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Resumen

En este trabajo, se presentan los fundamentos sobre excitaciones de ondas de superficie en intercaras
metal-dieléctrico y en cristales foténicos truncados mediante fuentes de luz o electrones rapidos, en
un caso como base de sensores mediados por interacciones con campos evanescentes y en el otro como
punto de partida para la emisiéon de radiacién Cherenkov modulada. Los andlisis reportados ponen
de manifiesto distintas fenomenologias asociadas a la excitacién de plasmones y onda de Bloch de su-
perficie en configuracion Kretschmann como fundamento de dispositivos de sensado. Asi se visualizan
aspectos caracteristicos de éstas como son mapas de reflectancia o longitudes de penetracion de campos
evanescentes, ademads de justificar el disefio de una plataforma para el sensado de moléculas quirales
en disolucién. Por otro lado, se describe una familia reciente de dispositivos para la caracterizacion
de particulas cargadas mediante la emisiéon de radiacién Cherenkov modulada a través de la excita-
cién de plasmones de superficie en estructuras multicapa. Para ello se emplea la libreria WaveOptics
de COMSOL Multiphysics, herramienta de calculo numérico basada en resolucién de ecuaciones fun-
damentales en entornos geométricos complejos mediante métodos de elementos finitos, dotada de un
entorno grafico robusto y accesible para realizar simulaciones precisas y en tiempos de célculos redu-
cidos. Se han puesto de manifiesto fenémenos electromagnéticos en intercaras dificilmente accesibles
mediante cdlculo analitico, que pueden utilizarse como punta de lanza para el disenio y fabricacién de

nuevas plataformas experimentales.






Abstract

In this work, we present the fundamentals of surface wave excitations on metal-dielectric interfaces
and truncated photonic crystals by means of light sources or fast electrons, in one case as the basis for
sensors mediated by interactions with evanescent fields and in the other case as a starting point for the
emission of modulated Cherenkov radiation. The reported analyses show different phenomenologies
associated with the excitation of plasmons and surface Bloch waves in Kretschmann configuration as
a basis for sensing devices. This shows characteristic aspects of these devices such as reflectance maps
or evanescent field penetration lengths, as well as justifying the design of a platform for the sensing
of chiral molecules in solution. On the other hand, a recent family of devices for the characterisation
of charged particles involving the emission of Cherenkov radiation modulated through the excitation
of surface plasmons in multilayer structures is described. The WaveOptics library of COMSOL Mul-
tiphysics is used for this purpose. This is a numerical calculation tool based on the resolution of
fundamental equations in complex geometric environments using finite element methods, equipped
with a robust and accessible graphic environment for accurate simulations and reduced calculation
times. Electromagnetic phenomena have been shown to occur at interfaces that are difficult to access
through analytical calculation, which can be used as a spearhead for the design and manufacture of

new experimental platforms.
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Capitulo 1

Introduccion

La interpretacién de fendmenos fisicos a partir de la resolucién de ecuaciones analiticas atiende a dos
propésitos: el primero es servir de base para obtener una visiéon cuantitativa capaz de predecirlos, el
segundo es dotar de herramientas adecuadas para proyectar la comprensién necesaria para abordar

otras fenomenologias mas complejas.

En sistemas simples (medios materiales homogéneos, geometrias sencillas) la posibilidad de una solu-
cién analitica a partir de las leyes fundamentales (por ejemplo, las ecuaciones de Maxwell en el caso
de fenémenos electromagnéticos) conducen a esquemas ampliamente descritos y tratados en la biblio-
graffa [1,2]. No obstante, y con bastante frecuencia, en problemas complejos las soluciones analiticas se
tornan inviables debido a diversos factores, entre los que se puede enumerar la presencia de geometrias
mas elaboradas, agrupaciones de distintos medios materiales, constantes caracteristicas dependientes

de una o multiples variables o, a veces, simplemente, un tiempo de calculo algebraico valioso.

