DOI 10.5162/sensoren2016/4.1.4

Mikroresonatorarray: Ein besonderer optischer Sensor
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Zusammenfassung

Sphéarische Mikroresonatoren stellen eine hochsensitive Messmethode dar. Bisher durchgefiihrte
Messungen an einzelnen Partikeln sind jedoch aufwendig und stellen hohe Anspriiche an das Mess-
system, was eine Anwendung erschwert. Im Rahmen dieses Artikels wird ein neuartiges Verfahren
vorgeschlagen, welche diese Probleme deutlich reduziert und somit einen Zugang zu einer technolo-
gischen Umsetzung spharischer optischer Mikroresonatoren als Sensor bietet.
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Mikrokugeln

Einleitung

Optische Sensoren zeichnen sich zumeist
durch ihre hohe Sensitivitat, Immunitat gegen
elektromagnetische Felder und sehr kleine
BaugrofRe aus. Dies trifft in besonderem Malle
auf faseroptischen Messverfahren zu, die auf
optischen Interferenzeffekten beruhen. Diese
werden fir eine Vielzahl unterschiedlicher
physikalischer Grofien wie Temperatur, Druck
oder auch zur Detektion von chemischen oder
biologischen Substanzen eingesetzt. Eine
Ubersicht tber faserbasierte Sensoren ist z.B.
dem Werk von Udd und Spillman [Udd,
Spillman 2011, 1] zu entnehmen. Bei all diesen
Verfahren wird das spektrale Verhalten durch
die MessgroRRe verandert. Dies zeigt sich etwa
in der Verschiebung von Transmissions- oder
Resonanzspitzen. Die Sensitivitdt des Mess-
systems lasst sich durch die Gitekennzahl Q
charakterisieren, welche sich im Falle eines
Resonators aus dem Verhaltnis zwischen ge-
speicherter Energie und Verlusten pro Umlauf
einer Welle im Resonator ergibt. Sie ist ent-
scheidend von der Geometrie des verwende-
ten Resonators abhangig. Kugelférmige Reso-
natoren zeichnen sich aufgrund ihrer hohen
Symmetrie durch besonders hohe Gitekenn-
zahlen aus, die es mdglich machen selbst
einzelne Moleklle nachzuweisen [2-4].

Einfiihrung in Whispering-Gallery Mo-
des

Der Name Whispering Gallery Modes, WGM
(deutsch: Flustergalleriemoden) gehen auf
Untersuchungen von Lord Rayleigh an Schall-
wellen in der Kuppel der St. Paul Kathedrale in
London in der zweiten Halfte des 19. Jahrhun-
derts zurlck. Das zugrundeliegende Phano-
men ist auch fir optische Resonanzen an die-
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Abb. 1: Entstehung von Whispering Gallery
Moden in kugelférmigen Resonatoren

lektrischen Kugeln gultig. Eine Prinzipskizze ist
in Abb. 1 dargestellt. Obwohl die Wechselwir-
kung des Lichtfelds mit dem Partikel mit Hilfe
der Wellenoptik exakt beschrieben werden
kann, wollen wir uns einer Beschreibung mit-
tels geometrischer Optik bedienen, da dies
einen besseren und intuitiveren Einblick in die
physikalischen Zusammenhange bietet. In der
geometrischen Optik wird das Lichtfeld durch
eine Anzahl von Strahlen unter  Beriick-
sichtigung ihrer Phase beschrieben. Lauft einer
dieser Strahlen im Partikel, wie in Abb. 1 ge-
zeigt, um, so kommt es an den Schnittpunkten
mit sich selbst zu Interferenzen. Unter be-
stimmten Umstdanden kommt es an allen
Schnittpunkten zu einer konstruktiven Uberla-
gerung und somit zu einer resonant umlaufen-
den Welle. Aufgrund der Symmetrie des Sys-
tems kann der Strahl innerhalb des Partikels
die Einfallsebene nicht verlassen, sodass sich
das Problem zweidimensional beschreiben
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Abb. 2: lllustration der Resonanzbedingung
fur einen kugelférmigen Resonator

|&sst.

