandsanderungen (siehe [3.34]).
Um an der Stelle maximaler Steigung zu bleiben, wird der Abstand zwischen Nahfeldspitze
und Interferometer-Faser mit dem Regler R1 konstant gehalten. Dieser Integral-Regler (Ei-
genbau, [M50]) hat eine sehr groRe Zeitkonstante von 0,2 s, und regelt damit nur den
Gleichspannungs-Anteil des Interferometer-Signals nach, der - innerhalb eines Interferenz-
streifens - dem Abstand proportional ist.

s/ N OO PSS s

FLC \

| IF E-': —

’ PA
N—m FG
A Ref
Rl Ein Ein LI Aus — Eil

Abbildung 3.16. Aufbau der Abstandsregelung zwischen Nahfeldspitze und Probe. Die Nahfeldspitze NS wird
vom Frequenz-Generator FG bei ihrer Resonanz in Schwingung versetzt. Das Faser-Interféfoimessehend

aus Laserdiode LD, Faserweiche FW, Photodiode PD, Vorverstarker PA und Fiber-Loop-Controller FLC, setzt
die Schwingung der Nahfeldspitze NS gegeniiber der Interferometer-Faser in ein elektrisches Signal um. Ein
Lock-In-Verstérker LI bestimmt daraus die Schwingungs-Amplitude, die der Regler R2 durch Anderung des Ab-
standes der Spitze NS zur Probe konstant halt. Ein zweiter Regler R1 regelt Giber den Bimorphpiezo BM den Ab-
stand zwischen Interferometer-Faser und Spitze NS.

Zur Bestimmung der Schwingungs-Amplitude der Faser, die typischerweise etwa 1 nm be-
tragt, wird das Interferometer-Signal von einem Lock-In-Verstarker LI [M51], der das Anre-

gungs-Signal der Spitze als Referenz-Signal benutzt, demoduliert. Diese Amplitude wird von
einem Regler R2 auf einem Wert, der etwa 15 % unterhalb der freien Schwingungs-Ampli-
tude liegt, konstant gehalten. Der Regler R2 ist ein digitaler Regler. Er wurde mit einem mit
40 MHz getakteten 386er Rechner aufgebaut, der mit einer 12 Bit Analog-Digital-Wandler-

Karte das Lock-In-Signal misst und die Position der Probe gegeniber der Spitze mit 16 Bit
Auflédsung Uber einen Hochspannungs-Verstarker (HVA) [M52] regelt. Der Aufbau eines

digitalen Reglers bietet den Vorteil, dass die Annaherung an die Probe und die eigentliche
Regelung problemlos ineinander Ubergefiihrt werden kénnen. Der digitale Regler ist als PID-



88 KAPITEL 3 AUFBAU DESMIKROSKOPS

Regler mit Proportional-, Integral- und Differentialteil ausgelegt. Die Zeit fir einen Regel-
zyklus betragt 102 pus. Das Reglerprogramm erlaubt es auch, die Spitze mit einem festen
mittleren Abstand zur Probe zu bewegeanistant hight modaind das Scherkraft- sowie ein
weiteres Signal als Funktion des Abstandes aufzuzeiclapenach curvg

3.7.3Kryostaten-Steuerung

Das Kuhlen des Mikroskop-Kopfes darf nicht zu schnell erfolgen, da es sonst zu thermischen
Spannungen in den Materialien kommt, die insbesondere die Piezomaterialien zerstéren kon-
nen. Das Mikroskop wird zuerst Uber Nacht mit Stickstoff auf etwa 85 K vorgekihlt. Ein
Rechner, der den Temperatur-Regler [M41] lUber eine IEEE488 Schnittstelle ausliest und
steuert und das Nadelventil des Heliumtankes am Kryostaten (siehe Abbildung 3.13) mit
einem Schrittmotor 6ffnen und schliel3en kann, Gberwacht, regelt und protokolliert das lang-
same Kihlen. Wéhrend der ersten Phase des Kilhlens, solange die Temperatur iber 0° C liegt,
wird darauf geachtet, dass die Temperaturdifferenz zwischen den beiden Temperatursensoren
hochstens 10 K betragt, damit noch vorhandene Luftfeuchtigkeit den Kryostaten mit dem
trockenen Stickstoff verlassen kann und keine Motoren festfrieren. Danach darf die Tempe-
raturdifferenz 60 K nicht Ubersteigen. Zudem wird wahrend des eigentlichen Kihlens dafir
gesorgt, dass der Gasstrom nicht versiegt, um effizient zu kiithlen. Der Gasstrom wird Uber die
Heizleistung gemessen, die bendtigt wird, um die Kuhlflissigkeit im Verdampfer auf die
gewunschte Temperatur zu bringen. Bei zu geringem oder zu starkem Fluss wird das Nadel-
ventil weiter geéffnet respektive geschlossen. Beim Aufwarmen wird analog vetfahren

! Das Programm ist zudem in der Lage, die Resonanzfrequenz der Spitze wihrend des Abkiihlens zu verfolgen, und
optimiert dazu auch die Lage der Interferometer-Faser gegenuber der Nahfeldspitze. Dazu werden auch der Lock-
In-Verstarker und der Frequenz-Generator Uiber IEEE488 mit dem Rechner verbunden.
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3.9 Materialverzeichnis

In diesem Materialverzeichnis sind nicht alle verwendeten Komponenten aufgefiihrt. Insbe-
sondere sind Standard-Komponenten, wie Spiegelhalter und Mikrometer-Verstelltische nicht
aufgelistet. Als Halter wurden Komponenten von New Focus, Newport und Mikrobank-

Komponenten von Linos verwendet, die Mikrometer-Tische stammen von Linos und New

Focus.

[M1] Saphirplatte, synthetisch] 29 mm, 2 mm dick, beidseitig optisch poliert, Spezialanfertigung, Saphirwerk
Industrieprodukte AG, Erlenstrasse 36, CH-3555 Briigg, Schweiz.

[M2]  Aluminiumoxid-Keramikplattchen, 5 mm5 mmx 0,5 mm, einseitig optisch poliert, Saphirwerk Industrie-
produkte AG, Erlenstrasse 36, CH-3555 Briigg, Schweiz.

[M3] EPO-TEK H77, Nichtleitender Epoxydkleber, Epoxy Technology Inc., 14 Fortune Drive, Billerica,
MA 01821, USA.

[M4] EPO-TEK 417, Silberleit-Epoxydkleber, Epoxy Technology Inc., 14 Fortune Drive, Billerica, MA 01821,
USA.

[M5] EBL#4 flat shear mode crystals, 020.2"x 0.0197", Staveley Sensors Inc., 91 Prestige Park circle, East
Hartford, CT 06108, USA.

[M6] Piezomotorsteuerung XYZ-01/2, Eigenbau, Physikalisches Institut, Universitat Basel, Klingelbergstralle 82,
CH-4056 Basel, Schweiz.

[M7] V-Planspiegel oval, 22,4 mm31,5 mm, DLB 420-720 nm, Linos Photonics, Kdnigsallee 23, D-37070
Gottingen.

[M8] PZT-5A, 1,5"x0,1"0, 0,012" Wandstarke, Spezialanfertigung, Valpey Fisher Corporation, 75 South Street,
Hopkinton, MA 01748, USA.

[M9] Saphirprisma, synthetisch, 6-seitig, Kantenlange 9,8 mm, mit Zentralbohidrfgmm, 3 Seiten optisch
poliert, Spezialanfertigung, Saphirwerk Industrieprodukte AG, Erlenstrasse 36, CH-3555 Briligg, Schweiz.

[M10] Parabolspiegel, Brennweite 4,5 mm, aus AL MG SI0.5 (MIL), Spezialanfertigung, Optische Werke
G. Rodenstock, Geschéftsbereich Prazisionsoptik, Isartalstrale 43, D-80469 Minchen.

[M11] Kugelventil, Rubin,0 = 1,5875 mm, Art. Nr. 52001-6042.00, Saphirwerk Industrieprodukte AG, Erlen-
strasse 36, CH-3555 Briigg, Schweiz.

[M12] Rubinstab, 11 mnx 1,0 mmO, poliert, Art. Nr. 21102-1.0PX11.0, Saphirwerk Industrieprodukte AG,
Erlenstrasse 36, CH-3555 Briigg, Schweiz.

[M13] Saphirrondelle, 3 mml x 0,7 mm, einseitig poliert, Spezialanfertigung, Saphirwerk Industrieprodukte AG,
Erlenstrasse 36, CH-3555 Briigg, Schweiz.

[M14] Bimorphpiezo BIMS 16/1,6/0,6-PX5-N, Philips Components, Alexanderstral3e 1, 20099 Hamburg.

[M15] Optischer Tisch, 1,2 mx 3,6 mx 0,305 m, Model M-RS4000-412-12, auf 4 Stabilizer 1-2000, Newport
Corporation, 1791 Deere Avenue, Irvine, CA 92606, USA.

[M16] Faserkoppler bestehend aus: (1) Rotations-Messtisch M-485, Newport Corporation, 1791 Deere Avenue,
Irvine, CA 92606, USA, (2) xy-Fiber-Launcher M-9051, New Focus Inc., 2630 Walsh Avenue, Santa Clara,
CA 95051-0905, USA und (3) motorisiertem Lineartisch T10, Linos Photonics GmbH, Konigsallee 23,
37081 Gottingen und Micrometer Replacement Actuator Model 8302, New Focus Inc., 2630 Walsh Avenue,
Santa Clara, CA 95051-0905, USA.

[M17] Achromat,f=120 mm,0J = 31,5 mm, Linos Photonics GmbH, Konigsallee 23, 37081 Géttingen.

[M18] Micrometer Replacement Actuator Model 8302, New Focus Inc., 2630 Walsh Avenue, Santa Clara,
CA 95051-0905, USA.

[M19] Laserplanspiegelsubstrat aus BKV= 50 mmx 10 mm, Planitah/20, Keilwinkel 0,75°, Best.-Nr. 34 0103,
einseitig ARB2 beschichtet, Linos Photonics GmbH, Konigsallee 23, 37081 Géttingen.

[M20] Optical Power Meter 835 mit Detektor 818-SL, Newport Corporation, 1791 Deere Avenue, lIrvine,
CA 92606, USA.

[M21] Carl Zeiss Sonnar T* 135 mm f2.8, Yashica Kyocera GmbH, Eiffestrale 76, 20537 Hamburg.

[M22] Zeiss Achrostigmat 200,25, Carl Zeiss, Mikroskopie, Kdnigsallee 9-21, 37081 Géttingen.

[M23] Holographic Notch-Plus Filterl] = 1", fur verschiedene Wellenlangen, Kaiser Optical Systems Inc., 371
Parkland Plaza, Ann Arbor, Michigan 48106, USA.

[M24] Schott-Farbglasfilter,] = 24 mm, verschiedene OG und RG Typen, Itos GmbH, Carl-Zeiss-StraRe 23, 55129
Mainz.

[M25] Achromat,f=160 mm,0 = 31,5 mm, und Orthoskopisches Okulax16inos Photonics GmbH, Konigsal-
lee 23, 37081 Gottingen.

[M26] Jobin Yvon HR-320 Spectrograph/Monochromator, Jobin-Yvon Inc., 16-18 Rue du canal, 91165 Longju-
meau, Cedex, Frankreich.

[M27] Stickstoffgekiihlte CCD-Kamera, LN/CCD-512TKB/1 Detektor Kopf mit ST 130S (16 Bit ADC, 50 kHz)

Kontrolleinheit und Software, Princeton Instruments Inc., 3660 Quakerbridge Road, Trenton, NJ 08619,
USA.
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[M28]

[M29]
[M30]
[M31]
M32]

[M33]
[M34]

[M35]
[M36]
[M37]
[M38]
[M39]
[M40]
M41]
M42]
[M43]
[M44]
[M45]
[M46]

M47]

[M48]
[M49]

[M50]
[M51]

[M52]

KAPITEL 3 AUFBAU DESMIKROSKOPS

Strahlaufweiter und Monochromator-Einkopplung bestehend aus: L1: Achrém&f mm, 0 =18 mm,

LB: Lochblende,J =100 um, justierbar, L2: Achromat=100 mm, [ =18 mm, und L3: Achromat,
f=60 mm,00 = 18 mm, auf Mikrobank, Linos Photonics GmbH, Kdnigsallee 23, 3708inGeén.

Single Photon Counting Module SPCM-200-PQ und SPCM-AQ-141, EG&G Canada Ltd., Optoelectronics,
22001 Dumberry Road, Vaudreuil, Quebec, J7V 8P7, Kanada.

Solid Glass Retroreflectoff,] = 25 mm, Deviationt 2", Melles Griot, 16542 Mikan Avenue, Irvine

CA 92606, USA.

Frequenzverdoppelter Nd:Y\iOLaser, Ausgangsleistung 35 mW, GCL-025L, CrystaLaser, 250 Bell St.
#200, Reno, NV 89503, USA.

Helium-Neon-Gaslaser, Ausgangsleistung 7 mW, 1137P, JDS JDS Uniphase Corporation, 163 Baypointe
Parkway, San Jose, CA 95134, USA.

Ring-Farbstoff-Laser, CR-699-29 Autoscan, Coherent 810 Porter Drive, Palo Alto, CA 94304, USA.
Argon-lonen-Laser, Ausgangsleistung 7 W, Innova 90, Coherent Inc., 3210 Porter Drive, Palo Alto,
CA 94304, USA.

Laminar Flow Isolator, PL-2000, Newport Corporation, 1791 Deere Avenue, Irvine, CA 92606, USA.
Faraday Isolator FR 500/780, Linos Photonics GmbH, Kdnigsallee 23, 37081 Géttingen.

Faser Koppler, #9131-FS-21M, New Focus Inc., 2630 Walsh Avenue, Santa Clara, CA 95051-0905, USA.
Akusto-Optischer Modulator, Model TEM-85-10, Brimrose Corporation, 5020 Campbell blvd., Baltimore,
Maryland 21236, USA.

Wellenlangen-Messgerat Wavemeter jr, WA-2000S, Burleigh Instruments Inc., 7647 Main St. Fishers -
Victor, NY 14564-8909, USA.

Flusskryostat SVT-200 Model 10 CNDT, Janis Research Company Inc., 2 Jewel Drive, Wilmington,
MA 01887-0696, USA.

Temperatur-Regler 330 Autotuning, LakeShore Cryogenic Inc., 64 East Walnut St., Westerville, Ohio,
43081-2399, USA.

