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In einem Pionierexperiment gelang es Immanuel
Estermann und Otto Stern 1929, die Beugung von Was-
serstoffmolekiilen an einer Kristalloberflache nachzu-
weisen. Dieser konzeptionell einfache und elegante
Versuch st6Bt bei immer komplexeren Molekiilen
jedoch bald an eine Grenze. Eine neue experimentelle
Methode, die auf Ideen aus zwei Jahrhunderten zu-
riickgeht, erlaubt es hingegen, den quantenmecha-
nischen Welle-Teilchen-Dualismus mit Molekiilen aus
tiber hundert Atomen zu untersuchen. Wir verfolgen
hier insbesondere die Frage, wie sich die innere Struk-
tur und Dynamik komplexer Teilchen auf das Wellen-
verhalten ihrer Schwerpunktsbewegung auswirkt.

ls Erwin Schrodinger 1926 seine Wellenmechanik

entwickelte, stand ihm vor allem die Einsicht

Louis de Broglies Pate, dass jedwede Materie in
ihrer Schwerpunktsbewegung mit einer Welle assozi-
iert sein miisse, deren Wellenlange A mit 4/mv durch
das Plancksche Wirkungsquantum h, die Masse m und
die Geschwindigkeit v gegeben ist [1,2]. Diese Hypo-
these wurde seither vielfach glinzend bestatigt: Die
Beugung von Elektronen [3] und Neutronen [4] zdhlt
zu den Pionierexperimenten der Quantenoptik und
wird heute in der Oberflichen- und Materialphysik
technisch eingesetzt. Uber hundert wissenschaftliche
Laboratorien weltweit nutzen auch die Interferometrie
von Atomen [5].

Die Materiewellenhypothese ist a priori ebenso
wenig auf Elektronen oder Atome beschrinkt wie die
Schrédinger-Gleichung. Erfahrungsgemaf3 beschreibt
die klassische Physik aber Alltagsgegenstande be-
liebig gut. Lésst sich also der quantenmechanische
Wellencharakter auch noch fiir ,, mittelgrofle“ (meso-
skopische) Objekte beobachten, oder gibt es mogli-
cherweise eine noch nicht bekannte Grenze fiir Masse
oder Komplexitit? Diese Frage ist von fundamentalem
Interesse, sie im Experiment zu beantworten ist aber
eine enorme Herausforderung.

So liegt die de-Broglie-Wellenlidnge fiir Teilchen mit
1000000 atomaren Masseneinheiten (amu) - das ist
vergleichbar mit einem Rhinovirus oder einem grofSen
Metallcluster wie Ausgo 0der Liizoo00 — bei Raumtempe-
ratur nur noch bei einigen hundert Femtometern. Ein
weiteres Merkmal grofier Molekiile, die aus flexiblen

|

Molekiile aus einer thermischen Quelle Gitter auf unter 10 nm. Die Turbo-

(1) fliegen durch einen Geschwindig- molekularpumpe (5) reduziert den Druck
keitsselektor (2) und die Interferometer- in der Vakuumkammer auf weniger als
kammer (3), bevor sie detektiert werden 1078 mbar, um StéBe mit dem Restgas zu
(4). Ein pneumatisch gedampfter Tisch vermeiden.

begrenzt mechanische Vibrationen der

Untereinheiten aufgebaut sind, ist ihre grofie Zahl

innerer Freiheitsgrade. Beides macht Quantenexpe-

rimente mit massiven Molekiilen enorm empfindlich

auf duflere Storungen. Das erschwert die Experimente,

ist aber auch von Vorteil, da kleinste laterale Verschie-

bungen der Interferogramme entweder auf dufSere

Krifte bis hinab zu 10 Newton (Zepto-Newton) oder

auch auf innere Eigenschaften von Molekiilen hindeu-

ten. Gerade diesen metrologischen (vermessenden)

Aspekt der Quanteninterferenz mit grofien Teilchen,

der die Quantenoptik eng mit der Chemie verbindet,

wollen wir im Folgenden diskutieren.
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Abb.1 Seit 1929 gelang die Interferome-
trie mit immer komplexeren Molekilen:
Dem ersten zweiatomaren System H,
folgte Uber sechzig Jahre spater mit He,
das bis heute groBte (Gleichgewichts-
radius 5 nm) und am schwachsten ge-
bundene System (Bindungsenergie von
wenigen meV). Interferenz mit C¢o wurde
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noch bei Temperaturen tGber 1500 K be-
obachtet. CgoF4s hdlt bislang den Rekord
der groBten gebeugten Masse, Tetraphe-
nylporphyrin (TPP) war der erste orga-
nische Farbstoff, und CygHa4Fs:P ist der-
zeit die komplexeste Verbindung, beste-
hend aus 124 Atomen und 369 inneren
Freiheitsgraden [7].