Por ello, el desarrollo de herramientas de cédlculo numérico que dan soporte a resultados experimen-
tales ha comenzado a sustituir las aproximaciones analiticas para visualizar el comportamiento de
fenémenos complejos. Existen distintas opciones disponibles, tanto en el mercado (Maple, SCILAB,
MATLAB, GNU Octave, CST Studio, etc) como en formato en cédigo abierto (FreeMat, pandas, Sa-
geMath, Shogun, PAW, etc). Por describir las bondades de algunas de ellas, por ejemplo, MatLab [3]
se ofrece como un sistema de computo numérico que ofrece un entorno de desarrollo integrado en un
lenguaje propio de cara a unas prestaciones bésicas pero versatiles. Su principal baza es la manipula-
cién de matrices de elementos como puente a la representacién de datos. Ademads, contiene una serie
de librerias que expande sus prestaciones a diversos campos como la aerondutica, microelectrénica o
la biologia. CST Studio, en contraposicion, ofrece unas prestaciones mucho mas focalizadas al diseno,
andlisis y optimizacién de componentes y sistemas electromagnéticos. Sus librerias, a su vez, pueden

complementarse de forma simultdnea para realizar simulaciones hibridas, eficientes y flexibles para



el estudio de antenas, filtros, compatabilidad electromagnética, interferencias, exposicién de tejidos a
campos electromagnéticos, entre otros. No obstante, su interfaz y la implementacién de dichos fenéme-

nos puede dificultar la labor de aprendizaje e interpretacién de resultados.

Una opcién conciliadora entre la potencia de cédlculo, la resolucién de fendémenos complejos desde
una metodologia accesible, una curva de aprendizaje adaptada (guiada por multiples tutoriales en
formato pdf) y una amplia gama de librerfas que lo dotan de versatilidad es COMSOL Multiphy-
sics. Gracias a sus prestaciones como software de andlisis y resolucién por métodos de elementos
finitos (MEF), COMSOL es una opcién versatil para problemas convencionales de campos como la
acustica [4], la fisica de fluidos [5], el trazado de particulas [6] y, por supuesto, el estudio de campos
electromagnéticos [7, 8] en distintos regimenes (ultravioleta, visible, infrarrojo, radiofrecuencias, ...).
Es por todo ello que sus miltiples librerias adaptadas para distintos campos de aplicaciones académi-
cas, cientificas e industriales,lo capacitan como punta de lanza para futuros desarrollos y lineas de
investigacion. Mas especificamente, en este trabajo se emplea la libreria Wave Optics incluida en su
versiéon 5.4 para simular el comportamiento electromagnético en el espectro visible de distintas con-
figuraciones de medios materiales a escalas de cientos de nanémetros. Dicho rango de escalas surge
con el deseo de verificar diversas fenomenologias que tienen lugar en sistemas fotonicos singulares,
en concreto, modos de propagacién de ondas superficiales [9], y su relacién con sensores plasmoénicos

o basados en cristales foténicos truncados, o con fuentes de luz inducidas por radiacién Cherenkov [10].

Aunque el trabajo desarrollado se ha centrado en la puesta a punto de una herramienta de analisis y
simulacion para describir unas fenomenologias electromagnéticas concretas, su posible uso es mucho
mas general, de manera que tiene aplicacion en el estudio de cualquier de problemas de fenémenos
electromagnéticos.Los resultados aqui mostrados facilitan la labor de interpretacién de la base tedrica
que gobierna cada una de estas excitaciones como nexo a la discusién de un marco de referencia para
distintas aplicaciones tecnoldgicas, las cuales se encuentran en estos momentos en desarrollo, basadas
en los fenémenos que vertebran este trabajo. En particular, se hace énfasis en los fundamentos de fun-
cionamiento de sensores basados en la interaccién del campo evanescente de excitaciones de superficie
con el medio con el que estén en contacto, asi como el desarrollo de sensores SPCLS (Surface Polariton

Cherenkov Light Sources) [11] basados en la radiacién Cherenkov.