Turbomolekularpumpe TMH 065, Pfeiffer Vacuum GmbH, Emmeliusstrale 33, 35614 Asslar.
Membranpumpe MVP 015T, Pfeiffer Vacuum GmbH, Emmeliusstrale 33, 35614 Asslar.
Turbomolekularpumpe, Turbovac 151, Leybold Vakuum GmbH, Bonner Stral3e 498, 50968 Kdln.
Drehschieberpumpe 2004, Alcatel Vacuum Technology France, Didier BERGE, BP N° 2069 - 98 Avenue de
Brogny, 74009 Annecy Cedex, Frankreich.

Low temperature varnish, Oxford Instruments plc, Old Station Way, Eynsham, Witney, Oxon OX8 1TL,
GroRbritannien.

Fasergekoppelte optisch isolierte DFB-Laserdiode, QLM3S700-052, Ausgangsleistung 2 mW, Wellenlange
1322 nm, Lasertron Inc., 37 North Avenue, Burlington, MA 01803, USA. Angesteitettitra-Low Noise
Current Source LDX-3620, ILX Lightwave, 920 Technology Blvd. West, Bozeman, MT 59715, USA und
Thermoelectric Temperature Controller LDT-5910B, ILX Lightwave, 920 Technology Blvd. West, Bozeman,
MT 59715, USA.

Single element PIN detector QDEP075-050, Lasertron Inc., 37 North Avenue, Burlington, MA 01803, USA.
Synthesized Function Generator Model DS335, Stanford Research Systems, 1290-D Reamwood Avenue,
Sunnyvale, CA 94089, USA.

Regler ZR-01, Eigenbau, Physikalisches Institut, Universitat Basel, Klingelbergstrale 8D56HBasel,
Schweiz.

Lock-In Amplifier Model 5302, EG&G Instruments, Princeton Applied Research, PO Box 2565, Princeton,
NJ 08543-2565, USA.

High Voltage Piezo Electric Amplifier (1993), East Coast Scientific, 14 Bishop’s Road, Trumpington, Cam-
bridge, CB2 2NH, Grofbritannien.



4 EXPERIMENTE

4.1 Einleitung

In diesem Kapitel werden exemplarisch einige Experimente vorgestellt, um das Mikroskop zu
charakterisieren. Es werden einige Experimente mit dem Parabolspiegel besprochen, die
dessen Abbildungseigenschaften zeigen, des weiteren werden konfokale Experimente bei
Raumtemperatur sowie konfokale und spektroskopische Experimente an einzelnen Molekiilen
bei tiefer Temperatur und Experimente zur Scherkraft-Mikroskopie vorgestellt. Experimente
im nahfeld-optischen Modus mit Aperturspitzen oder Feldverstarkung wurden bisher nicht
durchgefiihrt.

Die Experimente wurden grof3tenteils zusammen mit Dipl.-Phys. A. Drechsler und einige
auch mit Dipl.-Chem. C. Debus durchgefiihrt. Eine ausfiihrliche Beschreibung der Experi-
mente wird in [4.1] und [4.2] zu finden sein.

4.2 Optische Experimente mit dem Parabolspiegel

Um die Abbildungseigenschaften des Parabolspiegels zu untersuchen, wurden Experimente
mit einer Nahfeld-Spitze als Quasi-Punktlichtquelle gemacht. Die Spitze wurde dafiir in den
Probenhalter eingebaut. Um Sonden mit einer mdglichst wohldefinierten Spitzengeometrie
und damit einer wohldefinierten Abstrahlungs-Charakteristik zu haben, wurde eine Nahfeld-
Spitze benutzt, die mit einem fokussierten lonenstrahl'jF# ihrem Ende glatt aufge-
schnitten worden ist (siehe Abbildung 4.1 und [4.3]). Die thermisch gezogene, Aluminium-
beschichtete Nahfeld-Spitze wurde von Gallacchi wie in [4.4] beschrieben hergestelit.

Abbildung 4.1. a) Experimenteller Aufbau fir die Messungen der Abbildungseigenschaften des Parabolspiegels
mit einer Nahfeld-Spitze. Die Spitze ist im Probenhalter eingebaut und beleuchtet den Parabolspiegel von unten.
Fur die Experimente wurde sie mit dem Rastertisch durch den Fokus des Spiegels gefahren. b) Raster-Elektro-
nen-Mikroskop-Aufnahme einer mit einem fokussierten lonenstrahl aufgeschnittenen Nahfeld-Spitze.

* Das Akronym steht fiir den englischen Begféicused lon Beam
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Die Abstrahlungs-Charakteristik eines kleinen kreisférmigen Loches in einem Metallschirm
ist 1944 von Bethe [4.5] untersucht wortlewird das Loch mit linear polarisiertem Licht,

das senkrecht zum Metallschirm einfallt, beleuchtet, dann erhalt man im Fernfeld die Feld-
verteilung eines strahlenden magnetischen Dipols, der senkrecht zur Polarisationsrichtung des
einfallenden elektrischen Feldes liegt. Fir Nahfeld-Spitzen, die das Loch am Ende einer ko-
nischen Spitze haben und nicht in einer ausgedehnten Ebene, wurde experimentell festge-
stellt, dass die Feldverteilung im Fernfeld durch die Uberlagerung eines magnetischen Dipols
und eines halb so starken elektrischen Dipols, der parallel zur Anregungspolarisation liegt,
gut beschrieben werden kann [4.7]. Diese Annahme wurde fur die Simulation der im Folgen-
den besprochenen Experimente genfacht

4.2.1Abbildung auf3erhalb der optischen Achse

Das von der Nahfeld-Spitze emittierte, linear polarisierte Licht wurde mit dem Parabolspiegel
gesammelt und mit der Abbildungsoptik auf die CCD-Kamera abgebildet, die in der Position

Abbildung 4.2. Intensitatsverteilung, die eine leuchtende Nahfeld-Spitze, die in der Nédhe des Fokusses des Para-
bolspiegels liegt, in der Bildebene der Abbildungsoptik erzeugt. Die Spitze emittiert linear polarisiertes Licht

(A =532 nm), das entlang der unteren Bildkante polarisiert ist. a) — c) zeigen fir einen idealen Parabolspiegel be-
rechnete und d) — f) mit der CCD-Kamera gemessene Daten. In a) und d) wurde die Nahfeldspitze 7 um, in b)

und e) 14 pm, und in ¢) und f) 20 pm nach links aus dem Spiegelfokus bewegt. Der Balken hat eine Léange von

5 M A, wobei M die VergroRerung ist.

! Die korrekte Feldverteilung im Nahfeld wurde 1950 von Bouwkamp hergeleitet [4.6].

2 Die Feldverteilung im Nahfeld einer Apertur-Nahfeld-Spitze wurde mit numerischen Methoden bestimmt [4.8],
[4.9]. Aus dieser Feldverteilung kdnnte mit Gleichung (2.19) die korrekte Fernfeldverteilung berechnet werden. Da
im Folgenden aber weitere Vereinfachungen gemacht werden, wurde darauf verzichtet, mit den exakten Feldver-
teilungen zu rechnen.
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CCD2 eingebaut war (siehe Abbildung 3.11). Zur Fokussierung des Lichts wurde eine Linse
mit einer Brennweite von 200 mm benutzt, mit der eine Gesamtvergrol3erung voalg64

dem CCD-Chip erreicht wird. Die Spitze wurde mit dem Rastertisch entlang der Polarisati-
onsrichtung aus dem Fokus bewegt. Dasselbe Experiment wurde wie in Abschnitt 2.2.2 be-
rechnet. Als Quelle wurde, wie oben erlautert, eine Kombination aus magnetischem und
elektrischem Dipol verwendetDie Ergebnisse sind in Abbildung 4.2 fiir drei Positionen der
Spitze dargestellt. Die grundlegende Struktur des Bildes, die in Richtung der Verschiebung
orientierte Tropfenform mit maximaler Intensitdt an der Spitze, stimmt fir die berechneten
und die gemessenen Bilder berein und entsteht durch die Abbildungs-Eigenschaften des
Parabolspiegels. Die gemessenen Bilder zeigen jedoch deutliche Abweichungen gegeniber
den berechneten.

0,179 pm - [

B |y / Lf*“';
0,000 pm LY Aj\&'ﬁl | Jﬁ”x : ﬁfdﬁm -fﬂ:ﬁ‘*‘\\‘kl #WW#

— ’Wﬁ
<€ 15,761 mm >

Abbildung 4.3. Abweichung der Parabel von der Sollform. Der Querschnitt wurde vom Hersteller mit einem Pro-
filometer gemessen. Die senkrechte gestrichelte Linie markiert die Spiegelachse, die gepunktete Linie die fur die
Rechnungen verwendete geglattete Kurve.

-0,146 um

Dies liegt daran, dass der im Mikroskop verwendete Parabolspiegel, wie im Abschnitt 3.3.3

erwahnt, Abweichungen von der idealen parabolischen Form aufweist. Abbildung 4.3 zeigt

die Abweichungen in axialer Richtung fur einen Querschnitt durch den Parabolspiegel. Die

Messung wurde vom Hersteller mit einem Profilometer durchgefihrt. Da aul3er diesem Quer-
schnitt keine weiteren Daten zu den Abweichungen existieren, wurde fiir die folgenden Be-

rechnungen angenommen, dass die Abweichungen eine zylindrische Symmetrie aufweisen,
was fur den auf einer Drehbank hergestellten Spiegel eine plausible Annahme ist. Wie in

Abbildung 4.3 zu sehen ist, sind die Abweichungen im wesentlichen spiegelsymmetrisch

beziiglich der Achse des Spiegels. Auf beiden Seiten sind bei etwa gleichen Abstanden zur
Achse zwei Minima und ein Maximum zu sehen.

Die kleinen Abweichungen von der Parabelform erzeugen in erster Naherung lediglich
eine Anderung der Phase und haben nur wenig Einfluss auf den Reflexionswinkel. Um die
mit der CCD-Kamera gemessenen Intensitatsverteilungen mit den Rechnungen zu verglei-
chen wurde der Einfluss der Abweichungen auf die Phase mitberticksichtigt. Dazu wurden die
Abweichungemz der Messkurve aus Abbildung 4.3 geglattet und in einen Phasenterm

e® mit ©=2 1+cosG)A%\ (4.1)
umgerechnet, wobed der Polarwinkel im Spiegel umddie Wellenlange ist. Dieser zusétzli-

che Phasenfaktor wurde fiir die Berechnungen in Gleichung (2.7) (Seite 31) eingefugt. Es hat
sich gezeigt, dass mit der rechten Halfte der Profilometerdaten eine bessere Ubereinstimmung

! Die Feldverteilung eines magnetischen Dipols lasst sich aus der Feldverteilung eines elektrischen Dipols berech-
nen, indem folgende Vorschrift benutzt wik;, = -He, Hn = Ec undm = p, wobei die Indizes e und m fur elekt-
risch und magnetisch stehen, undlas magnetische upddas elektrische Dipolmoment bezeichnet [4.11].
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Abbildung 4.4. Intensitatsverteilung, die eine leuchtende Nahfeld-Spitze, die in der N&dhe des Fokusses des Para-
bolspiegels liegt, in der Bildebene der Abbildungsoptik erzeugt. Die Spitze emittiert linear polarisiertes Licht

(A =532 nm), das entlang der unteren Bildkante polarisiert ist. a) — c) zeigen fur den verwendeten Parabolspiegel
mit Abweichungen von der Sollform berechnete und d) — f) mit der CCD-Kamera gemessene Daten. In a) und d)
wurde die Nahfeldspitze 7 pm, in b) und e) 14 um, und in c) und f) 20 pm nach links aus dem Spiegelfokus be-
wegt. Der Balken hat eine Léange von 5AMwobei M die Vergro3erung ist.

mit den gemessenen Intensitatsverteilungen erreicht werden kann, weshalb diese fir die fol-
genden Rechnungen benutzt wurden.

Werden die so berechneten Intensitatsverteilungen mit den gemessenen verglichen, so ist
eine verbesserte Ubereinstimmung festzustellen (Abbildung 4.4). Die verbleibenden
Differenzen sind durch die ungeniigende Kenntnis der Spiegelform zu erkléstresondere
sind die Asymmetrien zwischen oberer und unterer Bildhalfte auf eine Abweichung von der
Zylindersymmetrie zurtickzufiihren, die in den Berechnungen nicht berticksichtigt wurde.

Um sicher zu sein, dass keine Aberrationen der Abbildungsoptik wesentlich zu diesem
Resultat beitragen, wurden die Strahltaillen-Rasligibestimmt, die hinter der Abbildungs-
optik entstehen, wenn das Anregungslicht von einem Laser-Planspiegel zum Detektionsarm
reflektiert wird. Diese gemessenen Werte wurden mit den gemafd Abschnitt 2.2.1.1 berech-
neten Strahltaillen-Durchmessern verglichen. Fir das Fotoobjektiv wurde experimentell ein
Wy von (3,59+ 0,14) um bestimmt. Der berechnete Wert liegt bei 3,3 pum fiir die verwendete
Wellenlange von 632,8 nm. Fur das kombinierte System aus Fotoobjektiv, Mikroskopobjektiv

! Es sollte sogar méglich sein, aus den gemessenen Verteilungen die Abweichungen des Spiegels von der Parabel-
form zu bestimmen.

2 Die Strahltaillen-Radien wurden bestimmt, indem eine Rasierklinge an verschiedenen Stellen in der Nahe des
Fokusses durch den Strahl gefahren wurde und die Abnahme der Intensitat auf dem dahinterliegenden Detektor
gemessen wurde.
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und Abbildungslinsef(= 120 mm) wurdey, experimentell zu (25,8 0,7) pm bestimmt, was
ebenfalls gut mit dem berechneten Wert von 22,4 um Ubereinstimmt. Die beobachteten
Abweichungen sind also vorwiegend dem Spiegel zuzuschreiben.

Die Modellierung der Spiegelfehler mit dem Profil aus einem einzigen Querschnitt hat
ihre Grenzen, sie zeigt jedoch, dass sich beobachtete Strukturen durch die Spiegelfehler erkla-
ren lassen.

4.2.2 Abbildung im Fokus

Intensitatsverteilung

Im Folgenden soll die Intensitatsverteilung untersucht werden, die entsteht, wenn sich die
Spitze im Fokus befindet. Abbildung 4.5a und b zeigen Berechnungen fiir einen idealen
Parabolspiegel und einen Spiegel mit zylindersymmetrischen Abweichungen wie oben.
Abbildung 4.5c zeigt die mit der CCD-Kamera gemessene Intensitatsverteilung. Fur die Be-
rechnung von Abbildung 4.5b wurde die Spitze im Vergleich zu a um 0,78 um auf der opti-
schen Achse vom Spiegel wegbewegt, da fir diese Position der zentrale Fleck des Fokusses
maximale Intensitdt und minimale Grol3e besitzt. Fir die Messung wurde die Spitze ebenfalls
S0 positioniert, dass der zentrale Fleck maximale Intensitat und minimale Grol3e zeigt.

