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Resumen

En este trabajo se presenta el estudio del confinamiento y propagacion de carga superficial
estudiado sobre estructuras basadas en InP (001) altamente dopado. De manera especifica,
lo que se estudié fue la respuesta asociada a InP, conformada por muestras compuestas por
la siguiente estructura: a un sustrato de InP dopado con azufre, se le crecié una rejilla de
difraccién de InP altamente dopado con atomos de silicio. La rejilla de difraccion tiene el
proposito de que por la ley de Bragg, la luz de iluminacién tenga el momento necesario para
poder excitar los plasmones superficiales en el infrarrojo. En lo que respecta a este trabajo, se
extendio el estudio de la respuesta de dicha carga superficial con la tecnica de microscopia en
campo cercano, utilizando laseres con longitud de onda de 407 nm, 532 nm y 633 nm. De los
resultados experimentales obtenidos en la region visible mediante NSOM, se especula que es
posible obtener una respuesta igualmente plasménica asociada a las cargas libres superficiales

en la estructura.
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Capitulo 1

Introduccion

La fotonica de plasmones de superficie es un campo de investigacién que ha ido creciendo
a gran velocidad, esto debido al desarrollo de las técnicas de nanofabricacién en las iltimas
dos décadas. Se a convertido en uno de los campos de investigaciéon mas importantes de la
éptica en el siglo XXI [1, 2]. Los plasmones de superficie (SPPS) o plasmones son la oscilacién
colectiva de los electrones libres en la superficie de los metales. Los plasmones se localizan en
una interfaz metal /dieléctrico con un campo local altamente mejorado, que mejorara en gran
medida la interaccion de la materia ligera y nos proporcionara una nueva forma de manipular
la informacion Optica en escala nanométrica.Los plasmones se estudian extensamente en
muchas areas debido a su ventaja unica, entre ellas esta la dispersién Raman mejorada en la
superficie (SERS) [3, 4], transmisién éptica extraordinaria (EOT) [1, 5], aplicacciones médicas
[6], deteccion [7], materiales de indice de refraccién negativo [8, 9], conversién de frecuencia
no lineal [10], celdas solares [11], interaccion luz-materia [12], nano-laser [13], éptica cudntica

14, 15].

1.1. Descripcion de Plasmon

Los SPPs son ondas colectivas de densidad de electrones en la superficie de un metal, que
son intrinsecamente exitadas bidimensionalmente. El campo electromagnético de los SPP

decae exponencialmente con la distancia desde la interfaz dieléctrico/metal, de modo que
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los SPP se localizan en la superficie. La figura 1.1 es el esquema del SPP, que muestra la
naturaleza oscilante de la densidad de carga superficial y los campos asociados. Las profun-
didades de penetracién del campo en el dieléctrico y el metal estan alrededor de 100 y 10
nm [16] en el rango visible, respectivamente. Las SPP fueron observadas por primera vez por
Wood en 1902; encontré caracteristicas inexplicables en las mediciones de reflexion optica
en las rejillas metdlicas, lo que se denomina anomalia de Wood [16, 17]. Fano atribuy¢ la
anomalia a la excitacién de un modo de superficie en 1936 [18, 19]. Mds adelante, Stern y
Frerell propusieron que el modo de superficie esta relacionado con el acoplamiento entre el
campo electromagnético y el plasmén de superficie [20]. Introdujeron la dispersién del modo

de superficie por primera vez.

Metal Tm
a) b)

Figura 1.1: a)Propagacion del SPP. b) Profundidad de penetracién del SPP en el dieléctrico

y el metal.

1.2. Esquema de la tesis

Esta tesis presenta experimentos para conocer las propiedades plasmoénicas de diferentes
muestras. El capitulo 2 abarca los aspectos tedricos de mayor relevancia para los contenidos
de los capitulos posteriores. En el capitulo 3 se describen las muestras a estudiar, asi mismo
se detalla la técnica experimental, esto con el fin de entender los procesos fisicos que se

llevan a cabo en la misma. En el capitulo 4 y en lo que se centra el trabajo realizado a lo

2 UNIVERSIDAD AUTONOMA DE SAN Luis PoTost
FAacuLTAD DE CIENCIAS



CAPITULO 1. INTRODUCCION

largo de este periodo es la caracterizacién de muestras de fosfuro de indio (InP) altamente
dopado, mediante la tecnica de microscopia en campo cercano, la cual nos permitira aislar
la contribucién correspondiente a las cargas superficiales. En el capitulo 5 se resumen las

conclusiones principales de este trabajo y se mencionan algunas perspectivas.
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Capitulo 2

Aspectos Teodricos

2.1. Microscopia ()ptica de Campo Cercano: Formalis-

mos e Introduccion

El principio de la microscopia 6ptica de escaneo de campo cercano (NSOM) se pue-
de modelar simplemente mediante la interaccion electromagnética de dos nanoobjetos muy
préximos, que representan una sonda y una muestra [21]. Cuando los dos nanoobjetos se
iluminan con luz, los momentos dipolares eléctricos se inducen en ambos objetos y se aco-
plan a través de la interaccion dipolo-dipolo. Debido a la naturaleza de corto alcance de
la interaccion dipolo-dipolo, el momento dipolar total cambia rapidamente con la posicion
relativa de los dos objetos. Al detectar una radiacién del dipolo total en el campo lejano
con la exploracién de uno de los dos objetos, se puede obtener imagenes de alta resolucion
espacial. En términos generales, la resolucion estd determinada por el tamano del objeto.
En la mayoria de las mediciones con NSOM, las senales de dispersion inelastica como la
fluorescencia o la dispersiéon Raman son mas informativas. En tales casos, es més intuitivo
tratar la sonda (uno de los dos objetos) como una fuente de luz localizada para iluminar la
muestra (el otro). Hay dos tipos de NSOM en términos de estructura de sonda como fuente
de luz localizada: tipo de apertura y tipo de dispersién. Los procesos fisicos involucrados en

ambos tipos de NSOM son idénticos a los descritos anteriormente y las diferencias se limitan
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a consideraciones tecnolégicas. En el NSOM tipo abertura, se utiliza una pequena abertura
en una pelicula de metal para generar un punto de luz a nanoescala. Incluso cuando el didme-
tro de la abertura es més pequeno que la longitud de onda de la luz, obtenemos un punto
de luz igual al tamano de la abertura. Debido a que la luz difracta inmediatamente después
de ser expulsada a través de la abertura, el vértice de la sonda debe mantenerse cerca de
la superficie de la muestra mientras se escanea (la abertura - la distancia de la muestra se
regula a menos de 10 nm). En el funcionamiento real de la apertura NSOM, se emplea una
sonda basada en fibra éptica como se muestra en la Fig.2.1a. El tipo de dispersion NSOM
utiliza una punta de metal homogénea afilada como una sonda (Fig. 2.1b). Cuando la punta
se ilumina con la polarizacién paralela al eje de la punta, el campo eléctrico mejora debido a
la gran carga superficial en el vértice. Se espera la resolucion espacial definida por el didmetro
del apice. El efecto de mejora de campo también puede contribuir a la deteccién de senales

extremadamente débiles, como la dispersién Raman de nanoobjetos individuales.

(a) . - i (b) .
Fibra Optica Afilada Punta Metalica

Luz de
lluminacién

Recubrimiento

Metalico
Luz de
lluminacion ‘ ’ Luz
. AYS / Propagada
Luz Evanescente | .+ Campo Optico
Cercano Jm—— \.
Luz 17\—‘ Luz Evanescente (Luz Dispersada)

Propagada

Figura 2.1: Esquema de a)NSOM de Apertura y b)NSOM de Dispersién

2.1.1. Fuerzas habituales presentes en el proceso de escaneo

Un exhaustivo compendio de temas, que tratan fuerzas intermoleculares y de superficie
se puede encontrar en variados tomos de la literatura actual. Las interacciones dominantes
a distancias muy pequenias entre punta y muestra en NSOM/AFM, son las fuerzas de Van

der Waals, las cuales son suficientemente fuertes para mover objetos macroscopicos como
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CAPITULO 2. ASPECTOS TEORICOS

los tuning fork, seccién que sostiene a las puntas para escanear en tal microscopia. Dichas
interacciones intermoleculares se pueden clasificar en: Fuerza entre dos dipolos permanentes,
Fuerza entre un dipolo permanente y un dipolo inducido y Fuerza entre dos dipolos induci-
dos instantaneamente. La primera, también conocida como “de polarizacién” o Fuerzas de
Keesom, se refiere a moléculas que estan polarizadas permanentemente (como las moléculas
de agua que atraen otras moléculas de agua, u otros compuestos quimicos). La segunda,
“de induccién” o Fuerzas de Debye, se presenta cuando un dipolo se induce en un atomo o
molécula creando asi un dipolo inducido, el cual interactiia con una molécula que tiene un
momento dipolar permanente. Mientras que la tercera, “de dispersion” o Fuerzas de London,
es por las fluctuaciones instantaneas de electrones, las cuales ocurren a la frecuencia de la
luz causando dispersién dptica [22],[23].

En muchas situaciones, las fuerzas de lejano alcance, o de Campo Lejano, actian junto con
las de rango cercano, o de Campo Cercano, sobre la superficie. Ejemplos de interacciones de
lejano alcance incluyen, por ejemplo, atraccion o repulsion electrostética, corriente inducida o
interacciones magnetostaticas, ademas de fuerzas capilares debido a la energia entre la punta
y la superficie de la muestra. Cerca del plano superior de la muestra, aquellas fuerzas “lejanas”
son mas pequenas debido a las interacciones de Van der Waals y usualmente contribuyen muy
poco a la senal. Generalmente y por simplificacién se considera que mas alla de la superficie
estas interacciones decaen dramdaticamente al punto de considerarse despreciables [22],[23].
Las relaciones generales que describen las fuerzas experimentadas por una punta sobre una
superficie homogénea, para las interacciones electro y magnetostaticas, son descritas en las
Ec. 2.1 y 2.2, donde AV es la diferencia de potencial entre la muestra y la punta, C es la
capacitancia de ambas como una funcién de la separacion z, Bjuesira €S €l campo magnético
que emana de la superficie de la muestra, y m es el dipolo magnético de la punta. Las puntas

magnéticas o conductoras son necesarias para acceder a campos magnéticos o eléctricos.

1 oC
Feecroesdica:__ AV 2_, 2.1
lect tat 2( ) 82 ( )
Fmagnetostdtica = A(m * Bmuestra)> (22)

Las Ec. 2.1 y 2.2 son resultados y simplificaciones de todo un extenso proceso y analisis
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CAPITULO 2. ASPECTOS TEORICOS

que se debe de seguir para la obtencion del formalismo matematico necesario para sustentar
los fenémenos fisicos que se presentan en la cercania punta-muestra, pero son suficientes para
explicar el proceso del fenémeno de fuerzas que se describe. Tales interacciones propias del
Campo Lejano son de gran importancia en otros métodos derivados de SPM y su respectivo
analisis [22],[23].

La punta experimenta predominantemente fuerzas de Van der Waals repulsivas en modo
de contacto, esto conlleva a la deflexion de la punta. En tanto ésta tltima se mueva méas alld
de la superficie de la muestra las fuerzas de Van der Waals atractivas serdan mas dominantes
(modo de no contacto), ver Fig.2.2. El modo Tapping, empleado en este Trabajo de Inves-
tigacion, se maneja como uno en donde la punta nunca entra en contacto con la muestra,

interactuando de forma permanente con las fuerzas de Van der Waals [23].

Fuerza
Fuerza

Repulsiva
Modo
Tapping ﬁ
v
(I

Separacion
Sonda-Muestra

.4 =

Modo Modo No Contacto

Contacto Fuerza
Atractiva

Figura 2.2: Grafica Fuerza vs Separacién para interaccion sonda-muestra

2.1.2. Deteccion de fuerzas y generacion de imagenes en sistemas

duales: NSOM/AFM

El principio en el que subyace el proceso de obtener imagenes en NSOM /AFM, especifica-

mente en el equipo utilizado dentro del desarrollo de la presente tesis, es en las interacciones
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CAPITULO 2. ASPECTOS TEORICOS

que se presentan entre el final de la punta montada sobre un tuning fork, ya que ellas resultan
en una respuesta, senal de regreso o de retroalimentacion, a través del mismo fork o, en su
defecto, sensor que éste tenga. Hay distintas formas de adquirir imégenes basadas en, princi-

palmente, tres maneras procedentes de la que se conoce como retroalimentacion del tipo AFM.

1) De contacto. <5 nm de separacién entre punta y muestra.

Se encuentran presentes fuerzas repulsivas de Van der Waals.

Cuando la constante de resorte del tuning fork es menor que la de la superficie, este se
dobla. La fuerza sobre la punta es repulsiva. Manteniendo una deflexion constante en el tuning
fork (usando los ciclos de retroalimentacion) las fuerzas entre punta y muestra permanecen
constantes y se puede obtener una imagen de la superficie.

Ventajas: rapido escaneo, bueno para muestras rugosas, utilizado en andlisis con base en
friccion.

Desventajas: En ocasiones las fuerzas presentes pueden danar o deformar muestras blan-

das/suaves. Sin embargo, la obtencién de imégenes en liquidos es posible con éste método.

2) Contacto intermitente (tapping mode o modo de golpeteo). 5nm-50nm de separacién pun-
ta—muestra.

El conseguir imagenes con ésta técnica es similar al método anterior.

Sin embargo, en éste modo el tuning fork se oscila a su frecuencia de resonancia. La punta
suavemente “golpea” la superficie de la muestra durante el escaneo, entrando en contacto con
la superficie en la parte inferior de su oscilacién. Manteniendo una amplitud de oscilacion
constante se conserva una interacciéon punta-muestra invariable y se obtiene una imagen.

Ventajas: Permite una alta resolucion de las muestras que facilmente pueden sufrir algin
tipo de dano y/o presentar desprendimientos de material desde su superficie.