Quanteninterferenz entsteht immer durch die Uberla-
gerung von Wahrscheinlichkeitsamplituden und setzt
daher mindestens zwei verschiedene Méglichkeiten
voraus, die sich grundsitzlich nicht unterscheiden
lassen. Das schlief3t die Interferenz zwischen ver-
schiedenen Makromolekiilen aus, da es bislang nicht
moglich ist, ein Ensemble komplexer Teilchen in allen

Freiheitsgraden -

darunter Rotation, Vibration, Kon-

formation, Elektronenspin, Kernspin - identisch zu

praparieren.

Unsere Diskussion bezieht sich also immer nur auf
die Interferenz der Moglichkeiten ein und desselben
Molekiils, den einen oder einen anderen Weg durch
das Interferometer bis zum Detektor genommen zu
haben. Die Interferogramme, die wir aufzeichnen, bil-
den immer viele Einzelteilchen ab, die intern durchaus
verschieden strukturiert sein diirfen, sich aber in der
Schwerpunktsdynamik dhnlich verhalten, weil ihre
Masse und Geschwindigkeit, aber auch die meisten ih-
rer makroskopisch messbaren internen Eigenschaften
sehr dhnlich sind.

Die Entwicklung (quanten)optischer Elemente fiir
Molekiile steht erst am Anfang. Man wiirde sich einen
ganzen Werkzeugkasten wiinschen: Linsen, Strahlteiler,
Spiegel, Prismen, Molekiil-Leitfasern, Zonenplatten
und deren Kombinationen in Form von Interfero-
metern, Teleskopen oder Mikroskopen. Viele Bau-
elemente der Lichtoptik sind aber auf Materiewellen
zundchst schwer zu tibertragen: Molekiile durchdringen
keine feste Materie, und die de-Broglie-Wellenlinge
typischer Molekularstrahlen ist vergleichbar derjenigen
von Rontgenlicht. Beugungsphdanomene sind daher nur
fiir diinne und freistehende Strukturen zu erwarten, die
auf der sub-Mikrometer-Skala strukturiert sind.
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Fiir Atome gibt es zahlreiche raffinierte Methoden,
um mithilfe elektromagnetischer Felder optische Kom-
ponenten zu verwirklichen. Die Teilcheneigenschaften,
die sich fiir eine Beeinflussung der Schwerpunkts-
bewegung eignen, sind bei Molekiilen aber meist um
viele Groflenordnungen kleiner als bei Atomen: Der
optische Absorptionsquerschnitt g, beispielsweise,
der bei Atomen in der Nahe einer Resonanz 10° nm*
betragen kann, liegt fiir ,warme* grofie Molekiile
(d. h. bei Raumtemperatur) bei etwa 0,01 nm”. Einige
Strahlteilerkonzepte fiir Atome nutzen zudem einen
geschlossenen Absorptions-Emissions-Zyklus. Diese
Option ist in grofien Molekiilen ausgeschlossen, weil
die elektronischen Zustande ihre Energie rasch an
eine grofSe Zahl von Vibrationsanregungen weiterge-
ben. Wir verwenden daher in unseren Experimenten
vor allem nanomechanische Strukturen und die Di-
polkraft, die jeder dielektrische Korper in Gegenwart
eines — auch nichtresonanten — Laserfelds erfihrt.

In den letzten zehn Jahren ist es gelungen, mit
immer komplexeren und schwereren Molekiilen
Experimente durchzufithren, bei denen die quanten-
mechanische Wellennatur des Massenschwerpunkts
im Vordergrund steht (Abb. 1). Die Beugung von H; an
einer LiF-Kristalloberfliche gliickte Immanuel Ester-
mann und Otto Stern bereits 1929. Erst 64 Jahre spiter
gelang Wieland Schoéllkopf und J.-Peter Toennies der
Nachweis des sehr schwach gebundenen He,-Dimers
- spater auch von Hey bis He;o — durch Beugung an
einem freistehenden Gitter, unter anderem dank neuer
Entwicklungen am MIT/Cambridge im Bereich der
Nanofabrikation [6, 7]. Die gleichen Gitter hatte zuvor
schon die Gruppe von David Pritchard am MIT fiir die
Mach-Zehnder-Interferometrie mit Atomen verwen-
det; sie dienten 1995 auch zur Untersuchung von Na,.
Ebenfalls basierend auf fritheren Experimenten mit
Atomen setzte die Pariser Gruppe um Christian Bordé
eine Sequenz optischer Gitter fiir die Ramsey-Bordé-
Interferometrie mit I, und SFs ein. Schliellich wies
die Gruppe von Eberhard Tiemann in Hannover die
Materiewellenkohdrenz von K, mit einem optischen
Mach-Zehnder-Interferometer nach, und 2009 gelang
es in den Labors von Wolfgang Ernst in Graz, den Pois-
son-Fleck fiir D, nachzuweisen. Bereits vor rund 200
Jahren hatte Poisson erkannt, dass dieser helle Fleck im
Schatten einer geometrischen Blende ein Kriterium fiir
die Wellennatur des Lichts ist.