Im Bild der geometrischen Optik ergibt sich,
wie in Abb. 2 skizziert, genau dann eine Reso-
nanz, wenn der Phasenfortschritt des Strahls
Ags entsprechend entlang der Strecke von A
Uber B nach C dem Phasenfortschritt A¢x ent-
lang der Kaustik bis auf ein Vielfaches von 2n
entspricht:

7
Ags = npko2\rg =1 _E_5¢reﬂ. (1a)

A@ = npk,2ry arccos (1b)
I'p
Ads — Ag =(m—1)-2r (1c)

Hierbei bezeichnen rp und rx die Radien des
Partikels bzw. der Kaustik, np den Brechungs-
index des Partikels, ko=27/4, die Wellenzahl im
Vakuum, 8¢, den Phasensprung bei Reflexi-
on an der Partikeloberflaiche, sowie m die Re-
sonanzordnung. Der Faktor w/2 lasst sich
durch die Eigenfokussierung des Strahls an
der Kaustik erklaren (nadheres hierzu z.B. in
[van Hulst 1981, 5]). Die Anwendung optischer
Resonatoren fiur die Sensorik lasst sich aus
den EinflussgréRen in den Gleichungen (1a)-
(1c) erkennen. Direkt ist die Abhangigkeit von
der GroéRe des Partikels und von dessen Bre-
chungsindex zu erkennen. Prinzipiell lassen
sich Resonanzen auch mit Strahlen erzeugen,
die durch Brechung in das Partikel gelangen,
jedoch sind solche Resonanzen sehr stark
verlustbehaftet und somit deutlich verbreitert.
Scharfe Resonanzen lassen sich daher nur
durch Strahlen erreichen, die an der Grenzfla-
che totalreflektiert werden. In diesem Fall ist
der Phasensprung [6] bei Reflexion an der
Oberflache ebenfalls von dem Brechungsindex
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Abb. 3: Resonanzspektrum eines PMMA-
Partikels bei schrittweise Anderung der Um-
gebungstemperatur. Die Amplituden der
Spektren sind farbkodiert.

der Umgebung abhangig. Eine weitere Ein-
flussgrolRe stellt die Temperatur der Umge-
bung dar, da diese einen Einfluss sowohl auf
die GroRRe des Partikels als auch dessen Bre-
chungsindex hat. Dies bewirkt eine Verschie-
bung der Resonanzen. Beispielhaft ist in Abb.
3 der Einfluss der Temperatur auf das Reso-
nanzverhalten eines Partikels aus
Polymethylmetacrylat (PMMA) dargestellt. Hier
wurde die Temperatur schrittweise im Bereich
zwischen 22 und 26°C verandert. Gleichzeitig
wurde das Resonanzspektrum aufgezeichnet.
Es ist deutlich der lineare Zusammenhang
zwischen resonanter Wellenlange und Tempe-
ratur zu erkennen. Die Verschiebung ist stark
materialabhangig und betragt z.B. bei PMMA
etwa 100pm/°C, ist jedoch unabhangig von der
GroRe des Partikels, wie dies in Abb. 4 zu
sehen ist. Zur Bestimmung der Verschiebung
der resonanten Wellenldnge wurde eine
durchstimmbare  Laserquelle  (NewFocus
Velocity 6308) mit einer minimalen Scange-
schwindigkeit von ca. 0,1'nm/s verwendet. Zur
Detektion  wurde eine  CMOS-Camera
(VRMagic 3+pro) mit einer Bildwiederholrate
von ca. 80 Bilder/s eingesetzt. Dies ergibt eine
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Abb. 4: Resonanzverschiebung von 13

unterschiedlichen  Mikroresonatoren als

Funktion der Temperatur
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theoretische Empfindlichkeit von 1,25pm, was
einer Temperaturempfindlichkeit von ca.
0,01°C entspricht. Mit einem solchen optischen
Mikroresonator lasst sich die Temperatur ge-
nau bestimmen. Jedoch wird hierfur ein kost-
spieliges, prazise durchstimmbares Lasersys-
tem bendtigt. Dieses Problem lasst sich durch
die Verwendung von mehreren Mikroresonato-
ren leicht unterschiedlicher GrolRe umgehen.

Mikropartikelarray als optischer Sensor

Das Prinzip des Mikropartikelarrays als Sensor
soll hier am Beispiel der Wellenlangen-
bestimmung ndher beschrieben werden. Ent-
sprechend Abb. 5 wird ein Prisma derart be-
leuchtet, dass es zu einer Totalreflexion an der
Unterseite der Messzelle (Grundflache des
Prismas) kommt. Die einfallende Strahlung
kann im Wesentlichen durch eine evaneszente
Kopplung in die Mikropartikel geleitet werden.
Dies erhdht den Kontrast deutlich, da bei einer
refraktiven Kopplung das Streulicht die reso-
nante Strahlung Gberdecken wirde. Die Mess-
zelle besteht aus einem Substrat auf dem sich
die Mikroresonatoren befinden und einem
Fenster aus Glas. Zur Detektion wird, wie be-
reits zuvor erwahnt, eine einfache CMOS-
Kamera eingesetzt. Die Weiterverarbeitung der
aufgenommen Bilder erfolgt Giber eine entspre-
chende Auswertesoftware.