Desventajas: Es un poco mas dificil conseguir imagenes de muestras con base liquida, se
necesita un escaner cuya velocidad sea menor que los que normalmente se emplean. La Fig.2.2

presenta un claro ejemplo de una imagen lograda con la implementacion de éste método.
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3) De no contacto. >50 nm de separacion entre ambos elementos.
Se encuentran presentes fuerzas atractivas de Van der Waals.

La punta no entra en contacto con la superficie de la muestra, pero oscila sobre la capa de
fluido (aire, presente comtinmente en condiciones ambiente) que existe entre ésta y la muestra
durante el proceso de escaneo. Con el uso de un ciclo de retroalimentaciéon para monitorear
cambios en la amplitud debido a las fuerzas atractivas de Van der Waals se puede medir la

superficie topografica de la muestra y asi lograr formar una imagen de la misma.

Ventajas: Fuerza muy baja ejercida sobre la muestra (10-12 N), lo cual extiende el tiempo

de vida de la punta.

Desventajas: Tiene, generalmente, una muy baja resolucién. La formacién de una capa
de contaminante sobre la superficie puede interferir con la oscilacién. Usualmente se requiere

un ambiente de ultra alto vacio (UHV) para lograr los mejores resultados [23].

2.1.3. NSOM/AFM

La implementacién de éste tipo de microscopia conjunta puede ser enfocado para estudiar
una gran cantidad de muestras (plasticos, metales, vidrios, semiconductores, e inclusive las
del tipo biolégico como paredes celulares y/o bacterias). A diferencia de STM o SEM no se
necesita una muestra conductiva. Sin embargo hay limitaciones en lograr la adquisicién de
resolucion a escala atomica. La punta fisica utilizada para la obtencién de imégenes es del
tipo estrechada o afilada, como consecuencia, una imagen solamente de AFM manifiesta en
gran medida la verdadera topografia de la muestra al representar la interaccion de la punta
con la superficie de la muestra. Por lo tanto, la forma de terminacién o aspecto de la punta,
estrechada (alto), no estrechada (bajo) serd de gran relevancia al momento de ejecutar un
escaneo u obtencion de imagen. Esto es denominado, tedricamente, como convoluciéon de la

punta, lo cual es ejemplificado graficamente en la Fig.2.3[23].
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Punta de Alto Aspecto

Punta de Bajo Aspecto
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Figura 2.3: Comparacion de resoluciones ideales de una punta de alto aspecto contra una
de bajo aspecto al moverse sobre una superficie idéntica, donde la primera da una mejor

resolucion y mejor representacion real

2.1.4. Introduccién a la instrumentaciéon NSOM/AFM en equipo
MV2000 de Nanonics(©)

Para el equipo NSOM/AFM de Nanonics(©) las puntas a base de fibra pueden ser montadas
en un tuning fork para la ejecucion de una gran variedad de experimentos. Para tales puntas
hay dos tipos de mecanismos de retroalimentacién que pueden implementarse.

1) Tipo tapping mode o de modo golpeteo. Que utiliza la amplitud, frecuencia o fase del
tuning fork para mantener una distancia constante entre la muestra y la punta.

2) Tipo STM, shear-force o por fuerza de corte. Para puntas a base de fibra con un delgado
recubrimiento conductor. En este caso, la corriente de tunelamiento entre la punta y la
muestra es la fuente de retroalimentacién para mantener una distancia constante entre la
punta y la muestra.

Con la retroalimentacién tapping mode, las puntas de fibra con accionamiento de tuning
fork se benefician de la retroalimentacién sin laser y de una constante de resorte muy rigida
que evita las inestabilidades por saltos al momento del contacto presentadas en métodos
convencionales. La retroalimentacion tapping mode puede usarse en todo tipo de muestras,

ya sean aislantes, conductoras o semiconductoras [24].
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2.2. Plasmoénica: Fundamentos y Aplicaciones [25]

La plasmonica es parte importante del fascinante campo de los nanofoténica, que explo-
ra como los campos electromagnéticos pueden limitarse a dimensiones del orden de o mas
pequenas que la longitud de onda. Se basa en procesos de interaccién entre la radiacion
electromagnética y los electrones de conduccién en interfaces metalicas o en pequenas na-
noestructuras metalicas, lo que lleva a un campo cercano éptico mejorado de dimensiéon de
sub-longitud de onda. La investigacién en esta area demuestra cémo puede producirse un
comportamiento distinto y, a menudo, inesperado (incluso con estudios 6pticos modernos
que parecen materiales poco interesantes, como los metales) si se imponen discontinuidades
o estructuras de sub-longitud de onda. Otra belleza de este campo es que esta firmemente
basado en la fisica clasica, de modo que un conocimiento de fondo sélido en electromagne-
tismo a nivel de pregrado es suficiente para comprender los aspectos principales del tema.
Sin embargo, la historia ha demostrado que a pesar del hecho de que los dos ingredientes
principales de la plasménica (polaritones de plasmén de superficie y plasmones de superficie
localizados) se describieron claramente desde 1900, a menudo esté lejos de ser trivial apreciar
la naturaleza interrelacionada de muchos de los fenémenos y aplicaciones de este campo.
Esto se complica por el hecho de que a lo largo del siglo XX, las polaritones de plasmoén
de superficie se han redescubierto en una variedad de contextos diferentes. La descripcion
matematica de estas ondas de superficie se estableci alrededor del siglo XX en el contexto
de las ondas de radio que se propagan a lo largo de la superficie de un conductor de con-
ductividad finita [Sommerfeld, 1899, Zenneck, 1907]. En el dominio visible, la observacién de
caidas anormales de intensidad en los espectros producidos cuando la luz visible se refleja en
las rejillas metdlicas [Wood, 1902] no estuvo relacionada con el trabajo tedrico anterior hasta
mediados de siglo [Fano, 1941]. Alrededor de este tiempo, los fenémenos de pérdida asociados
con las interacciones que tienen lugar en las superficies metdlicas también se registraron a
través de la difraccién de haces de electrones en ldminas metalicas delgadas [Ritchie, 1957,
que en la década de 1960 se vinculé con el trabajo original sobre rejillas de difraccion en

la éptica dominio [Ritchie et al., 1968]. Para ese momento, se habia logrado la excitacién
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de las ondas superficiales de Sommerfeld con luz visible mediante el acoplamiento de pris-
ma [Kretschmann y Raether, 1968], y se establecié una descripcién unificada de todos estos

fenémenos en forma de polaritones de plasmén de superficie.

2.2.1. Teoria Electromagnética de los Metales [25]

Ecuaciones de Maxwell y Propagacion de una Onda Electromagnética

La interaccion de los metales con los campos electromagnéticos puede entenderse firme-
mente en un marco clasico basado en las ecuaciones de Maxwell. Incluso las nanoestructuras
metalicas hasta tamanos del orden de unos pocos nanémetros se pueden describir sin la ne-
cesidad de recurrir a la mecdnica cuantica, ya que la alta densidad de portadores libres da
como resultado separaciones minimas de los niveles de energia de los electrones en compa-
racién con las excitaciones térmicas de kgT de energia en la habitacion. temperatura. La
Optica de los metales descrita en este libro, por lo tanto, cae dentro de los ambitos de la
teoria clasica. Sin embargo, esto no evita que ocurra una variedad rica y, a menudo, ines-
perada de fenémenos 6pticos, debido a la fuerte dependencia de las propiedades 6pticas de
la frecuencia. Como es bien sabido por la experiencia cotidiana, para las frecuencias hasta
la parte visible del espectro, los metales son altamente reflectantes y no permiten que las
ondas electromagnéticas se propaguen a través de ellos. Por lo tanto, los metales se emplean
tradicionalmente como capas de revestimiento para la construccion de guias de onda y re-
sonadores para la radiacién electromagnética en frecuencias de microondas y de infrarrojo
lejano. En este régimen de baja frecuencia, la aproximacion de un conductor perfecto o un
buen conductor de la conductividad infinita o finita fija es vélida para la mayoria de los
propdsitos, ya que solo una fraccion insignificante de las ondas electromagnéticas que inci-
den penetra en el metal. En las frecuencias mas altas hacia el infrarrojo cercano y la parte
visible del espectro, la penetracion en el campo aumenta significativamente, lo que lleva a
un aumento de la disipacion y prohibe una escala de tamano para la cual, los dispositivos

fotonicos funcionan bien en bajas frecuencias en este régimen. Finalmente, en las frecuen-
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cias ultravioletas, los metales adquieren un caracter dieléctrico y permiten la propagacion
de ondas electromagnéticas, aunque con diversos grados de atenuacion, dependiendo de los
detalles de la estructura de la banda electréonica. Los metales alcalinos, como el sodio, tienen
una respuesta casi libre de electrones y, por lo tanto, muestran una transparencia ultraviole-
ta. Por otro lado, para metales nobles como el oro o la plata, las transiciones entre bandas
electronicas conducen a una fuerte absorcion en este régimen. Estas propiedades dispersivas
se pueden describir mediante una funcién dieléctrica compleja e(w), que proporciona la base
de todos los fenémenos descritos en este texto. La fisica subyacente detras de esta fuerte
dependencia de frecuencia de la respuesta optica es un cambio en la fase de las corrientes
inducidas con respecto al campo de activacién para frecuencias que se aproximan al recipro-
co del caracteristico tiempo de relajacién de electrones del metal. Antes de presentar una
descripcion elemental de las propiedades Opticas de los metales, recordamos las ecuaciones
basicas que rigen la respuesta electromagnética, las ecuaciones macroscépicas de Maxwell.
La ventaja de este enfoque fenomenoldgico es que no es necesario tener en cuenta los detalles
de las interacciones fundamentales entre las particulas cargadas dentro de los medios y los
campos electromagnéticos, ya que los campos microscopicos que varian rapidamente se pro-
median en distancias mucho mayores que la microestructura subyacente. Los detalles sobre
la transicion de una descripcién microscépica a macroscépica de la respuesta electromagnéti-
ca de los medios continuos se pueden encontrar en la mayoria de los libros de texto sobre
electromagnética, como [Jackson, 1999]. Por lo tanto, tomamos como punto de partida las

ecuaciones de Maxwell del electromagnetismo macroscépico en la siguiente forma:

VD = pes, (2.3a)
V-B=0, (2.3h)
0B
D=-— 2.
V X 5 (2.3¢)
D
V x H:Jext_l'aa_ta (23(21)

Estas ecuaciones vinculan los cuatro campos macroscépicos D (el desplazamiento dieléctri-

co), E (el campo eléctrico), H (el campo magnético) y B (la induccién magnética o densidad
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del flujo magnético) con la carga externa y las densidades de corriente pey¢ v Joxt. Tenga en
cuenta que no seguimos el procedimiento habitual de presentar las ecuaciones macroscopicas
mediante la division de la carga total y las densidades de corriente pyo; v Jior €n conjuntos
libres y limitados, lo que es una divisién arbitraria [Illinskii y Keldysh, 1994] y puede (especial-
mente en el caso de interfaces metdlicas) confunde la aplicacién de la condicién de contorno
para el desplazamiento dieléctrico. En cambio, distinguimos entre la carga externa (peqt, Jext)
y la interna (p,J) y las densidades de corriente, de manera que en total pi = pest + p y
Jiot = Jext + J. El conjunto externo controla el sistema, mientras que el conjunto interno
responde a los estimulos externos [Marder, 2000]. Los cuatro campos macroscipicos estan

atin mas vinculados a través de la polarizacién P y la magnetizacion M mediante:

D =¢E +P, (2.4a)
1

H=—B-M, (2.4b)
Ho

donde g y pg son la permitividad eléctrica y la permeabilidad magnética del vacio, respec-
tivamente. Como en este texto solo trataremos medios no magnéticos, no debemos considerar
una respuesta magnética representada por M, sino que podemos limitar nuestra descripcion
a los efectos de polarizacion eléctrica. P describe el momento dipolo eléctrico por unidad
de volumen dentro del material, causado por la alineacion de dipolos microscépicos con el
campo eléctrico. Se relaciona con la densidad de carga interna a través de V- P = —p. La
conservacion de carga (V-J = —0p/0t) requiere ademés que la carga interna y las densidades

de corriente estén vinculadas a través de:

oP
I="0 (2.5)

La gran ventaja de este enfoque es que el campo eléctrico macroscopico incluye todos
los efectos de polarizacién: en otras palabras, tanto el campo externo como el inducido son

absorbidos por él. Esto se puede mostrar insertando (2.4a) en (2.3a), lo que lleva a:

V.E = Pt (2.6)

€0
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A continuacion, nos limitaremos a medios lineales, isotrépicos y no magnéticos. Se pueden

definir las relaciones constitutivas:
D = ¢ycE, (2.7a)

¢ se llama constante dieléctrica o permitividad relativa y p = 1 la permeabilidad relativa
del medio no magnético. La relacién lineal (2.4a) entre D y E a menudo también se define
implicitamente utilizando la susceptibilidad dieléctrica y (particularmente en tratamientos
mecénicos cudnticos de la respuesta 6ptica [Boyd, 2003]), que describe la relacién lineal entre

P v E a través de:
P = ¢oxE, (2.8)

Al insertar (2.4a) y (2.8) en (2.7a) se obtiene ¢ = 1 + x. La tltima relacién lineal cons-
titutiva importante que debemos mencionar es la que existe entre la densidad de corriente

interna J y el campo eléctrico E, definido a través de la conductividad o por:
J=0E, (2.9)

Ahora mostraremos que existe una relacién intima entre € y o, y que los fendmenos
electromagnéticos con los metales pueden, de hecho, describirse usando cualquier cantidad.
Histéricamente, a bajas frecuencias (y de hecho en muchas consideraciones tedricas) se da
preferencia a la conductividad, mientras que los experimentadores generalmente expresan
observaciones a frecuencias épticas en términos de la constante dieléctrica. Sin embargo,
antes de embarcarnos en esto, debemos sefialar que las afirmaciones (2.7a) y (2.9) solo son
correctas para medios lineales que no exhiben dispersién temporal o espacial. Dado que la
respuesta Optica de los metales depende claramente de la frecuencia (posiblemente también
del vector de onda), debemos tener en cuenta la no localidad en el tiempo y el espacio al

generalizar las relaciones lineales a:

D(r,t) =¢q / dt'dr'e(r — v’ t — t"E(', 1), (2.10a)
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Ie,t) = / dtdro(r — 't — B, 1), (2.10b)

€0e y o por lo tanto describen la respuesta de impulso de la relacion lineal respectiva.
Tenga en cuenta que hemos asumido implicitamente que todas las escalas de longitud son
significativamente mas grandes que el espaciado de celosia del material, asegurando la ho-
mogeneidad, es decir, las funciones de respuesta al impulso no dependen de las coordenadas
temporales y espaciales absolutas, sino solo de sus diferencias. Para una respuesta local, la
forma funcional de las funciones de respuesta al impulso es la de una funcién ¢, y se recupe-
ran (2.7a) y (2.9). Las ecuaciones (2.10a y 2.10b) se simplifican significativamente al tomar

la transformada de Fourier con respecto a f dtdreKr—wt)

, convirtiendo las convoluciones
en multiplicaciones. De este modo, estamos descomponiendo los campos en componentes de
onda plana individuales del vector de onda K y la frecuencia angular w. Esto conduce a las

relaciones constitutivas en el dominio de Fourier.
D(K,w) = coe(K,w)E(K,w), (2.11a)
JK,w) =c(K,wE(K,w), (2.11b)

Usando las ecuaciones (2.4a), (2.5), (2.11a) y (2.11b) y reconociendo que en el dominio
de Fourier 9/0t — —iw, finalmente llegamos a la relacién fundamental entre la permitividad

relativa (de ahora en adelante llamada la funcién dieléctrica) y la conductividad:

o (K
(K,w) =14 TEw) (2.12)
Eow

En la interaccién de la luz con los metales, la forma general de la respuesta dieléctrica
£(w, K) se puede simplificar hasta el limite de una respuesta localmente espacial a través
de e(K = 0,w) = £(w). La simplificacién es vélida siempre que la longitud de onda A en
el material sea significativamente mas larga que todas las dimensiones caracteristicas, como
el tamano de la celda unitaria o la trayectoria libre media de los electrones. En general,
esto todavia se cumple en las frecuencias ultravioleta. La ecuacién (2.12) refleja una cierta
arbitrariedad en la separacion de cargas en conjuntos consolidados y libres, que se debe

enteramente a la convencién. En bajas frecuencias, € se usa generalmente para la descripcion
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de la respuesta de las cargas ligadas a un campo de conduccion, lo que lleva a una polarizacion
eléctrica, mientras que o describe la contribucién de las cargas libres al flujo de corriente. Sin
embargo, en las frecuencias dpticas, la distincion entre cargas ligadas y libres se difumina.
Por ejemplo, para semiconductores altamente dopados, la respuesta de los electrones de

valencia unidos podria agruparse en una constante dieléctrica estatica de, y la respuesta de

los electrones de conduccion en ¢’, conduciendo a una funcién dieléctrica e(w) = de + %
Una redefinicién simple de — 1y 0’ — ¢0’'4-%2%¢ resultard en la forma general (1.10) [Ashcroft
y Mermin, 1976]. En general, ¢(w) = €1(w) + ie2(w) y o(w) = 01(w) + i02(w) son funciones
de valores complejos de frecuencia angular complex, vinculados a través de (2.12). En las
frecuencias opticas, € puede determinarse experimentalmente, por ejemplo, mediante estudios

de reflectividad y la determinacién del indice de refraccién complejo n(w) = n(w) +ik(w) del

medio, definido como 7 = /e. Explicitamente, esta cede.

g1 =n’ — K%, (2.13a)
€9 = 2Nk, (2.13b)
n2:€—1—|—1\/52+52 (2.13c)
2 2 1 2
€2
== 2.13d
w2, (2.134)

k se llama coeficiente de extincién y determina la absorcién optica de las ondas electro-
magnéticas que se propagan a través del medio. Esté vinculado al coeficiente de absorciéon «

de la ley de Beer (que describe la atenuacién exponencial de la intensidad de un haz que se

(0%

propaga a través del medio a través de I(z) = Ipe~** por la relacién

alw) = , (2.14)

Por lo tanto, la parte imaginaria €5 de la funciéon dieléctrica determina la cantidad de
absorcién dentro del medio. Para |e1| > |eaf, la parte real n del indice de refraccién, que
cuantifica la disminucién de la velocidad de fase de las ondas de propagacién debidas a la

polarizacion del material, se determina principalmente mediante ¢;. Examinando la ecuacion
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(2.12) revela que la parte real de o determina la cantidad de absorcién, mientras que la
parte imaginaria contribuye a €; y, por lo tanto, a la cantidad de polarizaciéon. Cerramos
esta seccion examinando las soluciones de las ecuaciones de Maxwell de una onda viajera
en ausencia de estimulos externos. Combinando las ecuaciones del gradiente (2.3c), (2.3d) se

llega a la ecuacién de onda

9°D
VXV XE= —MOW, (215&)
CL)2
K(K-E) - K°E = —¢(K,) 5 E, (2.15b)

1
VEoro

en el vacio. Deben distinguirse dos casos, dependiendo de la direccién de polarizacion del

es la velocidad de la luz

en el tiempo y dominio de Fourier, respectivamente. ¢ =

vector de campo eléctrico. Para ondas transversales, K - E = 0, produciendo la relacion de
dispersién genérica
2 w?
K :8(K,w)§, (2.16)
Para ondas longitudinales, (2.15b) implica que

e(K,w) =0, (2.17)

lo que significa que las oscilaciones colectivas longitudinales solo pueden ocurrir en las

frecuencias correspondientes a ceros de &(w).

Funcién Dieléctrica de un Gas de Electrones Libres

En un amplio rango de frecuencias, las propiedades épticas de los metales pueden expli-
carse mediante un modelo de plasma, donde un gas de electrones libres de densidad numérica
n se mueve contra un fondo fijo de nicleos de iones positivos. Para los metales alcalinos,
este rango se extiende hasta el ultravioleta, mientras que para los metales nobles se producen
transiciones entre bandas a frecuencias visibles, lo que limita la validez de este enfoque. En el

modelo de plasma, los detalles del potencial de la red y las interacciones electron-electrén no
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se tienen en cuenta. En cambio, uno simplemente asume que algunos aspectos de la estruc-
tura de la banda se incorporan a la masa dptica efectiva m de cada electrén. Los electrones
oscilan en respuesta al campo electromagnético aplicado, y su movimiento se amortigua a
través de colisiones que ocurren con una frecuencia de colisién caracteristica v = 1/7. 7 se
conoce como el tiempo de relajacién del gas de electrones libres, que generalmente es del
orden de 107! s a temperatura ambiente, que corresponde a v = 100 THz. Se puede escribir
una simple ecuacién de movimiento para un electréon del mar de plasma sometido a un campo

eléctrico externo E:
mx + myx = —eE, (2.18)

Si suponemos una dependencia arménica del tiempo E(t) = Ege ! del campo de con-
duccién, una solucion particular de esta ecuaciéon que describe la oscilacion del electrén es
x(t) = xpe~ ™. La amplitud compleja x0 incorpora cualquier cambio de fase entre el campo

de conduccién y la respuesta a través de

e

t) = —E(t), 2.19
X(t) = o Bl (219)
Los electrones desplazados contribuyen a la polarizacién macroscopica P = —nex, dada
explicitamente por:
ne?
P=—-———E, (2.20)
m(w? + iyw)

Insertando esta expresién para P en la ecuacion (2.4a) resulta:

w2
D=¢(l—- —2 E 2.21

ol = 2 )E. (221)

donde wg = ;ﬁi es la frecuencia de plasma del gas de electrones libre. Por lo tanto,

llegamos al resultado deseado, la funcion dieléctrica del gas de electrones libres:

2
“p
2 i)

w* + 1yw

f(w) =1 (2.22)

Los componentes reales e imaginarios de esta funcion dieléctrica compleja e(w) = €1 (w) +

iea(w) estan dados por
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w27_2
51(0&)) =1- ﬁ, (223&)
() = T (2.23b)
2T L@ |

donde hemos utilizado v = 1/7. Es perspicaz estudiar (2.22) para una variedad de regime-
nes de frecuencia diferentes con respecto a la frecuencia de colisién . Nos limitaremos aqui
a las frecuencias w < wy,, donde los metales conservan su caracter metélico. Para frecuencias
grandes cercanas a w,, el producto wr > 1, lo que lleva a una amortiguacién insignificante.

Aqui, e(w) es predominantemente real, por lo tanto:

e(w)=1- w_g (2.24)

)
w2

puede tomarse como la funcién dieléctrica del plasma de electrones libres no amortiguado.
Tenga en cuenta que el comportamiento de los metales nobles en esta region de frecuencia
estd completamente alterado por las transiciones entre bandas, lo que lleva a un aumento
en £,. Consideremos a continuacién el régimen de frecuencias muy bajas, donde w < 771

Por lo tanto, g5 > ¢1, y la parte real e imaginaria del indice de refraccién complejo son de

£9 wa,
I - B 2.25
n~ K 5 50, (2.25)

En esta regién, los metales son principalmente absorbentes, con un coeficiente de absorcion

de

magnitud comparable con:

c2

2 2 1/2
o = ( wpm) , (2.26)

Al introducir la conductividad oy en corriente directa, esta expresion se puede reescribirse

'I’L€2’T

usando oy = = w2Teg para obtener:

a = /200w, (2.27)

La aplicacién de la ley de absorcion de Beer implica que para bajas frecuencias los campos

z/6

caen dentro del metal como e™*/°, donde ¢ es la profundidad de la primera capa
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2 3
=== 2] , (2.28)
(67 KW OoW o

Una discusiéon mas rigurosa del comportamiento de baja frecuencia basado en la ecuacién

de transporte de Boltzmann [Marder, 2000] muestra que esta descripcion es realmente valida
siempre que la ruta libre media de los electrones | = vy7 < 0, donde vy es la velocidad de
Fermi. A temperatura ambiente, para metales tipicos [ = 10 nm y § ~ 100 nm, justificando
asi el modelo de electrones libres. Sin embargo, a bajas temperaturas, el camino libre medio
puede aumentar en muchos érdenes de magnitud, lo que lleva a cambios en la profundidad
de penetracion. Este fenémeno se conoce como el efecto andémalo de la piel. Si usamos o en
lugar de € para la descripcion de la respuesta dieléctrica de los metales, reconocemos que en
el régimen de absorcién es predominantemente real, y la velocidad de carga libre responde
en fase con el campo impulsor, como puede verse al integrar (2.19). En DC, los efectos de
relajacion de las cargas libres se describen convenientemente a través de la conductividad
de DC real 0(, mientras que la respuesta de las cargas unidas se coloca en una constante
dieléctrica eg, como se discutié anteriormente en el examen de la naturaleza interrelacionada
entre € y 0. A frecuencias mds altas (1 < wr < w,7), el indice de refraccién complejo es
predominantemente imaginario (lo que lleva a un coeficiente de reflexién R ~ 1 [Jackson,
1999]), y o adquiere un caracter mas y mas complejo, difuminando el limite entre las cargas
libres y unidas. En términos de la respuesta dptica, o(w) introduce expresiones solo en la
combinacién (2.12) [Ashcroft y Mermin, 1976], debido a la arbitrariedad de la divisién entre
conjuntos libres y ligados discutidos anteriormente. Mientras que nuestra descripcion hasta
este punto ha asumido un metal de electrones libres ideal, ahora compararemos brevemente
el modelo con un ejemplo de un metal real importante en el campo de la plasmoénica. En el
modelo de electrones libres, ¢ — 1 cuando w > w,. Para los metales nobles (por ejemplo, Au,
Ag, Cu), se necesita una extension de este modelo en la regién w > w, (donde la respuesta esté
dominada por electrones libres), ya que la banda d llena cerca de la superficie de Fermi causa
una entorno altamente polarizado. Esta polarizacién residual debido al fondo positivo de los
ntcleos de iones se puede describir agregando el término P, = ¢o(e0c — 1)E a (2.4a), donde

P ahora representa tinicamente la polarizacion (2.20) debido a electrones libres . Por lo tanto,
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este efecto se describe mediante una constante dieléctrica €., (generalmente 1 < e, < 10), y
podemos escribir

2

_ Y%

w? +iyw’

e(w) = €00 — (2.29)

Es instructivo vincular la funcién dieléctrica del plasma de electrones libres (2.22) al
modelo clasico de Drude [Drude, 1900] para la conductividad en corriente alterna o(w) de los

metales. Esto se puede lograr reconociendo que la ecuacién (2.18) puede reescribirse como:

p=-L _ (K (2.30)

.
donde p = mx es el momento de un electrén libre individual. A través de los mismos ar-
gumentos presentados anteriormente, llegamos a la siguiente expresién para la conductividad

en corriente alterna o = =,

0o
= 2.31
o) = 2, (2.31)
Al comparar la ecuacién (2.22) y (2.31), obtenemos
io(w)
=1+ — 2.32
) =1+ 2, 232

recuperando el resultado general anterior de la ecuacion 2.12. La funcién dieléctrica del
gas de electrones libres (2.22) también se conoce como el modelo de Drude de la respuesta

Optica de los metales.

Dispersién de un gas de electrones libres y un volumen de plasmones

Pasamos ahora a una descripcion del régimen de transparencia omitido hasta ahoraw > w,
del modelo de gas de electrones libres. Usando la ecuacién (2.24) en (2.16), la relacion de

dispersiéon de las ondas viajeras se evalia como
w? = w2 + K¢, (2.33)

Esta relacién se representa para un metal genérico de electrones libres en la figura 2.4.