]

Abbildung 4.5. Konturliniendarstellung der Intensitatsverteilung, die eine leuchtende Nahfeld-Spitze in der Bild-
ebene der Abbildungsoptik erzeugt. Die Spitze emittiert linear polarisiertes Riehb32 nm), das entlang der

linken Bildkante polarisiert ist. a) zeigt die fur einen idealen Parabolspiegel berechnete, b) die fiir den verwende-
ten Parabolspiegel berechnete und c) die mit der CCD-Kamera gemessene Intensitét. In a) liegt die Spitze exakt
im Fokus, in b) 0,78 pm unter dem Fokus. Es wird eine logarithmische Intensitétsskala verwendet mit einem
Faktor zwei zwischen benachbarten Konturlinien. Der Balken hat eine Léange Xpnwvbbei M die VergroRRe-

rung ist.

Die Messung zeigt, dass die Zylindersymmetrie trotz kleiner Abweichungen im wesentlichen
vorhanden ist, wie fiir die Berechnungen oben angenommen wurde. Die Halbwertsbreiten der
Intensitatsmaxima betragen 58 pum fur die Simulation des idealen Spiegels, 56 pm fir die
Simulation des Spiegels mit Abweichungen und 92 pm fur die Messung. Die gemessene
GrolRe des fokalen Flecks ist um den Faktor 1,6 groRer als die berechnete. Dies kann aber
teilweise daran liegen, dass auf der CCD-Kamera vom fokalen Fleck nur etwa 16 Pixel
beleuchtet werden und die angepasste Gaul3-Funktion deshalb zu breit wird und dass das
Ubersprechen des Signals auf benachbarte Pixel der CCD-Kamera ebenfalls eine Ver-
breiterung bewirkt. Eine sichere Aussage Uber die Grol3e des fokalen Flecks kann hier des-
halb nicht gemacht werden, der gemessene Wert stellt nur eine obere Schranke dar.

Sammeleffizienz

Durch Integration Uber eine Kreisfliche mit Radiusind um den Fokus auf der CCD-Ka-
mera kann die Sammeleffizienz in Abhangigkeit vdrestimmt werden. Abbildung 4.6 zeigt
die Sammeleffizienz, wie sie fur einen idealen Spiegel und den Spiegel mit Abweichungen —
wie oben — berechnet wurden, sowie die experimentell bestimmte Sammeleffizienz. Die Skala
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Abbildung 4.6. Anteil der von der Spitze nach vorritderten Energie, di&on einem Detektor in Abhangigkeit
von seinem Radius detektiert werden kafnfir einen idealen Parabolspiegel, fir den Parabolspiegel mit
Abweichungen unc mit der CCD-Kamera tatsachlich gemessen. Die gestrichelte senkrechte Linie zeigt die

Lage des ersten Minimums des Airy-Musters. Das eingefligte Bild zeigt die Intensitatsverteilung wie sie mit der
CCD-Kamera gemessen wurde.

ist so gewahlt, dass 100 % der Energie entsprechen, die in den oberen Hatraudn (

siehe Abbildung 4.1a) abgestrahlt wird. Die gesamte vom Spiegel gesammelte Intensitat liegt
dann wegen des zentralen Lochs und wegen des maximalen Sammelwinkels von 86,4° bei
78 %. Der ideale Spiegel zeigt das aus der Literatur bekannte Verhalten eines Airy-Musters
[4.10], die Berechnung des Spiegels mit Abweichungen zeigt eine wesentlich breitere Ver-
teilung. Die experimentell bestimmte Verteilung ist noch breiter, was auf Abweichungen von
den fur die Berechnungen gemachten Annahmen zuriickzufiihren ist: (1) dass die Abwei-
chungen eine Zylindersymmetrie aufweisen, (2) dass sie mit der Messkurve (Abbildung 4.3)
modelliert werden kénnen, (3) dass sie nur Einfluss auf die Phase haben und (4) dass der
Einfluss der Ausbreitung des Lichts im Raum zwischen Spiegel und Objektiv vernachlassigt
werden kann. Insbesondere (3) und (4) dirften bei den langen optischen Wegen nicht mehr
erfllt sein.

Die Experimente zeigen die trotz der Abweichungen insgesamt guten Abbildungs-Eigen-
schaften des Spiegels. Die Beugungsgrenze kann zwar nicht ganz erreicht werden, bei Tief-
temperatur-Experimenten weisen aber auch Objektive Abweichungen auf. In der Literatur
findet man=0,8 A fir die Halbwertsbreite von CdS-Nanokristallen [4.12] und 800 nm fiir
einzelne Terrylenmolekiile, die mit einer Wellenlange von 578,5 nm angeregt wurden, was
etwa 1,4A entspricht [4.13]. Das oben erhaltene Resultat fir das Parabolspiegel-Mikroskop
entspricht etwa 0,88, ist also vergleichbar oder besser als die Werte, die mit einem Objektiv
erreicht wurden.

Die Sammeleffizienz hingegen bleibt hinter den Erwartungen zuriick. Um eine Sammel-
effizienz ns zu erhalten, die gleich grof3 ist wie mit einem idealen Spiegel und einem Detek-
tor, der die Grol3e der Airy-Scheibe hgt € 68,5 %, = 0,136 mm), musste ein Detektor
mit 2 mm Durchmesser verwendet werden. Mit dem von uns verwendeten Durchmesser der
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Avalanche-Photodioden wird eine Sammeleffizienz von efy#a20 % erreicht. Die gesamte
Sammeleffizienz berechnet sich damit folgendermafien:

Mot = Nem Uk Ho Ws Wpet (4.2)

Dabei istnem der Anteil des Lichts, das die Probe nach oben, das heif3t Richtung Spiegel, ver-
lasst (vergleiche Abschnitt 2.3.2),die Transmission der Kryostatenfenstgrdie Transmis-

sion der Objektive und Strahlteiley; die Sammeleffizienz des Detektors upgd; die Detek-
tionseffizienz des Detektors. Fir einen einzelnen Dipol der bei einer Wellenlange von 630 nm
emittiert, ergibt das also etwg, = 0,1500,7810,67[D,20[N,7 = 0,011, wenn uber die Ori-
entierung des Dipols gemittelt wird.

4.3 Konfokale Mikroskopie
4.3.1Berechnung der Intensitatsverteilung

Fur die konfokale Mikroskopie muss der Spiegel das parallel einfallende Licht fokussieren.
Wie im Abschnitt 4.2 besprochen wurde, zeigt die Spiegelflache Abweichungen von der para-
bolischen Form. Beim Fokussieren entsteht deshalb nicht ein Fokus sondern ein gréf3eres
fokales Gebiet. Durch Verwendung der schon in Abschnitt 4.2 benutzten Phasenfehler fiir den
Spiegel kann eine Abschéatzung der Intensitatsverteilung im Fokus gewonnen werden. In
diesem Fall sollte diese Abschétzung auch besser sein, da der optische Weg zwischen Spie-
gelflache und Fokus wesentlich kirzer ist als der Weg zwischen Spiegelflache und CCD-

Kamera bei den Messungen mit der Nahfeldspitze.
X4 H

Abbildung 4.7. Linien konstanteE(f in der Nahe des Fokusses eines Parabolspiegel mit Abweichungen, wie sie
in Abbildung 4.3 dargestellt sind. Es wird ein Gaul3-Strahl, der in x-Richtung linear polarisiert ist und einen
Strahltaillenradius von 7,9 mm (siehe Seite 75) besitzt, fokussiert. In Bfist fler x,z-Ebene, in b) JEin der
x,z-Ebene, in c) |ﬁ2><4 in der Ebene, die von der z-Achse und der Diagonalen in der x,y-Ebene aufgespannt wird,
und in d) ist |E? dargestellt. Es wird eine logarithmische Skala verwendet, die einen Unterschied von Faktor
zwei zwischen benachbarten Konturlinien hat. Die Léange des Balkens entspricht der Well@s&gnm.

Die Messkurve der Abweichungen (siehe Abbildung 4.3) besitzt Teilbereiche, in denen die
Abweichung etwa linear vom Abstand zur Spiegelachse abhéngt. Deshalb entstehen verschie-
dene Teilbereiche des Spiegels, die jeweils Fokusse bilden, die in axialer Richtung gegenein-
ander verschoben sind. In Abbildung 4.7 ist dies fir linear polarisiertes Licht mit einer Wel-
lenlange von 532 nm dargestellt. Es sind mehrere gegeneinander verschobene Intensitatsma-
xima auf der Spiegelachse zu sehen. Das intensivste Maximum liegt 0,78 um unterhalb des
Fokusses eines idealen Spiegels und besitzt 52 % der Intensitéat des ideal fokussierten Lichts
(siehe auch Abbildung 4.8a). Es ist aber deutlich heller als die Nebenmaxima, so dass trotz-
dem eine gute Auflésung erreicht wird. Dies gilt auch fur radial polarisiertes Licht (siehe
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Abbildung 4.8. Abhangigkeit vorEf vom Abstand vom Fokus entlang der z-Achse eines idealen Parabolspie-
gels ) und eines Spiegels mit Abweichungen gemaf Abbildung-4)Jir lineare Polarisation (a) und radiale
Polarisation (b). In beiden Abbildungen ist die vom Parabolspiegel fokussierte Intensitat auf 1 mwW normiert.
Damit lasst sich die Feldstarke direkt @j&[° aus den Abbildungen ablesen

Abbildung 4.8b). Im intensivsten Bereich zeigt das Feld auch hier eine starke z-Komponente,
so dass Experimente mit Feldverstarkung an Metallspitzen auch mit dem vorhandenen Spie-
gel moglich sein sollten.

Neue Experimente, in denen eine mit fluoreszierenden Rhodamin-6G Molekiilen be-
deckte Endflache einer Single-Mode-Glasfaser entlang der Spiegelachse durch den Fokus
gefahren wurde und dabei die von der Glasfaser eingesammelte Fluoreszenz detektiert wurde,
zeigen eine gute Ubereinstimmung mit den berechneten Werten (siehe [4.1] und [4.2]).

4.3.2Messungen bei Raumtemperatur

In diesem Abschnitt werden konfokale Bilder bei Raumtemperatur vorgestellt. Es wurden mit
Farbstoff-Molekiilen beladene Zeolith-L-Mikrokristalle untersucht, um das Auflésungsver-
mdgen des Mikroskops zu bestimmen. Die Zeolith-L-Kristalle sind mit Oxonin, einem Oxa-
zin-Farbstoff beladen, das ein Absorptionsmaximum bei etwa 600 nm und ein Fluoreszenz-
maximum bei etwa 610 nm zeigSie sind stark fluoreszierend, bleichen kaum aus und haben
die Form von sechseckigen Prismen, deren Lange etwas grol3er ist, als der Durchmesser. Die

Intensitat [Photonen 103/5ms]

0

Abbildung 4.9. a) Rasterelektronen-Mikroskop-Aufnahme und b) konfokales Fluoreszenzbild einzelner Oxonin-
beladener Zeolith L-Mikrokristalle. In Abbildung a) ist zusatzlich die chemische Struktur des Oxonins dargestellt
und in b) ein Querschnitt. Zur Anregung wurde der Nd:YVO-Laser mit 532 nm Wellenldnge benutzt und zirkular
polarisiert. Gestreutes Anregungslicht wurde mit einem Notchfilter [M23] ausgefiltert.

! Die beladenen Kristalle wurden uns von Prof. Dr. G. Calzaferri, Departement fiir Chemie und Biochemie, Univer-
sitdt Bern, Schweiz, zur Verfugung gestellt.
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Lange der Kristalle liegt in einem Bereich zwischen etwa 300 nm und 2 um. Da sie im
Rahmen des hier besprochenen Experiments lediglich dazu benutzt werden, um die konfoka-
len Abbildungseigenschaften des Mikroskops zu untersuchen, wird nicht weiter auf ihre
Struktur und Herstellung eingegangen

Abbildung 4.9a zeigt ein Rasterelektronen-Mikroskop-Bild der Zeolithkristalle, wahrend
b die konfokal gemessene Fluoreszenz bei zirkular polarisierter Anregung zeigt. Da die aktive
Flache des Detektors nicht punktférmig ist verglichen mit der Airy-Scheibe, die eine Punkt-
lichtquelle auf dem Detektor erzeugen wiirde, sondern grof3er als die Airy-Scheibe, ist die
Auflésung, die im Bild erscheint durch die Grof3e des Anregungsfokusses bestimmt. Die
Bilder der fluoreszierenden Kristalle sind eine Faltung der Intensitatsverteilung im Fokus mit
der Formi der homogen beladenen Zeolithe. Fiir die folgende Bestimmung des Durchmessers
des Anregungsfokusses wurde vereinfachend angenommen, dass die Zeolithe quaderformig
sind. Der Anregungsfokus wurde als Gaul3-Strahl angenommen. Mit Hilfe des Faltungssatzes
der Fourier-Transformation lasst sich die Form der Intensitatsverteilung der Fluoreszenzbilder
folgendermaf3en bestimmen

%rf HL(""_X) @L Erf %2(‘3“) %rf@ﬁ&’_y) H+ Erf@ﬁ(b”') %
Wo Wo Wo Wo
1(x)=1, - — :
a
4Erfﬁ%@]§rfﬁ%@ (4. 3)
wobeil, die Maximalintensitéts undy der Abstand vom Maximum in den Achsenrichtungen
des Zeolithen, 2und 2 die Kantenlangen des Zeolithen, Erf die Gaul3sche Fehlerfunktion:
Erf(x) = 2Kt foexp(+%)dt undw, der Strahltaillen-Radius des GauRstrahls ist (siehe Seite 21).
Mit den aus dem Rasterelektronen-Mikroskop-Bild bestimmten Kantenlangen der Kristalle
kann nunw, an die Daten angepasst werden. Der Mittelwert fir die Kristalle aus Abbildung
4.9b liegt beiwg = 0,37+ 0,07 um, was einer Halbwertsbreite der Intensitatsverteilung von
0,44+ 0,08 um entspricht. Der berechnete Wert fir zirkular polarisierte Anregung mit der
WellenlangeA = 532 nm in einem Abstand von 0.15 um Uber einer Glasoberflache — in mitt-
lerer HOhe des Zeolithen — liegt bgi = 0,23 um, ist also um den Faktor 1,6 kleiner. Die
laterale Auflosung, die mit dem Spiegel erreicht werden kann, liegt um etwa diesen Faktor
oberhalb der Beugungsgrenze. Einflisse des Zeolithen auf die Feldverteilung im Fokus sind

hier nicht bertcksichtigt worden. Die ermittelte Abweichung ist damit nicht allein auf Aber-
rationen der Optik zurtickzufiihren

4.3.3Messungen bei tiefer Temperatur

Grundsatzlich sollten sich die Abbildungseigenschaften des Parabolspiegels beim Abkihlen
nicht &ndern. Durch die Kontraktion des Spiegelmaterials beim Kihlen andert sich zwar die
GrolRe des Spiegels und damit die Brennweite geringfig4(%), die Oberflache behalt
aber die Parabelform, wie man sich einfach tberlegen kann. Da der Spiegel mit Federringen
gehalten wird (siehe Seite 72), kann er sich ungehindert zusammenziehen und es entstehen
keine zusatzlichen Abbildungsfehler beim Kiihlen.