1.1 Objetivos

Los objetivos de este trabajo son:

e La puesta a punto de herramientas de analisis y simulacién de campos electromagnéticos mediante
métodos de elementos finitos. En concreto la libreria WaveOptics de COMSOL Multiphysics, para su
aplicacién en el estudio de sistemas con interés cientifico y tecnolégico en aplicaciones fotdénicas.

e Estudiar los fundamentos sobre excitaciones de ondas de superficie con radiaciéon electromagnética
en intercaras metal/dieléctrico (plasmones de superficie) y cristales foténicos truncados (ondas su-
perficiales de Bloch). Poner de manifiesto los principios de operacién de sensores basados en estas
fenomenologias.

e Estudiar los fundamentos sobre excitaciones de ondas en superficie con haces de electrones. Poner
de manifiesto los principios de operaciéon de fuentes de luz por interaccién de plasmones de superficie

con radiacién Cherenkov.

1.2 Fundamento del método de elementos finitos

La descripcién cuantitativa de los fendmenos fisicos se expresa generalmente en términos de ecuaciones
en derivadas parciales. Para una inmensa mayoria de configuraciones geométricas y problemas reales,
estas ecuaciones diferenciales no pueden resolverse de forma analitica. En su lugar, se recurre a méto-
dos que proporcionan soluciones aproximadas, que utilizan distintos métodos de discretizacién. Esto
no debe interpretarse como una pérdida de fidelidad en la resolucién del problema, en tanto que las
soluciones analiticas se encuentran, con frecuencia, sujetas a restricciones y modelos que constituyen
una simplificacién de la naturaleza (como, por ejemplo, localizar la masa en el centro de gravedad o

reducir un haz ldser a un segmento rectilineo con la misma seccién eficaz en todo su recorrido).

El método de elementos finitos (MEF) utiliza métodos numéricos para resolucién de ecuaciones dife-
renciales [12]. Esta metodologia convierte un problema a resolver en un dominio determinado definido,
a priori, en términos de una formulacién en ecuaciones diferenciales, en un problema algebraico para
un numero finito de puntos seleccionados del dominio a estudiar. Este método considera cada uno de
los puntos donde se evaliia el problema. Dichos puntos reciben la denominacién de nodo (node) y el
conjunto de estos forma una red, denominada malla (mesh), conformado por estos reftculos. Cada uno
de los reticulos contenidos en dicha malla constituye un elemento finito (ver Figura 1.1). El conjunto
de nodos se obtiene discretizando el recinto (volumen o superficie) en que se desea resolver el problema
en elementos de forma variada. De esta manera, la solucién obtenida por MEF es solo aproximada, ya
que la evaluacién se realiza solo en un ntmero finito de puntos y para el resto del espacio, la solucién

se obtiene interpolando a partir de los resultados obtenidos para los nodos.



Figura 1.1: Representacién tridimensional de los posibles criterios de seleccién geométricos de elementos fini-
tos: tetrahedros, hexaedros, prisma triangular y pirdmide, respectivamente. Los circulos grises representan las
esquinas, o nodos, de los elementos. Se puede utilizar cualquier combinacién de los cuatro elementos anteriores.

(Para el modelado 2D, estédn disponibles elementos triangulares y cuadrildteros).

Desde el punto de vista practico, las labores necesarias para realizar un cédlculo mediante el método
de elementos finitos se secuencia de forma modular en tareas de preproceso, cdlculo y posprocesado.
La tareas previas a las labores del calculo numérico en bruto son, con total seguridad, las mas estimu-
lantes de cara a la correcta implementacién del fenémeno. Entre estas tareas se encuentran la correcta
definicién de una geometria, la generacion de una malla adaptada a la fenomenologia y al rango de es-
calas del problema, la asignacién de propiedades fisicas (temperatura, indice de refraccién, viscosidad,
deformacién, conductividad, etc) y, sin duda, las més decisivas de cara a dar respuesta a un fenémeno;
las condiciones de contorno (Dirichlet, von Neumann), fuentes adicionales (foco térmico, densidad de
corriente externa, emisién de particulas) y ciertos artefactos numéricos que permiten abordar proble-
mas muy especificos, como por ejemplo las PMLs, esenciales de cara a resolver problemas de ondas
electromagnéticas que se propagan en un dominio infinito (a pesar de que se define un dominio finito).
En esta etapa es critico, por tanto, identificar y definir de forma adecuada la fisica y condiciones de
contorno, junto con el mallado a evaluar, con el propdsito de garantizar la convergencia de los méto-
dos de calculo numérico. En la siguiente etapa se evaltian, mediante métodos aproximados soluciones
discretas en los nodos del mallado seleccionado bajo las condiciones fijadas en la etapa anterior. Segtin
la ecuacién a resolver este proceso puede resolverse mediante distintos algoritmos de computacién por
método de elementos finitos. En la ultima etapa del proceso de calculo, COMSOL extrapola los valores
obtenidos de las magnitudes evaluadas en los nodos del mallado elegido al resto del espacio, a través
de un procesos de extrapolacién y/o suavizado, ademés de evaluar posibles errores en las soluciones

