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Einleitung

Die spontane Emission wird durch die
Umgebung des Emitters beeinflusst.
Dies wurde zuerst von Sommerfeld und
Mitarbeitern am Anfang des Jahrhun-
derts genutzt, um die Strahlung von
Antennen zur Funklbertragung zu ver-
bessern. Das gleiche Phdnomen ist bei
spontanen optischen Emissionsvorgan-
gen spater ebenfalls beobachtet
worden /1/, /2/. Heute ist in der physi-
kalischen Optik die Wechselwirkung
des Emitters mit seiner Umgebung aus
zwei Grinden von groBem Interesse:
Erstens konnen die Effekte zur Unter-
suchung des Nahfelds des Emitters,
z.B. in der optischen Nahfeldmikros-
kopie, genutzt werden. Zweitens modi-
fizieren Strukturen im Nahfeld des
Emitters dessen Strahlungseigenschaf-
ten /3/. Hier soll der Einfluss von plana-
ren Grenzflachen nahe des Emitters
ausgenutzt werden. Die Ergebnisse
kénnen bei der Optimierung von ebe-
nen, diinnen, spontan emittierenden
Quellen, wie z.B. auf Fluoreszenz
basierenden Biosensoren oder elektro-
lumineszierenden Elementen, ange-
wendet werden.

Abb. 1:
Prinzipdarstellung
von experimenteller
Anordnung und
Probenaufbau.

Fig. 1:

Sketch of the experi-
mental setup and the
sample structure.
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Prinzip

Die Fluoreszenzenergie eines isotrop
orientierten, molekularen Ensembles
wird in den gesamten Raum emittiert.
Deshalb ist die Effizienz der Fluoreszenz-
detektion eng mit der numerischen
Apertur des optischen Beobachtungs-
systems verknipft. Nachweise von Ein-
zelmolektlen nutzen eine sehr groB3e
numerische Apertur, um das nachweis-
bare Signal zu maximieren. Alternativ
kann die Energieemission in Richtung
des beobachteten Raumwinkels ver-
starkt werden. Neben der Fluoreszenz-
anregung durch evaneszente Felder
bzw. durch gefihrte Wellen werden
meistens scannende oder abbildende
Anordnungen eingesetzt, um DNA-
bzw. Protein-Fluoreszenzchips auszu-
lesen. Dann wird die emittierte
Fluoreszenzenergie in der Regel nur in
einem kleinen Raumwinkelbereich
senkrecht zur Chipoberflache detek-
tiert. Deshalb sollten die geforderten
Strukturen die Energieabstrahlung
senkrecht zur Chipoberfldche erhéhen.

Grenzflachen nahe dem Emitter veran-
dern die Rate und das Strahlungsfeld,
indem die Felder auf die Quelle
zurlckgekoppelt werden. Diese Effekte
kénnen fur ebene Schichtsysteme ana-
lytisch beschrieben werden /4/, /5/,
wodurch eine theoretische Optimie-
rung maoglich wird. Weiterhin beein-
flusst die veranderte Oberflache auch
die Feldverteilung der kurzwelligen
Anregungsstrahlung. Die Absorptions-
wahrscheinlichkeit ist proportional zur
Energiedichte am Ort des Emitters.
Dadurch kénnen ebenfalls die Anre-
gungsbedingungen, insbesondere im
Fall der Dunkelfeldanregung, optimiert
werden. Somit nutzt man zwei Effekte
von Schichtsystemen an der Oberflache
eines Fluoreszenzchips, sowohl die
Absorptions- als auch die Detektions-
effizienz werden erhoht.
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Introduction

It is well known that spontaneous
emission is affected by the surroun-
dings of the emitter. This phenomenon
was first studied by Sommerfeld and
coworkers at the beginning of the cen-
tury in order to optimize radio antenna
transmissions. The fact that the same
phenomenon occurs in optical sponta-
neous emission processes was obser-
ved at a later date /1/, /2/. Today, the
problem of interaction between emit-
ters and their environments is of key
interest in optical physics for two
reasons: first, this can be used as a
measure of the emitter’s near field, for
example in scanning near field applica-
tions; and secondly, introducing appro-
priate structures in the vicinity of the
source modifies emission properties /3/.
In this article, we will investigate the
problem of interaction between emit-
ter and environment in order to utilize
the influence of plane interfaces near
the emitter to a positive effect. This
applies to the optimization of thin,
spontaneously emitting sources in
planar geometries such as fluorescence
biosensors or electro-luminescent
devices.