Wihrend alle bisherigen Studien mit kalten klei-
nen Molekiilen (T=1... 10 K) aus Uberschallstrahlen
starteten, beschaftigen sich die Experimente an der
Universitat Wien erstmals mit der Quanteninterferenz
komplexer und ,,heifler” Molekiile, die aus dutzenden
von Atomen bestehen und interne Temperaturen von
mehr als 1000 K erreichen konnen [8]. Dies umfasst die
Gitterbeugung der Fullerene Cgo und C;, ebenso wie
die nachfolgend beschriebene Nahfeldinterferome-
trie mit organischen Molekiilen, welche vor allem die
Skalierbarkeit in der Masse und inneren Komplexitat
verbessert.
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... und Ideen aus zwei Jahrhunderten

Das Konzept der Materiewelleninterferenz ist am leich-
testen zu verstehen, wenn man sich die Beugung am
Doppelspalt vor Augen fithrt. Eine méglichst ebene
und rdumlich kohérente Welle wird durch zwei Spalte
aufgeteilt und in der Detektorebene wieder zur Inter-
ferenz gebracht. Dieses Schulbuchbeispiel haben Oli-
vier Carnal und Jiirgen Mlynek 1991 in Konstanz mit
Atomen durchgefiihrt, 1999 gelang dies in Wien auch
mit den Fullerenen Cgy und Cs.

Mochte man nun die Quantendelokalisation fir
noch komplexere Objekte studieren, so stof3t dieser
einfache Fernfeldversuch aber an eine Grenze: Fiir de-
Broglie-Wellenldangen A von 1 pm und beugende Nano-
strukturen mit Perioden d um 100 nm entnehmen
wir der Schulbuchformel sin 0 = A/d, dass die Inter-
ferenzmaxima nur noch um 6 = 10 prad voneinander
getrennt sind und bei jeder Massenvergrofierung der
Winkel linear abnimmt. Daher muss man, um die
Beugungsordnungen zu trennen, den Molekularstrahl
durch eine Blende auf Mikroradian begrenzen, was die
Zahl der nutzbaren Molekiile um mehr als das Millio-
nenfache gegeniiber der Ausgangsmenge reduziert.

Um diese enge Kollimation zu umgehen, verwenden
wir einen Nahfeld-Interferenzeffekt, dessen Einsatz fiir
atomare Materiewellen auf John Clauser zuriickgeht
[9]. Seine Methode basiert auf zwei Ideen aus zwei
Jahrhunderten: Schon im Jahr 1836 beobachtete Willi-
am H. E Talbot, dass bei paralleler Beleuchtung eines
Strichgitters der Periode d in wohldefinierten Abstan-
den hinter dieser Maske, ndmlich in Vielfachen der
Talbot-Lange Ly = d*/A, durch Interferenz ein Abbild
des Gitters entsteht. Fiir ein unendlich ausgedehntes
Gitter wiirde sich diese Wellenrekonstruktion bis in
beliebige Entfernung periodisch wiederholen. Das aus
Schulbiichern bekannte Fernfeld-Beugungsbild ent-
steht tatsdchlich erst durch die seitliche Begrenztheit
des Wellenfelds und erst jenseits der Talbot-Lénge
beziiglich der Strahlbegrenzung D, also im Abstand
L >> Ly= D*/) hinter dem Gitter.

