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Resumen de la tesis que presenta Liliana Avalos Murillo como requisito parcial para la
obtencién del grado de en Maestria y Doctorado en Ciencias e Ingenieria.

Excitacion resonante de plasmones en nanoestructuras de ranura
metal-dieléctrico -metal

Resumen aprobado por:

Dr. Enrique Efrén Garcia Guerrero Dra. Elena Tchaikina Kolesnikova

Codirector de tesis Codirector de tesis

En este trabajo investigamos numéricamente y experimentalmente la interaccién
de la luz con estructuras periédicas de Aluminio en donde plasmones polaritones de
superficie (SPPs) y resonancias de plasmones de ranura (GPR por sus siglas en inglés)
son excitados. La estructura que se ilumina con luz con polarizacién P, consiste en una
muestra periddica de Metal-dieléctrico-Metal (MIM) que son tiras de Aluminio sobre
una pelicula delgada de dieléctrico en un sustrato de Aluminio. Se observa un fuerte
acoplamiento de SPPs en el orden +1 y -2 y el cruce de estos modos muestran efectos
de interaccién muy interesantes.Por otra parte, los modos de plasmones de superficie,
son fuertemente perturbados por la excitacion de GPR.
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Abstract of the thesis presented by Liliana Avalos Murillo as a partial requirement to
obtain the degree in.

Title of thesis
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Thesis Co-Director Thesis Co-Director

In this work we numerically and experimentally investigate th interaction of light
with periodic Aluminum structures where surface polariton plasmons (SPPs) and gap
plasmon resonances (GPRs) are Excited. The structure that is illuminated with light
with polaritazation P, consists of a periodic sample of Metal-lIsolator-Metal (MIM) that
are strips of Aluminum on a thin film of dielectric in an Aluminum sustrate. A strong
coupling of SPPs is observed in the order +1 and -2 and the crossing of these contact
modes very interesting interaction effects. On the other hand, surface plasmon modes
are strngly disturbed by GPR excitation.
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Capitulo 1. Introduccion

La plasménica es una rama de la Nanofotdnica que se basa en el estudio y aplica-
cién de los procesos de interaccién entre la radiacién electromagnética y los electrones
de conduccién en una interfaz metal-dieléctrico a escalas mas pequenas que la longi-

tud de onda () de la luz, es decir, su campo de accién opera a escalas nanométricas”ﬂ

Los metales a nivel nanométrico tienen propiedades dpticas inusuales, y en dimen-
siones reducidas permiten manipular la luz de una forma Unica. Los plasmones polari-
tones de superficie (SPPs por sus siglas en inglés) son excitaciones electromagnéticas
gue se propagan en la interfaz entre un dieléctrico y un conductor. Estas ondas elec-
tromagnéticas superficiales surgen a través del acoplamiento de las oscilaciones de
los electrones del plasma sobre el metal. Por su parte los plasmones localizados de su-
perficie (PSL por sus siglas en Inglés) son excitaciones no propagantes de electrones,
gue se pueden obtener excitando nanoparticulas metalicas de dimensiones menores

a la longitud de onda de la fuente de luz que las excita (Maier, 2007).

Haciendo alusién a la historia de los trabajos acerca de la plasmdnica, ahora se sabe
gue en la edad media ya se utilizaban nanoparticulas con fines decorativos principal-
mente en vitrales, que son trozos de vidrio de colores que adornaban las catedrales y
gue propiciaban una atmdsfera mistica por el tipo de iluminacién que se obtenia. Es
también conocido el hecho de que la copa de Lycurgus contiene nanoparticulas de
plata de alrededor de 50 nm de diametro. Esta copa es conocida por su caracteristica

de cambiar de color dependiendo si se ilumina en reflexién o transmisién.

Michel Faraday fue pionero por trabajar con coloides de oro. ElI 5 de febrero de 1857

frente a The Royal Society in London presentd su trabajo denominado ‘Experimental

01 nanémetro =1 nm =1x 10%m



relations of gold (and other metals) to light,” en el cual examinaba la interaccién de
la luz con particulas metdlicas. Este trabajo estd enfocado principalmente a la forma-
cién de ‘particulas’, las propiedades del oro y las relaciones entre la materia y los

fendmenos eléctricos, magnéticos y 6pticos (Faraday, 1857).

No fue si no hasta 1908 en que Gustav Mie utilizando las ecuaciones de maxwell
aplicadas a particulas esféricas de oro, proporciond un tratamiento teérico para expli-
car la absorciéon de resonancia de plasmdnes de coloides de oro. Las resonancias en
absorcién dependen del tamafo de la particula, por lo que, asi se explica el cambio de
color en coloides cuando se cambia el tamafio de las nanoparticulas de 20 a 1,600 nm

(Mie, 1976).

Por su parte, Robert Williams Wood presentd un trabajo titulado ‘On a remarkable
case of uneven distribution of light in a difraction grating spectrum,’ con el cual mos-
traba la dependencia tanto de la longitud de onda como del dangulo de incidencia en
una rejilla de difraccion metadlica, ya que en la luz difractada a ciertos angulos de in-
cidencia se observaba un comportamiento inusual del espectro del orden 1 difractado
donde habia una discontinuidad en ciertas longitudes de onda a la cual se le conoce

como ‘anomalias de Wood (Wood, 1902b).

El aumento en los trabajos de investigacidon en este campo se debe a que las reso-
nancias plasmonicas permiten el desarrollo de nuevos dispositivos de optica lineal y
no lineal. El potencial tecnoldgico de esta drea emergente conocida propiamente como

plasménica es muy amplio.

La tendencia actual de la plasmdnica es el estudio y fabricaciéon de nanoestructuras
que nos permitan guiar y controlar mejor los plasmones, para implementarlos en la

modulacién, amplificacién, generacién, deteccién, concentracién y manipulaciéon de



sefales fotdnicas; esto se puede utilizar en el procesamiento de informacién a altas
velocidades, en circuitos integrados, y como sensores para deteccién de moléculas de

diferentes materiales, entre otros.

Este trabajo de tesis consistid en el estudio tedrico-experimental sobre algunos as-
pectos novedosos acerca de las propiedades plasmoénicas de nanoestructuras metali-
cas (metasuperficies) metal-dieléctrico-metal (MIM por sus siglas en inglés). Se realizé
el estudio de nanoestucuras utilizando Aluminio (Al) como metal principal, asi como
Oro (Au) buscando eficientazar los sistemas nano-estructurados, los cuales se fabrica-

ron por medio de litografia por haz de electrones.

El trabajo realizado para esta tesis se divide en 5 capitulos. En el capitulo 1 se da
una breve introduccién sobre la elaboracién de nanoestructuras tipo MIM, su aplica-
cién y métodos numéricos que nos ayudan a obtener simulaciones nanoestructuras
con las caracteristicas de las elaboradas. En el capitulo 2 se presentan conceptos téo-
ricos que nos sirven para entender mejor los fendmenos referentes a los plasmones,
métodos de fabricacién y métodos numéricos. En el capitulo 3 se encuentra a detalle
la metodologia realizada para la obtencién de nanoestructuras tipo MIM de Aluminio,
Oro y 6xido de Aluminio como dieléctrico por litografia por haz de electrones, asi como
su caracterizacién éptica. En el capitulo 4 se presentan los resultados obtenidos de
la fabricacidn, su caracterizacion 6ptica, calculos numeéricos y se discuten los resulta-
dos experimentales obtenidos con respecto a los calculos numéricos realizados. En el

capitulo 5 se muestran las conclusiones del trabajo realizado para esta tesis.

1.1. Justificacion

Los plasmones han sido objeto de estudio desde hace ya algunas décadas, deriva-

do de sus beneficios potenciales a la tecnologia. Por ejemplo, actualmente la comu-



nicacion éptica es el medio mas rapido de procesamiento de informacién disponible,
debido a su gran ancho de banda. En contra posicién, los componentes dpticos son
voluminosos y no pueden ser ensamblados de forma compacta para aplicaciones en
nanoelectrénica. Mas aun, los chips de los circuitos integrados se componen de miles
de millones de diminutos transistores, cada uno de unas pocas decenas de nandmetros
de tamafo, por ejemplo, uno de los chips mas complejos en la actualidad es el Xeon
de 15 nucleos, con unos 4100 millones de transistores. Tal embalaje de alta densidad
no es posible para los componentes épticos debido al limite de difraccion. En sistemas
Opticos convencionales, la luz sélo puede ser enfocada a un tamafo del orden de la
longitud de onda debido a los efectos de difraccion. A la longitud de onda en teleco-
municaciones de 1,55 micrémetros, por ejemplo, el limite de difraccion de la luz en un
dieléctrico de alto indice tal como el silicio es de aproximadamente 500 nm. Bajo esta
perspectiva es que la plasmdnica toma relevancia, de tal suerte que las dimensiones
de ‘componentes épticos’(plasmdnicos) basados en esta nanodptica, deberan tener al
menos un par de cientos de nandmetros para evitar efectos de difraccién y poderse

acoplar en aplicaciones de nanoelectrénica (Naik et al., 2013).