Kamera PC
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Hisscadils Mikropartikel —
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.f/

Laserstrahl X
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Abb. 6: Experimenteller Aufbau

Als optische Resonatoren wurden Mikropartikel
aus PMMA der Fa. MicroParticles, Berlin und
sowie Kalknatronglaspartikel der Fa. Cospheric
im Grolenbereich von 90-120um eingesetzt.
Die Mikropartikel besitzen leicht unter-
schiedliche GréRen. Dies fuhrt zu einer Varia-
tion des Resonanzverhaltens der Partikel. Bei
einer bestimmten Wellenlange ergibt sich eine
spezifische Intensitatsverteilung der Partikel,
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Abb. 5: Erstellung einer Referenzdatenbank
aus Intensitdtsaufnahmen wéhrend eines
Wellenscans der Referenzlaserquelle

welche als Fingerabdruck fur die Wellenlédnge
verwendet werden kann. Wie in Abb. 6 darge-
stellt, wird in einem Kalibrierungsvorgang die
Wellenldnge einer durchstimmbaren Laser-
quelle kontinuierlich verandert. Gleichzeitig
werden mittels einer einfachen CMOS-Kamera
Aufnahmen des Mikropartikelarrays gemacht
(Abb. 6 links). Fir jedes Partikel werden die
Intensitaten aus den Kameraaufnahmen ge-
wonnen. Beispielhaft ist das Spektrum einer
Kugel in Abb. 6 (Mitte) dargestellt. Jedes Bild
ist dabei Uber den Zeitpunkt der Aufnahme und
der Scangeschwindigkeit des Lasers eindeutig
mit einer bestimmten Wellenlange verknupft.
Die Spektren der einzelnen Kugel werden
dann wie in Abb. 6 (rechts) dargestellt in einer
Datenbank zusammengefasst. Will man nun
die Wellenlange einer unbekannten Laser-
quelle bestimmen, so vergleicht man einfach
die entsprechende Intensitatsverteilung mit der
Datenbank. Durch einen direkten Vergleich
lasst sich dann die unbekannte Wellenlange
bestimmen. Dieser Vergleich erfolgt Uber eine
Vergleichsfunktion V(1):

vy =217 () -1,3,)) @

Hierbei wird eine Summation tber alle Kugeln j
im Array durchgeflhrt. [(1,) stellt dabei die
Intensitat der j-ten Kugel bei der unbekannten
Wellenlange dar und P5(3.) die Intensitat der
entsprechenden Kugel in der Datenbank. Mit
Hilfe der Vergleichsfunktion kénnen prinzipiell
auch mehrere Wellenldngen identifiziert wer-
den. Eine Begrenzung stellt hier lediglich die
spektrale Breite der Lichtquellen dar. Diese
sollte nicht gréRBer 10-20pm) sein. Eine Mes-
sung mit zwei Laserquellen mit leicht unter-
schiedlichen Wellen ist in Abb. 7 dargestellt.
Die Wellenlangen kénnen tber die Minima der
Vergleichsfunktion identifiziert werden.
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Abb. 7: Identifikation zweier Laser mit leicht
unterschiedlichen Wellenldngen mit Hilfe der
Vergleichsfunktion V(4)

Wellenlangenbestimmung

Fur die Bestimmung der Wellenlange einer
unbekannten Laserquelle wird zunachst eine
Datenbank angelegt wie, dies zuvor beschrie-
ben wurde. Einen Vergleich mit einem kom-
merziell erhaltlichen Wavemeter (EXFO WA-
1500), mit einer Messgenauigkeit von 0,2pm
ist in Abb. 8 dargestellt.Dabei ist eine sehr
gute Ubereinstimmung mit der Referenzmes-
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Abb. 9: Vergleich der Wellenléngenbestim-
mung durch das Mikropartikelarray mit ei-
ner Messung durch ein Wavemeter

sung zu erkennen. Der Messbereich ist hier
durch den Durchstimmbereich des wahrend
des Kalibrierungsvorgangs verwendeten La-
sersystems bestimmt. Jedoch kann das be-
schriebene Messverfahren aufgrund der er-
reichbaren Genauigkeit z.B. fiir die Uberwa-
chung von Lasersystemen verwendet werden,
um ein Abdriften der Wellenlange, etwa auf-
grund von Temperatureffekten, friihzeitig er-
kennen zu kénnen. Das zur Kalibrierung not-
wendige kostspielige, durchstimmbare Laser-
system lasst sich durch ein gezieltes thermi-
sches Durchstimmen ersetzen. Bei Anderung
der Temperatur des Resonators verandert sich
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neben der GroRe des Partikels durch thermi-
sche Ausdehnung auch der Brechungsindex,
dies fuhrt gemal [7] zu einer Verschiebung der
Resonanzfrequenz:

1dA2 1dr 1adn
— L e =(ay +a,)- AT (3)
AdT rdT ndT

Mit dem Warmeausdehnungskoeffizienten oy
und dem thermo-optischen Koeffizienten o,

Tab. 1: Thermische Eigenschaften von
PMMA und Glas

Material | a7/ K" o, K
PMMA | 52-84-10°[8;9] | -1.107[10]
5,5-13-10°[11] | 8,86:10°
Glas | (abh. von der [12]
Glassorte) (Quartzglas)

Wie aus Tab. 1 zu entnehmen ist, hat PMMA
gegeniber Glas einen um zwei Grof3enord-
nungen hdheren thermo-optischen Koeffizien-
ten. Dies flihrt zu einer experimentell bestimm-
ten thermischen Verschiebung der Resonanz-
wellenlange von ~100pm/°C, gegeniber
~5pm/°C bei Glas. Dadurch ist der thermische
Scanbereich bei PMMA deutlich héher, jedoch
stellt die Aufnahme von Wasser aus der Atmo-
sphéare ein Problem dar (vgl. etwa [13]), da
diese deutlich von der Temperatur abhangt.
Aus diesem Grund wurde fir den Vergleich
von Temperaturscan und Wellenldangenscan
Glaspartikel verwendet.Die Ergebnisse sind
beispielhaft fir vier unterschiedliche Partikel in
Abb. 9 dargestellt. Zur besseren Vergleichbar-
keit wurde die Temperatur mit Hilfe des zuvor
bestimmten  Verschiebungskoeffizienten in
Wellenlange umgerechnet. Es lasst sich eine
sehr gute Ubereinstimmung der beiden Scans

6827 6B2E 6829 683 6831 6832 6827 16828 hﬂ?ir 683 683.1 6832
Wellenlange / ni Wellenlange / nm

Abb. 8: Vergleich von Wellenscan (blau) mit
Temperaturscan (rot)
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beobachten.

Tab.2: Ubersicht iiber die verwendeten
Kochsalzkonzentrationen und deren Bre-
chungsindizes

Konzentrations- n Mischungsverhaltnis
Nr. zwischen Wasser
und Kochsalzlésung

1 1,333 40:1
2 1,334 40:2
3 1,3345 40:3
4 1,333 40:1
5 1,3325 40:0,5
6 1,3325 40:0,25

Bestimmung des Brechungsindex

Der Phasensprung &g, in Gl. (1) bei Totalrefle-
xion an der Grenzflache des Partikels ist ne-
ben dem Brechungsindex des Partikels auch
vom Brechungsindex der Umgebung abhangig.
Somit lasst sich der Mikropartikelarray zur
Bestimmung des Brechungsindex des Umge-
bungsmediums verwenden. Aufgrund der ge-
ringeren Temperaturabhangigkeit und der o.g.
negativen Eigenschaften von PMMA wurden
auf Glaspartikel zurtickgegriffen. Als Medium
wurden Kochsalzldsungen unterschiedlicher
Konzentration verwendet. Zunachst wurde eine
gesattigte Lésung erstellt. Die
Sattungskonzentration cgs:=357g/l bei 25°C
[14]) ist nur schwach temperaturabhangig und
kann daher auch bei einer langeren Messzeit
als konstant angenommen werden. Die Satti-
gungskonzentration wurde in unterschiedlichen
Verhaltnissen mit Wasser entsprechend

Tab.2 verdinnt. Der Brechungsindex wurde
mit Hilfe eine Abbe-Refraktometers (Genauig-
keit 5-10‘4) bestimmt. In Abb. 10 ist das Ergeb-
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Abb. 11: Vergleichsfunktion bei Zugabe
unterschiedlicher Kochsalzkonzentrationen
(entsprechend

Tab.2). Zwischen den Zugaben wurde mit

A/Acenr nAacniilt
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nis einer Messung dargestellt, bei der die in
Tab.2 beschriebenen Kochsalzkonzentrationen
dem Sensorarray aus Glaskugeln zugegeben
wurden. Zwischen jeder Konzentrationsande-
rung wurde mit Wasser gespult. Es ist eine
deutliche Anderung der Vergleichsfunktion
erkennbar. Insbesondere zeigen sich auch
Unterschiede bei den Konzentrationen 5 und 6,
obwohl mit Hilfe des Refraktometers keine
Unterschiede im Brechungsindex mehr mess-
bar waren. Daher liegt die Empfindlichkeit des
Mikropartikelarrays offensichtlich Uber der des
verwendeten Refraktometers.