encontradas.

1.2.1 COMSOL Multiphysics: WaveOptics

El método de los elementos finitos es, como se ha presentando, una herramienta poderosa para la
resolucién general de ecuaciones diferenciales en derivadas parciales (EDP). Para problemas de tipo
electromagnético, aunque también puede emplearse para problemas en transitorio, se emplea amplia-
mente en estudios en el dominio en frecuencia, esto es, para soluciones estacionarias de ecuaciones en

derivadas parciales en notacién de transformada de Fourier. Sin embargo, la auténtica valia del método



de los elementos finitos emerge a la hora de resolver problemas en geometrias complejas e irregulares.
Otros métodos de resolucién numérica como el método de las diferencias finitas en dominio temporal
(FDTD, de Finite Difference Time Domain), que vertebran el niicleo de otros programas (CST Studio
Suite), pueden emplearse para resolver problemas en geometrias complejas. Sin embargo, requiere un
mallado extremadamente fino y el tiempo de computacién puede elevarse considerablemente. Por ese
motivo, el método de los elementos finitos y, en concreto, la presentaciéon del mismo a través de la

interfaz de COMSOL Multiphysics, resulta apropiado para el proposito de este trabajo.

Para problemas electromagnéticos, esta libreria parte de las ecuaciones de Maxwell:

—

V x E = —iwp,poH (1.1)
V x H = iwe,eoE (1.2)

Donde g y po son la permitividad y permeabilidad del vacio, €, y u, son las permitividad y permea-
bilidad relativa, respectivamente. COMSOL Multiphysics resuelve, en primera instancia, la ecuacién:
1 L, -
VX —VxXxE—-weulk =0 (1.3)
L

Descomponiendo esta ecuacién vertebral en sus componentes longitudinales y transversales:

1 - 1 . ,

Vr x M—VT x VEr — wu—(vTEz +iBE —T) — w?epoEr = 0 (1.4)
1 4

Vo x M—(VTEZ +iBET) X i, — wiepgE.ii, = 0 (1.5)

Donde £ es la constante de propagacion de la onda electromagnética. El subindice Ty z hacen referencia
a las componentes transversales y longitudinales, respectivamente. Manipulando las variables [13], se

obtienen la siguiente dupla de ecuaciones:

1 o 2 o _62 €z -
Vr x —V7r xXeér— kosreT = - Vka + er (16)
T T 0
1 1 2 -
Bl =Vr—(VrE 16 ) +eme.| =0 (1.7)
ko ” ko

Donde kg es el vector de onda en el vacio. Estas dos ecuaciones acopladas con las condiciones de
contorno apropiadas son el nicleo de resolucién de la libreria WaveOptics de COMSOL Multiphysics.
Mais atin, dado que la comprensién de las condiciones de contorno determina univocamente una solucién
convergente del problema, el paquete WaveOptics integra las condiciones de contorno de un conductor
magnético perfecto (PMC):

ixhp=0 h,=0 (1.8)

De manera andloga, se incluye en la libreria las condiciones de contorno para un conductor eléctrico
perfecto (PEC):
ixéer=0 e, =0 (1.9)



Donde 7 es el vector normal a la superficie donde se aplica la condicién de contorno del dominio
estudiado. Al reducir este problema diferencial a una formulacién algebraica, COMSOL Multiphysics,

parte de la formulacién diferencial para todos los problemas fisicos:
-V - (cVu)+au=f a= Erurkg + koVe, c=1 f=0 (1.10)