En relacién a la figura |1, en el pasado las dimensiones de los dispositivos iban de
1mm a 1um con los cuales se obtenian velocidades de operacidon de KHz hasta GHz.
Posteriormente se implementaron dispositivos electrénicos de semiconductores, que
funcionaban a las mismas velocidades pero con dimensiones desde 1um a 10nm. En
las Ultimas décadas se llegé a la foténica con dispositivos con dieléctricos que nos dan
velocidades de GHz hasta PHz pero con dispositivos de dimensiones de 1mm a 1um. Al
considerar la plasménica, se proyectan dispositivos muy pequefos desde 1um a 10nm
con velocidades de procesamiento estimadas de GHz a PHz. La necesidad de nuevas

tecnologias para permitir mayores velocidades de procesamiento y reducir el tamafio



de los dispositivos estd creciendo.

La reduccidn de los dispositivos en tamafio mas alld del limite de difraccién es posi-
bles en principio con la plasmdnica. Apoyandonos en esta area, podemos miniaturizar
componentes épticos e integrarlos en chips, al tiempo de aprovechar el gran ancho de

banda que nos proporciona la luz.
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Figura 1. Evolucién de la relacién entre tamafo de dispositivos y la velocidad de operacién (Naik et al.,
2013).

Como ya se ha mencionado ,los dispositivos plasmédnicos son de gran interés tam-
bién en las areas de quimica, biologia, sensores, tratamiento y deteccién de enferme-
dades como el cancer, celdas solares, nanoantenas, recolecciéon de luz, procesamiento
de informacién, computacién analdgica, entre otras. Recientemente se han realizado
estudios donde utilizan PSL y SPPs, en donde se ha demostrado que el acoplamiento de
estos dos tipos de plasmones mejoran las propiedades épticas utilizando nanoestructu-
ras. También se estan realizando estudios para la obtenciéon de nuevos metamateriales

que eficienticen los sistemas nanoestructurados.

La fabricacidon de nanoestrustura que se contempla en el tercer objetivo, se llevé a
cabo con Erosién por haz de iones de Galio enfocado. Bajo la directriz de los resulta-
dos de las evaluaciones a nuestros calculos numéricos se fabricaron nanoestructuras

metal-dieléctrico-metal utilizando Al para las capas metdlicas y (A/>,0O3) como dieléc-
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Figura 2. Esquema bésico de una estructura MiM (metal-dieléctrico-metal) (Woolf et al., 2009).

trico. Para esta etapa se pretende seguir el procedimiento plasmado en el trabajo del
grupo del Dr. Bozhevolnyi entre otros Nicolas et al. (2015); Pors et al. (2013); Pors y

Bozhevolnyi (2013); Bozhevolnyi y Sgndergaard (2007); Nielsen y Bozhevolnyi (2014).

Au
SiO,

Figura 3. Ejemplos de nanoestructuras de ranura plasménicas, a),b), c).

En la mayoria de los trabajos que se han realizado sobre la fabricacién de me-
tasuperficies metal-dieléctrico-metal se ha utilizado Oro (Au) como medio conductor
(figura [2)). En este trabajo de tesis se propuso fabricar metasuperficies utilizando Al,
considerando que tiene propiedades plasménicas en el ultravioleta, zona del espectro
de luz que ni el Au ni la plata (Ag) tienen (figura[4), es mas barato que el Auo la Agy
es compatible con la tecnologia CMOS (Semiconductor de éxido metalico complemen-
tario); tecnologia de semiconductor que se utiliza en los transistores que forman parte

de los microchips.

Adicionalmente se podria analizar que las capas que dan forma a la nanoestructura

sean de diferentes materiales, ya sean metales o dieléctricos y sintetizar diferentes
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Figura 4. Comparacién de los rangos en el espectro de luz donde podemos observar las propiedades
plasmoénicas del Aluminio (Al), Oro (Au) y Plata (Ag) (Knight et al., 2013).

variaciones en el espesor de las peliculas del dieléctrico y los conductores, analizando
sus efectos en las propiedades épticas, a fin de tener elementos de comparacién con

las nanoestructuras reportadas en la literatura.

Gran parte de los trabajos encontrados estdn enfocados en caracterizar las nanoes-
tructuras fabricadas con diferentes tipos de materiales, tales como Au y la Ag. Por lo
que, existe un nicho de oportunidad al explorar la viabilidad de fabricar nanoestructu-

ras plasmoénicas a base de Al.

Hemos encontrado que la litografia por haz de electrones y la litografia coloidal son
las técnicas mas utilizadas para la fabricacidn de nanoantenas. Mas aun, la litografia
por haz de electrones es por mucho mas adecuada para fabricar nanoestructuras con
mayor nivel de precisién. Adicionalmente con esta técnica se han realizado estudios
de la relacién entre las dimensiones de fabricacién con las propiedades épticas de las
nanoestructuras. Estas ideas empiezan a redireccionarse empleando A/ como material

principal para la fabricacién de nanoestructuras.

Las metasuperficies son arreglos periédicos de nanoestructuras en una superficie
gue nos pueden servir para modificar la amplitud, la fase y polarizacién de la luz que
se incide en ellas. Otra forma de fabricar estas metasuperficies se puede observar en

la figura [2] que consiste en estructuras que cuentan con capas metal-dieléctrico-metal



donde la capa de metal superior tiene forma de cruz o ladrillo.

Algunas de las investigaciones que se han realizado para aplicar estas nanoantenas
es por ejemplo para mejorar los colores, en la figura[5|se muestra el arreglo de nanoan-
tenas utilizado para obtener colores mas vividos que es compatible con tecnologia de

pantallas LCD actual.

Figura 5. Esquema del disefio de una celda unitaria de un pixel de Aluminio (Olson et al., 2014).

1.2. Definicion del problema

Sin duda, los cambios en el entorno social y econémico que vivimos en la actualidad
tienen una relacién directa con los avances tecnoldgicos. El desarrollo tecnolégico es
incesante y cada vez mas demandante. La tecnologia que mas permea en nuestra vida
cotidiana tiene relacién directa en torno a la digitalizacién de datos y de su transpor-
tacion a través de diferentes medios, a grandes distancias y en pequefios intervalos
de tiempo. En esta direccién el desarrollo tecnolégico se encamina a la bdsqueda de
nuevos materiales con propiedades especificas, métodos de fabricacién que optimi-
cen y simplifiquen el procesamiento de informacidn, desarrollo de nano-dispositivos
con aplicacién en telecomunicaciones, nuevos esquemas que mejoren la operacidn en
celdas solares, sensores bioldgicos, laseres, tecnologia LED, entre otros. La plasmdnica
como una vertiente de la fotdnica se vislumbra como una alternativa viable para pro-
poner alternativas de solucién a muchos de los problemas abiertos englobados en la

nanoelectrénica, a partir del desarrollo de nanoestructuras con base metal-dieléctrico-



metal. En este sentido, actualmente la mayoria de las investigaciones se enfocan al
empleo de Au y Ag como base para la fabricacién de nanoestructuras. Sin embargo,
en los Ultimos afnos ya se ha empezado con la bdsqueda de otros materiales como el
Al, como base de fabricacién en dispositivos nanoestructurados. Los resultados preli-
minares muestran que el Al tiene buena respuesta plasmodnica y al ser compatible con
la tecnologia CMOS, lo hace una alternativa importante para explorar sus aportaciones

en dispositivos nanoestructurados.

1.3. Objetivo general

El objetivo principal de esta tesis es el disefio, fabricacién y caracterizacion épti-
ca de nanoestructuras tipo metal-dieléctrico-metal que favorecen el acoplamiento de

plasmones polaritones de superficie y plasmones de superficie localizados.

1.3.1. Preguntas de investigacion

s (COmo afecta el material y disefio de las nanoestructuras en la respuesta elec-

tromagnética?

m (Las proporciones de las capas que componen la nanoestructura afecta su desem-

peno?

= (En qué afecta la utilizacién de diferentes metales y dieléctricos en las capas que

constituyen las nanoestructras?

= (Cual es la respuesta éptica de las nanoestructuras al interactuar con la luz?

» (Las muestras fabricadas tienen la respuesta esperada teéricamente?
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1.3.2. Objetivos especificos

e Modelar la respuesta electromagnética de nanoestructuras de diferentes con-
figuraciones para evaluar el efecto de: la forma, los materiales empleados y

las dimensiones en los espesores de las capas MDM.

e Evaluar una combinacién adecuada de materiales para las capas de las na-
noestructuras (metal-dieléctrico-metal) con énfasis en el empleo de Aluminio

(Al) y Oxido de Aluminio (Al,03) que faciliten su fabricacién.
e Fabricar las nanoestructuras modeladas con litografia por haz de electrones.

e Caracterizar las muestras fabricadas para conocer sus propiedades 6épticas.
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Capitulo 2. ¥ Fundamentos tedricos

En esta seccidon se mencionardn los conceptos basicos de los principios involucra-
dos en nuestro trabajo que nos ayudaran a comprender mejor el comportamiento
de nuestras nanoestructuras al hacerle incidir un haz de luz, como son los concep-
tos de plasmones localizados de superficie, plasmones polaritones de superficie,

anomalias de Wood y anomalias de Rayleigh.