Zum Ausmessen der Feldverteilung eignen sich einzelne fluoreszierende Molekile be-
sonders gut, da sie (1) wesentlich kleiner als die Wellenlange des Lichts sind und deshalb als
punktformige Teilchen angesehen werden kénnen und (2) die Fluoreszenzintensitat geman

! In einem anderen Experiment wurde von uns die Lage der Oxonin-Molekiile in den Kristallen untersucht [4.14]. In
diesem Artikel und den darin zitierten Referenzen sind auch Angaben Uber die Struktur und Herstellung der bela-
denen Zeolithkristalle zu finden.

2 Streng genommen ist es eine Faltung mit der raumlichen Verteilung der Fluoreszenz-Effizienz, die aber im ganzen
Zeolithen etwa konstant ist.
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Gleichung (2.10) von der lokalen Feldstarke und Orientierung abhangig ist. Fur das hier be-
sprochene Experiment wurden Terrylen-Molekifgiehe Abbildung 4.11b), die aus der Lite-
ratur gut bekannt sind, in der Shpol'skii-Matrix Oktadekan untersucht. Shpol’skii-Systeme
sind polykristalline Materialien, die durch schnelles Kiihlen von Losungen von aromatischen
Farbstoffen in flissigen Alkanen hergestellt werden. Sie eignen sich besonders gut fir die
Spektroskopie von Farbstoffen, da eine sehr hohe spektrale Auflésung bei tiefer Temperatur
erreicht werden kann, wie E. V. Shpol'skii festgestellt hat [4.15]-[4.19]. Terrylen zeigt ein
Absorptionsmaximum bei etwa 572 nm, hat einen starken (0-0) Ubergang, hohe Quantenaus-
beute und einen nur wenig stérenden Triplett-Ubergang. Es wurde bereits in Polymeren
[4.20]-[4.25], Kristallen [4.25]-[4.27] und anderen Shpol skii-Matritzen [4.28]-[4.33] unter-
sucht. Das Molekul ist also wohl bekannt, wurde noch nie in Oktadekan untersucht aber
schon in sehr &hnlichen Matrizen.

Probenpraparation

Die Proben wurden auf zwei verschiedene Arten hergestellt. Fiir beide wurde éimelate

Losung von Terrylen in Oktadekan verwendet. Fir die erste Art der Probenherstellung
wurde eine frisch gebrochene Single-Mode-Glasfaser in die aufgeschmolzene Terrylen-L6-
sung (T > 28°) getaucht und anschlieRend in flissigem Stickstoff eingefroren. Mit dieser
Praparationsmethode entstehen dicke Proben (einige 100 um). Fur die zweite Préparations-
methodeB wurde ein Glasplattchen auf einer Scheibe befestigt, die schnell rotieren=kann (
3600 Umdrehungen pro Minute). Auf die rotierende Glasplatte wurden 10 pl Lésung aufge-
tragen, die Giber den Schmelzpunkt von Oktadekan erwarmt worden war. Gleichzeitig wurde
mit kaltem Stickstoffgas gekiihlt. Dieses Verfahren wirdSgmcoatingbezeichnet. Mit ihm

lassen sich diinne Filme — einige zehn Nanometer bis Mikrometer, je nach Substanz und Ro-
tationsgeschwindigkeit — herstellen. Abbildung 4.10 zeigt Bilder der Probenoberflachen, die
mit dem Auflichtmikroskop angefertigt worden sind. Sie zeigen Bereiche mit starker Struktur
an der Oberflache und Bereiche mit glatter Oberflache. Fur die Messungen sind Bereiche mit
glatter Oberflache vorzuziehen.

Abbildung 4.10. Bilder der Probenoberflache des Shpol skii-Systems Terrylen in Oktadekan. a) Probenherstel-
lung nach der Methode A. Das schwarze Rechteck bezeichnet die Probenstelle, die in Abbildung 4.11a untersucht
worden ist. b) und c) zeigen verschiedene Probenstellen auf einer nach der Methode B hergestellten Probe. b)
zeigt ein Gebiet mit wenig Topographie und c) ein Gebiet mit viel Struktur.

Konfokale Abbildung

Um bei tiefer Temperatur einzelne Molekiile mit dem schmalbandigen Farbstofflaser abbil-
den zu kdnnen, muss die Wellenlange des Lasers in Resonanz mit der Absorptionsbande des
(0-0)-Ubergangs des abzubildenden Molekiils gebracht werden. In Abbildung 4.11 sind kon-
fokale Bilder zweier Molekile bei 1,8 K gezeigt, fur die die Anregungs-Wellenldnge auf
maximale Fluoreszenz abgeglichen worden ist. Die Molekile zeigen abh&ngig von der Anre-
gungsleistung unterschiedliche GréfRen des fokalen Flecks. Dies liegt daran, dass durch Satti-

! Die Terrylen-Molekiile wurden uns von Prof. Dr. K. Miillen, Max Planck Institut fiir Polymerforschung, Mainz,
zur Verflgung gestellt.



4 . 4AEINZELMOLEKUL -SPEKTROSKOPIE 103

b) ]l ]
| 1 Q.Q.Q

30 \ 4
Position [um] ﬂosm&:}”

0 1 2 3 4 5 5

- 500 —_— 1

Intensitat [Phot. / 50 ms]
5
8
Inten5|tat [Phot /10 ms]

0,5 10 15
Intensitat [10° Photonen/50 ms] Intensitat [Photonen/10 ms]

Abbildung 4.11. Konfokale Abbildung von einzelnen Terrylen-Molekilen in Oktadekan. a) und c) Probe A mit
5 UW Anregungsleistung bei einer Wellenlange von 571,0 nm, b) und d) Probe B mit 0,25 pyW Anregungsleis-
tung bei der Wellenlange 572,1 nm. Beide Bilder wurden bei 1,8 K mit zirkularer Polarisation aufgenommen. a)
und b) sind Querschnitte durch ¢) und d). Das Molekdil in c) hat eine Halbwertsbreite von etwa 1 pm, das in d)
hat eine von 0,46 um. In b) ist oben rechts die chemische Struktur von Terrylen dargestellt.

gung des Molekiils bei hoher Anregungsleistung die Fluoreszenzintensitat im Zentrum des
fokalen Flecks nicht beliebig hohe Werte annehmen kann, was zu einer Verbreiterung des
Bildes des Molekiils fiihrt. Bei einer Anregung mit 5 pW (c) ist das Molekll bereits Sétti-
gung, wie in einem hier nicht dargestellten Experiment ermittelt wurde. Bei einer Anregung
mit 0,25 pW (d) hingegen befindet es sich noch im linearen Bereich der Sattigungskurve. Der
fokale Fleck erscheint in Abbildung 4.11a mit einer Halbwertsbreite von etwa 1 um deutlich
breiter als in b, wo er nur eine Halbwertsbreite von 0,46 pm aufweist. Die Probe zeigt an der
Stelle, an der das Molekil in Abbildung 4.11a liegt, auch deutlich Topographie, was ebenfalls
einen Einfluss auf die scheinbare Breite des Molekils hat, der aber schwer quantifizierbar ist.
Die berechnete Halbwertsbreite fur eine Molekil, das sich direkt unter der Grenzschicht be-
findet, liegt bei 0,28 um, ist also ebenfalls um den Faktor 1,6 kleiner als der experimentell
bestimmte. Dies stimmt mit dem mit Hilfe der Zeolithkristalle bei Raumtemperatur be-
stimmten Resultat Gberein.

4.4 Einzelmolekul-Spektroskopie

In den folgenden beiden Teilkapiteln werden noch einige Experimente an einzelnen Moleki-
len dargestellt, die die spektroskopischen Mdglichkeiten des Mikroskops zeigen. Es sind
Experimente zur Absorption und Fluoreszenz von einzelnen Molekilen.
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4.4.1 Absorptionsspektroskopie

Absorptionsspektren einzelner Molekille kénnen mit Modulationsverfahren zwar direkt ge-
messen werden, dies stellt aber sehr hohe Anforderungen an die Messgenauigkeit, da das
schwache Absorptionssignal einen grol3en Untergrund hat [4.34]. Wesentlich einfacher ist es,
die Absorption Uber die Fluoreszenz zu messen, was aber nur mit fluoreszierenden Molektlen
mdglich ist. Bei diesem Verfahren wird die gesamte Stokes-verschobene Fluoreszenz detek-
tiert und als Funktion der Anregungswellenlénge des Lasers untersucht. Es wird als Fluores-
zenz-Anregungs-Spektroskopie bezeichnet.

Die im Abschnitt 4.3.3 beschriebene Probe von Terrylen in Oktadekan, die nach der
Methode A hergestellt worden ist, wurde auch fur die folgenden absorptions-spektroskopi-
schen Messungen verwendet. Das Licht des schmalbandigen Farbstofflasers wurde mit dem
Parabolspiegel auf die Probe fokussiert und das Fluoreszenzlicht aus dem Probenfokus wurde
mit einer Avalanche-Photodiode gemessen. Die Anregungswellenlange, die bei 571,7 nm lag,
wurde Uber einen Bereich von 10 GHz verstellt. Abbildung 4.12a zeigt die dabei gemessene
Fluoreszenz. Uber einem geringen Untergrund von 18 Zahlereignissen sind acht schmale
Spitzen unterschiedlicher Hohe zu sehen. Dies sind die Nullphononen-Linien von acht ein-
zelnen Terrylen-Molekilen. Die unterschiedliche Hohe der Maxima ist durch eine unter-
schiedlich effiziente Anregung und Detektion zu erklaren. Die unterschiedliche Lage der
Linien wird durch leicht unterschiedliche lokale Umgebungen der Molekiile verursacht.

Abbildung 4.12b zeigt die Nullphononen-Linie eines einzelnen Terrylen-Molekils, das
genau im Fokus liegt, mit héherer Auflésung. An die Resonanzkurve des Molekiils kann ein
Lorentzprofil [4.35] angepasst werden, das eine Breite vah 2R1Hz hat. Fir verschiedene
Molekule konnten Halbwertsbreiten zwischen 35 und 50 MHz mit einem Maximum der Ver-
teilung bei 40 MHz bestimmt werden, was gut zu den Werten passt, die fur Terrylen in ande-
ren Alkanen oder in Polyethylen bestimmt wurden ([4.2], [4.24], [4.29]-[4.31]). Zu beachten
ist das sehr gute Signal-zu-Untergrund-Verhéltnis von tber 10. Die spektrale Auflésung ist
durch den Farbstofflaser bestimmt, dessen Bandbreite etwa 1 MHz betragt.

Die Stabilitat des Geréts ist gentigend grol3, dass Molekile auch Uber l&angere Zeit beo-
bachtet werden kénnen. Abbildung 4.13 zeigt die zeitliche Entwicklung der Lage der Reso-
nanz eines Molekils wahrend 400 s. Es ist zu sehen, dass das Molekul drei verschiedene
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Abbildung 4.12. Absorptionsspektren einzelner Terrylen-Molekile bei einer Wellenldange von 571,7 nm. a) In ei-
nem groRen Frequenzbereich von 10 GHz sind die Nullphononen-Linien von acht Molekilen zu sehen, die mit
unterschiedlicher Effizienz angeregt werden. b) Die Messung in einem kleineren Frequenzbereich von 1 GHz
zeigt die in @) mit einem Pfeil markierte Nullphononen-Linie mit héherer Auflésung. Die ausgezogeneé Linie
ist eine an die Daten angepasste Lorentzkurve mit einer Halbwertsbreite ¥éhMBiz. Zur Unterdriickung des
Anregungslichts wurden Farbglasfilter verwendet, deren Absorptionskante bei 610 nm Keg¢l{att RG 610,
3 mm [M24]).



4 . 4AEINZELMOLEKUL -SPEKTROSKOPIE 105

400 T
£

S

300 2

c

v, 2
=200 g
N g
100 g

(2]}

c

(]

0 £

0.0 0.

5 1.0
Frequenz [GHZ]

Abbildung 4.13. Spektrale Diffusion eines Terrylen-Molekuls in Oktadekan bei 1,8 K. Die Anregungswellen-
lange liegt bei 571,6 nm, die Anregungsleistung bei 400 nW.

spektrale Lagen aufweist, zwischen denen es hin und her springt. Dieses Verhalten wird als
spektrale Diffusiorbezeichnet. Die zeitliche Entwicklung der Lage der Resonanz einzelner
Molekile gibt Informationen tber die Dynamik des Wirtskristalls, in den das Molekil einge-
bettet ist [4.32].

4.4.2Fluoreszenzspektroskopie

Es ist nicht nur mdglich, die gesamte Fluoreszenz als Funktion der Anregungswellenlange zu
untersuchen, sondern man kann auch ein Molekil mit fester Frequenz anregen und dafur die
Fluoreszenz spektral aufgeldst untersuchen. Das Fluoreszenzspektrum besteht aus schmalen
Emissionslinien, wenn nur eine schwache Elektron-Phonon-Kopplung vorhandBtuast (
rescence line narrowingWenn der (0-0) Ubergang angeregt wird, entsprechen die Abstande
der Fluoreszenzlinien von der Anregungswellenlange den Energien der Schwingungsniveaus
des Grundzustandes. Man gewinnt also Zugang zu den Vibrationsniveaus, die charakteristisch
sind fur ein Molekil. Durch genaue Kenntnis des Molekils kdnnen die beobachteten Linien
auch bestimmten Schwingungsmoden des Molekiils zugeordnet werden (siehe zum Beispiel
[4.22]).

Fur die Experimente wurde das untersuchte Molekil jeweils zuerst bei seiner Re-
sonanzfrequenz angeregt und anschlielend im Fokus zentriert. Von dem nun r&umlich und
spektral optimal positionierten Molekil wurden dann Fluoreszenzspektren aufgezeichnet.
Dieses Vorgehen erlaubt es, in verhaltnismanig kurzer Zeit (10 s) Spektren mit hohem Signal-
zu-Untergrund-Verhéltnis von Uber 10 fur die intensiven Linien aufzuzeichnen, wie in
Abbildung 4.14 zu sehen ist.