Principle

The fluorescence energy of an isotro-
pic-oriented molecular ensemble is
emitted into its entire surroundings.
The efficiency of fluorescence detec-
tion is therefore closely connected to
the numerical aperture of the optical
observation system that determines the
angular energy-collection range. Single
molecule detection schemes use detec-
tion with a large numerical aperture in
order to enhance the measurable part
of the signal. An alternate method is to
force the emission to be radiated
towards the observer.

In addition to evanescent and guided
wave fluorescence excitation, most
devices use scanning or imaging sche-
mes for DNA or protein fluorescence
chip readouts. In this case, the optical
detection system collects the emitted
fluorescence energy within a limited
angular range perpendicular to the
chip surface. The desired structure
should therefore enhance the portion
of energy that is emitted along the
normal of the chip.

Interfaces in the vicinity of the emitter
will alter the rate and the radiation pat-
tern of its emission due to the coupling
of the emitted fields onto the source.
These effects can be rigorously calcula-
ted for sources located near or within
plane stratified media /4/, /5/, and are
used to optimize the chip for the maxi-
mum fluorescence response of emitters
located on the chip surface. Further-
more, a chip with additional optical
layers on the surface affects the field
distribution of the short wavelength
illuminating radiation. The absorption
efficiency depends on the intensity at
the emitter location. The illumination
conditions can be optimized in this
way, especially in the case of dark field
illumination. The effect of stratified
media on the surface of a fluorescence
is thus twofold, as both absorption and
emission efficiency are enhanced.
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Abb. 2:

Winkelaufgeldste Fluoreszenz einer
dinnen Schicht an der Oberflache
eines Quarzsubstrates als Referenz.

Fig. 2:

Angularly resolved fluorescence
pattern of a fluorescing layer on
i top of a quartz substrate as a
reference.
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Experimente

Das Strahlungsfeld von diinnen, fluores-
zierenden Schichten auf verschiedenen
Substraten wurde mit der Anordnung
nach Abb. 1 untersucht. Die Proben
wurden mit einer zirkular polarisierten
Welle unter 20° Einfallswinkel beleuch-
tet und die Fluoreszenz in einem Win-
kelbereich von 5° detektiert. Dazu
wurde das Fluoreszenzlicht in eine Faser
gekoppelt und nach Transmission eines
Langpassfilters mit einem Photomultip-
lier detektiert. Der Winkelscan (o)
erfolgte senkrecht zur Oberflache und
zur Einfallsebene des beleuchtenden
Blindels.

Zur Fluoreszenzverstarkung wurde das
einfachste Schichtsystem aus einem
metallischen Spiegel und einer dielek-
trischen Pufferschicht gewahlt. Dieses
ist ebenfalls in Abb. 1 angedeutet.
Unterschiedlich dicke Pufferschichten
wurden mittels CVD (chemical vapor
deposition) hergestellt. Eine 27 nm
dicke, mit Farbstoff dotierte PMMA-
Schicht (Poly-Methylmethacrylate)
diente als Quelle der Fluoreszenz. Diese
Schicht kann als infinitesimal diinne
MolekUlschicht modelliert werden und

Abb. 3:

wurde als Vereinfachung anstelle der
Kopplung einmolekularer Schichten
eingesetzt. Als Referenz diente ein nur
mit dieser Polymerschicht versehenes
Quarzsubstrat. Die entsprechenden
experimentell bestimmten und theore-
tisch berechneten Strahlungsfelder
dieser Referenzprobe sind in Abb. 2
abgebildet.

Abb. 3 und Abb. 4 zeigen die an unter-
schiedlichen Schichtsystemen bestimm-
ten Strahlungsfelder. Im Fall von Abb. 3
werden senkrecht zur Probenober-
flache nur ca. 20 % der Energie vergli-
chen mit der Referenz emittiert, und
man erhalt eine unterdriickte Fluores-
zenzemission. Abb. 4 zeigt den Fall
maximaler Fluoreszenzverstarkung. Die
theoretisch berechneten Kurven in allen
Diagrammen gehen von dem selben
Proportionalitatsfaktor zwischen dem
Theoriewert und dem Verhaltnis von
Fluoreszenz- zu Beleuchtungsintensitat
aus. Deshalb sind die Theoriewerte
absolut vergleichbar. Abweichungen in
Abb. 2 kénnten durch Bleichen des
Farbstoffs oder unterschiedliche Ober-
flacheneigenschaften, welche die Her-
stellung der fluoreszierenden Schicht
beeinflussen, hervorgerufen werden.

Unterdrtickung der Fluoreszenzemission senkrecht zur
Probenoberflache bei d = 205 nm.