Como se puede ver, para w < w,, la propagacién de ondas electromagnéticas transversales
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estd prohibida dentro del plasma metdlico. Sin embargo, para w > w,, el plasma soporta
ondas transversales que se propagan con una velocidad de grupo v, = dw/dK < c. La im-
portancia de la frecuencia de plasma w, se puede dilucidar atin més reconociendo que en el
limite de amortiguamiento pequefio, £(w,) = 0 (para K = 0). Por lo tanto, esta excitacién
debe corresponder a un modo longitudinal colectivo como se muestra en la discusion que

conduce a (2.17). En este caso, D = 0 = goE + P. Vemos que en la frecuencia de plasma el

campo eléctrico es un campo de despolarizacién puro, con E = %.
2 -
Dispersiéon de Plasma P
. .
3 B -
3 .
3 g
© ’
3] - Caso w=w
c L7 P
o | .
> e
O -
q!__) B -
LI_ ’ -
oLr- - ‘ ‘ ‘
0 1

Vector de Onda Kc/w,

Figura 2.4: La relacion de dispersion de un gas de electrones libres. La propagacién de ondas

electromagnéticas solo estd permitida para w > w,

El significado fisico de la excitacién en w, se puede entender si se considera la oscilacion
longitudinal colectiva del gas electrénico de conduccién versus el fondo positivo fijo de los
ntcleos de iones en una losa de plasma. Como se indica esqueméticamente en la Fig. (RE-
FESQG6), un desplazamiento colectivo de la nube de electrones en una distancia u conduce a

una densidad de carga superficial 0 = +neu en los limites de la losa.
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o=+neu

Figura 2.5: Oscilaciones colectivas longitudinales de los electrones de conduccién de un metal:

volumen de plasmones

Esto establece un campo eléctrico homogéneo E = ”a—e(;‘ dentro de la losa. Por lo tanto,
los electrones desplazados experimentan una fuerza restauradora, y su movimiento se puede
describir mediante la ecuacién de movimiento nmii = —neE. Al insertar la expresion para el

campo eléctrico, esto lleva a:

2,2

nmii = — " (2.34a)
€0

i + wiu =0, (2.34b)

La frecuencia de plasma w, puede ser reconocida como la frecuencia natural de una os-
cilacién libre del mar de electrones. Hay que tener en cuenta que la derivaciéon ha asumido
que todos los electrones se mueven en fase, por lo que w, corresponde a la frecuencia de
oscilacién en el limite de longitud de onda larga donde K = 0. Los cuantos de estas osci-
laciones de carga se llaman plasmones (o plasmones de volumen, para distinguirlos de Ips
plasmones de superficie y plasmones localizados, que se discutiran en el resto de este texto).

Debido a la naturaleza longitudinal de la excitacion, los plasmones de volumen no se acoplan
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a ondas electromagnéticas transversales, y solo pueden excitarse por impacto de particulas.
Otra consecuencia de esto es que su descomposicién ocurre solo a través de la transferencia
de energia a electrones individuales, un proceso conocido como amortiguacion de Landau.
Experimentalmente, la frecuencia de plasma de los metales generalmente se determina me-
diante experimentos de espectroscopia de pérdida de electrones, donde los electrones pasan a
través de laminas metalicas delgadas. Para la mayoria de los metales, la frecuencia de plasma
se encuentra en el régimen ultravioleta: w, es del orden de 5 a 15 eV, segin los detalles
de la estructura de la banda [Kittel, 1996]. Como nota aparte, queremos senalar que dichas
oscilaciones longitudinales también pueden ser excitadas en dieléctricos, en cuyo caso los elec-
trones de valencia oscilan colectivamente con respecto a los niicleos de iones. Ademas de la
oscilacién en fase en w,, existe toda una clase de oscilaciones longitudinales a frecuencias mas
altas con vectores de onda finitos, para lo cual se cumple (2.17). La derivacién de la relacién
de dispersion de los plasmones en volumen estda mas alla del alcance de este tratamiento y
se puede encontrar en muchos libros de texto sobre fisica de la materia condensada [Marder,

2000, Kittel, 1996]. Hasta el orden cuadrético en K,

6ErK?
om

w? = w2+ : (2.35)

donde Fr es la energia de Fermi. En la practica, la dispersién se puede medir utilizan-
do experimentos de dispersion inelastica, como la espectroscopia de pérdida de energia de

electrones (EELS).

Metales reales y transiciones interbanda

Ya hemos declarado en varias ocasiones que la funcién dieléctrica (2.22) del modelo Dru-
de describe adecuadamente la respuesta 6ptica de los metales solo para energias de fotones
por debajo del umbral de transiciones entre bandas electronicas. Para algunos de los metales
nobles, los efectos entre bandas comienzan a ocurrir para energias en exceso de 1 eV (corres-
pondientes a una longitud de onda A &~ 1um). Claramente, este modelo no es adecuado para

describir ya sea €1 0 €5 a altas frecuencias, y en el caso del oro, su validez se rompe en el
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limite entre el infrarrojo cercano y lo visible. Limitamos esta comparacién entre el modelo
Drude y la respuesta dieléctrica de los metales reales a los casos de oro y plata, los metales
mas importantes para los estudios plasmoénicos en el infrarrojo visible y cercano. Por encima
de sus respectivos umbrales de borde de banda, los fotones son muy eficientes induciendo
transiciones entre bandas, donde los electrones de la banda llena debajo de la superficie de
Fermi se excitan a bandas mas altas. Tedricamente, estos se pueden describir utilizando el
mismo enfoque utilizado para las transiciones de banda directa en semiconductores [Ashcroft
y Mermin, 1976, Marder, 2000]. La principal consecuencia de estos procesos con respecto a los
polaritones de plasmén superficial es un aumento de la amortiguacion y la competencia entre
las dos excitaciones a frecuencias visibles. Para fines practicos, una gran ventaja del modelo
de Drude es que puede incorporarse facilmente a los solucionadores numéricos basados en el
dominio del tiempo para las ecuaciones de Maxwell, como el esquema de dominio finito de
diferencias (FDTD) [Kashiwa y Fukai, 1990]. A través del calculo directo de las corrientes
inducidas utilizando (2.18). Su insuficiencia al describir las propiedades épticas del oro y la

plata a frecuencias visibles puede lograrse reemplazando (2.18) por:
mx + myx + mwix = —eE, (2.36)

Las transiciones entre bandas se describen asi usando la imagen clasica de un electréon
unido con frecuencia de resonancia wy, y (2.36) se puede usar para calcular la polarizacién
resultante. Observamos que una serie de ecuaciones de esta forma pueden tener que resolverse
(cada una de las cuales resulta en una contribucién separada a la polarizacién total) para

modelar con precisién £(w) para metales nobles. Cada una de estas ecuaciones conduce a un

A;

término de oscilador de Lorentz de la forma — Py
K3

— agregado al resultado de electrones
libres (2.22) [Vial et al., 2005].
Energia debida al campo electromagnético en los metales

Terminamos este capitulo observando brevemente la energia del campo electromagnético

dentro de los metales, o mas generalmente dentro de medios dispersivos. Dado que la cantidad
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de localizaciéon de campo a menudo se cuantifica en términos de distribucién de energia
electromagnética, es necesaria una cuidadosa consideracién de los efectos de la dispersion.
Para un medio lineal sin dispersién o pérdidas (es decir, se mantiene (2.7ay 2.7b)), la densidad

de energia total del campo electromagnético se puede escribir como [Jackson, 1999]

1
u=3(E-D+B-H), (2.37)

Esta expresion entra junto con el vector de Poynting del flujo de energia S = E x H en

la ley de conservacion:

ou
. .S=_7J. 2.
T +V-S J-E, (2.38)

relacionando los cambios en la densidad de energia electromagnética con el flujo de energia
y la absorcién dentro del material.

A continuacion, nos concentraremos en la contribucion ug del campo eléctrico E a la den-
sidad de energia electromagnética total. En metales, € es complejo y depende de la frecuencia
debido a la dispersion, y (2.37) no se aplica. Para un campo que consta de componentes
monocromaticos, Landau y Lifshitz han demostrado que la ley de conservacion (2.38) puede
mantenerse si ug se reemplaza por una densidad de energia eléctrica efectiva u.ys, definida

CcOomo

Ueff = %Re [d(;f)]wo (E(r,t) - E(r,t)), (2.39)

donde (E(r,t) - E(r,t)) significa un promedio de campo sobre un ciclo 6ptico, y wy es la
frecuencia de interés. Esta expresion es valida si E solo es apreciable en un rango de frecuencia
estrecho alrededor de wy, y los campos varian lentamente en comparacién con una escala de
tiempo 1/wy. Ademds, se supone que |e5| < |e1], por lo que la absorcién es pequena. Notamos
que se debe tener cuidado adicional con el calculo correcto de la absorcién en el lado derecho
de (2.38), donde J - E debe ser reemplazado por wolm|e(wo)](E(r,t) - E(r,t)) si la respuesta
dieléctrica del metal se describe completamente a través de e(w) [Jackson, 1999], en linea con
la discusion que rodea (2.12).

El requisito de limites de absorcién bajos (2.39) a frecuencias visibles e infrarrojas cerca-

nas, pero no a frecuencias mas bajas o al régimen de efectos entre bandas donde |eo| > |&4] .
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Sin embargo, la energia del campo eléctrico también puede determinarse teniendo en cuenta
la polarizacion eléctrica explicitamente, en la forma descrita por (2.18) [Loudon, 1970, Rup-
pin, 2002]. La expresién obtenida para la energia del campo eléctrico de un material descrito

por una funcién dieléctrica de tipo de electrones libres € = &1 + i de la forma (2.22) es:

€ 2we
ey = (81 + L: 2) E[, (2.40)

donde se incluye un factor adicional 1/2 debido a una suposicién implicita de dependencia
del tiempo armonico de los campos oscilantes. Para 5 despreciable, se puede mostrar que
(2.40) se reduce como se esperaba a (2.39) para campos de tiempo-arménicos. Usaremos
(2.40) en la seccién 2.2.2 cuando discutamos la cantidad de localizacién de energia en campos

localizados en superficies metalicas.

2.2.2. Plasmones de Superficie en una interfaz Metal/Aislante [25]

Las plasmones de superficie son excitaciones electromagnéticas que se propagan en la
interfaz entre un dieléctrico y un conductor, confinadas evanescentemente en la direccion
perpendicular. Estas ondas de superficie electromagnéticas surgen a través del acoplamiento
de los campos electromagnéticos a las oscilaciones del plasma de electrones del conductor.
Tomando la ecuacion de onda como punto de partida, esta seccion describe los fundamentos
de los plasmones de superficie en interfaces simples y planas y en estructuras multicapa de
metal / dieléctrico. Las excitaciones superficiales se caracterizan en términos de su dispersién
y perfil espacial, junto con una discusién detallada de la cuantificacion del confinamiento de

campo.

Ecuacion de Onda

Para investigar las propiedades fisicas de las polaritones de plasmoén de superficie (SPP),
debemos aplicar las ecuaciones de Maxwell (2.3a,2.3b,2.3c, 2.3d) a la interfaz plana entre un

conductor y un dieléctrico. Para presentar esta discusion con mayor claridad, es ventajoso
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convertir las ecuaciones primero en una forma general aplicable a la guia de las ondas elec-
tromagnéticas, la ecuacion de onda. Como hemos visto en el seccién 2.2.1, en ausencia de
carga externa y densidades de corriente, las ecuaciones de curvatura (2.3c, 2.3d) se pueden

combinar para producir

9°D

VXV XE= _MOW7 (24].)

Usando las identidades Vx Vx E = V(V-E) — V2E asi como V- (¢E) = E- Ve +eV - E,
y recordando eso debido a la ausencia de estimulos externos V - D = 0, (2.41) se puede

reescribir como:

1 O’E
V({-=E-Ve|—-VE=— — 2.42
(-28-ve) hosee 2, 2.2
Para una variacién insignificante del perfil dieléctrico ¢ = e(r) en distancias del orden de
una longitud de onda 6ptica, (2.42) se simplifica a la ecuacién central de la teoria de la onda

electromagnética,

e O°E
VZE — S aE 0, (2.43)
Practicamente, esta ecuacién debe resolverse por separado en regiones de constante ¢, y
las soluciones obtenidas deben coincidir utilizando condiciones de contorno apropiadas. Para
lanzar (2.43) en una forma adecuada para la descripcién de ondas de propagacion confina-

das, procedemos en dos pasos. Primero, asumimos en general una dependencia armoénica del

tiempo E(r,t) = E(r)e~** del campo eléctrico. Insertado en (2.43), esto produce:
V2E + kjeE = 0, (2.44)

donde kg = % es el vector de onda de la onda de propagacion en el vacio. La ecuacion
(2.44) se conoce como la ecuaciéon de Helmholtz.

A continuacién, tenemos que definir la geometria de propagacion. Suponemos por sim-
plicidad un problema unidimensional, es decir, € depende solo de una coordenada espacial.
Especificamente, las ondas se propagan a lo largo de la direccién ”"x”de un sistema de coor-

denadas cartesianas, y no muestran variacion espacial en la direcciéon ¢”perpendicular en el
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plano; por lo tanto ¢ = (z). Aplicado a problemas de superficie electromagnética, el plano
z = 0 coincide con la interfaz que sostiene las ondas de propagacion, que ahora se puede
describir como E(z,y, z) = E(2)e*. El parametro complejo 8 = k, se llama constante de
propagaciéon de las ondas viajeras y corresponde a la componente del vector de onda en la
direccién de propagacién. Al insertar esta expresién en (2.44) se obtiene la forma deseada de

la ecuacién de onda:
(327? + (kie — B*)E =0, (2.45)

Naturalmente, existe una ecuacion similar para el campo magnético H.

La ecuacién (2.45) es el punto de partida para el andlisis general de los modos electro-
magnéticos guiados en guias de onda, y se puede encontrar una discusion extensa de sus
propiedades y aplicaciones en [Yariv, 1997] y tratamientos similares de foténica y optoe-
lectrénica. Para utilizar la ecuacion de onda para determinar el perfil de campo espacial y la
dispersién de ondas de propagacion, ahora necesitamos encontrar expresiones explicitas para
los diferentes componentes de campo de E y H. Esto se puede lograr de una manera directa
utilizando las ecuaciones de gradiente (2.3¢,2.3d).