Der Talbot-Effekt wird in seiner Reinform nur fiir
ebene Wellenfronten beobachtet. 1948 erweiterte Ernst
Lau den Effekt auf rdumlich inkohéarente, divergente
Strahlen, indem er zwei Gitter kombinierte. Das erste
selektiert dabei in jedem einzelnen Gitterstrich aus
dem einlaufenden Wellenfeld eine kleine Wellenfront,
bildlich eine Huygenssche Elementarwelle, die sich
in alle Richtungen ausbreitet. Wenn die Wellenfront
dann das zweite Gitter trifft, ist sie dort schon iiber
mehr als zwei Gitterstriche kohédrent und somit zur
Interferenz fahig. Und wie beim Talbot-Effekt findet
man auch hier im Abstand einer Talbot-Lange eine
Selbstabbildung des Gitters. Diese lasst sich im Prinzip
mit einem Detektor, der eine sehr hohe Ortsauflosung
besitzt, direkt nachweisen. Allerdings macht die hohe
Ortsauflosung bei den Experimenten mit Molekiilen
eine sehr lange Integrationszeit notwendig. Alternativ
lasst sich das Abbild mit einem dritten Gitter als Maske
nachweisen, indem man diese sukzessive verschiebt

© 2010 Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

UBERBLICK

und alle Molekiile dahinter zahlt. Variiert man die
Wellenldnge der Strahlung und wertet quantitativ die
Sichtbarkeit des Beugungsmusters aus, so ldsst sich die
interferometrische Wellenrekonstruktion von einem
einfachen Schattenwurf (Moiré-Effekt) unterscheiden.

Mithilfe dreier nanostrukturierter Goldgitter gelang
es an der Universitdt Wien erstmals, ein Talbot-Lau-
Interferometer fiir grofie Molekiile aufzubauen. Dabei
zeigte sich aber, dass die van-der- Waals-Wechselwir-
kung zwischen den Molekiilen und der nur 500 nm
diinnen Gitterwand schon zu einer derart starken und
geschwindigkeitsabhdngigen Phasenverschiebung
tithrt, dass die Interferenzbedingungen fiir hoch-pola-
risierbare grofe Teilchen kaum noch zu erfiillen sind.

Daher haben wir im Talbot-Lau-Interferometer das
zentrale Gitter durch ein Lichtgitter ersetzt [10]. Pyotr
Kapitza und Paul Dirac diskutierten bereits 1933, ob ein
Lichtgitter Elektronen beugen kann - ein Effekt, den
Herman Batelaan und Mitarbeiter an der University
of Nebraska in Lincoln (USA) erst kiirzlich beobachtet
haben [11, 12]. Die Beugung von Atomen an Licht gelang
der Gruppe von David Pritchard am MIT in Cam-
bridge aber bereits in den 80er-Jahren [13]. Seither wird
die Interferenz von Materie hinter stehenden Laser-
feldern oft mit den Namen von Kapitza und Dirac ver-
bunden. Lichtgitter sind robust und perfekt periodisch,
auflerdem treten keinerlei van-der-Waals-Krifte auf.

Interessanterweise geniigt es, wenn lediglich das
mittlere Gitter aus Licht ,,besteht®. Das erste und dritte
Gitter haben ausschliefllich die Funktion, Molekiile mit
einem periodischen Muster aus dem Strahl zu entfer-
nen, die Phasen spielen keine Rolle. Umgekehrt wéren
reine Phasengitter wie die mittlere Laserstehwelle an
diesen Positionen sogar ungeeignet, da das nichtreso-
nante Lichtfeld die Molekiile nicht aussortiert.

Wir haben nun in Wien eine neue Interferometer-
anordnung geschaffen, die wir als Kapitza-Dirac-
Talbot-Lau-Interferometer bezeichnen, um die Kom-
bination der verschiedenen historischen Ideen zu
wiirdigen. Dabei entsteht zunéchst in der Quelle durch
Sublimation bei einigen hundert Kelvin ein Molekiil-

Abb.2 Das Nahfeldinterferometer be-
steht aus der Quelle, der ein thermischer
Molekularstrahl entstromt, und den drei
Gittern G1, G2 und G3. Die am MIT aus
SiN, gefertigten Gitter G1 und G3 haben
einen Spaltabstand von 266 nm (Inset:
Rasterelektronenmikroskopische Auf-
nahme). Das mittlere Phasengitter G2