Esta ecuacién se corresponde con la formulacién general y en ella pueden identificarse los términos de
la ecuacién (1.7). En donde a es el término de Helmholtz, ¢ un pardmetro de difusién, u la funcién
de valores a resolver y f un término adicional de fuentes (nulo para ondas planas monocrométicas
y distinto de cero para particulas cargadas). A continuacién, se define el dominio 2, limitado por el
contorno 02 con las condiciones de contorno de Dirichlet, esto es, se imponen valores a las variables
fisicas (y no a sus derivadas) en el perimetro delimitador de cada dominio definido tal que la funcién u
tome el valor de una funcién r cualquiera, que representa a una magnitud fisica (temperatura en una

pared del recinto, amplitud de una onda en la frontera de dominio, afluencia de particulas, etc):
u=r (1.11)

Lo traslada al problema equivalente integral, es decir, encontrar un autofuncién u que verifique:
/Q(cVu - Vv + auv — fo)dr =0 (1.12)

Para toda funcién v de cuadrado integrable definida en el dominio, tal que se anule en el contorno. A
continuacion, discretiza un dominio continuo en elementos finitos, generalmente triangulos en el caso
bidimensional o tetraedros en el caso 3D. Luego, numera de 1 a ng a los vértices interiores y de ng + 1
an a los vértices exteriores. Esto permite reducir las exigencias de la funcién integrable a un nimero
finito de funciones. Para ello, COMSOL segrega el dominio mediante polinomios de grado uno w; con

¢ =1, n tal que cumplan la siguiente condicién:
wi(a;) =1 j=1 wi(a;) =0 JF (1.13)

Se busca entonces:
n

u(® = uw (M + Y rwi () (1.14)
j=1

j=no+1

De tal manera, imponiendo que esta funcién cumpla la ecuacién integral para los polinomios de grado

1, se obtiene, como ya se ha descrito, un sistema lineal de ecuaciones algebraicas.
no no
Jj=1 Jj=1

De tal manera, el sistema de ecuaciones a resolver es lineal en el que la matriz K;; es la matriz de
rigidez del sistema y M;; se corresponde con la matriz de densidad del mismo. De ellas se pueden
obtener formas bilineales con un sentido fisico definido, como por ejemplo la energia electrostatica en

un problema de Poisson.



En términos globales, si asi se requiriese, a la hora de contemplar todo tipo de fenémenos asocia-
dos (disipativos, interferencias, absorcién, difusién, etc), COMSOL resuelve la ecuacién general:

0*u  Ou
eﬁ+da+V~(chufau+fy)+ﬁ~Vu+auff (1.16)

En su paso a un problema de autovalores algebraico, identificando la derivada temporal con el autovalor:
eA—=X0)?u —dA—X)u+V-(—cVu—au+7v)+B-Vu+au=f (1.17)

En donde «, 3, a, b, ¢, d, e son parametros asociados a fenémenos no lineales y f un término adicional
de fuentes inhomogéneas. Con todo ello, es de vital importancia, para la correcta interpretacién de
las soluciones del problema, elegir un mallado adecuado, ya que el error cometido en la discretizacién
es de orden de la distancia tipica entre los vértices de los elementos al cuadrado para polinomios de
grado uno. Por ello, bajo ciertas especificaciones, pueden emplearse polinomios de grado dos o superior,

reduciendo el error cometido, a coste de un mayor tiempo de célculo.

El objeto de estudio del presente trabajo es la simulacién de campos electromagnéticos en estruc-
turas fotonicas singulares, por lo que se emplea el médulo WaveOptics de COMSOL Multiphysics, en
el cual las ecuaciones subyacentes para fenémenos electromagnéticos (en las simulaciones realizadas
nos referimos a la ecuacién de Helmholtz y la ecuacién de ondas en dominio temporal) estdn dispo-
nibles por defecto. Este mdédulo es adecuado para la resoluciéon de problemas a frecuencias 6pticas
(correspondientes a longitudes de onda entre el micrémetro y el nanémetro). Junto las caracteristi-
cas propias de COMSOL Multiphysics, dicho médulo se presta como una herramienta polivalente y
accesible en distintas areas, entre las que se puede enumerar fibras épticas, guias de ondas foténicas,

cristales foténicos, 6ptica no lineal, cavidades resonantes, o dispositivos foténicos activos.