Eine genaue Analyse der Schwingungsniveaus aus dem Tieftemperaturspektrum wirde
den Rahmen dieser Arbeit sprengen. Hier sei nur angemerkt, dass eine sehr gute Ubereinstim-
mung der Linien mit Daten fur Terrylen in Polyethylen [4.22] besteht. Fir eine ausfuhrliche
Analyse wird auf [4.1] verwiesen.

Im Folgenden soll aber noch die spektrale Auflosung des Mikroskops bestimmt werden.
Aus der Analyse der gemessenen spektralen Breite verschiedener Linien, zum Beispiel der
HeNe-Laserlinie bei 632,8 imkann die spektrale Auflosung des Spektrometers bestimmt
werden. Die Halbwertsbreite der Linien liegt mit dem hochauflésenden Gitter (1200
Linien / mm) bei 0,10 nm, wahrend die Lage der Linien auf etwa 0,01 nm bestimmt werden

! Diese Laserlinie hat eine bekannte spektrale Breite von etwa 1,5 GHz, was wesentlich schmaler ist, als das
Spektrometer auflésen kann. Sie sollte also die im Abschnitt 3.4.1 berechnete spektrale Breite zeigen.
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Abbildung 4.14. Fluoreszenzspektrum eines einzelnen Terrylen-Molekils bei 1,8 K, das in Resonanz mit einer
Wellenlange von 572,2 nm mit 250 nW angeregt wurde. Die den einzelnen Linien zugeordneten Werte bezeich-
nen die Verschiebung gegeniiber der Anregung in Wellenzahlén cm

kann. Die Bestimmung der Lage von Spektrallinien ist also im Wesentlichen durch die Grol3e

der Pixel der Kamera gegeben, deren Breite etwa 0,05 nm entsprechen (siehe Abschnitt
3.4.1), wahrend die Breite einer Linie durch Abbildungsfehler und Ubersprechen des Signals

auf benachbarte Pixel auf etwa 0,10 nm begrenzt ist. Die in Abbildung 4.14 zu sehenden

Linien weisen alle Halbwertsbreiten von etwa 0,10 nm auf. Sie kénnen also vom Spektrome-

ter nicht weiter aufgel6st werden.

4.5 Scherkraft-Mikroskopie

Um die Eigenschaften des Scherkraft-Mikroskops zu untersuchen, wurden zwei verschiedene
Proben untersucht. Einerseits ein Stempel, der benutzt wird, um Compact Discs (CD) zu pres-
sen und andererseits ein Projektionsmuster, das entsteht, wenn eine Monolage Latexkigel-
chen auf einen Glastrager aufgebracht, mit Aluminium bedampft und die Latexkigelchen
wieder von der Unterlage geldst werden [4.36].

4.5.1Messungen bei Raumtemperatur

Die im Folgenden vorgestellten Daten wurden auf einem Test-Stempel zur Herstellung von
speziellen CDs gemessen. Die Probe zeigt etwa 80 nm hohe Stege — Trackingspuren — im
Abstand von 1,25 um, zwischen denen sich kleine Erhebungen, die sogenannten Pits, befin-
den. Die Hohe der Pits betragt etwa 120 nm.

Abbildung 4.15 zeigt Topographie-Messungen der Probe bei Atmosphérendruck (a) und
bei 0,2 Pa (b), sowie eine Raster-Elektronen-Mikroskop-Aufnahme der Probe (c). Die Reso-
nanzfrequenz der Spitze betrégt in beiden Fallen — a und b — 22! 4dieHRastergeschwin-
digkeit 1 Pixel pro 50 ms. Die Pits und Trackingspuren sind gut aufgelést zu sehen und es
sind nur geringe Verzerrungen zu erkennen. Die H6henspringe auf den Trackingspuren in

! Es konnte keine Veranderung des Resonanzspektrums der Spitze nach dem Evakuieren festgestellt werden.
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Abbildung 4.15. Topographie-Messungen an einem CD-Stempel mit einer Glasfager-8pitei Atmosphéaren-

druck, b) bei 2-18 mbar (0,2 Pa), und c) Raster-Elektronen-Mikroskop-Bild. Das Loch in der Mitte wurde beim
manuellen Annéhern der Spitze an die Probe erzeugt, wobei die Spitze gebrochen ist. Die Probe wurde von links
nach rechts und von unten nach oben abgerastert.

Zeilen mit und ohne Pits — besonders deutlich auf der Trackingspur am linken Rand von
Abbildung 4.15b zu sehen — sind ein Artefakt, das durch die Piezoeigenschaften zustande
kommt (siehe [4.37]).

4.5.2Messungen bei tiefer Temperatur

Scherkraft-Messungen wurden bis jetzt nur bei Raumtemperatur — siehe oben — und mit
Stickstoffkiihlung bei 88 K durchgefuhrt. Wéhrend das Evakuieren keinen messbaren Ein-
fluss auf die Resonanzen der Spitze zeigte, hat das Abkiihlen deutliche Einflisse auf das
Resonanzspektrum. Durch das Kihlen reduziert sich die Elastizitat der Materialien, was eine
Verschiebung der Resonanzen zu hoherer Frequenz bewirkt. Zudem werden die Resonanzen
schmaler, weil die DaAmpfung reduziert wird. Die Dampfung &ndert sich fir verschiedene
Resonanzen unterschiedlich stark, so dass sich das Tieftemperatur-Resonanzspektrum der
Spitze erheblich vom Raumtemperatur-Spektrum unterscheidet, wie in Abbildung 4.16 zu
sehen ist.

Die Tieftemperatur-Resonanzen haben einen hohen Gitefaktor Q, der definiert ist als das
Verhéltnis von & mal der im Oszillator gespeicherten Energie zum Energieverlust pro
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Abbildung 4.16. Resonanzspektren einer Nahfeldspitze bei Raumtemperatur (oben) und bei 88 K (unten). Zur
besseren Lesbarkeit wurde zu den Amplitudenwerten der Raumtemperatur-Kurve zwei addiert.
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Schwingungsperiode und proportional istfzAf, wobeif die Schwingungsfrequenz uidd

die Halbwertsbreite der Resonanzkurve ist [4.38]. Das bedeutet, dass sich kleine Anderungen
der Scherkrafte nur langsam in der Amplitude auswirken, die fur die Regelung benutzt wird.
Dies erschwert Messungen bei tiefer Temperatur mit Amplitudenregelung, wie in Abbildung
4.17 zu sehen ist. Die Kanten sind weniger scharf als in Abbildung 4.15 und das Rauschen ist
grofer.

30

20
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0
Abbildung 4.17. Scherkraftbild eines Projektionsmusters von Aluminium-Inseln auf Glas bei 88 K 2586
Punkte).

Hier ist eine Scherkraft-Messung bei 88 K an 30 nm hohen Aluminium-Inseln dargestellt, die
auf einen Glastrager aufgedampft sind. Die Probe wurde hergestellt, indem eine Monolage
von Latexkugeln mit einem Durchmesser von 1,09 um auf den Glastrager aufgebracht und
anschlieBend mit 30 nm Aluminium bedampft wurde. Die Latexkugeln wurden im Ultra-
schallbad wieder vom Glastrager geldst [4.36].

Die Resonanz der hier verwendeten Spitze liegt bei nur 8,37 kHz, was eine kleine Ras-
tergeschwindigkeit bedingt. Diese betragt bei der dargestellten Messung 1 Punkt pro 12 ms,
was 100 Schwingungszyklen der Spitze pro Datenpunkt entspricht. Die Aluminium-Inseln
sind gut zu erkennen, obwohl deren Kanten nicht ganz scharf aufgezeichnet sind. Diese Mes-
sung zeigt, dass die Scherkraft-Regelung auch bei tiefer Temperatur eingesetzt werden kann.
Zur Verbesserung der Tieftemperatur-Scherkraft-Regelung wirde sich eine Regelung tber
die Messung der Frequenz-Verschiebung anbieten (siehe [4.39]).

Es sei hier nochmals erwédhnt, dass die hier vorgestellten und weitere Experimente in
[4.1] ausfuhrlich besprochen werden.
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ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

In dieser Arbeit ist der Aufbau eines konfokalen und nahfeldoptischen Mikroskops fur die
Einzelmolekil-Spektroskopie bei Temperaturen von 1,8 bis 300 K beschrieben worden. Beim
Aufbau des Mikroskops wurde der Gebrauch eines Objektivs bei tiefen Temperaturen mit der
Verwendung eines parabolischen Spiegels umgangen, da Objektive unter diesen Bedingungen
einige Nachteile besitzen. Insbesondere sind das die Ri&r(e 0,85), die dadurch bedingt

ist, dass keine Immersionsobjektive benutzt werden kénnen, und die Abbildungsfehler im
flussigen Helium aufgrund der fehlenden Korrektur. Diese haben zur Folge, dass die
raumliche Auflésung und die Sammeleffizienz fir von der Probe gestreutes oder reemittiertes
Licht reduziert ist. Der hier benutzte Parabolspiegel hatNfeon 0,998 und erreicht damit

fast die theoretische Grenze von 1,0 flr ein optisches System ohne Immersion. Die raumliche
Auflésung und die Sammeleffizienz, die theoretisch damit erreicht werden, sind besser als die
mit einem Objektiv erreichbaren (siehe Kapitel 2). Eine noch hoNéreerreichen nur
Mikroskope, die eine Festkorper-lmmersion benutzen. Sie haben aber andere Nachteile, wie
im Abschnitt 2.3.2 erlautert wurde. Deshalb wurde der Aufbau mit einem Parabolspiegel
gewahlt.

In einer theoretischen Abhandlung Uber die Fokussier-Eigenschaften und die Abbil-
dungs-Eigenschaften wurde gezeigt, dass ein Parabolspiegel mit hoher numerischer Apertur
in der Lage ist, Licht besser zu fokussieren als ein Objektiv, da Objektive lediglich einen
maximalen Offnungswinkel von 67,3° erreichen, wahrend Parabolspiegel mit groRerem Off-
nungswinkel gefertigt werden kénnen.

Die Verwendung von radial polarisiertem Licht mit einem Parabolspiegel bietet weitere
interessante Moglichkeiten. Im Parabolspiegelfokus entsteht eine intensive, entlang der opti-
schen Achse orientierte Feldkomponente die etwa fiinfzehnmal intensiver ist als die ebenfalls
vorhandenen Komponenten des Feldes quer zur optischen Achse. Die intensive longitudinale
Komponente des elektrischen Feldes im Parabolspiegel kann dazu verwendet werden, um
Feldverstarkung an leitenden Spitzen zu erzeugen und die raumliche Auflésung mit dieser
Nahfeld-Technik weiter zu verbessern, wie in Kapitel 2.4 besprochen wurde.

Der Einfluss einer Probenoberflache auf die Feldverteilung im Fokus eines parabolischen
Hohlspiegels, wie er beim hier vorgestellten Mikroskop benutzt wird, konnte ebenfalls be-
rechnet werden. Auch unter diesen Umstanden kann wegen der grol3en numerischen Apertur
eine bessere Lateralauflésung erreicht werden als mit einem Luftobjektiv. Die Probenoberfla-
che reduziert jedoch die Tiefenaufldsung in der Probe gegeniber einem Immersionsspiegel
deutlich.

Mit radial polarisiertem Licht kann tGber der Probe immer noch ein sehr kleiner Fokus mit
einem starken longitudinalen Feld und nur kleinen lateralen Feldkomponenten erzeugt wer-
den. Unter der Probenoberfliche wird die longitudinale Komponente aber deutlich ge-
schwacht.

Mit dem Parabolspiegel kann auch eine gro3ere Sammeleffizienz erzielt werden als mit
einem Objektiv. Insbesondere Molekiile, deren Ubergangsmoment entlang der optischen
Achse orientiert ist, kbnnen einerseits besser angeregt werden und andererseits besser
detektiert werden. Zur Anregung eignet sich radial polarisiertes Licht besonders, da neben der
effizienten Anregung und Detektion auch die Lage des Ubergangsdipolmoments aus der
Intensitatsverteilung im konfokalen Bild bestimmt werden kann.
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Die ausfuhrlichen Berechnungen liefern ein gutes Verstandnis der Eigenschaften der Optik
des aufgebauten Mikroskops. Sie zeigen die Vorteile, die dieser Typ von Mikroskop besitzt,
die zum Teil schon genutzt werden oder in Zukunft genutzt werden kdnnen.

Abgesehen von den Eigenschaften, die durch die Verwendung eines Parabolspiegels zu-
stande kommen, zeichnet sich das in dieser Arbeit beschriebene Mikroskop durch weitere
vorteilhafte Eigenschaften aus:

» Es kann sowohl als konfokales als auch als nahfeld-optisches Mikroskop betrieben wer-
den. Diese Mdglichkeit bieten zwar auch [3.25] und [3.13], sie arbeiten aber mit Objekti-
ven mit kleinerer numerischer Apertur.

* Nahfeld-optische Mikroskope, die Objektive mit holN& benutzen, arbeiten in Trans-
mission, wahrend das hier beschriebene Geréat in Reflexion arbeitet. Dies erlaubt es, auch
opake Proben zu untersuchen.

» Das Mikroskop besitzt einen Rastertisch mit groRem Rasterbereich. (Das konfokale Mik-
roskop von Orrit und Mitarbeitern, das ebenfalls einen Parabolspiegel mitNahver-
wendet [3.10], wurde nur zur Spektroskopie und nicht zur Abbildung benutzt.)

» Das Mikroskop besitzt eine Grobpositionierung der Probe bei kryogenen Temperaturen,
was nur bei einigen der anderen Tieftemperatur-Gerdte vorgesehen ist ([3.8], [3.13],
[3.14], [3.16], [3.20], [3.25]).

Die verwendete interferometrische Scherkraft-Detektion hat den Vorteil, dass sie kompakter
ist als die Ubliche Streulichtdetektion, aber den Nachteil, dass d{eyostaten nachjustiert
werden muss. Gegentber der Detektion mittels Stimmgabel besteht der Vorteil, dass keine
tieftemperatur-taugliche Elektronik fir den Vorverstarker entwickelt werden musste.