Para una dependencia armonica con el tiempo (% = —z’w), llegamos al siguiente conjunto

de ecuaciones acopladas:

aaiz _ % o, (2.46a)

8@% _ 3@% — iwpoH,, (2.46b)

% _ aa_% oL (2.46¢)

852 — % = —jweg, eF, (2.46d)

‘9;?’ _ aa]f: — iwey,cE, (2.46¢)

% — 3811; = —iweg, eF, (2.46f)
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Para propagacion a lo largo de la direccién x (a% = iﬁ) y homogeneidad en la direccion
a:

(a% = 0>, este sistema de ecuaciones se simplifica

E
% = _iw#Ony (247&)
0E, . :

5, iBE, = iwpoHy, (2.47b)
iBE, = iwpgH, (2.47¢)
0H,
a—zy = iweoe Ey, (2.47d)

H
88; —ifH, = —iweoeEy, (2.47e)
iBH, = —iweoel,, (2.47f)

Se puede demostrar facilmente que este sistema permite dos conjuntos de soluciones au-
toconsistentes con diferentes propiedades de polarizacién de las ondas de propagacion. El
primer conjunto son los modos magnéticos transversales (TM o p), donde solo los componen-
tes de campo E,, E, y H, son distintos de cero, y el segundo establece los modos eléctricos
transversales (TE o s), donde solo H,, H, y E, son distintos de cero.

Para los modos TM, el sistema de ecuaciones (2.47) se reduce a:

1 0H
E,=—i —7 2.48
ZW50€ 0z ( 2)
E, = —iH , (2.48b)
wepe Y
y la ecuaciéon de onda para los modos TM es
0*H,
az;f + (kge — B*)H, = 0, (2.48¢)
Para los modos TE, el conjunto andlogo es:
1 OF
H,=i——2, 2.49
Zw,uo 0z (2.492)
B
H,=—F, (2.49b)
Who
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con la ecuacién de onda TE

0*E,
022

+ (kje = BB, = 0, (2.49¢)

Con estas ecuaciones a nuestra disposicion, ahora estamos en condiciones de embarcarnos

en la descripcion de los polaritones del plasmén superficial.

Plasmones de Superficie en una interfaz

La geometria mas sencilla de las SPP es la de una unica interfaz plana (Fig. 2.2) entre
un semiespacio no absorbente dieléctrico (z > 0) con una constante dieléctrica real positiva
g4 y un semiespacio conductor adyacente (z < 0) Descrito a través de una funcién dieléctrica
£1(w). El requisito de cardcter metdlico implica que Re[e;] < 0. Como se muestra en el seccién
2.2.1, para los metales, esta condicion se cumple en frecuencias por debajo de la frecuencia
de plasmon en bilto w,. Queremos buscar soluciones de ondas de propagacién confinadas a

la interfaz, es decir, con decadencia evanescente en la direccién z perpendicular.

4

« Dielectrico

Metal

Figura 2.6: Propagacion de SPP en una interfaz entre un metal y un dieléctrico.

Veamos primero las soluciones TM. Usando el conjunto de ecuaciones (2.48) en ambos

medios, se obtiene:

H,(2) = AyePrer7 (2.50a)
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1 .

E.(2) = iA, P koe'PTehez (2.50b)

E _ A 5 iBx —koz
z(Z) = — 1F0526 e s (250C)

para z;, 0 se tiene:

H,(2) = AjePreh?, (2.51a)

. 1 iBx k1z
E.(2) = _ZAlweosl kiePre™*, (2.51Db)
Z(Z) - 1(JJ€0€16 € ) ( D C)

para z < 0. k; = k,;(i = 1,2) es el componente del vector de onda perpendicular a la
interfaz en los dos medios. Su valor reciproco, zZ = 1/|k,|, define la longitud de decaimiento
evanescente de los campos perpendiculares a la interfaz, que cuantifica el confinamiento de

la onda. La continuidad de Hy y €;F, en la interfaz requiere que A; = Ay y:

kg E9
—=—— 2.52

Tenga en cuenta que con la convencién de los signos en los exponentes en (2.50,2.51), el
confinamiento a la superficie exige Re[e; < 0] si €2 > 0, las ondas de superficie existen solo
en las interfaces entre materiales con signos opuestos de la parte real de sus permitividades
dieléctricas, es decir, entre un conductor y un aislante. La expresiéon para H, ademads tiene

que cumplir con la ecuacién de onda (2.48c), produciendo:
k2 = B — kiey, (2.53a)
k3 = 8% — kieo, (2.53b)

Combinando esto y (2.52) llegamos al resultado central de esta seccién, la relacion de

dispersiéon de SPP que se propaga en la interfaz entre los dos medios:

E1€9
= koy/ 2.54
6 0 €1+€27 ( )

34 UNIVERSIDAD AUTONOMA DE SAN Luis PoTost
FAacuLTAD DE CIENCIAS




CAPITULO 2. ASPECTOS TEORICOS

Esta expresion es véalida tanto para £, real como para la compleja, es decir, para conduc-
tores sin y con atenuacion.

Antes de discutir las propiedades de la relacién de dispersion (2.54) con més detalle,
ahora analizamos brevemente la posibilidad de los modos de superficie TE. Usando (2.49),

las expresiones respectivas para los componentes de campo son:

Ey(2) = AgePTe 7 (2.55a)
. 1 iBx —koz
H,(z) = —1Ay——kye"e " (2.55D)
WHo
H.(z) = AQiewwe_k?Z, (2.55¢)
Who
para z;, 0y
E,(z) = AjePreh (2.56a)
. 1 iBx kiz
H,(2) = iAj—ke"%e™?, (2.56b)
WHo
H.(z2) = Al—ﬁ ePrehiz (2.56¢)
WHo

para z < 0. La continuidad de E, y H, en la interfaz conduce a la condicién:
Ar(k1 + k) =0, (2.57)

Dado que el confinamiento a la superficie requiere Re[k;] > 0y Re[ks] > 0, esta condicién
solo se cumple si A; = 0, de modo que también A; = A, = 0. Por lo tanto, no existen modos
de superficie para la polarizacion TE. Las polaritonas de plasmoén de superficie solo existen
para la polarizacion TM.

La radiacién en el metal ocurre en el régimen de transparencia w > w, como se menciona
en el capitulo 2.2.1. Entre el régimen de los modos de enlace y de radiacion, existe una region
de brecha de frecuencia con  puramente imaginaria que prohibe la propagacion.

Para los vectores de onda pequenios correspondientes a frecuencias bajas (infrarrojo medio

o mas bajas), la constante de propagacién de SPP es cercana a ky en la linea de luz, y las
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ondas se extienden a lo largo de muchas longitudes de onda hacia el espacio dieléctrico. En
este régimen, los SPP adquieren la naturaleza de un campo de luz de incidencia de pastoreo,
y también se conocen como ondas Sommerfeld-Zenneck [Goubau, 1950].

En el régimen opuesto de los vectores de onda grande, la frecuencia de los SPP se aproxima

a la frecuencia de la superficie del plasmén caracteristica.

Wp
\/14—82’

como puede mostrarse insertando la funcién dieléctrica de electrones libres (2.22) en

(2.58)

wsp ==

(2.54). En el limite de atenuacion insignificante de la oscilacion de electrones de conduccién
(que implica I'mle;(w)] = 0), el vector de onda 3 se va al infinito a medida que la frecuencia se
aproxima a wsy, y la velocidad de grupo v, — 0. El modo adquiere caracter tipo electrostatico,
y se conoce como el plasmon superficial. De hecho, puede obtenerse a través de una solucion
directa de la ecuacién de Laplace V2¢ = 0 para la geometria de interfaz tinica de la figura
2.2, donde ¢ es el potencial eléctrico. Una solucion que tiene forma de onda en la direccién

x y que decae exponencialmente en la direcciéon z viene dada por:
P(z) = AgePmeh22 (2.59)
paraz >0y
P(z) = Are'Prehrz, (2.60)

para z < 0. V2¢ = 0 requiere que k; = ko = 3: las longitudes de decaimiento exponencial
|Z| = 1/k, en el dieléctrico y en el metal son iguales. La continuidad de ¢ y €0¢/dz asegura
la continuidad de los componentes del campo tangencial y los componentes normales del

desplazamiento dieléctrico y requiere que A; = A, y adicionalmente:
81<W) + &9 = O, (261)

Para un metal descrito por una funcién dieléctrica de la forma (2.24), esta condicién
se cumple en wy,. La comparacién de (2.61) y (2.54) muestra que el plasmoén de superficie

es de hecho la forma limitante de un SPP como  — oo. Sin embargo, las excitaciones de
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los electrones de conduccién de metales reales sufren tanto de amortiguacion de electrones
libres como de interbandas. Por lo tanto, 1(w) es complejo, y con él también la constante de
propagacién SPP S. Los SPP que viajan se amortiguan con una longitud de atenuacion de
energia (también llamada longitud de propagacién) L = (2Im[3])~*, tipicamente entre 10 y

100 pm en el régimen visible, dependiendo de la configuracién metal / dieléctrica en cuestion.

Confinamiento de Energia y Longitud Efectiva del Modo

En los casos esencialmente unidimensionales de interfaces individuales y estructuras mul-
ticapa presentadas anteriormente que admiten SPP de propagacion, también es posible la
localizacién de energia por debajo del limite de difraccién perpendicular a la(s) interfaz(es).
Ya hemos aludido a este fenomeno al afirmar que la longitud de caida del campo Z en las
capas dieléctricas puede ser significativamente menor que Ag/n.

Sin embargo, se debe tener cuidado al cuantificar el confinamiento de energia, ya que la
longitud de decaimiento del campo de longitud de onda inferior Z en el lado dieléctrico de
la interfaz implica que una cantidad significativa de la energia total del campo eléctrico del
modo SPP reside dentro del metal. Esta energia debe tenerse en cuenta utilizando (2.40)
al calcular la distribucién espacial de la densidad de la energia eléctrica, ya que para la
cuantificacion de la fuerza de las interacciones entre la luz y la materia (por ejemplo, una
molécula colocada en el campo), la fuerza del campo por unidad. La energia (es decir, un
solo fot6n) es importante.

Para poder manejar mejor las consecuencias del aumento de las fracciones de la energia
total del modo que ingresa al revestimiento metdlico al disminuir el tamano del espacio
dieléctrico, podemos definir analogamente al volumen de modo efectivo que V.;¢ usé para
cuantificar la fuerza de la luz interacciones en la electrodindmica cudntica de cavidad [An-

dreani et al., 1999] una longitud de modo eficaz L.s, con:

Leyp(z0)uerp(20) = /Ueff('z)dza (2.62)

ueff(20) representa la densidad de energia del campo eléctrico en una posicién z, de
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interés dentro del nicleo de aire (por ejemplo, la ubicacién de un emisor). En esta imagen
unidimensional, la longitud efectiva del modo se da como la relacion de la energia total
del modo SPP dividida por la densidad de energia (energia por unidad de longitud) en la
posicion de interés, que a menudo se toma como la posiciéon de campo mas alto En una
imagen cuantificada para la energia total normalizada, la inversa de la longitud del modo
efectivo cuantifica la intensidad de campo por cada excitacién SPP individual. Se pueden

encontrar més detalles en [Maier, 2006b].

Para resumir, vemos que a pesar de la penetracion de una cantidad significativa de energia
de un modo SPP en el medio conductor (para la excitacién cerca de wg, 0o en pequefias
estructuras de separacién), las grandes constantes de propagacién asociadas a [ aseguran
que la extension efectiva del modo perpendicular a la(s) interfaz(es) cae muy por debajo del

limite de difraccion.

2.2.3. Excitacion de Plasmones Superficiales en Interfaces Planas

[25]

Las polaritones de plasmoén de superficie que se propagan en la interfaz plana entre un
conductor y un dieléctrico son esencialmente ondas electromagnéticas bidimensionales. El
confinamiento se logra porque la constante de propagacién 3 es mayor que el vector de onda
k en el dieléctrico, lo que lleva a una descomposicion evanescente en ambos lados de la interfaz.
Por lo tanto, la curva de dispersiéon de SPP se encuentra a la derecha de la linea de luz del
dieléctrico (dada por w = ck), y la excitacién por haces de luz tridimensionales no es posible
a menos que se empleen técnicas especiales para la coincidencia de fase. Alternativamente,
las geometrias de pelicula delgada, como las heteroestructuras aislante-metal-aislante que
contienen SPP débilmente confinados, son susceptibles de acoplamiento, confinando en la

coincidencia de modo espacial en lugar de la coincidencia de fase.

Esta seccién revisa las técnicas méas comunes para la excitacion SPP.
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Acoplamiento por rejilla

El desajuste en el vector de onda entre el plano de momento k, = kSin# de los fotones que
inciden y /8 también se puede superar al modelar la superficie del metal con una rejilla poco
profunda de ranuras u orificios con una red constante a. Para una rejilla simple unidimensional
de ranuras representada en la Fig. 2.7, la sincronizacion de fases tiene lugar siempre que la

condicion:

Figura 2.7: Coincidencia de fase de la luz con los SPP mediante una rejilla.

B = kSinf +vg, (2.63)

se cumple, donde g = %’T

es el vector reciproco de la rejilla, y v = (1,2, 3...). El proceso
inverso también puede tener lugar a: los SPP que se propagan a lo largo de una superficie
modulada con una rejilla pueden acoplarse a la luz y, por lo tanto, irradiar. No es necesario
rodear las rejillas directamente en la superficie metalica, sino que también pueden consistir en
material dieléctrico. Por ejemplo, Park y sus colaboradores han demostrado que las SPP no
estan acoplados usando una rejilla dieléctrica de una profundidad de solo varios nanémetros
con una eficiencia de aproximadamente el 50 % [Park et al., 2003]. Al disenar la forma de la
rejilla, se puede influir en la direcciéon de propagacion de los SPP e incluso se puede lograr
el enfoque, lo que Offerhaus y sus colegas demostraron al utilizar el emparejamiento de fase
no colineal [Offerhaus et al., 2005].

Para las rejillas unidimensionales, se producen cambios significativos en la relacion de

dispersién de SPP si las rejillas son lo suficientemente profundas para que la modulacion ya
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no pueda tratarse como una pequena perturbacién de la interfaz plana. Aparecen espacios de
banda apreciables para una profundidad de ranura del orden de 20 nm para rejillas metélicas.
Para profundidades atin mayores, los modos localizados dentro de las ranuras conducen a
distorsiones de la primera banda de orden superior plegada en el limite de la zona de Brillouin,
lo que permite el acoplamiento incluso para tonos cortos a < A/2 en incidencia normal debido
a una disminucion de la frecuencia de la curva de dispersion de SPP modificada.