Las librerfas fisicas del médulo WaveOptics, a través de la interfaz que se ilustra en la Figura 1.2,
cubren la propagacion de ondas electromagnéticas en el plano, en condiciones axisimétricas y en 3D,
junto con un andlisis completo vectorial en dos y en tres dimensiones de simulaciones de campos elec-
tromagnéticos en dominio temporal, en frecuencia, anélisis de arménicos y autovalores. A su vez, siendo
el motivo principal de eleccién como herramienta de trabajo para este estudio, el médulo WaveOptics
permite implementar medios materiales no homogéneos, anisotropicos, con ganancias o pérdidas junto
a definiciones personalizadas de la funcién dieléctrica. Ademds, el médulo [14] permite la evaluacién
de los coeficientes de reflexion, transmisiéon y absorcion a partir de puertos de excitacion con ondas
de potencia y modo ajustable y anadir capas perfectamente ajustadas (PMLs) para simular ondas
electromagnéticas que se propagan en un dominio sin limites, caracteristica que serd indispensable en

la excitacién de modos de superficie a través de fuentes puntuales.
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Figura 1.2: Interfaz de COMSOL Multiphysics. Disefio de un resonador de anillo.

Hay que mencionar que en este trabajo no se pretende proporcionar una guia de uso del software,
la cual estd disponible en la web de la aplicacién [14], sino su utilizacién para ayudar a interpretar
fenomenologias electromagnéticas singulares, en muchas ocasiones nada intuitivas. En los capitulos
siguientes se van a ilustrar las posibilidades de simulacién de excitaciones de modos de superficie en in-
tercaras, mediante el uso de fuentes de luz monocromaticas y, finalmente, mediante haces de electrones

rapidos, poniendo de manifiesto su interaccién con la radiacion Cherenkov.



Capitulo 2

Excitacion de modos superficiales

por ondas planas

En este capitulo, primero se describen conceptos fundamentales relacionados con la excitacién con
luz de ondas evanescentes en intercaras metal-dieléctrico (polaritones de plasmén de superficie, SPP,
acrénimo del inglés, surface plasmon polariton) [15]. Las evaluaciones de las distintas magnitudes para
ilustrar su fenomenologia, modos de excitacion, distancia de penetracién de los campos, distribucion en
intercaras metal-dieléctrico y dependencia con el indice de refraccién, se realizan mediante un estudio
en el dominio en frecuencia, con luz incidente a través de puertos peridédicos e imponiendo condiciones

de contorno periédicas de Floquet [16], con el médulo WaveOptics de COMSOL Multiphysics.

2.1 Plasmones de superficie en intercaras metal-dieléctrico

2.1.1 Introduccion

Muchos siglos antes de que el mundo cientifico ocupase sus labores de investigacién en las propiedades
Opticas de las nanoestructuras metdlicas, ya los romanos poseian la tecnologia para fabricar objetos que
presentaban propiedades singulares, como es el caso de la famosa Copa de Licurgo (ver la Figura 2.1), la
cual presenta un color diferente dependiendo de si se la ilumina desde el exterior (color por reflexién,
en este caso verdoso) o desde el interior (color por transmisién, rojo). A esta propiedad del vidrio
empleado en la fabricaion de este objeto se le denomina dicroismo, y es debido a la respuesta éptica
de las nanoparticulas metélicas de oro y plata que forman parte del vidrio utilizado en su fabricacién.
En concreto a la excitacién de modos colectivos de los electrones localizados en la superficie de estas

nanoparticulas.



Figura 2.1: Copa de Licurgo, Imperio Romano 400 d.C. Presenta un color verdoso en condiciones de reflexién

y rojizo cuando su iluminacién es desde su interior.