2.1. Plasmon polaritéon de superficie (PPS)

Un plasmén es una excitacién electromagnética que se propaga en la interfaz
entre un dieléctrico y un conductor. Estas ondas electromagnéticas superficiales
surgen a través del acoplamiento de las oscilaciones de los electrones del plasma

sobre el metal (Maier, 2007).

Z

Dieléctrico g,w)

+ + +

Metal Ez(w)

Figura 6. Esquema de la propagacién del plasmdn en la interfaz entre un dieléctrico y un metal

Un medio es caracterizado en general, por una funcién dieléctrica compleja de-
pendiente de la frecuencia €1(w) donde la funcién dieléctrica del otro medio £ (w)
se considera real. Elegimos la interfaz para coincidir con el plano z= 0 de un sis-
tema de coordenadas cartesianas (figura [6). Buscamos soluciones homogéneas

de las ecuaciones de Maxwell que sean localizadas y propagadas en la interfaz.
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Matematicamente es la solucidén de la ecuacidon de onda

2
V x VE(r, w) — (;)—Zs(r, W)E(r,w)=0, (1)

coneg(r,w)=¢€1(w)siz<0ye&(r,w)=¢e2(w) si z< 0. La localizaciéon en la interfaz
esta caracterizada por campos electromagnéticos que decaen exponencialmente
conforme se incrementa la distancia en la interfaz entre ambos espacios. Es su-
ficiente considerar sélo las ondas con polarizacidon-p en ambos espacios, puesto
que no existen soluciones para las ondas con polarizacién-s. Ondas planas con

polarizaciéon-p en la mitad de espacio j =1y j =2 pueden ser escritas como:

Ej,X

E; 0 eikx—iwteikj,zz, j= 1,2. (2)

Ej,z

La situacidn se presenta en la figura[gl Puesto que el vector de onda paralelo a la
interfaz se conserva, las siguientes relaciones se mantienen para las componen-
tes del vector de onda:

ki+k?, =gk? j=1,2. (3)

k = 2m/\A, donde A es la longitud de onda en el vacio. Aprovechando el hecho de
que los campos de desplazamiento en ambos espacios tienen que ser libres de

fuentes, es decir V-D =0, nos lleva a
KZEjx+k?,Ejz=0, j=1,2. (4)

lo que permite que reescribamos (??) como:
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1

Ei — 0 e[kj,zZ, _I: 1’ 2. (5)

_kX/kj,Z

El factor etkx—iwt a5 omitido para simplificar la notacién. La ecuacién (5] es particu-
larmente Util cuando un sistema de capas estratificado es considerado. Mientras
que y imponen condiciones que definen los campos en sus respectivos
espacios, aun tenemos que hacer coincidir los campos en la interfaz usando con-
diciones de frontera. El requerimiento de continuidad de la componente paralela

de E y la componente perpendicular de D lleva a otro conjunto de ecuaciones:

Eix—Exx=0 y &1E1,—&E>,=0. (6)

Las ecuaciones y (6) forman un sistema homogéneo de cuatro ecuaciones
para las componentes del campo desconocidas. La existencia de una solucién
requiere que el determinante respectivo desaparezca. Esto puede suceder para
kx = 0, el cual no describe las excitaciones que viajan a través de la interfaz o de
otro modo para (6)). En combinacién con (3)), la ecuacién (6) lleva a la relacién de
dispersién, es decir, una relacién entre el vector de onda a lo largo de la direccién

de propagacién y la frecuencia angular w

2
k2 _ £1&2 k2 _ £1&2 (A)_
X £+ & €1+ & C2

También obtenemos una expresién para la componente normal del vector de onda
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g2
K2 =—21 k2 j=1,2. (8)
Iz g1+ €&

Ahora es necesario encontrar las condiciones que deben cumplirse para que exis-
ta un modo en la interfaz. Por simplicidad, asumimos que las partes imaginarias
de la funcién dieléctrica compleja son pequefias comparadas con las partes reales
tanto asi que pueden ser ignoradas. Estamos buscando ondas que se propaguen
a lo largo de la interfaz. Esto requiere una ky real. Tomando esto puede ser
conseguido si la suma del producto de las funciones dieléctricas si ambas son
positivas o negativas. Para obtener la solucién de frontera, se requiere que las
componentes normales al vector de onda sean puramente imaginarias en ambos
medios dando lugar a soluciones con decaimiento exponencial. Esto sélo puede
ser conseguido si la suma en el denominados de la ecuacién (8) es negativa. De
aqui concluimos que las condiciones para que un modo exista en la interfaz son

los siguientes

£1(w) - g2(w) < 0; (9)

£1(w) + £2(w) < 0; (10)

lo que significa que una de las funciones dieléctricas debe ser negativa con un

valor absoluto que exceda el valor de la otra (Novotny y Hecht, 2012).

2.2. Plasmones de superficie localizados (PSL)

Los metales tienen propiedades dpticas inusuales y, en dimensiones reducidas,
permiten manipular la luz de una forma Unica. “Los plasmones de superficie loca-

lizados son excitaciones no propagantes de los electrones de valencia sobre un
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material metdlico que se acoplan a un campo eléctrico"(Maier, 2007).

Esfera

metalica \

Campo
electrico

Figura 7. Esquema de la oscilacién de plasmones de una particula esférica, mostrando el desplazamiento
de la nube de electrénes en relacién con el centro de la nanoparticula.

El origen de las resonancias en PSL de nanoparticulas de metal se puede enten-
der considerando una esfera de metal con un tamafo menor que la longitud de
onda de iluminacion A. La geometria mas conveniente para un tratamiento ana-
litico consiste de una esfera homogénea e isotrépica de radio a < A. El medio
circundante es isotrépico y no absorbente con constante dieléctrica €. En este

caso, la polarizabilidad a de una esfera metdlica es (Maier, 2007):

(11)

o= 41'[a3 [ﬂ},

£+ 2em,

donde € es la constante dieléctrica de la esfera y €y, es la constante dieléctrica

del medio en el cual esta suspendida.

Es evidente que la polarizabilidad alcanza un maximo (resonancia) cuando &(w) +
2&m pasa por un minimo. Para el caso de que Im[ €] sea pequefia o que varie len-
tamente alrededor de la resonancia, se simplifica a Re[&(w)] = —2¢&,, teniendo asi

la resonancia del plasmén. Esta relacién se conoce como la condicién de Frohlich.

La consecuencia mas notable de la excitacién de plasmones son los vivos colores

que exhiben las nanoparticulas de metales nobles. Estos dependen del tamafio,
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la forma y el medio ambiente en que se encuentran las particulas. Para particulas
pequefas (a < A), la eficiencia de absorcidn, que se escala como a3, predomina

sobre la eficiencia de esparcimiento, que se escala como a®.

2.3. Plasmones de ranura (Gap plasmon)

La interaccidén de la luz con metasuperficies se basa en resonancias GSP (plasmo-
nes de superficie de ranura) fundamentalmente surgiendo en una capa metdélica
y un nanoladrillo 2D separados por un espacio muy fino (MIM). La interfaz metal-
dieléctrico soporta ondas electromagnéticas en la forma de plasmones de superfi-
cie de ranura, los cuales son reflejados debido a la diferencia tan grande de indice
efectivo entre los GSP y el entorno, y se desplazan hacia adelante y hacia atras
a lo largo de las terminaciones de la superficie de la metasuperficie produciendo
ondas estacionarias similares a las resonancias llamadas resonancias GSP. Las
resonancias GSP se pueden describir por un simple resonador Fabry-Pérot cuya

formula esta dada por:

WKoNgsp + ¢ = PT (12)

donde w describe el ancho del nanoladrillo, ko es el niUmero de onda en el vacio,ngsp
es la parte real del indice de refraccién efectivo del modo GSP,¢ es un cambio de
fase adicional que explica el hecho de que los GSPs no se reflejan inmediatamen-
te desde los limites fisicos de la configuracién MIM, ya que la parte del campo se

extiende fuera de la estructura (Deshpande et al., 2017).

Con base a la figura |8/ se observa que al cambiar el espesor de la pelicula de
dieléctrico tan solo 2nm, podemos observar cambios significativos en el valor del

indice de refraccién efectivo teniendo asi, una dependencia muy fuerte con el
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espesor de la pelicula del dieléctrico y no depende de la longitud de onda de la

luz incidente en el rango del ultravioleta y el visible.

1.97
. — ] Hnm
1.96 18nm | |
m— 2 (lnm
1.95 —22nm| |
=
=< 1.94 _
1.93 ¢ 1
1.92 1
1.91

400 500 600 700 800 900
Longitud de onda [nm]

Figura 8. Constante de propagacién normalizada (indice de refraccién efectivo) del plasmén de ranura
de una estructura MIM variando el espesor de la capa del diléctrico en 16, 18, 20, 22 nm.