Mikrotropfenarray als Drucksensor

Wirken Krafte unsymmetrisch auf einen opti-
schen Resonator, so kann es zu einer Defor-
mation kommen. Dies flihrt ebenfalls zu einer
Veranderung des Resonanzverhaltens. Um
eine moglichst hohe Empfindlichkeit zu errei-
chen mussen leicht deformierbaren Resonato-
ren verwendet werden. Eine Mdglichkeit bieten
Flissigkeitstropfen, die in eine Silikonmatrix
eingebettet sind. Der entsprechende Ver-
suchsaufbau ist in Abb. 11 skizziert. Die Wahl
der Materialien orientierte sich an der Arbeit
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Kraft (Druck) Mikrotropfen

Abb. 10: Experimenteller Aufbau zur Mes-
sung von Driicken mit Hilfe eines Tropfen-
arrays, welcher in einer Silikonmatrix
eingebettet ist.

von Saito et al. [15]. Als Tragermaterial wird
das Silikon KE-103 der Fa. Shin-Etsu verwen-
det, das sich durch einen vergleichsweise
niedrigen Brechungsindex von 1,403 und eine
hohe Transparenz auszeichnet. Fir die Trop-
fen wurde das Tensid Polysorbat 20 (Handels-
name: Tween 20) mit einem Brechungsindex
von 1,468 eingesetzt, welches aufgrund seiner
teilweisen hydrophilen Eigenschaften in dem
hydrophoben Silikon. runde Tropfen ausbildet.
Anders als im Falle der zuvor verwendeten
PMMA- bzw. Glaspartikel wurden die Tropfen
mit einem elliptisch aufgeweiteten Freistrahl
beleuchtet. Wie zuvor erfolgte die Detektion
Uber eine CMOS-Kamera. Wie in Abb. 12 zu
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Abb. 13: Resonanzspektren von 8 gleich-
zeitig beleuchteten Tropfen

sehen ist, zeigten acht gleichzeitig beleuchtete
Tropfen Resonanzen. Die Veranderung des
Resonanzspektrums eines Tropfens aufgrund
einer Druckanderung ist in Abb. 13 dargestellit.
Der Druck wurde Uber eine Mikrometerschrau-
be auf den Silikonblock Ubertragen. Eine Aus-
wertung der Spektren ergibt eine lineare Ver-
schiebung von 7,7pm/um (Bestimmtheitsmal}
R? > 99,9%). Diese Untersuchungen zeigen,
dass eine Messung mit einem solchen Trop-
fenarray prinzipiell mdglich ist. Die direkte An-
regung durch einen Freistrahl erwies sich als
schwierig, da ein groRer Teil des Lichts an den
Partikeln gestreut wird. Das Streulicht Uberla-
gert zumeist die resonante Strahlung. Eine
Méglichkeit dieses Problem zu umgehen ware
die Verwendung eines fluoreszierenden Farb-
stoffs im Tropfen, welcher durch die einfallen-
de Strahlung angeregt wird. Die vom Farbstoff
ausgehende Strahlung ist wellenldngenver-
schoben und kommt nur aus dem Inneren der
Tropfen. Befindet sich ein Tropfen in Reso-
nanz, dann wird das Fluoreszenzsignal ange-
hoben. Es sollte sich dadurch ein deutlich er-
hoéhter Kontrast zwischen Resonanz und Nicht-
resonanz ergeben.

Zusammenfassung und Ausblick

Es wurde gezeigt, dass mit einem Array aus
optischen Mikroresonatoren ein vielseitiger

682 683 684 313
Wellenlange / nm

Abb. 12: Verschiebung der Resonanzen
eines Tropfens aufgrund von Druckdnde-
rung. Der Druck wurde mittels einer Mikro-
meterschraube auf das Messvolumen (iber-
tragen (As: Einstellung der Mikrometer-
schraube)
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einsetzbarer optischer Mikrosensor bereitge-
stellt werden kann. Der Einsatzt eines solchen
Mikroarrays zur Messungen der Wellenlange,
des Druckes, der Temperatur und der Kon-
zentration wurde bereits nachgewiesen. Durch
Funktionalisierung der Resonatoren koénnte
auch ein breites Einsatzgebiet in der Biologie
und Medizintechnik erschlossen werden.
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