(gruin) wird durch die stehende Welle
eines Lasers realisiert. Das Elektroden-
paar vor G2 erzeugt eine homogene
elektrische Kraft, welche die Molekdle in
Abhéangigkeit von ihren internen Eigen-
schaften (hier durch Kugel und Zylinder
symbolisiert) ablenkt.
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Abb.3 Dieses

typische Interfero-

gramm flr das
langkettige Poly-
mer CsoHiF30N04
zeigt, dass die
Quantenphysik
auch noch die
Schwerpunkts-
bewegung von
flexiblen langket-
tigen Molekilen
bei 500 K sehr gut
beschreibt, wenn
man die optische
Polarisierbarkeit
und den Absorp-
tionsquerschnitt
richtig bertick-
sichtigt [10].
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strahl (Abb.2 und Foto auf S. 37). Um gerichtete Strah-
len auch bei hohen Teilchenmassen zu ermdglichen,
synthetisieren wir an der Universitat Basel zunéchst
mafigeschneiderte Makromolekiile mit kleinen zwi-
schenmolekularen Wechselwirkungen. Dabei ldsst sich
die Bindungsstirke zwischen den Molekiilen reduzie-
ren, indem man die Teilchen mit Perfluoralkylketten
umgibt. Diese molekularen Abstandshalter haben
besonders kleine Polarisierbarkeiten und reduzieren
die van-der-Waals-Krifte zwischen den Molekiilen.
Die Massengrenze fiir dieses Verfahren ist derzeit noch
nicht erreicht, effusive Molekularstrahlen oberhalb von
10000 amu erscheinen uns aber durchaus realistisch.

Der thermische Molekularstrahl dhnelt in vieler-
lei Hinsicht dem Licht einer Gliithbirne. Sowohl die
transversale (rdumliche) als auch die longitudinale
(spektrale) Kohérenz innerhalb der Quelle entspricht
in etwa der thermischen de-Broglie-Wellenldnge, also
einigen Pikometern. Wie in der Lichtoptik lasst sich
die transversale Kohdrenz aber erh6hen, indem man
die effektive Grofle der Quelle verkleinert (raumliches
Filtern), wahrend die longitudinale Kohdrenz durch ei-
ne engere Geschwindigkeitsverteilung verbessert wird
(spektrales Filtern).

Die geometrische Einengung der erlaubten Flug-
parabeln im Schwerefeld der Erde vergroflert zunachst
die longitudinale Kohédrenzlange um einen Faktor fiinf
bis sechs. Jeder Spalt im Siliziumnitrid-Gitter GI sor-
tiert dann aus dem einlaufenden Molekularstrahl eine
zylindrisch auslaufende Elementarwelle aus, die das
néchste Gitter beleuchtet. Die Spaltbreiten betragen
jeweils 90 nm. Auf diese Art entstehen Tausende von
Quellenpunkten, die unabhéngig voneinander je einige
Spalte im zweiten Gitter (der Stehwelle) transversal
kohdrent beleuchten. Zwischen aufeinanderfolgenden
Molekiilen oder zwischen den Wellen aus verschie-
denen Spalten in G1 gibt es aber keinerlei feste Phasen-
beziehung. Dass sich dennoch alle Interferogramme,
die mit den jeweiligen Quellenpunkten in Gl assoziiert
sind, konstruktiv iberlagern, gewdhrleisten die pas-
sende Wahl der Gitterkonstanten und Gitterabstande.

Das beugende Lichtgitter G2 entsteht durch die
Riickreflexion eines griinen Lasers der Wellenldnge
AL = 532,76 nm. Das Laserfeld induziert in einem po-
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larisierbaren Teilchen ein oszillierendes elektrisches
Dipolmoment, das wiederum im Feld eine Energiever-
schiebung erfihrt. Das Licht prigt so den molekularen
Materiewellen wihrend des Durchflugs eine mit A,/2
raumlich periodische Phasenstruktur auf, die sich in
einer wohldefinierten Distanz im Nahfeld hinter dem
Lichtgitter in einem Dichtemuster der Molekiile ma-
nifestiert. Das Gitter G3 tastet dieses Muster dann mit
der gleicher Periode ab. Damit das Experiment gelingt,
durfen die Abstinde zwischen den Gittern hochstens
um 0,01 % variieren, und die Gitterkonstanten miissen
in jedem Gitter iiber eine Breite von etwa I mm um
besser als 0,05 nm tibereinstimmen (Abb. 2, Inset).

Sind Interferogramm und Testmaske G3 ,,in Pha-
se so lasst der Aufbau den Grof3teil der Molekiile
durch. Ist ein Gitter dagegen um eine halbe Periode
verschoben, so blockiert es den Strahl. Durch Detek-
tion der Teilchen als Funktion der Position von G3
lasst sich somit das Interferogramm Punkt fiir Punkt
rekonstruieren (Abb. 3). Fiir den Nachweis verwenden
wir Elektronenstoflionisation und Massenspektrosko-
pie. Dieser Aufbau hat es erlaubt, die Wellennatur fiir
samtliche Molekiile in Abb. 1 jenseits von He, in volliger
Ubereinstimmung mit der Quantenmechanik nachzu-
weisen. Diese Experimente halten derzeit den Massen-
rekord fiir die Interferometrie mit Materiewellen.