Ein Nachteil des Aufbaus mit Parabolspiegel ist, dass es schwierig ist, einen Spiegel her-
zustellen, der die bei Objektiven tblichen Toleranzen erreicht. Erschwerend ist zudem, dass
die Justage des Anregungslichtes sehr genau erfolgen muss, da die Auflésung durch die
starke Koma sonst drastisch verschlechtert wird. Objektive sind hingegen nicht fir die Benut-
zung in verschiedenen Umgebungen ausgelegt. Insbesondere treten im flissigen Helium mit
einem Brechungsindex von 1,028 (gegentber lyft; 1,00029) Aberrationen auf.

Mit den vorgestellten Experimenten wurden die Eigenschaften und Méglichkeiten des
Mikroskops dargestellt. Es wurde gezeigt, dass der Parabolspiegel Abweichungen von der
Sollform aufweist und wie diese sich auf die Fokussier- und Sammeleigenschaften des Spie-
gels auswirken.

Die raumliche Auflésung des Mikroskops erreicht die Beugungsgrenze fast. Die Halb-
wertsbreite (FWHM) im Fluoreszenzbild einzelner Terrylen-Molekiile betragt fir schwache
Anregungsleistungen 0,46 pm, was etwal@Btspricht und um den Faktor 1,6 groRer ist als
beugungsbegrenzt. Fir Tieftemperatur-Anwendungen ist jedoch zu beachten, dass auch mit
Standard-Objektiven die Beugungsgrenze nicht mehr erreicht wird (siehe zum Beispiel
[4.12]: Halbwertsbreite: 0,8 A und [4.13]: Halbwertsbreitgyien= 1,4 7).

Die Sammeleffizienz des Spiegels erreicht die Werte, die angestrebt wurden, nicht ganz.
Dies ist ebenfalls die Konsequenz der Abweichungen von der Parabelform und zum Teil auch
bedingt durch die grol3en optischen Wege zwischen Spiegel und Detektor. Durch einen kom-
pakteren Aufbau und eine kleinere Vergrof3erung auf dem Detektor sollte es mdglich sein,
sich wenigstens den Werten anzunahern, die fur den Spiegel mit Abweichung berechnet
wurden. Eine Reduktion des Kontrasts misste dafir jedoch in Kauf genommen werden.

Die konfokalen Abbildungen einzelner Molekile bei tiefer Temperatur zeigen, dass das
angestrebte Ziel erreicht werden konnte. Nahfeld-optische Messungen sind bis jetzt noch
nicht durchgefiihrt worden. Es konnte jedoch gezeigt werden, dass die Scherkraft-Regelung
bei Raumtemperatur und bei 88 K, sowie im Vakuum benutzt werden kann.
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Erste spektroskopische Experimente an einzelnen Molekilen bei tiefer Temperatur zeigen,
dass die Detektionseffizienz fiir viele Experimente ausreicht. Insbesondere macht die Ver-
wendung von Avalanche-Photodioden mit hoher Empfindlichkeit einen Teil des Verlusts
wett. Die spektrale Aufldsung erreicht die theoretischen Werte fast. Die Abweichungen sind
auch hier wenigstens teilweise durch die Abweichungen des Spiegels von seiner Sollform
bedingt. Die Lage der Spektrallinien kann aber trotzdem mit der berechneten Auflésung de-
tektiert werden, lediglich die Bestimmung der Breiten der Spektrallinien wird durch die Ab-
bildungsfehler beeinflusst.

Bei tiefer Temperatur steht somit eine grof3e Palette von Experimenten an einzelnen Mo-
lekilen zur Verfligung: Fluoreszenzanregungs-Spektroskopie, quantenoptische Experimente,
wie spektrale Diffusion oder Zeitkorrelations-Experimente und Fluoreszenzspektroskopie,
alles auch in Abhéngigkeit von der Temperatur.

Die theoretischen Moglichkeiten der Parabolspiegeloptik sind noch nicht ausgeschdopft.
Ein Spiegel mit geringeren Abweichungen kann noch eine Verbesserung der im konfokalen
Betrieb mdglichen Auflésung bringen und insbesondere die Sammeleffizienz verbessern. Das
starke longitudinale Feld, das bei Verwendung von radial polarisiertem Licht entsteht, wird
einerseits die dreidimensionale Orientierungs-Bestimmung einzelner Molekile ermdglichen.
Andererseits wird, unter der zusétzlichen Verwendung von linear polarisiertem Licht, die
Untersuchung von Nanopartikeln mit polarisiertem Licht in allen drei Raumrichtungen er-
mdglicht. Die Anwendung nahfeldoptischer Methoden — sowohl Aperturmethoden als auch
Feldverstarkung — wird schliel3lich eine wesentliche Verbesserung der rdumlichen Auflésung
bringen.
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A Berechnung de Diffraktionsintegrale fir einen Parabolspiegel

Zur Berechnung der elektrischen Feldkomponenten auf der fokalen Kugel f,, werden de Ge-
setze der Strahlenoptik benutzt. Aus der nebenstehenden Figur kann man shen, dass @r
Vektor s, der in Propagationsrichtung zeigt, die p-polarisierten und s-plarisierten e ektri-
schen Feldkomponenten E, und Es nach der Reflexion
und der Vektor r,, der vom geometrischen Fokus des
y &X Spiegels zum Beobachtungspunkt P zeigt, folgenderma-

[3en geschrieben werden kénnen:

s=—(sin@,,, cos,sinb, sing,casb,,),
AP L's% em Ep= Eoyp(—cosem cos¢,—cosby, sin¢,sin9m),
i@— Es = Eq s(sing,—cos¢,0),
E ° rp = Ip(SinBp cosdp,siNBp singp, cosbip ) (A1)

wobei die Feldkomponenten vor der Reflexion als Eq, und Egs bezeichnet sind. Zusétzlich
mussnoch berticksichtigt werden, dass die Energiedichte des einfallenden Feldes gegen den
Fokus hin ansteigt. Dieser sogenannte Apodisierungsfaktor kann berechnet werden, indem
berticksichtigt wird, dass de Energie, die durch eine infinitesmal kleine Flache senkredt
zum Strahl fliefdt, konstant sein mussauf dem Weg zum Fokus'. Also muss geien

Eo(r)’ 55, =|E(B)? 5, (A.2)

wobei [Eo| der Bearag desFeldes vorder Reflexion und |E| nach der Reflexion i, r der Ab-

stand vonder optischen Achse und 8% und dSinfinitesimale ringférmige Flachenelemente im
Objekt und Bildraum sind. Die ringférmigen Hachenelemente sind dabei:

8y = 27tr & =21 f 2(2tan94)cos 2 95,
5S=2m f2sinf36 (A.3)

wobe der Zusammenhang r = 2 f tan(82), der fir den Parabolspiegel gilt, ausgenutzt wurde.
Durch Einsetzen von A.3in A.2 kann nun der Apodisierungsfaktor berechnet werden:

%
E(6) = Eo21 tm%)#@ = Eo(2f tan%)m (A.4)

Firlinea entlang der x-Achse polarisertes Licht snd die p- und s-polarisierten Anteile Eq, =

cosg lo(6) undEgys = -sing 15(6), wobeily(6) die Feldverteilung im einfallenden Strahl ist. Die
Feldkomponenten auf der fokalen Kugd f,, sind dann also

! Die folgende Berechnung der Apodisierunggunktion folgt der allgemeineren bei Stamnes [A.1]. Dort wird auch
der Apodiserungsfaktor flr das aplanatische Objektiv hergeleitet.
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2,6) gf%[(l+closem)+(1-09s9m)cos2¢]g
=0 E(1—cost9m)sm2¢ 0
m E sin@,,cos¢ E (A.5)

unter Vernachlassiging eines konstanten Phagnterms der durch die gesamte Weglénge zu-
stande kommt. Fir radal polarisiertes Licht hat der einfalende Strahl keine s-polarisierten
Antelle, das heildt Eqs = 0 und Eyp, = Io(6). Die Feldkomponenten auf der fokalen Kugel sind
dann:

[cosf,,cos¢g ]
E, =_—1+2'0(93 Rosf,sing -
cos
™H -sin6, H (A.6)

Durch Ausmultiplizieren von sr, im Exponentialterm von Gleichung (2.1) erhdt man

exp[i ksmp] = exp| - i kcosOcostp | mxp[—i ksinBsing, cod¢ —¢p)] (A7)

Durch Anwendung der folgenden Identitdten [A.2] kdnnen nun aws den Gleichungen (2.1),
(A.5), (A.6) und (A.7) die Gleichungen (2.2) und (23) fur lineae Polarisation sowie (2.4)
und @.5) fir radale Polarisation berechnet werden:

2

I 0 " cosng Jexpli pcos(p - 9))dg = 21", (o)cos(ng),

2

J’O 7Tsin(nzp)exp(i pcos(p - ¢))d¢ =2mi"J, (p)sin(ng). (A.8)

B Feldkomponenten undDiffraktionsintegrale fir ein Objektiv

Die Bereclmung der Fddkomponerten in dx Ndhe des Bkusses imes aplaatischen (bjek-
tivs fir entlang der x-Achse linear polarisiertes Licht findet man bei Richardsund Wolf [A.2]
oder bei Stamnes [A.1]. Sie werden analog der im Anhang A fiir einen Parabolspiegel vorge-
fuhrten Berechnung hergel eitet und ergeben:

ikf
B =5 (los + 121 00520,
i
Ey=-—7% Iy, sin2¢p,
E, = —Kf 11, cosgp. (A.9)

Die Integaely, |1, und I, Snd dabel folgendermal®En definiert:
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aq )
lo, =J’  o(6)+/cosB sinb (1+cos8) Iy (krp SinBsingp ) € kP c256¢0sp g g,

Qo

aq .
Iy, =J’ lo(6)v/cos8 sin? 6 J;(krp sinfsinGp) &' kP cosdcose g
a

0

ap .
Iy =J’  o(6)+/cosB sinB(1- cosB) I, (krp SinBsinGp) €' KP 200sFp g g

Qo

1(6) =N expH =21 (A.10)

mit den gleichen Bezeichnungen wiein Abschnitt 2.2.1.1, Seite 20.
Fur radiale Polarisation erhdt man gemal3 [A.3]:

Er :_kf Il,r'
E,= O,
E, =ik Io, (A.11)

mit den Integralen:

a1

Lo =L 1,(6)v/cosBsin? 6 J, (krp sin@sinGp ) € kP cB0 b 4g
0

a1

Iy =J’ lo(6)V cos®BsinB J, (krp sinBsingp ) e K c80 ¢ g
o

14(6) =N emg—%f’@lﬁzﬂﬁ (A.12)

Wo

C Diffraktionsintegrale fur nicht achsenparallele Beleuchtung

In Kapitd 2.2.1.3 wird erwdhnt dasszur Berechnung der
Felder in der Umgebung des Fokus bei nicht achsenparalleler
Beleuchtung der zusitzliche Phasnterm exp(-i®) = exp(-
y i k2ftan(6/2) cosptana) bericksichtigt werden muss. Dieser
X beschreibt die Fhasenverschielungen durch die gekippte
Wellenfront. Dabel igt k die Wellenzahl, f die Brennweite, ¢
der Azimutwinkel und 6 der Polarwinkel im Spiegel und
der Winkel, um den die Wdlenfront in Richtung der positi-
ven x-Achse verkippt ist. Hier soll der allgemeinere Fall besprochen werden, dass die Wellen-
front in eine beliebige Richtung gekippt sein darf. Die Verkippung kann dann durch einen
Polarwinkel a und einen AzimutwinkeB beschrieben werden (siehe Abbildung). Dabei an-
dert sich der Phasenterm zu exp(-i®) = exp(-i k2ftan(6/2) cosg - B) tana). Die Integration
Uber den Azimutwinkd ¢ ist jetzt nicht mehr direkt analytisch 16sbar (siehe Anhang A). Hier
soll gezeigt werden, wie die Integration trotzdem analytisch gd 6st werden kann.
Der gesamte Phasnterm ist fir nicht achsenparallele Beleuchtung (siehe auch Anhang A)

exf~i Byr) = exp(-i k(r s+ 2f tan84 cos( - B)tanar)) (A.13)
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wobei r der Ortsvektor des Punktes ist, fur den das eektrische Feld berechnet werden soll.

Mit der Definition von r =(ry, ry, ;) und s = (sin8 cosp, sin@ sing, co ). Durch Vergleich
sieht man, dass duch gedgnete Wahl eines aderen Punktesry = (ry, ry1, rz1) der gleiche
Phasenterm erzeugt werden kann, némlich far

M = (rxsine +2f tan9; tanar cosﬁ)/sine
ryp = (rysin9+2f tan%tanasinﬁ)/sine
g =, (A.14)

Mit dieser Wahl des Runktes erhdt man den gleichen Phagnterm und die Integration Uber
den Azimutwinkel ¢ kann wie im Anhang A in Gleichung (A.8) erklart durchgefiihrt werden.
Zu bemerkenist noch, dassdie Wahl von r; vom Polarwinkel 8 abhangig ist.

D DasFeld eines Dipols, de durch ein Objektiv abgebildet wird

Zur Herleitung der Gleichung fir die dektrischen Fddkomponenten, die ein Dpolstrahler,
der im Fokus eines Objektives mit hoher numerischer Apertur liegt, im Bildfokus erzeugt,
geht man gleich vor wiein Kaptd 2.2.2.1 Man erhdt dann:

2

cos6
J’J 0039:1 [(p [emy)eoy *
0

(p %)em] ﬁxp(i Ko(roSo = r}nrmsm)) sng,d6,d¢  (A.15)

wobei hier der Index m fir das Simmelobjektiv' mit der hohen numerischen Apertur steht,
dasdie Stelle des Parabolspiegels einnimmt, und der Index o flr das abbildende Objektiv. Bis
au die Einheitsvektoren, die wie folgt definiert sind, Snd die Bezeichnungen gleich wie fur
den Parabolspiegdl (Kapitel 2.2.2.1).

Sl (—Sin¢,cos¢,0),
€m) = ‘(0089m COS¢.cosemsin¢,—sinqn),

€o = ‘(00890 cos¢,cosh, Sin¢,sin90),

Sn= (sinfcasp sné,sing,cosl,).

S = —(sint9O cos¢,sin903in¢,—cos(90). (A.16)

\/ 16n3£0

'0,min

3 Qo,max
ikyf
E(ro) =- 2 I
6

Fir die Integrationsgrenzen erhdlt man hier:
6, = arcs'n(M sineo),
6 max = acs n(ﬁ ENAn/nm),
6 min = arcsin(rprape/ o). (A.17)

! Man vergleiche hier auch nochmals mit der Abbildung 2.10. Der einzige Unterschied ist, dassfiir das Oljektiv der
Winkel 6, von der positiven z-Achse aus gemessen wird.
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Es lasd dch die Vereinfachung nutzen [A.4], dassder Effekt einer Verschiebung r, des Di-
pols weg von der optischen Achse dadurch erzeugt werden kann, das das Bild des Dipols im
Fokus um-M n,, r,, verschoben wird™.