De manera mas general, los SPP también se pueden excitar en peliculas en areas con ru-
gosidad superficial aleatoria o dispersos localizados fabricados. Los componentes de momento

Ak, se proporcionan mediante dispersion, de modo que la condicién de coincidencia de fase
B = kSinf £ Ak,, (2.64)

puede cumplirse. La eficiencia del acoplamiento se puede evaluar, por ejemplo, midiendo
la radiacion de fuga en un prisma de vidrio situado debajo de la pelicula de metal, lo cual
fue demostrado por Ditlbacher y sus companeros de trabajo para una pelicula plana con un
pequeno numero de crestas para acoplar un haz de incidencia normal, para propagar SPPs
[Ditlbacher et al., 2002a]. Notamos que (2.64) implica que la rugosidad de la superficie al
azar también constituye un canal de pérdida adicional para la propagacién de SPP a través

del acoplamiento a la radiacion.

Excitacion de Campo Cercano

Los esquemas de excitacién, como el prisma o el acoplamiento de rejilla, excitan las
SPP sobre un drea macroscopica definida por las dimensiones del punto (en el mejor de los
casos por difraccién limitada) del haz de acoplamiento de longitud de onda Ag. En contraste,
las técnicas de microscopia Optica de campo cercano permiten la excitacion local de las
SPP en un area a < Ag, y por lo tanto pueden actuar como una fuente puntual para las
SPP [Hecht et al., 1996]. La figura 2.8 representa la geometria tipica: una punta de sonda
pequena de tamanao de apertura a < Agpp < A ilumina la superficie de una pelicula de

metal en el campo cercano. Debido al pequeno tamano de la abertura, la luz resultante de

40 UNIVERSIDAD AUTONOMA DE SAN Luis PoTost
FAacuLTAD DE CIENCIAS



CAPITULO 2. ASPECTOS TEORICOS

la punta consistird en los componentes del vector de onda k 2 § 2 ko, lo que permitira
la excitaciéon de SPP emparejada en fase con la constante de propagacion (5. Debido a la
facilidad de posicionamiento lateral de dichas sondas en el escaneo de microscopia 6ptica de

campo cercano, se pueden excitar los SPP en diferentes ubicaciones de la superficie metalica.

Punta
de
Fibra

a

Metal

Figura 2.8: Excitacion local de SPP utilizando iluminacién de campo cercano con una aper-

tura de longitud de onda inferior.

Utilizando este esquema de excitacion local, se puede estudiar el efecto de la rugosidad
de la superficie en la propagacién de SPP y la dispersion en los defectos de la superficie
individual con alta resolucion espacial. Ademés de la excitaciéon de SPP de propagacién, la
iluminacion de campo cercano también permite la excitacion y el andlisis espectral de los

modos plasmén de superficie localizados en nanoestructuras metalicas individuales.

2.2.4. Imagen de la Propagacién de un Plasmén de Superficie [25]

Después de la presentacion de varios enfoques para excitar épticamente los plasmones
de superficie, pasamos a una descripcion de las formas de obtener imédgenes de los campos
confinados y su propagacion a lo largo de la interfaz. Si bien la excitacién exitosa de los
SPP utilizando una técnica éptica como el acoplamiento de rejilla se puede deducir una

disminucién en la intensidad del haz de luz reflejada, es altamente deseable una visualizacion
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directa de las SPP que se propagan desde la regién de excitacién. De esta manera, la longitud
de propagacién L se puede determinar, influenciada tanto por la cantidad de absorcion dentro
del metal como por la radiacién de fuga (si estd presente). Ademads, se puede evaluar la
cantidad de confinamiento en el plano. Una investigacion del confinamiento fuera del plano
permite la determinacién de Z, la medida en que los campos evanescentes penetran dentro
del lado dieléctrico de la interfaz.

Esta seccion discute uno de los enfoques mas importantes para las imagenes SPP: la
microscopia 6ptica de campo cercano. La microscopia 6ptica de campo cercano proporciona
la resolucién de sublongitud de onda requerida para la determinacién precisa de la relacion
pérdida/confinamiento para SPP excitados espacialmente altamente localizados cerca de wy,

o en estructuras multicapa apropiadas.

Microscopia de Campo Cercano

Una poderosa técnica para investigar SPP que se propagan en la interfaz de una pelicu-
la delgada de metal y aire con resolucion de sub-longitud de onda es la microscopia optica
de campo cercano en modo de recoleccion, también llamada microscopia de exploracion de
fotones. El tultimo término resalta la similitud conceptual con el microscopio de exploracion
de tineles (STM). En ambos casos, una punta afilada se coloca en la proximidad inmediata
de la superficie en estudio (Fig. 2.9) utilizando una técnica de retroalimentacién apropia-
da. Mientras que un STM mide la corriente (inducida por un voltaje aplicado) causada por
un tinel de electrones entre la superficie y una punta de metal atémicamente afilada, un
microscopio de tinel de escaneo de fotones (PSTM) recolecta fotones al acoplar el campo
cercano evanescente sobre la superficie a los modos de propagacion en el interior de una fibra
dptica conica. La punta éptica de campo cercano (también llamada sonda) generalmente se
fabrica estirando o grabando un cono de fibra éptica, y a menudo se metaliza en el extremo
para suprimir el acoplamiento de campos de luz difractados. La resolucién de esta técnica
esta limitada por el tamano de la abertura de la punta, que puede alcanzar dimensiones de

solo 50 nm o incluso menores utilizando técnicas de grabado (0 méas recientemente también
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de microfabricacién). Ademads de las sondas recubiertas de metal, las sondas no recubiertas
también se usan con frecuencia, que tienen una mayor eficiencia de recoleccién y se ha de-
mostrado que representan diferentes componentes del campo electromagnético alrededor de

nanoestructuras que las sondas recubiertas con una capa conductora [Dereux et al., 2001].

Modo
de
Propagacién

Sonda de Apertura

Campo Cercano
Evanescente —_\

Figura 2.9: Configuracién tipica para la imagen optica de campo cercano de los campos
SPP en una interfaz metal / aire. La cola evanescente de los campos que penetran en el
aire se acopla a los modos de propagacién en una punta de fibra éptica cénica. Los SPP se
pueden excitar, por ejemplo, a través de un acoplamiento prismético (mostrado), un haz bien

enfocado o un impacto de particulas.

Para estudiar el confinamiento y la propagacién de SPPs utilizando este esquema, la
punta debe llevarse dentro de una distancia suficientemente cercana a la superficie metalica
plana para que esté inmersa en la cola evanescente del campo SPP, es decir, a una distancia
Z (calculada usando (2.52)). Para estudios de peliculas de oro o plata a frecuencias visibles,
esto requiere un espacio entre la sonda y la pelicula del orden de 100 nm o menos, lo que
se puede lograr facilmente usando técnicas de retroalimentaciéon como microscopia de fuerza
atémica sin contacto, cortante o sintonizando la retroalimentacion de fuerza, o utilizando
la intensidad del campo de luz recolectado como la sefial de retroalimentacién (similar a
la STM, donde se usa la corriente de tunelizacion proporcional a la cantidad de electrones

recolectados para este propdsito).
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Para no interferir con el esquema de deteccién, la excitacion éptica de los SPP gene-
ralmente se realiza a través de un acoplamiento de prisma (Fig. 2.9) o haces fuertemente
enfocados utilizando un objetivo de inmersién en aceite de alta apertura numérica en el lado
inferior del sustrato. Notamos que el esquema de acoplamiento de prisma no es adecuado
para excitar SPP de todas las posibles constantes de propagacion (3, sino solo aquellas dentro
de la ventana de modos con fugas, como se discutio en la seccién 2.2.3.

Los primeros estudios de las propiedades fisicas de los SPP utilizando microscopia 6pti-
ca de campo cercano investigaron el confinamiento del modo en la interfaz de una pelicula
delgada de plata con aire. Los SPP se excitaron en la geometria de acoplamiento del prisma,
y el campo evanescente en el lado del aire se sondé a través de una punta de fibra optica
perforada. Sin obtener imégenes de los campos de propagacién mediante el escaneo raster,
el acercamiento y la retraccion de la sonda confirmaron la localizacién y la mejora corres-
pondiente del campo electromagnético en la regién del campo cercano cerca de la superficie
[Marti et al., 1993]. El monitoreo de la intensidad de la senal recolectada a diferentes altu-
ras sobre la superficie permitié la determinacién de la penetracién de los campos SPP en
el aire sobre la superficie, confirmando la extension espacial del campo en descomposicion
exponencial [Adam et al., 1993].

La microscopia 6ptica de campo cercano en modo de recolecciéon se ha utilizado desde estas
investigaciones iniciales para estudios de propagacién de SPP, principalmente en un contexto
de guia de ondas a lo largo de franjas metédlicas, donde la extension transversal de la SPP esta
limitada por el ancho de la franja. Esto ha permitido determinar la compensacién entre la
longitud de propagacion y fuera del plano, asi como el confinamiento lateral, y adicionalmente
investigaciones de dispositivos de guia de onda funcionales como reflectores o espejos Bragg.
Por ejemplo, las imagenes de campo cercano permitieron la visualizacion directa de patrones
de interferencia entre ondas SPP de copropagacién y contrapropagacion.

El sondeo de campo cercano también ha demostrado ser muy 1til para la evaluacion de
pérdidas por dispersién en superficies metélicas estructuradas [Bouhelier et al., 2001], asi
como para la determinacion de las propiedades de dispersién de SPP en superficies curvas

[Passian et al., 2004] . Debe notarse que la presencia de la punta de sondeo puede influir en
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la dispersién, pero para las puntas dieléctricas este efecto a menudo puede ser descuidado
[Passian et al., 2005].

Como podria esperarse, la microscopia éptica de campo cercano también suele ser el
método de eleccién para los estudios de plasmones de superficie localizados en nanoparticulas
metalicas o conjuntos de nanoestructuras metélicas. En estos experimentos, la trayectoria de
la luz generalmente se invierte: al no recolectar sino iluminar la estructura metdlica en estudio
a través de la luz que emana a través de la apertura de la longitud de onda inferior de una
punta de fibra, es posible realizar una espectroscopia éptica de campo cercano de los modos
localizados, ademas de una imagen de la distribucién del campo espacial.

En este modo de iluminacién, la sonda de fibra actia efectivamente como una fuente
dipolar local para la excitacion de los plasmones de superficie (o SPP de propagacién como
se describe en la seccién anterior). La informacién sobre la estructura electromagnética de la
superficie se puede extraer de la luz transmitida o reflejada recolectada utilizando un objetivo
en el campo lejano. Ademas de la coleccién de fotones en el campo lejano, la estructura de
pelicula metélica bajo investigacion también se puede montar directamente en el fotodiodo,
como lo muestran Dragnea y sus colaboradores, que utilizaron esta geometria para el estudio
de la propagacion de SPP en rendijas de sub-longitud de onda en una pelicula metalica plana

[Dragnea et al., 2003].
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Capitulo 3

Muestras y Tecnicas Experimentales

3.1. Descripciéon de las Muestras

3.1.1. Crecimiento y Funcion Dieléctrica de InP altamente dopado

Crecimiento

Las muestras estudiadas en esta tesis, son de Fosufuro de Indio (InP). El fosfuro de indio
es un semiconductor de banda prohibida directa con una estructura cibica centrada en la
cara (zincblenda) (Fig. 3.1), que se usa ampliamente en dispositivos optoelectrénicos, como
base para circuitos foténicos integrados [26], fotodetectores [27], laseres emisores de superficie
de cavidad vertical (VCSEL) [28, 29] y diodos emisores de luz (LED) en el infrarrojo medio
(IR) basados en InP [30]. Los ldseres de pozos cuédntico basados en InP ofrecen emisién
espontanea en el rango de 2 a 3.9 um y una operaciéon de tipo laser continuo hasta 2.7 pm
[30]. Recientemente, InP se utiliza para fabrica puntos cuanticos de nanocables de fase de
cristal inico para aplicaciones de fotones individuales y éptica cudntica [31]. Ademés de las
aplicaciones mencionadas anteriormente en dispositivos optoelectronicos, el InP altamente
dopado se investigd recientemente como un material plasmoénico alternativo para el rango de

IR medio, que tiene un rendimiento superior en comparaciéon con los metales plasmoénicos
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tradicionales y otros semiconductores, debido a sus menores pérdidas [32].

Figura 3.1: Estructura Cristalina del InP

La concentracion de portadores libres en los semiconductores, es un parametro importante
que debe controlarse cuidadosamente eligiendo las condiciones de crecimiento adecuadas,
como la proporcion de los gases precursores, la temperatura de crecimiento y la presion general
de la cadmara de crecimiento. El silicio se usa cominmente como donador en el crecimiento
de InP con MOVPE y se ha investigado el efecto de las condiciones de crecimiento sobre su
eficacia de incorporacién [33, 34].