Messen bei unbekanntem Aufenthaltsort

Wihrend sich Licht ohne Stérung seines Quanten-
zustands {iber grofie Distanzen ausbreiten kann, sind
Materiewellen extrem empfindlich auf duflere Einfliisse
wie die Gravitation und die Coriolis-Kraft, elektrische
und magnetische Feldgradienten, aber auch St6f8e mit
anderen Molekiilen. Dies erschwert zwar den Nachweis
der Kohiérenz, erméglicht aber auch, kleinste dufere
Felder oder spezifische Eigenschaften zu vermessen,

0,45
0,40 -
035F
03 F
025F

02 F

Interferenzkontrast

015}
01F
0,05

Laserleistung in G2 in W

Abb.4 Der Interferenzkontrast hangt auch von der Laser-
leistung im zweiten Gitter (G2) und der optischen Polarisierbar-
keit der Molekiile ab. Theorie (Linien) und Experiment (Punkte)
stimmen gut Uberein, sodass sich aus dem Absorptionsquer-
schnitt die optische Polarisierbarkeit bestimmen lasst. Die
schmalen Kurven links entsprechen einer klassischen Beschrei-
bung der Molekilbewegung [15].
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Abb.5 Die thermischen Fluktuationen von Azobenzolderi-
vaten manifestieren sich in einem variierenden elektrischen
Dipolmoment (a). Dies fuihrt zu einer Verschiebung der Inter-

also die ,,interferometrische Molekiilmetrologie®. Wir
beschrianken uns hier insbesondere auf die optischen
und elektrischen Eigenschaften, fiir die schon mehrere
interessante Resultate vorliegen.

Im elektrischen Feld des zweiten Gitters spielen vor
allem der optische Absorptionsquerschnitt g, und
die optische Polarisierbarkeit ap eine Rolle. Beide be-
stimmen den Kontrast im Interferometer: Eine groflere
Polarisierbarkeit fithrt zu einem gréferen Phasenschub
und einer stirkeren Fokussierung der Molekiile im
Lasergitter. Jedes Maximum der Stehwelle wirkt als
Nanolinse, deren Brechkraft fiir Materiewellen mit
der Laserleistung steigt. Allerdings reduziert bei sehr
hoher Lichtintensitit eine zu starke Fokussierung den
Interferenzkontrast. Photo-Absorption aus der Laser-
welle fithrt zudem aufgrund des Impulsiibertrags von
Ap = h/AL zu einem in Richtung des optischen Wellen-
vektors verschobenen Interferogramm. Verglichen mit
dem Impulsiibertrag durch die Beugung am Gitter von
h/d = 2h/Ay, zeigt sich, dass die Absorption die Mole-
kiile gerade um einen halben Interferenzstreifen pro
Photon verschiebt. Da die Photonen-Absorption im
Laserstrahl einer Poisson-Verteilung folgt, verringert
dies effektiv den Interferenzkontrast.

Die sehr gute Ubereinstimmung von Theorie und
Experiment erlaubt es uns, z. B. die Fullerene Cqo und
Co ausschlieSlich anhand ihrer Interferogramme zu
unterscheiden (Abb. 4) und dabei die beiden Grofien
®ope Und 0,p auf wenige Prozent genau zu bestimmen.
Gelingt es, die Breite der Geschwindigkeitsverteilung
von derzeit Av/v = 20 % zu reduzieren, sollte sich die
Genauigkeit um eine Groflenordnung steigern lassen.

In statischen dufleren elektrischen Feldern be-
stimmt die elektrische Suszeptibilitit y, die sowohl
statische als auch dynamische Komponenten enthilt,
X = Ot + {d;)/3kT, das Verhalten der Molekiile. Bei
unpolaren, starren Molekiilen wie Cq tragt nur die sta-
tische Polarisierbarkeit o, bei. Viele organische Sub-
stanzen haben aber zusitzlich auch ein permanentes
elektrisches Dipolmoment. Hinzu kommt noch, dass
flexible Molekiile bei thermischer Anregung ihre Form
andern und auf der Zeitskala von Nanosekunden ein
fluktuierendes thermisches Dipolmoment entwickeln
konnen. Obwohl der zeitliche Mittelwert dieser Grofle
verschwindet, verbleibt wegen der endlichen Varianz
(d;) ein temperaturabhéngiger Beitrag zu y.
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ferenzstreifen beim Durchflug durch ein inhomogenes elek-
trisches Feld, die proportional zum Quadrat der angelegten
Spannung ist (b) [14].