E Der Exponentialterm in den Feldkomponenten des Bildes eines Dipols

Zur Herleitung des Exponentialterms in den Gleichungen fir das Feld eines Dipols im Bil d-
fokus (GEichungen (2.7) und (A.15)) muss dé Annahme gemacht werden, das die Flache,
durch die das Licht das Sammelelement verlasst, enkredit zur gotischen Achse seht. Diese
Annahme ist fir einen Immersionsspegd sicher verniinftig und fir ein aplanatisches Qhjek-
tiv stellt es keine wesentliche Einschrénkung dar. Der Einflussder Verschiebung des Mole-
kils ausdem geometrischen Fokus wird ngherungsweise fiir kleine Verschiebungen nur in
der Phase berticksichtigt. Die Wegdifferenz der Wellenfront Aw auf der fokalen Kugel durch
eine Verschiebung des Dipolsist

AW = - Ty Sy,
wobei s, ein Einhetsvektor vom geometrischen Fokus zir fokalen Kugel und r, der VVektor
vom geometrischen Fokuszum Ort des Dipols ist. Die beiden Vektoren kdnnen dann nit dem
Polarwinkel 8 und dem Azimutwinkelp in kartesischen Koordinaten folgendermalRen ge-
schrieben werden:
Sm = (sin@ cosg,sinBsing, cash),
m="Ip (sinep C0osPp,SinBp singp,cosOp ) (A.18)

wobel der Index P fir den Ort des Dipols seht. Damit ergibt sich fir die Wegdifferenz
AW = - ro[cosB coDp +CoS(¢p-Pp)Sind Sinbs].

Diese Wegdifferenz wird durch die Optik auf die Austrittspupille tbertragen. Die Ubertra-
gungsfunktion sei als g(6) bezeichnet, so dass der Abstahd
n eines Strahls von der optischen Achse nach Verlasen der
m 1.0 Sammeloptik ndherungsweise fir kleine rp, mit d = f g(9)
dd gegeben igt, wobei f die Brennweite ist?. Damit kann 6 als

Funktion von d ausgedriickt werden: 8 = ¢g(d/f). Der Winkel
2 a5, unter dem cbs Licht die ds sakredit zur optischen Achse
Olq angenommene Grenzflache erreicht, kann folgendermalen
AW _b;red’met werden, wie in der nebenstehenden Skizze zu sehen

ist:

dAw /dd = tana, = sinas.

Mit Hilfe des Sndlius schen Gesetzes berechnet man daraus den Winkd a;, unter dem das
Licht aus dem hoher brechenden Materia augritt:

sina; = Ny, Sna, = n,, dAw /dd.
Die Ableitung dAw /dd kann berechnet werden und ergibt:
dAw /dd = - rod([cosB coFr +cos(¢-¢p)Sind sinGys])/dd.
Damit gilt also:
sinay = - Ny I d([cosB cost +cos(¢-¢p)sing sinp])/dd.

Daswiederum ist gerade der Winkel a;, unter dem das Licht die Sammeloptik verlasg, wenn
dasumgebende Medium den Brechungsindex n,, = 1,0 ha und der Dipol um ny, r, aus dem

! Siehe Anhang F.
2 Fiir einen Parabol spiegel istg(6) = 2 tan@/2), fiir ein aplanatisches Objektiv giltdyE sin@).
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Fokus verschoben wird. Aus der Wegdifferenz Aw wird der Phasenterm in den Gleichungen
(2.7) und (A.15) berechnet:

d=kAw=-knnI'nm Sn

F Herleitung de Longitudinal- und L ateralvergrof3erung
Hier soll die in Abschnitt 2.2.2.1 und im An-

K )-(—-\ hang D erwéhne Vereinfachung fir ein Objek-

j N tiv, dass @r Effekt der Bewegung eines Dipol-

i o g strahlers um r,, ausdem Fokus weg von der

H . ‘ o optischen Achse, dadurch erzeugt werden kann,
W /Z s, % .(/"1 “Z  indem das Bild des Dipols im Fokus umr,' = —
Lyl 7 M n,, r, verschoben wird, hergeleitet werden.

- e Die dekirishen  Fddkomponenten  im
b ¢ Bildraum fir verschiedene Positionen des

C . . Dipolstrahlers im Objektraum unterscheiden
Objektiv  Linse Bildebene 4, gem® Glachung (A.15) nur im

Exponentidterm: @ =K (r,S — Nm 'mSy- Wenn der Dipolstrahler im Fokus liegt, ist r, = O.
Wird der Dipol verschoben, so wird also ein Vektor r,' gesucht, der zu r, addiert werden
kann, ®dassry's, — Nm Sy = 0 ist. 5, S8 @n Einhetsvektor, der vom Fokus des Qojektivs
zur fokalen Kugdl f,, zeigt und s, ein Einheitsvektor, der von der fokalen Kugdl der Linse f,
zum Bildfokus zeigt, wie in der obenstehenden Abbildung dargestellt ist. Die vier Vektoren
las®n sich dann folgendermalien schreiben:
Sm =(sin6,,, cos$, sin B, sin ¢, cosb,,)
I'm = Iq\8iNdy cos@,sind, sing, cosd,
S, = (sin6, cos¢, sinb, sing,—casb, )
ro'= Ry(sindy, cosg,sindy, sin g, cass, ) (A.19)
wobei 4 und @fir die Polar- und Azimutwinkel der Vektorep und ro' in Kugelkoordinaten
stehen. Die Indizes g und b stehen zur besseren Unterscheidung fiir Quell- und Bildgebiet.
Nach Vereinfachung von @/k = (r,' S — N ', Sy) erhdt man:
®/k =R, cosb, cosdy, — Nyl cosBp, CosT —
coi:p - qo)E(Rb Sin6, sindy, — Nyl sinBy, sinﬁq) (A.20)
Jetzt wird der Zusammenhang sing,,= M sin@, benutzt, der fiir ein aganaisches Qbjektiv gilt,

wobei M die VergréRerung ist, die als das \erhdtnis dr Brennweiten definiert ist: M = f/f,.
Damit vereinfacht sich Gleichung (A.20) zu

®/k = R, cos, cosdy, — Ny ry €SOy, Cosdy —
004¢ —qo)sin 6, E(F?b sindy, = NpfigM sinﬁq) (A.21)

Jetzt werden folgende Féll e unterschieden: a) Der Dipolstrahler wird senkredht zur optischen
Achse aus dem Fokus gestoben. Es handelt sch also um eine reine Transvesdversdie-
bung. Damit ist 9,= 90°. Wennry' =-M ny 1, gewdhlt wird, dann ist auwch $,= 90° und damit
@k = 0. Dese WAl vonr ' hat also die geforderte Eigenschaft.
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b) Der Dipolstrahler wird entlang der optischen Achse aus dem Fokus verschoben. Dann wird
J4= 0. Aus Symmetriegrinden mussauch J,= 0 sin, dasheil¥ der Bildfokus verschiebt sich
ebenfallsau der optischen Achse. Gleichung (A.21) vereinfacht sich damit zu

®/k = R, cos6, — Ny Ty CoSE. (A.22)

Wird nochmals sing,, = M sin@, und cosf = 1-sin?6 benutzt und anschlieRend das Re-
sultat nach Potenzen von sing, entwickelt, so erhdlt man:

®/k =(Ry = Minrq) = 35(Ro = M rg)sin62 - (R, = Ménprg)singi+... (A23)

Der erste Term ist ene kongante Phase,die die Wegdifferenz belcksichtigt, fur die Intensi-
tatsverteilung also unerheblich ist. Der zweite Term fuhrt zur Wahl vonr,' = M? Nt . Wenn
sing, klein ig, fuhrt diese Wahl zum gewiinschten Efekt. Ist Sng, nicht klein genug, <o gibt
es keine Ldsung mehr fir dasProblem.

Fir ein aplanaisches (hjektiv lasst sth aso ene transversale Verschiebung r, des Dipol-
strahlers durch eine transversale Verschiebung dx Bild-Feldvertellung um ry' = -M np 1y
erzeugen und eine longitudinale Verschiebung r, kann fir kleine numerische Aperturen auf
der Bildssite durch eine longitudinale Verschiebung der Bild-Feldverteilung um r,' = M? n,
I'm erzeugt werden. Damit lassen sch die Beredhnungen der Sammeleffizienz+unktion ver-
einfachen.

G Die Diffraktionsintegrale fur einen Dipd im Parabolspiegel

Gleichung (2.7) besdireibt, wie das dektrische Fed eines Dpols, dr in der Nde des Paa
bolspiegel-Fokusses liegt, in der Ndhe des geometrischen Fokus®s der Tubuslinse berednet
werden kan. Die Geid1ung lautet

E(r,) = ~—8le J' J'(1+Cosem)x/°0390[(P@m,n)eo,n‘

\/1671 &

omln

(p %)em] [exp(i Ko(roSo =~ MnfmSm)) N6, d6, dgp  (A.24)

wobei f,, und f, die Brennweiten von Spiegel und Abbildungsobjektiv sind. Eine schematische
Darstellung der Abhildungsgeometrie mit den Winkeln 6, und 6, ist in Abbildung 210 ge-
zeigt. kg ist die Vakuum-Wellenzahl, n,, der Brechungsindex des Spiegelmaterials, rp, ist der
Vektor vom geometrischen Fokus s Spegels zum Ort des Dipols und r, der Vektor, der
vom geametrischen Fokus des Abhildungsobjektivs zum Beolachtungspunkt P zeigt. Die
Einheitsvektoren ey, €y, €, S Unds, sind gemal’ Gleichung (2.8) definiert.

Auch hier kann die Integration Uber den Azimutwinkel ¢ analytisch ausgefiihrt werden, in-
dem der eigentliche Punkt r,, andemdas Fdd beednet werden sdl, geegnet ersezt wird,
um einen integrierbaren Exponentialterm zu erhalten. Die gleichen Uberlegungen wie in
Anhang C fuhren hier zur Wahl des Ersazpunktesr

Foxa. = (Ml SINB + Ty SN, )/SiNG,,
foyr = Nmlmy SINBy, + Ty SING, J/SING,,
Fozt = (NP COSBp, + I, COSH, )/ C0SH,, (A.25)
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Damit wird Gleichung (A.24) bezlglich analytisch integrierbar und man erhélt unter mehr-
facher Verwendung der Identitat (A.8):

Ex =lggCc0SPB —ilyscospp + Iz(cos,B cos2¢p +sinBsin2¢p ),
Ey =loasinB —ilyisingp +1,lcosBcos2gp +sinBsin2pp

E,=-lg2 i Illz(cos,B cospp, +sinBsingp (A.26)

mit den Integralen:

Qo,max i
'O'l:ﬁ) £ (1+cosh,, co¥, )sim Ja) €°d6, |

Qo,m

|o,2=I
0

eo,m

|1,1=I
0

eo,max

15 =J’ ccosf, sirf, sir Ja) €°dg,
0

¢ sing,, sind, cosr d(a) €°de, ,

axcsim9m cod, cos y{a) €°df, ,

ao,ma

it

mit folgenden Definitionen:

"< (1- cosh, cod, bina L(a) €'° df, , (A.27)

6 = 2arctar{% sirﬂo) ,
a=—krp sing, sinfp ,
b=-krp cosf, codp ,

k3f,p [coso, (A.28)

C=i7%7 —\ am, (1+cost9m) sirg, .

Dabei sindrpy, 61 undgp, die Polarkoordinaten des Ersatzpunktgs die von 8,, und dem
Ortr, des Dipols abh&ngig sind.ist der Polarwinkel un@ der Azimutwinkel der Dipolori-
entierung ungb das Dipolmoment.

Analog berechnet man die Felder im Falle des aplanatischen Objektivs, siehe [A.5], [A.6].

H Fokussierung durch eine Grenzflache

Befindet sich eine ebene Grenzflache zwischen zwei Dielektrika mit den Brechungsmdizes
undn, im Fokus bez = 0, so missen die oben berechneten Formeln erweitert werden. Das
Feld an einem Punl® in der Nahe des Fokusses setzt sich dann aus dem einfallenden und
dem reflektierten Feld zusammen, oder es ist das transmittierte Feld, je nach LBge von

E= [F; +E, z>0
" 7<0 (A.29)
In der Debye-Néherung [A.7] wird eine Zerlegung des einfallenden elektrischen Feldes in ein

Winkelspektrum von ebenen Wellen gemacht. Diese interferieren im Fokus. Befindet sich
nun eine ebene dielektrische Grenzflache im Fokus, so kann deren Einfluss unter Anwendung
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der Fresnelschen Reflexions- und Transmissions-Koeffizienten und des Snellius‘'schen Bre-
chungsgesetzes berechnet werden.

Abbildung A.1. Elektrische Felder und Winkel bei der Fokussierung durch eine Grenzflache.

Abbildung A.1 zeigt die geometrischen Verhéltnisse, die Winkel und Felder, die fur die Be-
rechnung bendtigt werden. Das einfallende elektrische Egldird in eine p-polarisierte
(parallel zur Einfallsebene) Komponerig, und eine s-polarisierte (senkrecht zur Einfalls-
ebene) Komponentg, s zerlegt. Wenn in kartesischen Koordinaky (Eox, Eo,,0) ist, dann

gilt fir die Amplituden

Eop = Epxcosp+ Eyy sinp,

Eos=—Eqxsing + Eyycosp . (A.30)
Da der Spiegel als ideal reflektierend angenommen wird, &ndert sich an den Betragen durch
die Reflexion am Spiegel nichts, es gilt soj = Eq, undE;s = -Eq5 wegen des Phasen-

sprungs vorrt Die Winkelspektren der drei Felder, des einfallenden, des reflektierten und des
transmittierten, sind in kartesischen Koordinaten:

Ei =(-cosf cop 5 co8 si@ ,sth)E,, +( sn—, ap9)[Eys
E =( cosd co® , co8 sip ,sh)[E,,H,+( sin—, ap®)[Eqslts
E =(—0059t cog 5 cog sip vSBl]) |:EO,pr"'( -, Q}bfﬁ)) [Eosls  (A.31)

mit den Reflexions- und Transmissions-Koeffizientgnrs, t, undts, wie sie in [A.8] oder
[A.9] nachgeschlagen werden konheNit dem Snellius’schen Gesetz kénnen die Winkel-
funktionen vong, bestimmt werden:

sing, = ;‘—; sind
ny . 2
cosfg; =,[1- T, sirf (A.32)

Hier ist zu beachten, dass psnaginar werden kann, werm grof3er ist al$,. Es entsteht
dann ein evaneszentes Feld an der Grenzflache.

