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Graphen als Detektiv zum Entschliisseln molekularer Selbstorganisation

Forscher der Humboldt-Universitéit zu Berlin, des DWI — Leibniz-Instituts fiir interaktive Materialien und der
RWTH Aachen haben in Zusammenarbeit mit der Universitit StraBburg und dem CNRS in Frankreich
gezeigt, dass elektronische Bauteile auf Basis von Graphen zur Beobachtung der Dynamik von
molekularen Selbst-organisations-prozessen genutzt werden kénnen. lhre Ergebnisse wurden nun in
Nature Communications veroffentlicht.

Die molekulare Selbst-organisation auf Oberflachen stellt eine leistungsstarke Strategie dar, um Substrate mit
programmierbaren Eigenschaften zu versehen. Das Verstandnis der Dynamik der zugrundeliegenden
Selbstorganisationsprozesse ist entscheidend fiir die Beherrschung der Oberflachenfunktionalisierung. Jedoch
wird die experimentelle Beobachtung der Selbst-organisation auf einem bestimmten Substrat durch die
Herausforderung erschwert, Grenzflachen- und Volumenphanomene voneinander zu trennen.

Hochmoderne Raster-sonden-mikroskopie-techniken wie die Rastertunnelmikroskopie (STM) wurden verwendet,
um die Dynamik der Selbstorganisation an der Fest/Flissig-Grenzflache zu iberwachen, bisher jedoch nur in
kleinen Populationen von (weniger als 1.000) Molekiien und mit einer geringen zeitlichen Auflésung (von 1 bis 10
Sekunden).In der vorliegenden Studie hat das europaische Forscherteam unter der Leitung von Marco Gobbi und
Paolo Samori gezeigt, dass ein Transistor mit Graphen - einem zweidimensionalen (2D) Material, das sehr
empfindlich auf Anderungen seiner Umgebung reagiert - als hochempfindlicher Detektor verwendet werden kann,
um die Dynamik der molekularen Selbst-organisation an der Grenzflache zwischen Graphen und Lésung zu
verfolgen.Untersucht wurde ein photoschaltbares Spiropyran-molekil, das mit einer Ankergruppe ausgestattet ist
und durch Licht reversibel zwischen zwei verschiedenen Formen (Isomer) umwandelt (schalten) kann. Wenn
Graphen mit einem kleinen Tropfchen einer Lésung dieser Verbindung benetzt wird, bildet das Spiropyranisomer
keine geordnete Schicht auf der Oberflache. Im Gegensatz dazu wechseln die in Losung befindlichen Molekiile bei
Bestrahlung mit ultraviolettem (UV) Licht zum planaren Merocyanin-Isomer, das eine hochgeordnete Schicht auf
der Graphenoberflache bildet. Wenn das UV-Licht ausgeschaltet wird, kehren die Molekdle zu ihrer urspriinglichen
nichtplanaren Spiropyranform zurtick und die geordnete Schicht desorbiert. Wichtig ist, dass die Merocyanin-
Monoschicht eine deutliche Anderung der elektrischen Leitfahigkeit des Graphens induziert. Daher ist es méglich,
die Dynamik der Bildung und Desorption quasi ,live“ zu beobachten, indem einfach der elektrische Strom
gemessen wird, der Uber die Zeit durch Graphen flie3t.Diese einfache und robuste Plattform auf Basis eines
Graphenbauteils ermdglicht die Beobachtung von komplexen dynamischen Selbst-organisationsprozessen an der
Fest-Flussig-Grenzflache in Echtzeit. Die hochempfindliche, ultraschnelle, praktische, zuverlassige und nicht
invasive elektrische Detektion bietet Einblick in die Dynamik mehrerer Milliarden Molekiile, die grof3e Flachen (0,1
x 0,1 mm?) mit einer hohen zeitlichen Auflésung (100 ms) abdecken. Dartiber hinaus erméglicht die ultrahohe
Oberflachenempfindlichkeit von Graphen, die Dynamik verschiedener Prozesse zu entwirren, die gleichzeitig an
der Grenzflache zwischen Feststoff und Flissigkeit und in der darliber befindlichen Lésung ablaufen. Diese
Strategie bietet ein grolRes Potenzial fir Anwendungen in der (bio)chemischen Sensorik und Diagnostik.

Abbildung: Ein Trépfchen einer Lésung, die
ein photochromes Molekiil enthélt, wird auf
eine Graphenoberfldche gegeben. UV-Licht
wird verwendet, um die
Photoisomerisierung zu induzieren,
wodurch die Bildung einer geordneten
molekularen Anordnung auf Graphen

w dark ausgeldst wird, die sich nach dem
r Ausschalten des UV-Lichts wieder ab- und
auflbst. Die zeitliche Entwicklung des durch
- das elektronische Bauteil flieBenden
Stroms erméglicht die Beobachtung der
r Dynamik der Bildung und Aufiésung der
selbstorganisierten Schicht in Echtzeit.
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