2.4. Estructuras tipo MIM

Un plasmdn de superficie es sensible a variaciones en la permitividad de una su-
perficie de metal. Para excitar un plasmén superficial por una onda electromag-
nética, el numero de onda debe corresponder al del plasmdén superficial. Existen
estructuras que hacen esto, incluyendo estructuras que usan un prisma y una
pelicula delgada de metal. Ondas de luz entran en angulo de reflexién total al
metal por medio del prisma. Una onda evanescente es generada en la superfi-
cie del metal donde la luz entra, causando resonancia de plasmdn superficial. En
este caso, reducir el tamafo de los equipos de medicién y sistemas dpticos es

dificil, ya que se necesita un prisma. Ademas, cuando el angulo incidente de la
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onda electromagnética es bajo (onda de luz), no ocurre la resonancia del plasmén
superficial. Por otra parte, se han utilizado estructuras con fibra éptica. El metal
es arreglado dentro de la fibra éptica formando una rejilla en la superficie del me-
tal la resonancia del plasmén corresponde a la excitacién de la rejilla cuando el
angulo de incidencia de la luz es de 0°,esta estructura puede excitar resonancias
de plasmén superficial sin embargo, si la rejilla es disefiada para excitar plasmo-
nes en el rango de la luz visible, es dificil de fabricar, ya que se necesita una

estructura periddica correspondiente a la longitud de onda de la luz visible.

Esto hace que reducir el tamano o la fabricacién de un sensor convencional usan-
do plasmones de superficie sea muy dificil. Para resolver estos problemas pueden
aplicarse las estructuras MIM (figura[9). Estas estructuras pueden excitar plasmo-

nes de superficie sin prismas o rejillas.

Onda Onda
incidente reflejada

I Aire (A1) I
v

dielectrico

b3
® -Metal ] (MZ)
b4 ,

Aire (A2)

b1
d1|
b2
2

d

Figura 9. Figura bdsica de una estructura metal-dieléctrico-metal (MIM).

La configuracién principal de una estructura MIM (Metal-Insulator-Metal) consiste
en un metal 1 de grosor di, un dieléctrico con grosor d; y un metal 2 con espesor
ds. Cuando la luz entra en esta estructura desde A1, una longitud de onda espe-
cifica es absorbida por la resonancia del plasmén de superficie. La mayoria de la

luz es reflejada por la superficie del metal 1 o el metal 2.
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En la figura[10]se puede observar que cuando la onda de luz entra por la interfaz
(b1) con el metal 1, una onda evanescente es producida dentro del metal 1. Un
plasmoén de superficie es excitado en la interfaz b, por esta onda evanescente
(figura nb), ya que un plasmén de superficie es un efecto del comportamiento en
masa de los electrones libres, se genera un campo electromagnético dentro del
dieléctrico. El nimero de onda de este campo electromagnético corresponde al
del plasmén de superficie excitado en b,. La onda evanescente en la superficie
del metal 2 (b3) es excitada por este campo. Como resultado, se muesta en la
figura nc, un plasmén de superficie es excitado en b3 y el nUmero de onda de
este plasmoén es igual al del campo electromagnético generado por el plasmonn
en by. Ya que el metal 2 es mucho mas grueso que el metal 1 (d\ << d3), la onda
evanescente generada dentro del metal 2 no se transmite a la interfaz by y el

plasmén de superficie por lo tanto no es excitado en la interfaz by.

Onda
incidente

Aire (Al) I

Metal 1 (M1)

b2— Onda

evanescente
(a)

bl —
Metal 1 (M1)
b2 — .
superficie

campnielectrico (b)
v dielectrico

b3 — lasmon de

Metal 2 (M2)

Aire (A2)
(c)

Figura 10. Cuando la onda de luz entra, el fendmeno en cada interfaz(b) ocurre en: (a)b1, (b)bz, (c)bs.

Una onda electromagnética es generada por el plasmén superficial excitado en
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la interfaz bs. Como esta onda electromagnética tiene la misma longitud de onda
que la onda electromagnética excitada por el plasmoén superficial en la interfaz

b>, se produce una onda estacionaria electromagnética en el dieléctrico.

Cuando se satisfacen las condiciones para que se genere esta onda electromag-
nética estacionaria en el dieléctrico, la luz incidente es absorbida. La longitud de
onda absorbida es determinada por la longitud de onda de la onda estacionaria en
el dieléctrico. por lo tanto, la estructura MIM puede ser vista como un resonador

(Tamura y Kagata, 2010).

2.5. La teoria de las anomalias de Wood y Rayleigh

En el afio de 1902 Wood Presenté los resultados experimentales que mostraba el
comportamiento de la luz de una lampara incandescente al hacerla incidir sobre
una rejilla de difraccién metdlica sin ningln otro artefacto éptico; en este expe-
rimento pudo observar ciertas 'anomalias’ (figura en los datos que obtuvo
cuando el vector de onda del haz incidente es perpendicular a la rejilla y el vector
magnético es paralelo a esta. Estas anomalias se conocen como anomalias de

Rayleigh y otras como anomalias de Wood.

Las anomalias de Rayleigh son un cambio discontinuo en la reflectividad en fun-
cién del haz incidente a un angulo de incidencia fijo a longitudes de onda bien
definidas. Estas longitudes de onda dependen del metal con que se fabricé y el
periodo de la rejilla. Rayleigh demostré que estas anomalias se producen en las
longitudes de onda en las que aparece o desaparece un orden difractado en un
angulo rasante. Para el enésimo orden difractado esto ocurre en la longitud de

onda dada por
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Figura 11. Anomalias observadas por Wood en 1902 iluminando una rejilla de difraccién metalica con
diez dngulos de incidencia diferentes (Wood, 1902a).

An=d(x1—5sin®gy)/n, (13)

donde d es el periodo de la rejilla, ©g es el angulo de incidencia, y n es un entero.
En el primer caso, la potencia en este orden se elimina del haz de orden cero,
en este ultimo caso la potencia en ese orden es devuelta al orden cero del haz.
Se descubrié que tales anomalias también ocurren en las longitudes de onda de
Rayleigh cuando el vector eléctrico de la luz incidente es paralelo a las ranuras
de la rejilla, es decir en la polarizacién s. Sin embargo, en este caso son débiles y
requieren que los surcos de la rejilla sean profundas para poder observarlas. Las
anomalias de Wood son difusas y se extienden en una amplia gama de longitudes
de onda, estas anomalias generalmente consisten en una intensidad maxima y
minima, cuando el plano de incidencia es perpendicular a las ranuras de la rejilla
y ocurre cuando la polarizacién es p, y las longitudes de onda en donde aparecen
cambian dependiendo del material de la rejilla. Tanto Rayleigh como Wood no te-
nia una explicacién para estos fendémenos. La explicacién de estas anomalias fue

dada mucho afios después por Fano, quien demostrd que se deben a la excitacién
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por la luz de plasmones polaritones de superficie (SPPs) soportados por una inter-
faz de vacio-metal periddicamente corrugada. Si la funcién dieléctrica del metal
es denotada por €(w), el niumero de onda del plasmén polaritén de superficie,
ksp(w) = (w/c))e(w)/(e(w) + 1)]Y/?, esta expresién es un poco més larga que
w/c en el rango de la frecuencia donde €(w) es negativa. La componente del vec-
tor de onda de la luz incidente paralela a la superficie, k = (w/c)SenB®q, es mas
chico que w/c. Para que se conserve ese impulso en la interaccién de la onda
incidente con el SPP la diferencia entre estos dos nimeros de onda tiene que ser
compensada, que en el presente caso lo realiza un numero de onda de la rejilla,

2/d, donde n es un entero. Por lo tanto la condicién para la excitacidon de SPPs es

k =ksp(w) + (21/d)n (14)

(1/A) = (1/Asp(w)) + n/d. (15)

Dado que los plasmones polaritones de superficie se propagan de forma normal
con respecto a los surcos de la rejilla metalica existen solamente si la polarizacién
del haz de luz es P, los SPPs no pueden ser excitados con luz polarizada S cuando
el vector eléctrico es paralelo a los surcos de la rejilla. Por lo tanto las anomalias
de Wood no pueden existir en polarizacién S. Dado que la longitud de onda de
los SPPs son en funcién de la funcién dieléctrica del metal, los dngulos de espar-
cimiento o longitudes de onda a los que estas anomalias ocurren varian depen-
diendo del metal que se utiliza. La mayoria de los estudios tedricos de anomalias
en rejillas para difraccién de rejillas metalicas. Sin embargo, hubo excepciones

a tales estudios. Se creia que cuando la longitud de onda del campo incidente
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estaba en las regiones visibles e infrarrojas cercanas del espectro electromagné-
tico, la rejilla podia considerarse como un conductor perfecto, lo que conducia a
calculos rigurosos de la difraccién de la luz de las rejillas perfectamente conduc-
toras. En un conjunto particular de calculos detallados, se observaron anomalias
de Rayleigh en la dependencia de la longitud de onda de la reflectividad y otras
eficiencias de difraccién a los valores predichos por Lord Rayleigh. Ademas, se
observaron otras caracteristicas en estas dependencias. estos se denominaron
anomalias de resonancia y se atribuyeron a resonancias dentro de las ranuras de
rejilla que se llevaron a la superficie con una impedancia de superficie periodi-
ca. Dicha estructura puede soportar ondas superficiales con fugas que producen
caracteristicas en las dependencias angulares o de longitud de onda de las efi-
ciencias de dispersién distintas de las anomalias de Rayleigh. (Maradudin et al.,

2016)

2.6. Métodos de fabricacion

Existe gran variedad de métodos de fabricacion de nanoestructuras, pero la elec-
cién del método idéneo para cada estructura depende del tipo de estructura y del

material que deseamos emplear

2.6.1. Litografia por Interferencia

La litografia por interferencia consiste en separar un haz coherente en dos haces
exactamente iguales que recorren el mismo camino éptico los cuales inciden en
un mismo punto al mismo tiempo formando un patrén de interferencia que que-
da grabado en el material fotosensible, un ejemplo de este tipo de litografia se

muestra en la figura[12] (a) (Guo, 2007).