A continuacion se hablara de los parametros con los que se crecieron las muestras estudia-
das, y los valores medidos de la concentracion de portadores libres de cada una de ellas. Son
dos muestras de 3 yum y 400 nm de espesor de capa epitaxial de InP:Si, estas fueron crecidas
usando diferentes condiciones de crecimiento en sustratos de InP:S pulidos de un solo lado
(1 0 0) mediante MOVPE de baja presién. Los precursores de fésforo, indio y silicio fueron
fosfina (PHj), trimetilindio (TMIn) y disilano (SiyHg) respectivamente. Las condiciones de
crecimiento, es decir, la temperatura del sustrato, la relacién molar de los precursores de
fosforo a indio y el flujo de disilano se optimizaron, lo que resulté en una alta concentracion
de portadores libres. A bajas temperaturas de crecimiento, la concentracién de portadores
estd limitada por la eficiencia de descomposicion del disilano, que depende exponencialmente
de la temperatura, por lo tanto, al aumentar la temperatura, se obtienen concentraciones

de portadores més altas hasta alrededor de 610 °C. Por encima de esta temperatura, casi
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todas las moléculas de disilano se disocian, y la concentracion resultante se vuelve indepen-
diente de la temperatura del sustrato. Se sabe que la concentracién de electrones tiene una
proporcionalidad muy leve con la relacién molar PHj3 a TMIn (relaciéon V/III), specialmente
en temperaturas superiores a 610 °C [35]. El aumento del flujo de disilano aumenta la con-
centracién de electrones hasta el punto de umbral, por encima del cual los grupos de silicio
comienzan a formarse en la parte superior de la muestra y conducen a una superficie rugosa
[36]. Teniendo en cuenta las condiciones mencionadas anteriormente, el crecimiento se realizé
a una presion total de la caAmara de 60 Torr para ambas muestras con las condiciones de creci-
miento resumidas en la Tabla. 3.1. Las concentraciones de electrones libres resultantes en las
capas epitaxiales crecidas medidas por perfilometria de voltaje de capacitancia electroquimi-
ca (ECV) se dan en la tltima columna. La concentracién de electrones libres de los sustratos

de la muestra 1 y la muestra 2 son de 5.4 x 10¥cm ™3 y 1.5 x 10¥cm ™3 respectivamente.

Concentracion
Temperatura de | Relacion Flujo de Disalino
No. de Muestra de  Portadores
Creciemiento [°] | V/III [SCCM]
Libres [cm ™3]
1 610 142 90 3.15 x 10%°
2 610 125 50 2.7 x 101

Tabla 3.1: Condiciones de crecimiento de las muestras.

Funcién Dielectrica

La funcion dieléctrica de un material es la clave para comprender sus caracteristicas
Opticas y, en particular, plasménicas. En esta subseccion se presenta la funcion dieléctrica
determinada experimentalmente por los crecedores del InP altamente dopada. Mas adelante,
tambien se presenta como se utilizo para simular la excitacion de SPP en la superficie de las
muestras. El espectro de reflexion de incidencia normal para el sistema sustrato-capa epitaxial

fue calculado teéricamente utilizando el método de matriz de transferencia[37]. El propdsito
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de este método es deshacerse de las franjas de interferencia de Fabry Perot del sustrato de 350
pm de grosor mientras se conservan las franjas originadas en la capa epitaxial. De esta manera,
los espectros de reflectancia calculados tedricamente se pareceran a los experimentales, en
los que las franjas del sustrato seran insignificantemente débiles, principalmente debido a
las desviaciones de las condiciones ideales, como el lado posterior dspero de la oblea, etc.
Los crecedores usaron el modelo de Drude-Lorentz(D-L) de la funcién dieléctrica para la
descripcion analitica de la permitividad de InP. El término Drude generalmente explica la
contribucion de los electrones libres a la respuesta Optica, y los Lorentzianos explican la
contribucion de los fonones:

w? Sw? .
—e (1- P 171 3.1
elw)=¢ < w? + z'wfy) + Z w%j — w? —wly’ (3.1)

Aqui we, wy, 7y @ son la constante dieléctrica de alta frecuencia, la frecuencia de plasma,
la amortiguaciéon del plasma de electrones y la unidad imaginaria (v/—1) respectivamente.
S;, wy; y I'; son la fuerza, la frecuencia de resonancia y el amortiguamiento para el j-esimo
oscilador lorentziano respectivamente, que describe una absorcién de fonones a la frecuencia
W, ;-

La reflectancia de las obleas de sustrato y las muestras crecidas se midié para un angulo
de incidencia casi normal (12°) entre longitudes de onda de 3 pm y 40 pum usando el es-
pectrometro VERTEX 70 FTIR de Bruker. Los espectros se normalizaron a la reflexion del
espejo de aluminio del soporte de muestra del espectrémetro. Las mediciones se llevaron a
cabo en cinco puntos diferentes de las muestras para obtener resultados estadisticamente
respaldados.

Posteriormente, los espectros de reflexién calculados de los sustratos se ajustaron a los
datos experimentales para encontrar los parametros de las funciones dieléctricas D-L para los
sustratos. El ajuste se realizé utilizando el algoritmo Levenberg-Marquardt[38], ponderado
con el inverso del error estandar para cada punto medido.

La Figura 3.2 muestra los espectros de reflectancia de las muestras crecidas y de los
puros sustratos. Como se puede ver en la figura, en el caso de InP altamente dopado, solo se

pronuncia un término lorentziano y otros se ven ensombrecidos por la resonancia del plasma.

50 UNIVERSIDAD AUTONOMA DE SAN Luis PoTost
FAacuLTAD DE CIENCIAS



CAPITULO 3. MUESTRAS Y TECNICAS EXPERIMENTALES

El InP con bajo dopaje (sustrato de muestra 2) se vuelve plasménico a la longitud de onda
Ap = 22.7pum. Existe un desplazamiento de longitud de onda en el caso del InP altamente
dopado (muestra 2 con la capa epitaxial) respecto al de bajo dopaje, por lo que se tiene una
longitud de onda més corta A, = 7.4um, demostrando el rango para la posible sintonizacién

de las propiedades plasmoénicas a través del control de la concentracion de portadores.

1.0 oty 1.0
Ajuste —_— o0t
Mediciéon e

0.8 0.8 Muestra 1 ]
Muestra 2

_g 0.6 Sustrato 1 .g 0.6
c c
c bl
8 04 & 04

0.2 0.2 A Ajuste —_—

Medicién <«
5 10 15 20 25 30 35 40 5 10 15 20 25 30 35 40
Longitud de Onda [um] Longitud de Onda [pm]
(a) (b)

Figura 3.2: a) Espectros de reflectancia medidos y sus respectivos ajustes para los sustratos.

b) Espectros de reflectancia medidos y sus respectivos ajustes para las muestras crecidas [39]

3.1.2. Plasmones de Superficie en InP altamente dopado

Dado que ks, > ko, los SPP no pueden ser excitados directamente por los rayos de luz
que inciden desde el aire, por lo que se requieren técnicas de adaptacion de fase, por ejemplo,
el acoplamiento mediante prismas o el acoplamiento por rejillas, y asi tener el momento
suficiente para que la luz excite los SPP.

La muestra 2 se usé para fabricar una rejilla de difracciéon con un periodo de 50 50um y un
ciclo de trabajo del 50 %. Se le deposit6 una capa de Si04 con un espesor de 187 nm en la parte
superior de la muestra usando deposicién quimica de vapor mejorada con plasma (PECVD)
y se modelé mediante métodos de fotolitografia estandar y grabado en seco, para servir como
una mascara para el grabado de iones reactivos (RIE) del InP. Posteriormente, se grabaron
2 pm de la capa epitaxial de InP y se elimin6 la mascara de Si0; mediante grabado hiimedo

en acido fluorhidrico tamponado. De esta manera, una capa de InP:Si altamente dopada de
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1 um de espesor se mantuvo debajo de la rejilla de 2 um de altura para estimular en gran

medida los SPP [Fig. 3.3]

Figura 3.3: Imagen SEM de la estructura de rejilla fabricada, Recuadro: Mapa del campo

eléctrico simulado para 6;,, = 32° [39]

3.2. NSOM

En la actualidad, con los dispositivos que realizan Microscopia de Campo Cercano y de-
bido a la gran investigacién que diferentes cientificos han efectuado, se puede acceder a una
gran variedad de modos de NSOM, dependiendo de las necesidades, condiciones y/o carac-
teristicas de la muestra, lugar dispuesto para el equipo o ambiente en el cual se lleve a cabo
un analisis o medicion. Con el aparato que se cuenta dentro del Instituto de Investigacion
en Comunicacion ()ptica (ITICO) y con el cual se realizé el presente Trabajo de Investiga-
cién, se puede realizar Microscopia Confocal, asi como se permiten dos tipos de microscopia
tipo NSOM, de Coleccién y de Reflexion, ademas de poder efectuar Microscopia AFM en
solitario de muy alta resolucion. Las dos microscopias NSOM se abordaran en las siguientes

subsecciones, ademas de una tercera, que es una derivacion del modo de Coleccion.
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3.2.1. NSOM en modo Coleccion

En éste método de Microscopia de Campo Cercano se recoge luz en la proximidad de
la superficie a través de una pequena apertura en la seccién final de la punta. En el modo
de Colecciéon en NSOM se pueden observar campos de evanescencia, plasmones oscuros,
nanoantenas, pozos cuanticos y otras caracteristicas de CC que no se pueden detectar en CL.

Los escaneres disenados especiales pueden hacer que la punta escanee la superficie mien-
tras la fuente de excitacién es estacionaria y localizada en la misma estructura de la superficie.
Las imagenes AFM y NSOM son simultdneamente adquiridas con la misma punta para obte-
ner datos topograficos y NSOM completamente correlacionados sin necesidad de cambiarla.
La Fig. 3.4 muestra un esquema sencillo sobre como es que se tiene el arreglo para NSOM
en modo Coleccién [40].

Luz de
lluminacién

Objetivo de
Mircroscépio

Fibra Optica Detector

Figura 3.4: Esquema ilustrativo de la configuracion en la seccién punta-muestra-objetivo para

NSOM en modo Coleccién

Este arreglo, incluye, ademds, un laser externo que provee de iluminacion al sistema, un
detector fotomultiplicador para la coleccion de la senal capturada por la punta a través de su
paso por la superficie de la muestra, una computadora y una unidad de control para el manejo
de la muestra ademés de la ubicacién de la punta asi como la adquisiciéon de imagenes.

Cabe senalar que dentro de este modo de NSOM es donde se presenta realmente el
fenomeno de Campo Cercano. Ya que es aqui donde la distancia punta-muestra, es decir

“colector” y muestra, es menor que la longitud de onda utilizada y debido a ello es que el

UNIVERSIDAD AUTONOMA DE SAN Luis PoTosi 53
FAacuLTAD DE CIENCIAS



CAPITULO 3. MUESTRAS Y TECNICAS EXPERIMENTALES

limite de difracciéon de Abbe se sobrepasa y se pueden obtener detalles a escala nanométrica.

3.2.2. NSOM en modo Reflexion

Este modo de Microscopia de Campo Cercano ofrece la posibilidad de obtener imagenes
de alta resolucién a partir de muestras opacas. Para realizar NSOM de modo Reflexion se
necesita una clara separaciéon entre la trayectoria de excitacion y la trayectoria de recoleccion.
Las puntas NSOM sobre tuning fork que provee la empresa Nanonics(©), encargada de la
manufactura del instrumento empleado, proporcionan facilmente tal separacién y permiten
la visualizacién en modo Reflexién de forma sencilla. El modo de Reflexion en NSOM es ideal
para cartografiar las propiedades épticas de los limites de grano en grafeno y otros materiales
2D. También plasmones y dispositivos foténicos se caracterizan a menudo con éste tipo de
microscopia [41]. La Fig. 3.5 muestra un esquema sencillo sobre como es que se tiene el arreglo

para NSOM en modo Reflexion.

Detector
¢ |

Objetivo de
Mircroscépio

Luz de
lluminacién

Fibra Optica
EESSS———

Figura 3.5: Esquema ilustrativo de la configuracion en la seccién punta-muestra-objetivo para

NSOM en modo Reflexién

El procedimiento en NSOM de modo Coleccion presenta los mismos elementos con respec-
to al anterior NSOM de modo Reflexién en la cuestién de iluminacion de muestra con un haz

laser, deteccién de dicho haz, control de elementos asi como de la adquisicién de imagenes.
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La diferencia entre ambos modos de NSOM recae en que ahora la luz incidida por la punta
sobre la muestra es reflejada por la misma y colectada por un objetivo de microscopio, donde
a través de €l la informacion recabada durante el proceso llega a un detector fotomultiplicador
y se efectiia un proceso similar de conversién de senales y adquisicién de imagenes como en

NSOM de modo Coleccion.

Cabe senalar que existe una diferencia de potencia entre ambos métodos y esta es porque
en el modo de Coleccion se necesita de una mayor ya que como la punta que recolecta la
reflexién desde la muestra se encuentra muy cerca de ésta el spot de luz capturado es muy
pequeno y por ende serd muy débil la senal registrada y consecuentemente lo sera el voltaje
convertido; mientras que en el modo de Reflexién la senal colectada desde la muestra abarca
un area mayor, ya que se hace por el objetivo de microscopio y la potencia necesaria no sera

muy grande.

3.2.3. Derivacion de NSOM en modo Coleccion

Este metodo es muy similar al metodo de Coleccién que ya se tenia antes, ya que de igual
manera,se recoge luz en la proximidad de la superficie a través de una pequena apertura en
la seccion final de la punta, solo con la diferencia de que en este arreglo la luz de iluminacion
estacionaria, no esta iluminando el sistema de manera normal, si no que lo hace a un angulo

f. En la Fig. 3.6 se puede apreciar mejor el esquema de este modo de NSOM.

Esta configuracién fue la que principalmente se usé durante los experimentos realizados
durante esta tesis, ya que se desaba poder iluminar la muestra de InP:S con rejillas de InP:Si
altamente dopadas, a un dngulo, para poder observar mejor la exitacién de los plasmones, o

la respuesta plasmonica que esta pudiera tener.
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—
Objetivo de
Laser Mircroscépio

|
'
|
'
I

Luz de
lluminacién

Fibra Optica

Muestra

Figura 3.6: Esquema ilustrativo de la configuracién en la seccién punta-muestra-objetivo para

NSOM en modo Coleccién con un angulo de incidencia 6 para la luz de iluminacién
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Caracterizacion y Resultados

Experimentales

Antes de comenzar a mostrar las mediciones realizadas en el NSOM, en la Fig.4.1 podemos
ver la imagen Optica de la muestra 2 de InP altamente dopada, la que es una rejilla de
difraccién. Se puede distinguir claramente entre las zonas con alto dopaje (franjas oscuras)

y las zonas con bajo dopaje (franjas claras).