Diese Resultate werden nun in die Grundgleichung (2.1) eingesetzt und man erhalt fir
das Feld in einem Punktim Medium 1, also miz> 0

! Die Definitionen sind in der Literatur nicht einheitlich. Die hier verwendete Definition ist:
_ ngcosB - n, co®, _ Ny cosd—n, cod, _ 2n,; cosf to= 2n, cosh
mcosf+n, cod, ' P mcosh +n,co®’ 5 mcosB+n,cod,’ P njcosh +n, cod’

S
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E(P) =—%Q’Ei enisTLE dmisT o (A.33)

wobeis unds Einheitsvektoren sind, die in Ausbreitungsrichtung des einfallenden, respek-
tive reflektierten Strahls zeigen, uedder Raumwinkel. Fir einen Purikim Medium 2 ¢ <

0) erhalt man

E(P) =—%Q’Et e g (A.34)

wobeis der Einheitsvektor ist, der in Ausbreitungsrichtung des transmittierten Strahls zeigt.

Um auch Falle berechnen zu konnen, in denen die Grenzflache nicht exakt im Fokus
liegt, sondern leicht versetzt ist und kgliegt, muss noch daflr gesorgt werden, dass die drei
Felder an der Grenzflache die gleiche Phase haben. Dafiir miissen folgende zusatzlichen Pha-
senterme bertcksichtigt werden, die aber im folgenden nicht weiter berticksichtigt werden:

E - E
E, — E, [exdi2kn, cod z)
E; — E, [ex{ ik (n, co - n, cod, ) (A.35)
Damit lasst sich nun aus einer beliebigen Polarisations- und Intensitatsverteilung im Be-

leuchtungsstrahl die Feldverteilung in der Umgebung des Fokusses berechnen. Die Integra-

tion Uber den Azimutwinkep kann auch hier mit Gleichung (A.8) analytisch gelést werden.
Fur lineare Polarisation entlang der x-Achse erhélt man

ikgny f
Ex =5 (lo) +12) co2¢p )
ikgny f .
Ey =—5— I sin2¢p
E;=-konf I cospp (A.36)

fur einen PunkP im Medium 1 mit den Integralen:

a

Loy, =L T2 ((1+cos{9)e‘i¢1+ (s~ p CO8 )ié’l) Jd, )sth @ |
0
a . .
Iy, =J’ lﬁsine(e""’lﬂp é"’l) J0,)si8 @,
Qo
a

21, =L lﬁ((l—cose)e‘m’u (s +r , CO8 )ié’l) Jdi, )sth @ , (A.37)

und fur einen Punkt im Medium 2:
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a
|0,|2 :I 1l+cose (t +t COSQt) ImlJo(q)z)SnQdQ
ag
ai
Il:'z :I 1+cose(t sng e q)l)Jl(q) )sn6da,
ag
aq )
o7 ssaalts tp 0058) €% ) (;) $n6 e, (A.38)
Qo

mit folgenden Definiti onen fir ®; und @,
®, =K rp coso; costp,

®, =k;1p 9nf; Snbp, (A.39)
wobei k; die Wellenzahl im jeweiligen Medium ist und 6 je nach Position von P entweder 8
oder g, ist.
Fir radiale Polarisation erhd8t man
E =komf I1,r
E,=0
=—ikgmf Ig, (A.40)

fur einen Punkt P im Medum 1 mit den Integaen:

a

1 i .
IO’,I:J’U 1+cos@9”9( e '®ler, € 'q’l)Jo(qu)sanH,

a

1 i .
i, = [ e cos(e®1-r, €%1)3,(®,) sn6de, (A.41)

undfir einen Punkt im Medium 2:

ai

lor, :L Trass SN6 t, €7 ®130(®,) snOd8,
0

a1

hiry :L Trosg COSB tp €7 P13 () SNOB, (A.42)
0

mit den gleichen Definiti onen fir @, und ®, wiein Gleichung (A.39).
Fir ein Objektiv sind die Herleitungen analog und man findet die Resultate bei [A.10]
oder bel [A.11], allerdings nur fur lineae Polarisation.

| Die Programme zur Berechnung de optischen Felder

Die Rogramme zur Beaedhnung der elektromagnetschen Fdder unfassendie Beednung
der dektrischen und magnetischen Fddverteilung im Fokus eines Parabd spiegels oder eines
apanatischen Objektivs fiir verschieden polarisiertes Anregungdicht (linea, zirkular, radal
und azimutal [A.3]) und mit oder ohne dielektrische Grenzschicht. Daseinfallende Licht kann
dabei unter einem Winkel zur optischen Achse oder parallel zu ihr einfallen. Zudem kénnen
fir den Parabd spiegel zylindersymmetrische Phasenstdérungen zur Simulation von Fabrikati-
onsfehlern mitberiicksichtigt werden.
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Ein zweiter Satz von Programmen erlaubt die Berechnung der elektrischen und magnetischen
Feldverteilung eines elektrischen Dipolstrahlers, der in oder in die N&dhe des Fokusses eines
Parabolspiegels oder aplanatischen Objektivs gelegt werden kann. Die darauf aufbauende
Berechnung der Sammeleffizienz-Funktion ist ebenfalls moglich. Mit den berechneten
Sammeleffizienzen kdnnen die Bilder eines Dipols unter beliebiger Beleuchtung (siehe oben)
berechnet werden. Die Beriicksichtigung einer dielektrischen Grenzflache ist fir den Parabol-
spiegel ebenfalls maglich. In diesem Fall kann aber lediglich die Feldverteilung im Sekundér-
fokus berechnet werden. Die Sammeleffizienz muss aus [A.12] - [A.14] oder [A.15] separat
berechnet werden.

Im Laufe der Arbeit wurden zwei Generationen von Programmen entwickelt. Eine erste
Generation wurde komplett mit PV-WAVE [A.16] geschrieben, sowohl die Berechnung als
auch die Darstellung. PV-WAVE ist eine Programmierumgebung, die dafiir optimiert ist,
gro3e Datenmengen, insbesondere zweidimensionale Matrizen zu lesen, zu bearbeiten und
darzustellen. Die Programmiersprache ist ein weiterentwickeltes FORTRAN. Zudem stehen
umfangreiche Programmbibliotheken zur Verfligung. Zur Darstellung wird SXM [A.17],
[A.18], ein in PV-WAVE geschriebenes Programmpaket benutzt, das an der Universitat Basel
entwickelt worden ist und in Siegen im Laufe dieser Doktorarbeit erweitert wurde. Diese
erste Generation von Programmen benutzt eine Integration nach den fortgesetzten Newton-
Cotes-Formeln der Ordnung n=5 [A.19], [A.20]. Es wird zudem der Datentyp FLOAT ver-
wendet, der die reellen Zahlen mit nur 4 Bytes darstellt, was etwa sieben Dezimalstellen ent-
spricht. Diese Genauigkeit reicht fir die Darstellungen, wie sie in den Abschnitten 2.2 und
2.2.2 abgebildet sind, aus.

Fur die Berechnung der Feldverstarkung an einer Metallspitze war aber eine gréRere Ge-
nauigkeit notwendig, fir die deshalb eine zweite Generation von Programmen entwickelt
wurde. Diese Programme gliedern sich in zwei Teile. Die eigentliche Berechnung der Feld-
komponenten wird von FORTRAN-Programmen [A.21] ausgefiihrt, die Darstellung, die
Datenverwaltung und die Steuerung der Berechnung mit PV-WAVE und SXM. Die
FORTRAN-Programme benutzen eine Integration nach der fortgesetzten Simpson-Regel
[A.20] mit Fehlerabschatzung, so dass die gewunschte Genauigkeit fur die Berechnung fest-
gelegt werden karinZudem wird in diesen Programmen immer mit 8-Byte-Zahlen gerech-
net, was etwa 17 Dezimalstellen entspricht.

Eine Besonderheit soll hier noch besprochen werden, namlich die Integrationen fiir den
Fall, bei dem eine Probenoberflache in der Nahe des Fokusses liegt. Hier kommt es zu einer
Schwierigkeit, wenn das Licht vom optisch dichteren Medium ins optisch diinnere Ubertritt
und der halbe Offnungswinkel des fokussierenden Systems groRer als der Grenzwinkel der
Totalreflexion ist. Dann wird namlich csgemaR Gleichung (A.32) kompfesDieser Kosi-
nus kommt in den Fresnelschen Reflexions-, respektive Transmissions-Koeffizienten vor.
Insbesondere erstreckt sich die Integration tber die Nullstelle der Wurzel, die mit den oben
beschriebenen Algorithmen schlecht integrierbar ist, weil die Ableitung divergiert. Dieses
Problem wurde mit einem einfachen mathematischen Trick geldst. Die Integration wird in
zwei Teile zerlegt: einemparametrisiertdntegration vom minimalen halben Offnungswin-
kel bis zum Grenzwinkel der Totalreflexidly und eine vom maximalen halben Offnungs-
winkel bis 8.. Die Umparametrisierung wird im Folgenden erlautert.

Das Hauptproblem bei der Integration der Quadratwurzel bis zur Nullstelle ist, dass bei
den oben benutzten Algorithmen die Abszissgléichelntervalle geteilt wird. Weit weg von

! Die Funktion wird zuerst an den Integrationsgrenzen und exakt in der Mitte zwischen ihnen berechnet. Durch
fortgesetzte Halbierung der Intervalle wird eine immer bessere Abschatzung des Integrals bestimmt ([A.20], Seite
108). Dies wird solange fortgesetzt, bis die gewlinschte Genauigkeit erreicht ist. (Es ist handelt sich also um eine
adaptierte Romberg-Integration [A.20], der die Simpsonsche Regel anstelle der Trapezregel zugrunde gelegt ist).

2 g ist der Winkel nach der Brechung.
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der Nullstelle ist die Wurzel hinreichend glatt und kann in wenigen Unterteilungsschritten gut
integriert werden. Nahe bei der Nullstelle andert sie sich aber sehr stark und es ist nétig, sehr
viele Unterteilungsschritte zu machen, um ein einigermaf3en gutes Resultat zu erhalten. Die
benutzten Integrations-Algorithmen machen aber eine gleichméaRige Unterteilung und missen
deshalb die Funktion tberall mit sehr feiner Unterteilung berechnen, was sehr aufwéndig ist.

Die Integration einer Funktion¥) dx kann durch Umparametrisierung auch aufgefasst
werden als Integration von f jg{ mit x = gy):

X1 )
fax= [, " 1loyla )y, (n43)

X0 Xo

wobei g' die Ableitung von g nach y bezeichnet. Wahilt man fr gk, + Y’ (X — Xo), SO
erhalt man eine Unterteilung, die nahe kgeine hohe Dichte hat und nahe kegeine ge-
ringe. So lassen sich die oben erwahnten Algorithmen einfach modifizieren, um die Integra-
tion bis an den kritischen Winkel numerisch gut durchzufihren, was Geschwindigkeit und
Genauigkeit anbelanigt

Um die Zuverlassigkeit der Programme zu tberprtfen, wurden, wo es tiberhaupt mdglich
ist, Vergleiche mit Literaturwerten angestellt ([A.2], [A.3], [A.22] und [A.23]). Andererseits
wurden fur viele Punkte die Maxwell-Gleichungen dberprift, das heil3t an diesen Punkten
wurden numerisch die entsprechenden Ableitungen berechnet und in die Maxwell-Gleichun-
gen eingesetzt. Die zweite Generation von Programmen zeigt eine Ubereinstimmung von
etwa 10 Dezimalstellen, was ausreicht, da fur die weitere Bearbeitung in PV-WAVE nur mit
sieben Stellen gearbeitet wird. Auch fir die numerische Losung der Maxwell-Gleichungen im
Falle der Feldverstarkung (Abschnitt 2.4) ist diese Genauigkeit ausreichend. Fir die Berech-
nungen mit einer Grenzflache in der Nahe des Fokusses wurden zusatzlich die Stetigkeits-
bedingungen des elektromagnetischen Feldes an der Grenzflache Uberprift.

! Der elegantere Weg, der aber mit mehr Aufwand fiir die Implementierung verbunden ist, ware es, die GauR‘sche
Integrationsmethode zu benutzen ([A.20], Seite 121). Die hier besprochene Methode liefert aber mit geringem
Aufwand bereits hinreichend genaue Resultate mit vertretbarer Geschwindigkeit.
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Zusammenfassung

Fur die optische Abbildung mikroskopischer Objekte werden seit Jahr-
hunderten Objektive mit Glaslinsen verwendet, da sie sich relativ leicht
in guter Qualitat herstellen lassen. Um Abbildungsfehler von Einzellin-
sen zu korrigieren, mussen jedoch mehrere Linsen kombiniert werden. Es
gibt aber auch optische Bauelemente, die ein Bild erzeugen, das frei ist
von Abbildungsfehlern. Zu diesen gehoéren parabolische Spiegel, die je-
doch fir mikroskopische Zwecke nicht in hinreichender Qualitat herge-
stellt werden konnten.

In diesem Werk wird sowohl theoretisch als auch experimentell unter-
sucht, wie ein Parabolspiegel mit einem groRen Offnungswinkel von
etwa neunzig Grad anstelle eines Objektivs in der Mikroskopie eingesetzt
werden kann. Parabolspiegel rkieinemOffnungswinkel sind sehr ge-
brauchlich im Teleskopbau und in der Telekommunikation. Spiegel mit
groRemOffnungswinkel hingegen wurden kaum je benutzt, weil sie au-
Berhalb der optischen Achse sehr schlechte Abbildungs-Eigenschaften
besitzen und ihre Herstellung schwierig ist. Die Eigenschaften eines Pa-
rabolspiegel-Mikroskops mit groRem Offnungswinkel werden in diesem
Werk ausfihrlich untersucht. In einem geeigneten konfokalen Aufbau
zeigt es hervorragende Eigenschaften, insbesondere auch fur Tieftempe-
ratur-Anwendungen, da Mikroskop-Objektive bei tiefer Temperatur nur
bedingt eingesetzt werden kénnen. Fir Nahfeld-Anwendungen, mit de-
nen es maglich ist, eine raumliche Auflésung zu erreichen, die deutlich
unterhalb der Beugungsgrenze der klassischen Mikroskopie liegen, be-
sitzt es vielversprechende Eigenschaften in Kombination mit speziellem
radial polarisiertem Laserlicht.

Der Autor beschreibt zudem den Aufbau eines Mikroskops mit Para-
bolspiegeloptik fur die Einzelmolekil-Spektroskopie bei tiefen Tempe-
raturen und untersucht dessen Abbildungs-Eigenschaften experimentell.
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