La segunda configuracidon que se muestra en la figura (b) se conoce como el
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Figura 12. Diagrama esquematico (a) Interferencia de 2 haces con un divisor de haz,(b) Configuracién
Espejo de Lloyd (Park et al., 2011).

espejo de Lloyd que consiste en expandir el haz del ldser con ayuda de un filtro
espacial, posteriormente se monta un espejo perpendicularmente a la muestra
con fotoresina, la mitad del haz expandido es reflejado por el espejo y la otra
mitad incide directamente en la muestra. Como los dos haces en realidad es uno
solo el angulo de incidencia se cambia rotando la muestra y el espejo juntos como

se muestra (O’'Reilly y Smith, 2008).

En ambos casos una vez que se graba el patrén de interferencia se procede a me-
ter en revelador la muestra y posterior mente en un bafio de agua para detener

el proceso del revelador.

2.6.2. Litografia por haz de electrones

En la Figura[13]|se muestra un esquema general del procedimiento de fabricacién

por litografia por haz de electrones.

Inicialmente sobre un sustrato se hace un depdsito de una pelicula metalica, des-
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Figura 13. a) Capa de PMMA, dieléctrico, metal depositadas sobre un sustrato de vidrio, b) Grabado
del patrén deseado sobre la capa de PMMA, c) Depésito de capa de metal sobre el patrén grabado y d)
Eliminacién de PMMA sobrante.

pués se deposita un material dieléctrico y sobre estas dos capas se agrega una
Ultima capa de PMMA (polimetacrilato de metilo) que es un material polimérico
versatil y que permite la formacién de estructuras a escalas nanométricas (Figura

13f).

A esta estructura multicapa MIM, se le hace incidir un haz de electrones para im-
primir un patrén deseado (invertido). El disefio de la forma deseada se realiza en
Klayout (Figura[13b). A la muestra multicapa se le realiza un proceso de revelado
a fin de remover el PMMA sobrante y dejar grabado el patron deseado. Se realiza
un nuevo depdsito de metal (Figura [13c) y por Gltimo los residuos de PMMA se

remueven con acetona, quedando la nanoestructura deseada (Figura [13/d).

2.6.3. Erosion por haz de iones de Galio enfocado (FIB)

Desde hace tiempo la fabricacién a escalas muy pequefias como la nano-escala

y la micro-scala han representado un desafio tecnoldgico, pero el haz de iones
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enfocado (FIB por sus siglas en inglés) puede ser de gran utilidad. Esta tecno-
logia consiste en la fabricacién de nanoestructuras removiendo material de una

superficie sélida (figura[14).

Emitted
electrons

Figura 14. Esquema bdsico de un (?).

Este instrumento consiste en una fuente de iones de metal liquido (LMIS) en la
parte superior de la columna para producir los iones. El Galio es usado usualmen-
te por su bajo punto de fusién, masa alta, baja volatidad y por que es facil de
distinguir de otro elementos. Desde el LMIS, los iones se evaporan en el campo
y se enfocan en un haz estrecho por unos lentes electrostaticos, despues pasa
por una apertura antes de escanaer la superficie de la muestra con el haz. Cuan-
do los iones impactan la superficie de la muestra, las colisiones eldsticas entre
iones-atomos resultan en atomos removidos de la superficie de la muestra en
un proceso llamado sputtering. Colisiones inelasticas producen electrones secun-
darios y rayos X. Adicionalmente, los iones incidentes transfieren energia a los
atomos de la superficie y electrones, produionedo iones secundarios. El produc-
to de estas colisiones de iones-atomos son colectadas, amplificadas y analizadas

como sefales para formar imagenes (Yao y Epstein, 2010).
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Capitulo 3. Desarrollo experimental

En este capitulo se presenta detalladamente el proceso de fabricacién de mues-
tras bajo la directriz de los resultados de las evaluaciones de nuestros cdlculos
numeéricos y del disefio de las nanoestructuras plasmédnicas simuladas en COM-
SOL MULTIPHYSICS, para lo cual se considerd el método de fabricacién por Erosion
por haz de iones de Galio enfocados(FIB por sus siglas en inglés). Se consideraron
nanoestructuras tipo MIM (metasuperficies) las cuales se discutieron con anterio-
ridad en el capitulo 2. También hablaremos de las mediciones y técnicas épticas
pertinentes que se realizaron para conocer los efectos en reflexion al hacer incidir

un haz de luz blanca en nuestras muestras.

3.1. Proceso de fabricacion de Rejillas simples de Aluminio

Para la obtencién de una rejilla simple de Aluminio se realizo la primera etapa
de cualquier proceso que es la de la limpieza de los sustratos. Para estas rejillas
utilizamos portaobjetos 9108 Premierede 75mm x 25mm con un grosor de 1mm,

los cuales se colocaron en bafos de alcohol y acetona, aire a presién.

Ya que nuestros sustratos estuvieron limpios se realizé un depédsito de fotore-
sina S1805 con ayuda de un spinner (Laurell WS-400-6NPP-Lite Spin Coater) a
3000rpm por 40 segundos para obtener una pelicula de espesor de alrededor de
unos 500nm, una vez que se hizo el depdsito se colocaron en un horno a 110° por
lhora. Estas muestras se almacenan en un recipiente de plastico negro donde no
entra la luz ya que la fotoresina es sensible a la luz, solo se pueden manipular

con luz amarilla antes de grabarlas.

Se armé el arreglo que se muestra en la figura para grabar un patréon de

interferencia que resultara en nuestra rejilla simple. Con ayuda de la ecuacién
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[3.1] se hicieron las célculos pertinentes para conocer en que posicién deberiamos
de colocar los espejos para que los haces incidan en el sustrato con el angulo
adecuado para obtener una rejilla con un periodo deseado como se muestra a

continuaciéon

A

=— 16
25ino; (16)

donde A representa el periodo que desamos que tenga la rejilla, A es la longi-
tud de onda del laser con el cual grabaremos nuestra rejilla y 6; es el angulo
de incidencia que se necesita para obtener el periodo deseado,despejamos O; y

tenemos :

A
_ cin—1
6; = sin (2/\) (17)

Para este caso se utilizé un laser de A = 405nm para la obtencién de ua rejilla

con periodo de A = 800nm, sustuimos los valores en la ecuacién

] 405nm
0i=sin"}(————)=14.66° (18)
2 * 800nm

realizando el calculo obtuvimos que para tener nuestra rejilla deseada el angulo

de incidencia de los haces en el sustrato con fotoresina deberia de ser 8; = 14.66°.

Después de colocar los espejos de tal manera que los haces incidan al dngulo

calculado, se monté el sustrato con la fotoresina depositada como se muestra en
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la figura de abajo, se bloquearon los haces mientras se montaba el sustrato, ya
que estuvo en posicién se inicié el cronédmetro y se dejé que los haces incidieran
en el sustrato por 1 minuto con 10 segundos, posteriormente se bloqueé de nuevo

los haces para retirar la muestra.

Muestra
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Figura 15. Proceso de fabricacién de nanoestructuras.

Una vez desmontada la muestra se sumergié en un recipiente que contenia re-
velador MF-319 por 1 minuto en constante movimiento, después lo sacamos y lo
sumergimos en otro recipiente con abundante agua para detener el proceso del
revelador y posteriormente secamos la muestra con aire a presion baja. Al finali-
zar este proceso se le hizo un depésito de Aluminio de aproximadamente 60nm

por evaporacién térmica.



30

3.2. Proceso de fabricacion estructuras tipo MIM

La primera etapa del proceso de fabricacidon de cualquier tipo de muestra y una de
las mas importantes es la limpieza de sustratos, ya que sin una buena limpieza
cualquier depodsito que se realice sobre el sustrato no se adherird de manera
correcta y no servira para realizar nuestros experimentos. Obviamente existen
muchos métodos de limpieza de sustratos y se escoge el que mejor se ajuste en
funcion del material de nuestro sustrato y las condiciones en las que se fabricaran

nuestras muestras.

En nuestro caso, para la fabricacién se utilizaron obleas de Silicio como sustratos,
los cuales se colocaron en bafios de alcohol y acetona, aire a presién y al final
se utilizé un termo-plato a 180°C para eliminar rastros de humedad que pudiera

quedar en las muestras.