Fig. 3:

Suppression of fluorescence emission perpendicular to the sample
surface at d = 205 nm.
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Schlussfolgerungen

Die senkrecht zur Chipoberflache emit-
tierten relativen Intensitaten betragen
110 nach Abb. 4 und etwa 2 nach
Abb. 2. Demzufolge kann durch die
EinfUhrung eines metallischen ,, Spie-
gels” mit einem dielektrischen Puffer
die Effizienz der Fluoreszenzdetektion
bei planaren Sensoren um mehr als eine
GroBenordnung gesteigert werden.

Da der Ursprung der Verstarkung in
Interferenzeffekten liegt, ist das Chip-
Design empfindlich gegentiber Ande-
rungen der Wellenlange oder des
Abstands zwischen Emitter und Spie-
gel. Deshalb ist die Methode fiir
emittierende Schichten mit einer im
Vergleich zur Wellenldnge sehr kleinen
Schichtdicke geeignet, was z. B. fir das
Auslesen von Fluoreszenzchips in der
biochemischen und pharmakologi-
schen Forschung zutrifft. Damit eroff-
net der beschriebene Ansatz die
Maoglichkeit, die Empfindlichkeit zu
erhohen. Falls nur moderate Empfind-
lichkeiten benotigt werden, kénnten
alternativ aufwendige durch einfachere
Detektoren ersetzt werden, indem im
Chip zusatzliche Mehrschichtsysteme
eingesetzt werden.
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Experiments

The radiation pattern of thin, fluores-
cing layers on the surface of different
samples was examined by means of the
setup shown in fig. 1. The samples were
irradiated with a circularly polarized
beam with a 20° angle of incidence.
Fluorescence was detected within a 5°
cone and coupled via an optical fiber
and a long pass filter onto the photo-
multiplier detector. The fluorescence
pattern was angularly scanned (o) per-
pendicular to the sample surface and
the plane of incidence of the illumina-
ting beam.

The simplest possible system for fluore-
scence enhancement was chosen. It
consists of a thick, sputtered metal layer
with a dielectric spacer and is depicted
in fig. 1. Spacer layers with varying
thickness were prepared by chemical
vapor deposition. A 27 nm-thin, dye-
doped (polymethylmethacrylate) layer
was used as the fluorescence source.
This fluorescing film can be modeled as
an infinitely thin layer of molecules and
was used to circumvent the rather
complicated surface chemistry of mono-
molecular layer coupling.

A quartz substrate, deposited only with
fluorescing film, was taken for compa-
rison. The corresponding experimen-
tally determined and theoretically
deduced radiation patterns are given

in fig. 2.

Fig. 3 and fig. 4 show radiation distri-
butions in the cladding of multilayer
samples. In the sample (see fig. 3) the
emission perpendicular to the surface is
suppressed, because only 20 % of the
intensity is observed in comparison
with the reference sample. Fig. 4 illus-
trates the case of maximum enhance-
ment. The theoretical curves in all
diagrams assume the same proportio-
nality between the theoretical value
and the ratio of fluorescence and illu-

mination intensity. For this reason, they
are comparable in an absolute sense.
Deviations in fig. 2 are attributed to
dye bleaching or the different surface
properties affecting the polymer layer
deposition.

Conclusions

The relative intensity emitted perpendi-
cular to the chip surface is 110 accor-
ding to fig. 4 and approximately 2 in
the case of the reference sample.
According to this result, introducing a
metallic mirror and a dielectric slab
below the emitters can enhance the
detection efficiency of planar fluores-
cence biosensors by more than one
order of magnitude.

Because this enhancement is based on
interference effects, the chip setup is
sensitive to changes in the excitation
and fluorescence wavelengths as well
as the emitter—mirror separation. This
method is thus well suited to fluores-
cing films with a small thickness in
relation to emission wavelength, which
is the case for the readout of fluores-
cence chips in biomedical research and

Abb. 4:

Optimization of planar fluorescence biosensors

diagnostics. Therefore, the method
described opens up the possibility of
increasing sensitivity using current
setups. Alternatively, if only moderate
sensitivity is required, less sophisticated
detectors could be replaced by simpler
ones by incorporating additional multi-
ple layers into the chip.
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Verstarkung der Fluoreszenzstrahlung senkrecht zur Probenoberflache um etwa einen
Faktor 50 bei d = 286 nm. Man beachte die unterschiedlichen Skalen der Diagramme.

Fig. 4:

Fluorescence enhanced by approximately a factor of 50 perpendicular to the sample
surface at d = 286 nm. Note the different scales in the diagrams.
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