Um die Suszeptibilitit zu bestimmen, erzeugt in
unserem Experiment ein Elektrodenpaar nahe am
zweiten Gitter ein vertikales inhomogenes elektrisches
Feld, das aufgrund seines zur Feldrichtung ortho-
gonalen und konstanten Gradienten eine rdumlich
homogene, horizontale Kraft auf die polarisierbaren
Molekiile ausiibt (Abb.2b). Ein dhnliches Verfahren ist
aus der klassischen Molekularstrahlphysik bekannt.
Die interferometrische Methode erzeugt nun aber ei-
ne nanostrukturierte Dichteverteilung der Molekiile,
die sich mit dem dritten Gitter nun mit einer in klas-
sischen Verfahren bislang unerreichten Ortsauflosung
abtasten lésst.

Der Einfluss der thermisch induzierten Dipolmo-
mente ist ein schones Beispiel dafiir, wie sich bei der
Materiewelleninterferometrie Schwerpunktsbewegung
und interne Dynamik trennen lassen. Azobenzol-
derivate durchlaufen bei einer Temperatur von 500 K
klassisch betrachtet rasche Konfigurationsanderungen
und befinden sich beziiglich der internen Freiheits-
grade in einem gemischten thermischen Quanten-
zustand (Abb. 5a). Dennoch bleiben sie vom ersten bis
zum letzten Gitter in einer Quantensuperposition von
Ortszustanden, d. h. delokalisiert und kohirent, da die
interne Dynamik die Schwerpunktsbewegung nicht
beeinflusst.

Legt man nun ein dufleres Feld an, verschieben sich
die Interferenzstreifen um einen konstanten Wert, der
dem gemittelten Quadrat des thermisch angeregten
elektrischen Dipolmoments (d;) entlang des elek-
trischen Feldes E, proportional ist (Abb. 5b). So ldsst sich
mithilfe der kohédrenten Schwerpunktsbewegung die
thermisch gemittelte interne Dynamik untersuchen,
selbst wenn jedes Molekiil um mehr als das Hundert-
fache seiner eigenen Grof3e delokalisiert ist [14].

Kann die innere thermische Bewegung der Mo-
lekiile aber nicht doch deren raumliche Kohidrenz
beeinflussen? Diese Frage ist insbesondere relevant im
Hinblick auf Quanteninterferenzen mit noch komple-
xeren Objekten, wie Proteinen, DNA-Fragmenten oder
Clustern, die noch deutlich mehr Freiheitsgrade haben.
Bei 500 K ist durchaus anzunehmen, dass Molekiile
aufgrund ihrer Vibrations- und Rotationsbewegung
Wirmestrahlung emittieren. Die Wellenlédnge der
Photonen liegt aber bei 5 bis 1000 pm und ist damit
wesentlich groler als der Abstand benachbarter Spal-
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Abb.6 Wirde nur die Masse eines komplexen Objekts die
Ausbreitung seiner de-Broglie-Wellenfunktion bestimmen,

so durften sich die Interferogramme dieser beiden Struktur-
isomere nicht unterscheiden. Da die elektronische Suszepti-
bilitat aber koharent an duBere Potentiale koppelt, zeigen sich
die inneren Unterschiede - hier das weiter delokalisierte
ni-Elektronensystem rechts — auch in der de-Broglie-Inter-
ferometrie [14].

ten im Gitter. Einzelne Lichtquanten kdnnen somit
keinen Aufschluss dariiber geben, welchen Weg ein
Molekiil genommen hat. So bleibt der Aufenthaltsort
unbeobachtet, nicht aber die innere Dynamik des de-
lokalisierten Teilchens. Kiinftig wollen wir komplexere
Objekte auf unter 10 K kithlen, um die Grundzustands-
besetzung der Vibrationsfreiheitsgrade zu erzwingen
und auch die Rotation zu verlangsamen.