Una vez que nuestros sustratos pasaron por la fase de limpieza se procedié a
realizar el depésito de las 3 capas que conforman nuestra estructura (figura|16).
Como ya se ha explicado en el capitulo anterior la primera y tercera capa de la
estructura es de Aluminio (Al) de aproximadamente 250nm y 60nm respectiva-
mente, asi como la segunda capa que consiste en una capa de dieléctrico que

corresponda a AlUmina (A/>03) de 20nm de espesor.

Con ayuda de un sputter coater como el que se muestra en la figura se rea-
lizaron los depésitos de la capa 1 y 3, este sputter cuenta con 2 bombas, una
mecanica y otra turbomelecular para realizar el vacio en la cdmara, asi como in-
dicadores del flujo de Argén (Ag) y Oxigeno (O) que se introducen en la cdmara.
La técnica de depésito conocida como "sputtering" es una deposicion Fisica de

vapores a través de iones positivos para desprender atomos de un material y asi
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Figura 16. Proceso de fabricacién de nanoestructuras.

formar una pelicula delgada sobre otro material.

Figura 17. Sputter coater utilizado para el depésito de peliculas delgas.el cual se encuentra en el Centro
de Nanociencia y Nanotecologia de la UNAM (CNyN) en Ensenada Baja California.

Después de haber montado el blanco de Aluminio dentro de la camara y colocar
la muestra limpia en el soporte se cerré la camara y se hizo vacio. Cuando habla-
mos del "blanco de Aluminio"nos referimos a un disco de Aluminio con 99.99%
de pureza de la compafiia "Kurt J. Lesker" de 2 pulgadas de didmetro por 0.0625
pulgadas de espesor. Antes de iniciar con el depésito se realizd la limpieza de di-

cho blanco por medio de la generacién de plasma en la camara para deshacernos
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del 6xido y de las impurezas que tuviera la superficie del blanco; la limpieza se
llevé a cabo por 5 minutos tomando en cuenta los pardmetros que se muestran
en la columna "limpieza de blanco" tabla[1] Ya transcurrido el tiempo de limpieza
se precedié a realizar el depésito de la primera capa de Aluminio por 25 minutos
utilizando los pardmetros que se muestra en la columna de .Aluminio" en la tabla

para obtener un depédsito de 250nm de espesor aproximadamente.

Tabla 1. Valores de los pardmetros utilizados para el depdsito de la primera capa de Aluminio.

| Parametros | Limpieza blanco | Aluminio |

fAr 5ml/min 5ml/min
Presién 7.05mTorr 7.19mTorr
Potencia 50w 70W
tiempo 5 minutos 25 minutos

Posteriormente se hizo el depésito de la segunda capa que corresponde al die-
léctrico, para la cual se utilizé Alimina (Al;O3) de un espesor de 20nm aproxi-
madamente el cual se llevd a cabo en un reactor Beneq TFS200 por un método
de depdsito llamado ALD por sus siglas en inglés (Atomic Layer Deposition). Con
este método se utiliz6 como precursor TMA (Trimetilaluminio) en estado gaseoso
a temperaturas de 250°C por 20 minutos para realizar el depdsito de la pelicula

dieléctrica de forma muy controlada.

Realizado el depdsito de la segunda capa se procedio a realizar el depdsito de la
tercera y Ultima capa que comprendia nuestro sistema. Esta capa se depésito por
los mismos métodos que la primera capa de Aluminio, en la tabla[2] se muestran
los pardmetros con los cuales se llevd a cabo este depdsito de 60nm de espesor

aproximadamente.

Una vez obtenida nuestra estructura MIM (metal-dieléctrico-metal), con la ayuda
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Tabla 2. Valores de los pardmetros utilizados para el depdsito de la tercer capa de la estructura, la cual
es de Aluminio.

| Parametros | Limpieza blanco | Aluminio |

fAr 5ml/min 5ml/min
Presion 9.72mTorr 9.90mTorr
Potencia 50W 70W
tiempo 5 minutos 5 minutos

del sistema JEOL JIB-4500 Multi-Beam (SEM+FIB) se realizé la etapa final de la
fabricacién que consistié en erosionar por medio de un haz de iones de Galio

enfocados la superficie de nuestro sistema de peliculas delgadas.

En la fabricacién por FIB existen varios parametros a tomarse en consideracién,
como es el tamano del haz de iones de Galio incidente en la muestra, los au-
mentos que nos indican la magnificacién del area de trabajo, la Dosis que es la
intensidad de la energia de nuestro haz dada por nC/m?Z, la separacién entre cada
erosién (en pixeles),el nUmero de lineas erosionadas y el tiempo de erosién total.

En la[3/se muestran los valores utiliados en la fabricacion.

Tabla 3. Valores de los pardmetros utilizados en la erosién por haz de iones de Galio enfocado.

| Parametros | Valores |
spot beam 3
aumentos 1000
Dosis 2.0nC/y 0.5
separacion 5 pixeles
lineas 96
tiempo lhr

Posteriormente se realizé el andlisis de estas muestras con ayuda de un microsco-
pio de fuerza atdmica (AFM por sus siglas en Inglés) para conocer caracteristicas
de la muestra como la profundidad de la erosién, la geométrica obtenida final-

mente, asi como las dimensiones de la muestra en general.
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3.3. Arreglo experimental

La caracterizacién experimental contemplada en el cuarto objetivo se realizé
con un microscopio electrénico de barrido (SEM), microscopio de fuerza atdémica
(AFM), microscopio optico y un arreglo éptico para visualizar los efectos gene-
rados por la interaccién de la muestra con un haz de luz blanca incidiendo en

ella.

Las propiedades 6pticas importantes para nuestro trabajo son la reflectividad y di-
fraccidon de la metasuperficie, para realizar las mediciones, es necesario emplear
un sistema éptico adecuado. En la figura[18|se ilustra el arreglo éptico automati-
zado empleado para la realizacion de las mediciones, el cual se le conoce como

esparcimetro.

Para este arreglo experimental se utilizé una ldmpara de luz blanca EQ-99X LDLS
(Laser Driven Light Source) con espectro UV-Vis-NIR (200nm-2100nm), un cristal
de calcita como polarizador, el cual separa el haz de la ldmpara en 2 haces, uno
con polarizacién paralela y otra perpendicular al plano, esto es necesario ya que
como se explicé en el capitulo 2 los plasmones solo se excitan con polarizacién P

en rejillas metalicas.

La primer lente colima el haz hasta llegar a otra lente que enfoca la luz en la
muestra, esto es necesario ya que las dimensiones de la muestra son del orden
de y es necesario que el haz incida solo dentro de la muestra; esta muestra se
encuentra en el centro de giro de la platina para asegurar que el haz incida en el

mismo lugar de la muestra independientemente del dngulo de incidencia.

El esparcimetro cuenta con dos motores a pasos, uno de ellos (motor Y) controla

la platina donde se encuentra montada la muestra para asi poder controlar al



35

ESP% ________________________________ N Espejo

E Especular E Diafragma E
' Lente (azul) ' y Lente '
= = A7 Detector '
..‘l':: S P A B'Fk’ """ I |
Espejo :
Brazo giratorio :
Espejo
Centro de giro Lente Polarizador Lampara

Figura 18. Esparcimetro, esquema del sistema éptico empleado en la etapa experimental.

angulo de incidencia del haz. La luz reflejada especularmente o difractada es
enfocada por una lente hacia el detector; el detector que es un espectroémetro
Ocean Optics USB4000 con un rango de operacion de 200nm-1100nm separado

en 3648 pixeles, cada pixel con dimensiones fisicas de 8um x 200um.

Esta ultima lente y el detector se encuentran montados en un brazo giratorio
gue va cambiando su posicion alrededor de la muestra controlado por el segundo

motor (motor X).

Una vez montada la muestra en nuestro sistema éptico se realizaron distintas
mediciones como se muestra en el esquema de la figura se hizo un barrido
angular con respecto al angulo de incidencia que va desde el angulo 3° al 45°
siguiendo la especular con un rango de deteccidén desde 6° al 90° (figura[19|(b) y
(c)), asi como la medicién de la especular a incidencia normal (0° de incidencia)
con un rango de deteccion desde 19° hasta 90° como se muestra en la figura

(a).
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Figura 19. Esquema del esparcimetro realizando 3 mediciones diferentes visto desde arriba.
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Capitulo 4. Resultados y discusion

En este capitulo se muestran y se interpretan los resultados experimentales ob-
tenidos, asi como una comparacién con los resultados tedricos de simulaciones

numéricas realizadas en COMSOL y analiticamente de este trabajo de tesis.

4.1. Simulaciones numéricas de Nanoestructuras

Los calculos numéricos referentes a las propiedades Opticas de nanoestructuras
se realizaron con ayuda del programa COMSOL MULTIPHYSICS y procesadas con
MatLab. Con estas simulaciones pudimos esperar ciertos resultados de reflexién
y difraccién al hacer interactuar nuestras estructuras con un haz de luz variando

las dimensiones y forma de la estructura asi como el dngulo de incidencia.