(a) (b)

Figura 4.1: Imagen Optica de la rejilla de difraccién con un objetivo de microscépio de a)

10X v b) 50X

57



CAPITULO 4. CARACTERIZACION Y RESULTADOS EXPERIMENTALES

A continuacion se muestran las primeras mediciones realizadas a la rejilla de difraccién,
donde al acabar de mostrarlas, se explicara brevemente el camino que siguio la investigacion

despues de estos primeros resultados.

La Fig. 4.2 muestra las imagenes AFM obtenidas a partir del estudio de una de las fran-
jas claras (con bajo dopaje); se tienen 3 imagenes distintas de AFM (4.2a, 4.2c y 4.2e) ya que
cada una de ellas se hicieron a distintas lineas de laser (407 nm, 532 nm y 633 nm respec-
tivamente). Ademas, a la derecha de cada imagen, se muestra un perfil horizontal que pasa

por el centro de cada imagen respectivamente.

La Fig. 4.3 muestra las imagenes NSOM obtenidas a partir del estudio de una de las franjas
claras (con bajo dopaje); se tienen 3 imagenes distintas de NSOM (4.3a, 4.3c y 4.3e) ya que
cada una de ellas se hicieron a distintas lineas de laser (407 nm, 532 nm y 633 nm respec-
tivamente). Ademas, a la derecha de cada imagen, se muestra un perfil horizontal que pasa

por el centro de cada imagen respectivamente.

La Fig. 4.4 muestra las imagenes AFM obtenidas a partir del estudio de una de las fran-
jas oscuras (con alto dopaje); se tienen 3 imagenes distintas de AFM (4.4a, 4.4c y 4.4e)
ya que cada una de ellas se hicieron a distintas lineas de laser (407 nm, 532 nm y 633 nm
respectivamente). Ademas, a la derecha de cada imagen, se muestra un perfil horizontal que

pasa por el centro de cada imagen respectivamente.

La Fig. 4.5 muestra las imagenes NSOM obtenidas a partir del estudio de una de las franjas
oscuras (con alto dopaje); se tienen 3 imagenes distintas de NSOM (4.5a, 4.5¢ y 4.5¢) ya que
cada una de ellas se hicieron a distintas lineas de laser (407 nm, 532 nm y 633 nm respec-
tivamente). Ademas, a la derecha de cada imagen, se muestra un perfil horizontal que pasa

por el centro de cada imagen respectivamente.
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Figura 4.2: Mediciones AFM sobre una de las franjas de InP con bajo dopaje, a distintas

lineas de laser, a)407 nm, ¢)532 nm y e) 633 nm con su respectivo perfil horizontal a la

derecha de cada imagen.

UNIVERSIDAD AUTONOMA DE SAN Luis PoTosi

FacuLTtAD DE CIENCIAS

59



CAPITULO 4. CARACTERIZACION Y RESULTADOS EXPERIMENTALES

14.7 KHz

12

— Profile 1

10

¥ [KHz]
(=
HIIIIIIIlIIHIIIIIlIIHHIIIlIIIIHIIIlIIIIIIIHlIIIIIIIII

TTTTTTTTT | TTTTTTTTT | TTTTTTTTT | TTTTTTTTT | TTTTTTTITT
2 4 6 8 10
x [um]

g
=}
=

(a) Imagen NSOM de 10pm x 10um (b) Perfil Horizontal de NSOM

14.5 KHz

12

10

i

TTTTTTTTT | TTTTTTTTT | TTTTTTTTT | TTTTTTTTT | TTTTTTTITT
2.0 0 2 4 6 8 10
* [um]

¥ [KHz]
@
IIII\I\IIlII\IIIIII|\IIII\II\II\I\IIHI

(c) Imagen NSOM de 10pm x 10um (d) Perfil Horizontal de NSOM

12.2 KHz

12

1.0
10.0 10

~
o
¥ [KHz]
IIIHIHIl\llHIHIl\IIHIHIlHIHIHIlHIIIIHI

TTTTTTTTT | TTTTTTTTT | TTTTTTTTT | TTTTTTTTT | TTTTTTTITT
2 4 6 8 10
* [um]

=

(e) Imagen NSOM de 10pm x 10um (f) Perfil Horizontal de NSOM

Figura 4.3: Mediciones NSOM sobre una de las franjas de InP con bajo dopaje, a distintas
lineas de laser, a)407 nm, ¢)532 nm y e) 633 nm con su respectivo perfil horizontal a la

derecha de cada imagen.
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Figura 4.4: Mediciones AFM sobre una de las franjas de InP:Si altamente dopado a distintas

lineas de laser, a)407 nm, ¢)532 nm y e) 633 nm con su respectivo perfil horizontal a la

derecha de cada imagen.
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Figura 4.5: Mediciones NSOM de una de las franjas de InP:Si altamente dopado a distintas
lineas de laser, a)407 nm, ¢)532 nm y e) 633 nm con su respectivo perfil horizontal a la

derecha de cada imagen.
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Despues de estos primeros resultados, y de analizarlos, se notaron tres puntos importantes,
el primero es que la informacién obtenida de las imagenes AFM y NSOM en las franjas
claras (bajo dopaje) no esta relacionada a lo que se esta buscando(posiblemente plasmones,
o algun tipo de respuesta asociada a la alta concentracion de electrones debido a los atomos
de silicio), ya que al comparar los perfiles de las imagenes AFM y NSOM, estos son muy
parecidos en su forma de linea, que es lo contrario al segundo punto importante, los perfiles
de AFM y NSOM en las franjas oscuras (alto dopaje) son diferentes en su forma de linea,
es decir, estamos viendo informacion extra en NSOM la cual esta relacionada a la respuesta
optica de la rejilla; por lo que se puede decir a partir de este punto, que solo las franjas
oscuras (alto dopaje), estan presentando un efecto posiblemente relacionado a los plasmones
o a la respuesta de las cargas libres asociadas al alto dopaje. El tercer punto y el mas
importante, es que de las 3 mediciones que se hicieron con NSOM a distintas lineas de laser,
la medicion correspondiente a la linea de 532 nm presenta con mayor notoriedad el efecto
antes mencionado.

Para poder ver mejor de lo que se esta hablando, en la Fig. 4.6, se seleccionaron dos
zonas, a las cuales se les realizo un perfil horizontal, los cuales se presentan en la Fig. 4.7.
Los primeros dos perfiles (Fig.4.7a y 4.7b) corresponden a la zona de color azul, y los ultimos

dos (Fig.4.7c y 4.7d), a los de la zona color verde.

257.3 nm 8.4 KHz

200.0 6.0

150.0
4.0
100.0

2.0

0.0 0.0

-50.0 -2.0

-100.0
-4.0
-150.0

-6.0
-257.3

-8.4

(a) Imagen AFM (b) Imagen NSOM

Figura 4.6: Zonas seleccionadas para poder ver mejor el efecto plasménico
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Figura 4.7: Perfiles AFM (columna izquierda) y NSOM (columna derecha) de las zonas

seleccionadas

Las zonas que se seleccionaron corresponden a “cumulos”de InP altamente dopado, cuya
forma se puede ver con claridad al realizar un perfil de las imagenes AFM (su forma es algo
que sube y despues baja), lo curioso ocurre cuando se realiza el mismo perfil en las imagenes
NSOM, ya que la forma de “cumulo”parece que ya no esta, si no que la forma va como algo
que sube y derepente baja muy rapido hasta que despues sube y por ultimo baja. De esto se
puede deducir que la respuesta éptica de los “cumulos”, solo esta presente en la periferia de
estos. Por lo que si se vieran desde una perpectiva 3D las imagenes NSOM, estos “cumulos”,

parecen tener forma de toroide (Fig. 4.8).
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14.8 KHz
3.0 KHz

(a) Perspectiva 3D de la Zona 1 de NSOM

(b) Perspectiva 3D de la Zona 2 de NSOM

Figura 4.8: Perspectivas 3D de las zonas seleccionadas.
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A partir de esto, se decidieron hacer mas mediciones, enfocandonos solo en la linea de
laser de 532 nm, ademas de hacer distintas ventanas de escaneo, las cuales se presentan en
la Fig 4.9. Para cada una de las distintas ventanas de escaneo, se repite el mismo efecto
plasmonico mostrado anteriormente, ya que es muy notorio que solo en los bordes de los

“cimulos”, las imagenes NSOM presentan una respuesta optica.

Como siguiente paso, se procedié a medir la muestra pero con luz polarizada y no pola-
rizada, esto con el fin de poder ver si la respuesta éptica era dependiente de esto, ya que se
esperaria que los electrones libres en el InP altamente dopado tengan una respuesta diferente
dependiente de la polarizacion de la luz de iluminaciéon. La Fig. 4.10 presenta las mediciones

obtenidas bajo estos parametros.

De las mediciones NSOM obtenidas, la medicion NSOM correspondiente a la luz de ilu-
minacion polarizada (Fig. 4.10d), parece que la respuesta éptica de los bordes tienen una

cierta orientacién con respecto a cierta direccion.
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Figura 4.9: Mediciones AFM y NSOM de distintos tamanos de ventana de escaneo.
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520.0 nm 9.1 KHz
450.0 8.0
400.0 7.0
350.0 6.0
300.0 5.0
250.0
4.0
200.0
3.0
150.0
100.0 20
0.0 0.0
(a) Imagen AFM de 10um x 10pm con (b) Imagen NSOM de 10pm x 10um con
luz de iluminacién no polarizada luz de iluminacién no polarizada
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luz de iluminacién linealmente polariza- luz de iluminacién linealmente polariza-
da da

Figura 4.10: Mediciones AFM y NSOM donde la luz de iluminacién en b) es no polarizada y

en d) es polarizada

Debido a que la respuesta optica de los bordes pareciera tener una cierta orientacion, se
cree que es dependiente de la direccion de la polarizacién, por lo que se propusé iluminar de
manera que la polarizacion fuera paralela y perpendicular a las franjas de la muestra. En la
Fig. 4.11 y 4.12 se muestran las mediciones realizadas con luz de iluminacién depolarizada

4.11b, polarizada pero con una direccion cualquiera 4.11d, polarizada paralelamente a las
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franjas 4.12b y polarizada perpendicularmente a las franjas 4.12d.
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(c) Imagen AFM de 5um x 5um con
luz de iluminacion linealmente polariza-

da pero con una direccién cualquiera.
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(b) Imagen NSOM de 5um x 5um con
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1141
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(d) Imagen NSOM de 5pum x 5um con

luz de iluminacién linealmente polariza-
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Figura 4.11: Mediciones AFM y NSOM donde la luz de iluminacién en b) es depolarizada y

en d) es linealmente polarizada pero con una direccion cualquiera.
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(a) Imagen AFM de 5um x Sum con (b) Imagen NSOM de 5pum x 5um con
luz de iluminacién linealmente polariza- luz de iluminacién linealmente polariza-
da paralela a las franjas.
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(c) Imagen AFM de 5um x 5um con (d) Imagen NSOM de 5um x 5um con
luz de iluminacién linealmente polariza- luz de iluminacién linealmente polariza-
da perpendicular a las franjas. da perpendicular a las franjas.

Figura 4.12: Mediciones AFM y NSOM donde la luz de iluminacién en b) es linealmente

polarizada paralela a las franjas y en d) es linealmente polarizada perpendicular a las franjas.

De estas ultimas mediciones, se pueden resaltar varios puntos importantes.
La medicién con luz de iluminacién depolarizada (Fig. 4.11b), no presenta una orientacién

preferencial para la respuesta éptica de los bordes.

La medicion con luz de iluminacion polarizada pero con una direccién cualquiera (Fig. 4.11d),

la respuesta éptica de los bordes esta muy marcada.
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La medicion con luz de iluminacion paralelamente a las franjas (Fig. 4.12b), presenta una ca-

racteristica muy marcada que es que solo un lado de los bordes presenta una respuesta optica.

La medicion con luz de iluminacion perpendicularmente a las franjas (Fig. 4.12d), no pa-
rece presentar la misma caracteristica que en el caso anterior, si no mas bien, pareciera que

la respuesta optica no esta muy marcada.
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Capitulo 5

Conclusiones

Durante este trabajo, muestras de InP altamente dopado fueron estudiadas por micros-
copia de campo cercano lo cual nos permitiéo conocer la morfologia de las muestras, y la

respuesta éptica de cada una de las franjas de la rejilla de difraccion.

De los dos tipos de franjas, se puede decir que solo las que tienen un alto dopaje, presentan
un comportamiento relacionado con la carga superficial, a su vez, se puede decir que estas
tienen a tener caracteristicas de un metal y por lo tanto su posible relaciéon con efectos
plasménicos [42, 43].

Es muy importante recalcar, que para distintas longitudes de luz, el InP altamente dopado,
tiene respuestas Opticas diferentes, llegando a que la longitud de onda con la que mejor
respuesta se obtuvo fue en 532 nm. Esto a su vez, podemos relacionarlo a las frecuencias
en las que el efecto plasmonico, esta mejor entonado, es decir, el momento total de la luz
incidente, es capaz de poder exitar los electrones libres, y asi, tener el efecto plasmoénico
[42, 43].

Otro punto importante, es que dependiendo del tipo de polarizaciéon de la luz, este influye
en la respuesta optica, lo cual se puede explicar por el hecho de que los electrones, al ver una
tipo de polariacion especifica, responden diferente por el hecho que la luz tiene una cierta

direccion, haciendo que estos se orienten hacia dicha direccion.

El hecho de tener una diferencia en los casos de iluminacién con luz linealmente polarizada
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paralela y perpendicular a las franjas, es que para el caso perpendicular, la luz al llevar esta
orientacion, sensa una distancia mucho menor comparada con el caso paralelo, por lo que se
forman dipolos que disminuyen la intensidad del campo electrico reflejado.

Otro factor importante de la respuesta Optica, es que los “cumulos”parecen tener una
cierta orientacion, lo cual tambien es algo que influye en la respuesta éptica que se observo.

Por ultimo, se puede decir que la tecnica de microscopia 6ptica de campo cercano, es muy
util para poder realizar este tipo de estudios.

Como a trabajo a futuro, se propone correlacionar las estructuras tipo toroide en la figura

(4.8) con los efectos plasménicos reportados en las referencias [42, 43].
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