Das neue Interferometer erlaubt uns auch, Struktur-
isomere zu unterscheiden, also Molekiile, deren Masse
und chemische Summenformel véllig iibereinstimmen,
die sich aber in der Anordnung ihrer Atome unter-
scheiden [16]. So existieren zwei Molekiile mit dersel-
ben Summenformel CyHFs; und somit identischer
Molekiilmasse von 1592 amu (Abb. 6). Wahrend eine
Verbindung aber mit lokal gebundenen Elektronen ein
tetrahedral geordnetes Grundgertist bildet, ist die an-
dere iiber ein weit delokalisiertes n-Elektronensystem
in die Lange gestreckt. Entsprechend unterscheiden
sich die elektronischen Polarisierbarkeiten der Mole-
kiile sowie deren Interferogramme im aufleren elek-
trischen Feld. Aus der Verschiebung der experimen-
tellen Beugungsbilder folgt, dass die Polarisierbarkeit
der gestreckten Verbindung um 10 Prozent grof3er ist.
Diese Studien zeigen, dass die Molekiilinterferome-
trie verbliiffende Aspekte der Quantenphysik mit der
modernen Chemie verbinden kann: Selbst wenn das
Molekiil als Ganzes noch delokalisiert ist, lasst sich
unterscheiden, ob sein Elektronensystem innerhalb des
Molekiils delokalisiert ist oder nicht.

Wo ist die Massengrenze?

Wir haben uns in diesem Beitrag auf die interferome-
trische Molekiilmetrologie beschrankt, fiir die wir eine
Vielfalt zukiinftiger Anwendungen erwarten, wenn
man sie auf Biomolekiile, Metallcluster oder ultrakalte
Molekiile ausweitet. So wird z. B. schon der Riickstof3
bei der Absorption eines einzelnen Lichtquants und
damit der absolute optische Absorptionsquerschnitt
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noch fiir sehr stark verdiinnte Molekularstrahlen
interferometrisch bestimmbar sein. Magnetische Ei-
genschaften lassen sich ebenso messen wie elektrische,
und Experimente zur Stofidekohérenz sollen es in Zu-
kunft auch erméglichen, molekulare Streuquerschnitte
auf eine neue Art zu ermitteln.

All diese Untersuchungen sind insbesondere auch
relevant im Hinblick auf die Moglichkeit, Materie-
welleninterferometrie mit noch schwereren Objekten
durchzufiihren. Zwar stimmen bisher alle Experimente
vollstindig mit den Vorhersagen der Quantenphysik
iberein. Mochte man aber Modelle testen, die eine
mogliche Modifikation der Quantenmechanik bei
hohen Massen als Moglichkeit offen lassen, ist es ent-
scheidend, alle relevanten natiirlichen Dephasierungs-
und Dekohirenzmechanismen zu kennen und unter
Kontrolle zu bringen [18].

Wir erwarten, dass sich im bestehenden Interfero-
meter und mit den derzeit verwendeten chemischen
Methoden die Massengrenze noch um mindestens eine
Groflenordnung nach oben verschieben lasst. Zum
Nachweis des Welle-Teilchen-Dualismus mit Objekten
von 10°atomaren Masseneinheiten entwickeln wir
derzeit in Wien ein neues Interferometerkonzept, das
mit noch kleineren Gittern, noch kilteren Quellen und
noch effizienteren Detektoren Experimente in einer
neuen Komplexititsklasse eroffnen soll - vorrangig
zundchst mit kompakten, massiven Metallclustern, in
einer spateren Stufe dann auch wieder mit organischen
Makromolekiilen.

Die Quantenoptik mit grofien Partikeln ist ein
zunehmend interdisziplindres Unterfangen, das von
den Erkenntnissen der physikalischen und synthe-
tischen Chemie, Methoden aus der Atomphysik, neuen
Entwicklungen in der Laserphysik und in der theo-
retischen Beschreibung offener Quantensysteme pro-
fitiert. Angesichts der Vielfalt der Disziplinen und der
technischen Herausforderungen eréffnet sich hier ein
grofles Feld fiir zukiinftige Forschungsarbeiten.

*

Die hier beschriebenen Experimente haben viele
Miitter und Viter, auch iiber die Autoren hinaus, da-
runter insbesondere Lucia Hackermiiller (jetzt: Univer-
sity Nottingham), Hendrik Ulbricht (jetzt: University
Southampton), Nikos Doltsinis (University College
London), Marcus Bockmann (Universitdt Bochum)
sowie Jens Tlixen (Universitat Basel) sowie Sandra
Eibenberger und Stefan Nimmrichter (Universitat
Wien). Zahlreiche Experimente gemeinsam mit Anton
Zeilinger (Universitiat Wien) standen am Beginn der
Interferometrie mit grofien Molekiilen.
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