Para poder entender las contribuciones de cada aspecto de nuestras estructuras
MIM se considerd primeramente una estructura peridédica de una rejilla de Alumi-
nio en 2 dimensiones con periodo T, altura Ay largo de 'la tira’ L (figura[20) sobre
un sustrato de Silicio el cual no se tomd en consideracién en los célculos ya que
la capa de aluminio es lo suficientemente gruesa como para que la luz incidente

pueda llegar a interactuar con el sustrato.

_ T — F,L,| —_— L —_—
T

(a) (b)

Figura 20. (a) Esquema rejilla completa. (b) Esquema de 1 periodo de una rejilla.

La rejilla puede acoplar eficientemente la luz incidente a SPPs cuando el nUmero
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de onda del SPPs es ksp(w) = k £ m(211/T), donde T es el periodo de la rejilla,m
es el modo de difraccion, Kk = w/csin®p, y ©¢ es el angulo de incidencia. Las
anamolias de Wood aparecen en la eficiencia de los ordenes de difraccién cuando

esta condicién se satisface.

En la figura se muestra el mapa espectral de la reflectividad en funcion de
la longitud de L a incidencia normal, obtenidos de simular la iteraciéon de un haz
de luz blanca con una rejilla de Aluminio con periodo T = 800nm, una altura
A =40nm y variando el largo de 'la tira’ L de 200nm a 650nm; esto repercute en

la proporcién entre el hueco y la tira sin cambiar el periodo.

Ancho de la tira [nm]|

400 600 800
Longitud de onda [nm]

Figura 21. Simulacién de la respuesta en Reflexién de una rejilla de difraccién de Aluminio en funcién
del ancho de la tira con T=800nm, A=40nm a incidencia normal.

Esta figura muestra la cantidad de luz reflejada por la rejilla (especular), en don-
de la excitacion de SPPs en la rejilla es claramente visible en las simulaciones;

se observan dos zonas importantes que se encuentran al rededor de la luz con
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longitud de onda cercana a T y T/2, estos minimos profundos corresponden a
anomalias de Wood asociadas con el primero y segundo orden de difracciéon de
la rejilla. La dependencia de la anomalia con L es un indicador de la dependencia
de la relacién de dispersién de los SPPs. También observamos que en L=425nm

la eficiencia de acoplamiento del segundo orden cae a cero.

Utilizando la misma estructura tomamos un valor fijo del ancho de la tira para
analizar su comportamiento al variar el angulo de incidencia del haz de luz blan-
ca (figura [22). Las resonancias que se intersectan en el punto etiquetado como
corresponde al acoplamiento de los 6rdenes m=+1 (pendiente negativa) y m=-2
(pendiente positiva). Observamos un tipo de repulsién de modos que es indicativo

de la interaccién de los dos modos en este punto.
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Figura 22. Simulacién de la respuesta en Reflexién de una rejilla de difraccién de Aluminio en funcién
del angulo de incidencia con T=800nm, A=40nm y L=300nm.

A ciertos angulos de incidencia un plasmoén viaja hacia adelante +ksp y hacia
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atras —ksp ocurre un estado de degeneracion de modos cruzados de SPPs y se
forma una zona prohibida para la excitacién de plasmones. Varias peqguefas zonas
prohibidas se pueden observar en los puntos A, B y C de la figura[22]. Una de las

pequefias zonas prohibidas (C) se muestra con mayor detalle en la figura[23]
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Figura 23. Punto de interseccién de los modos difractados en el rango angular de 18 a 22.5°.

Otra estructura que se consideré se puede observar en la figura que consiste
en una rejilla de Aluminio en 2 dimensiones con periodo T, altura A, largo de la tira
L y una capa de dieléctrico de espesor hd entre la pelicula delgada de Aluminio y

la rejilla del mismo material sobre un sustrato de Silicio.

Para los calculos se considerd que el dieléctrico entre las capas era Zafiro (Al,03)
con un espesor hd= 16nm. El periodo es el mismo que el de la primara simulacion
de la rejilla que era T= 800nm. El sistema tiene una fenomenologia mas rica que
la simple rejilla de Aluminio, Debido a la posibilidad de excitar resonancias de

plasmones de ranura en la zona entre la rejilla y la pelicula delgada de Aluminio.
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Figura 24. (a)esquema estructura MIM. (b) Esquema de 1 periodo de una rejilla

La interpretacién de los resultados es un poco mas elaborada, pero el sistema per-
mite un grado mayor de sintonizacién. La relacién de Dispersién del plasmén de
ranura excitado entre las dos superficies metdalicas depende de las propiedades

Opticas de los materiales y del espesor de la capa de dieléctrico.

La longitud finita de la tira superior conduce a resonancias similares a las de un
Fabry-Perot en combinaciones de longitud de onda especifica y la longitud de la
tira L 22. Por lo tanto, para una longitud de onda dada, la posicién de la resonancia
del plasmén de ranura no depende del angulo de incidencia, sino del ancho de la

tira L.

En la figura se muestra un mapa de la reflectividad de la estructura MIM en
funcion del tamafio de la tira L y la longitud de onda. Las anomalias de Wood
asociadas a la excitacidon de los plasmones polaritones de superficie y las efec-
tos asociadas con la excitacién de las resonancias del plasmén de ranura son

claramente visibles.

Las tres lineas punteadas, marcadas como A, B y C indican las resonancias aso-
ciadas con la resonancia del plasmén de ranura. como ya se ha mencionado,

la posicidon de la resonancia del plasmén de ranura depende de la longitud de
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Figura 25. Simulacién de la respuesta en reflexién de una metasuperficie Aluminio-Alimina-Aluminio en
funcién del dngulo de incidencia con T=800nm, A=40nm, hd=16nm, L=300nm.

L en la rejilla de Aluminio y su funcién dieléctrica, asi como el espesor y la ca-
pa de dieléctrico y su indice de refracciéon; podemos escribir la condicién como
Ne(2m/A)L = mm— ¢, donde n, es la parte real del indice de refraccién efectivo
para el modo del plasmén de ranura, m es el modo, y ¢ es la fase adquirida tras

la reflexidon del plasmén de ranura en los ordenes de la tira.

En la figura se presenta las cuervas de dispersidon de cada caso. Podemos
observar que la curva de dispersidon del plasmoén polariton de superficie que se
propaga a lo largo de la interfaz entre la pelicula del dieléctrico y el metal, esta

curva tiende a tener un valor de (w/wp) = es decir e(w) = —€q4. Adicio-

1
VEI+ 1

nalmente, podemos ver la curva de dispersién de una onda guiada propagandose

1
en el dieléctrico. Notamos que para (w/wp) < ——— un polaritén puede propa-

VE4+ 1
1
garse a lo largo de la estructura de 3 capas, pero para ——— < (wW/wp) < L
VE4+ 1 P V2

un no polaritén puede propagarse a lo largo de la estructura, a pesar de que un
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polariton puede propagarse a lo largo de la interfaz metal-vacio. La presencia de

ondas guiadas adicionales es ligado a la relacién de la altura d de la capa y la

2TC
longitud de onda en el vacio, A = — (Pincemin et al., 1994).
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Figura 26. Curvas de dispersiéon de un sistema de 3 capaz en vacio, dieléctrico con una constante

dieléctrica €4 para 0 < z < d, y un metal sin pérdidas, cuya funcién dieléctrica tiene la forma de Drude,

para z < 0.Para esta gréfica % = 0.5(con% = f\—?) y €q4 = 4..Curva de dispersién del SPPs verde, curva

de dispersién de SPPs de la interfaz metal-vacio azul, curva de dispersién de onda guiada rojo.

Un ejemplo de la excitacidn de una resonancia de plasmon de ranura se ilustra
en la figura la cual muestra el tipo de resonancias de Fabry-Perot soportadas
por la estructura. Regresando a la figura observamos que la excitacién de el
modo m = +2 estd fuertemente perturbada por la excitacién de a resonancia del

plasmén de ranura.

En la figura se presenta un mapa de la reflectividad de nuestra estructura
MIM en funcion del angulo de incidencia y la longitud de onda. La linea vertical a

A=653nm y A =439nm corresponden a la posicion espectral de las resonancias
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Figura 27. Mapa de campo cercano de la magnitud del campo magnetico totala A = 660nm para el caso
de incidencia normal.

de plasmon de ranura en la estructura MIM. Las lineas punteadas en posicién
diagonal corresponden a la posicidon en dngulo y longitud de onda de la excitacién

de SPPs en la metasuperficie MIM.

Como la primer capa de Aluminio es muy gruesa se considera como un sustrato
metalico y dado que estd cubierto por una pelicula delgada de Zafiro (AL,0O3),
la relacion de dispersidon de SPPs debe estimarse con esta consideracién. Para

realizar este célculo se utilizé el formalizmo de matriz de transferencia ??.

El cruce de las diferentes caracteristicas resonantes plasmédnicas revela la trans-
ferencia de energia y la competencia entre modos. Como ya se menciond, una de
las ventajas de trabajar con Aluminio es que permite la exploracién de los efectos

plasmadnicos en la regién azul y ultravioleta del espectro??.

Si se analiza la regién delimitada en longitud de onda de 350 a 450nm en la figura
25| se puede saber que los SPP se excitan a través de los érdenes m=—1ym=3

de la rejilla.

También se considerd una estructura con una rejilla de Aluminio de 2 dimensiones
con periodo T, altura A, largo de la tira L y la capa de dieléctrico entre la rejilla y

la pelicula delgada de Aluminio con espesor hd solo se encontraba bajo las tiras
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Figura 28. Simulacién de la respuesta en reflexién de una metasuperficie Aluminio-Alimina-Aluminio en
funcién del dngulo de incidencia con T=800nm, A=40nm, hd=16nm, L=300nm.

de aluminio y no en toda la superficie como la estructura anterior, en la figura[29]

— 7 —| e — . —
2 A
— 7 ———
(a) (b)

Figura 29. (a)esquema MIM corto completa en 2D. (b) Esquema de 1 periodo de MIM corto

Para los calculos asi como en la estructura anterior, se considerd Zafiro con un
espesor hd=16nm y longitud igual a la longitud de las tiras L=300nm, un periodo

igual a T=800nnm y una altura de la tira de A=40nm.

El resultado que se muestra en la figura donde vemos el mapa de la reflecti-
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Figura 30. Simulacién de la respuesta en reflexién de una metasuperficie Aluminio-Alimina-Aluminio en
funcién del dngulo de incidencia con T=800nm, A=40nm, hd=16nm, L=300nm.

vidad de la estructura en funcién del angulo de incidencia y la longitud de onda

se puede ver que es muy similar a la respuesta que obtuvimos con la segunda

estructura (figura28).

En resumen, nuestros resultados numéricos muestran que la luz incidente puede
acoplarse eficientemente a los modos plasmadnicos de la rejilla. Esto se revela por
la caida abrupta de la reflectividad para ciertas longitudes de onda y angulos de
incidencia. El cruce de diferentes modos muestra la competencia entre los modos
y los efectos de esta interaccién, asi como la fuerte perturbacién de algunos
modos. Los resultados también revelan una fuerte dependencia de la relacién de

dispersién de SPP con los pardmetros de las estructuras estudiadas.
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4.2. Resultados Experimentales

Los resultados experimentales presentados se obtuvieron realizando mediciones
con el protocolo mencionado en el capitulo anterior donde se detalla el arreglo
experimental utilizado para realizar tales mediciones. Una vez obtenidos los datos

en bruto se procesaron con ayuda del programa MatLab.

La figura es un mapa de intensidades, el cual muestra la respuesta de la rejilla
simple de Aluminio al interactuar con el haz de luz blanca, realizando una barrido
del dngulo de incidencia en un rango que va desde 3° a 45° con una resolucién

de 0.1°.
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Figura 31. Medicidn de la especular una de rejilla simple de Aluminio. Barrido angular de 3.1° a 45°

Realizando una comparacién con el mapa de la simulacién de este caso (figura
?? podemos ver la presencia del modo=1 y -1 asi como una tenue presencia del

modo m=-2. Comparando la zona de 350 a 450 nm de las simulaciones donde
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se observa actividad del modo m=3 con la misma zona en las mediciones pode-
mos observar que si existe alguna perturbaciéon pero no es tan clara moco en la
simulacién debido a que el detector utilizado no es muy sensible en este rango
del espectro. cabe recordar que cuando se realizan simulaciones todo se realiza

en un ambiente ideal y al realizar mediciones nos encontramos con limitaciones

correspondientes a los instrumentos de medicion.

Después de la fabricacién de la estructura por erosién por haz de iones de Galio
enfocado (FIB) se llevé al AFM para analizar dicha muestra. En la figura se
muestran las imagenes de la superficie de nuestra muestra, se observa que el
perfil de nuestra muestra es sinusoidal y no rectangular como se esperaba, con
un periodo T=1016nm, con una profundidad de A=80nm. También se puede ob-
servar que se erosiond una parte de la superficie ya que la estructura no esta
al mismo nivel que la superficie. Esto se debe a que que el haz con que se ero-

siond no es del todo uniforme devastando en areas cercanas a donde se espera

erosionar.
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Figura 32. Andlisis de la metasuperficie en el microscopio de fuerza atémica (AFM)
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También se realizé la medicién de los modos difractados de la metasuperficie fa-
bricada (figura[33). Se colocé la muestra a incidencia normal y se hizo un barrido
del angulo de detecciéon desde 20° a 90° con una resolucién de 0.1°. En la figura
se muestra esta medicion empalmada con el resultado analitico calculado utili-
zando la ecuaciéon d(sin6;—sin6,) = mA donde d es el periodo de la estructura, 6;
es el angulo de incidencia, 6, es el angulo de difraccién, m es el orden de difrac-
Cién y A la longitud de onda del haz incidente. Con esto se corrobora el periodo

de la estructura fabricada que es de T=1016nm exactamente.
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Figura 33. Medicién de la difraccién de MIM con analitica

En la figura se muestra el mapa de colores de la medicion de la reflectividad
de la metasuperficie. Se realizé un barrido angular 3.1° a 45° con una resolucién
de 0.1. Comparando con el mapa de colores de la simulacién de este caso (figura
28) podemos notar que en la medicién o podemos percibir todos los modos de

difraccién obtenidos en las simulaciones.

Claramente vemos la presencia del modo m=1 pero el modo m=2 que lo inter-
secta no, se ve una ligera perturbacién donde deberia de ocurrir esta interseccion
pero muy débil. Esto se debe a que el perfil de la muestra medida no coincide con

el perfil de la estructura simulada, ya que el perfil de nuestra muestra es sinusoi-
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Figura 34. Medicion de especular de MIM

dal y no rectangular como se esperaba. Esto fue debido a complicaciones en la

fabricacion de las muestras.
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Capitulo 5. Conclusiones

La idea principal de este trabajo de tesis era disefar y fabricar nanoestructuras
tipo metal-dieléctrico-metal asi como su caracterizacién éptica, estructuras que
favorecieran el acoplamiento de diferentes tipos de plasmones. Esto se llevd a

cabo gracias al apoyo interinstitucional que tuvimos.

e Con respecto al proceso de fabricacién se utilizaron 3 métodos, litografia por
haz de electrones, litografia por interferencia y Erosién por haz de iones de
Galio enfocado (FIB). Independientemente del método a utilizar, la limpieza
de los sustratos es de suma importancia, asi como la ausencia de humedad
ya que sin una limpieza 6ptima o la presencia de humedad habrd complica-
ciones al momento de realizar los depdsitos de las peliculas ya que las peli-
culas no tendran una buena adhesién al sustrato, resultando en la obtencién

de peliculas no uniformes y el desprendimiento de las peliculas.

o Se realizaron pruebas utilizando el método de litografia por interferen-
cia y pudimos observar que las muestras que podiamos fabricar con esta
técnica solo eran rejillas sinusoidales, por lo tanto no podiamos obtener
rejillas cuadradas como se pretendia, asi como tampoco podiamos reali-
zar la fabricaciéon de las estructuras MIM ya que como nuestro sustrato
contaba con un depésito de aluminio previo al depdsito de la fotoresina,
era como si tuviéramos otro espejo y esto nos causaba perturbaciones
impidiendo poder obtener una estructura idonea.

o Con la técnica de litografia por haz de electrones las pruebas que rea-
lizamos pudimos ver que era viable obtener la forma de las estructuras

deseadas aun que el proceso es un poco mas largo y complicado. No
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se pudo sequir la fabricacidon por este método por cuestiones de fallas
mecdnicas del equipo utilizado.

o Las muestras de estructuras MIM fabricadas por FIB presentaban un per-
fil més sinusoidal que rectangular. Observamos que con esta técnica el
proceso es mas corto pero por el tiempo de disposiciéon del equipo no se
pudo perfeccionar el perfil de las estructuras. Una restriccién que tuvimos
con este método fue el tamafo del drea de las muestras ya que dificulta

la caracterizacion.

e Para la caracterizacion Optica se utilizaron diferentes instrumentos 6pticos
como el Microscopio de fuerza atdmica (AFM), Microscopio electronico de Ba-
rrido (SEM) y arreglos experimentales como el esparcimetro para conocer el
periodo, el perfil y la respuesta dptica de las nanoestrusturas en funcién de

la longitud de onda, angulo y polarizacién de la luz incidente.

e Desarrollamos programas en COMSOL con los cuales se realizaron simulacio-
nes numeéricas para disefar y caracterizar nanoestructuras periédicas de Alu-
minio y Alimina. Esto nos permitié disefiar nuestras estructuras para conocer
los pardmetros geométricos dptimos para obtener una respuesta éptica mas
amplia en la zona del ultravioleta y el visible, ya que experimentalmente se

pueden tener ciertos limites.

e Se presentaron resultados de las simulaciones numéricas donde observamos
excitacion de SPPs, plasmones de ranura, la formacidon de una zona prohibida
para excitacion de plasmones la cual depende de los parametros de las na-

noestructuras, la longitud de onda, angulo y polarizacién de la luz incidente.
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