Los primeros trabajos cientificos que reportaron este fenémeno corresponden a Wood [17] en 1902, el
cual descrito tedricamente por primera vez por Ritchie [15] (1957) en particulas y superficies planas de
metales. Cabe mencionar en esta introduccién que el concepto de polaritén (cuasiparticula resultante
de la oscilacién colectiva de los electrones como resultado de la interaccién de la luz con la materia) lo
introdujo Fano [18] en 1941. Por otro lado, fue en 1968 cuando Otto [19] y Kretschmann-Raether [20]
presentaron dos sencillos métodos de excitacién de SPP en capas de metales nobles, estableciéndose
asi las bases de lo que hoy se conoce como Plasménica. En la actualidad, el estudio de las propiedades
electromagnéticas de las intercaras metal-dieléctrico suscitan gran interés debido a las aplicaciones
tecnolégicas avanzadas (sensores plasmoénicos, Raman amplificado, ...) en las que esta interacién
es clave. A modo de ejemplo la Figura 2.2 muestra el esquema de funcionamiento de un biosensor
plasmoénico. En particular, la excitacion de plasmones de superficie con luz visible es la base de toda una
familia de sensores de alta sensibilidad [21-23], cuyas fundamentos y caracteristicas més importantes

se van a describir a lo largo de este capitulo.

- S
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Figura 2.2: Esquema de sensores plasménicos.
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En este capitulo, después de una breve descripcion tedrica de las caracteristicas y condiciones para
la excitacién de los polaritones de plasmones de superficie (en adelante SPP) en intercaras metal-

dieléctrico, se ilustraran algunos aspectos fundamentales que justifican su uso en sensores plasmonicos.

2.1.2 Ondas de superficie en la intercara entre dos medios

Los polaritones de plasmén superficial son estados acoplados entre un plasmén de superficie (oscilacio-
nes colectivas de carga superficial) y un fotén. La solucién analitica a este problema se obtiene a través
del estudio del comportamiento de una onda plana que incide desde un medio de funcién dieléctri-
ca €1(w) y se propaga hacia un medio e3(w) (ver Figura 2.3). Las condiciones para la existencia de
plasmones de superficie se derivan de la resolucién de las ecuaciones de Maxwell con el propdsito de
encontrar soluciones homogéneas localizadas en la intercara. Una solucién homogénea es un autoestado

del sistema, es decir, una solucion que existe sin excitacion externa. Sea la ecuacién de onda:

V x VE(7,w) — —&(F,w)E(F,w) = 0 (2.1)

|

Figura 2.3: Esquema de dos medios de funciones dieléctricas €1 y €2 separados por una intercara paralela a la

direccién del eje x. El vector normal a la intercara estd dirigido sobre el eje z.

Esta ecuacién debe resolverse para las regiones de funcién dieléctrica €1 y €3, separadas por una interca-
ra plana, y exigir que se verifiquen las condiciones de contorno apropiadas. En primer lugar, se asume,
una onda plana arménica definida por su campo eléctrico. Por simplicidad del problema, la funcién
dieléctrica dependera solo de una direcciéon. Dicho en términos més concretos, las ondas se propagan
a lo largo del eje z de un sistema de coordenadas cartesianas y no presenta variacion espacial en la
componente y. A su vez, € = £(z). En la intercara entre dos medios (z = 0), la onda electromagnética
puede escribirse como E(x, y,z) = E_"(z)e“““”377 , en donde k, es la constante de propagacién de la onda

que se corresponde con la componente del vector de onda en la direccién de propagacion x.

0?E(z w? -
Tg) (e~ EDE =0 (2.2)

Esta ecuacion es extrapolable al campo magnético H. Para una dependencia arménica en el tiempo

(0/0t = —iw), se obtienen el siguiente conjunto de ecuaciones acopladas para la propagacién a lo largo
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del eje x y un comportamiento homogéneo en el eje y, el sistema de ecuaciones anterior se simplifica a:

E, E,
& = —iwpoH, 9
0z

oH, OH,
- T‘E’E
0z 1we0sy B 0z

Este sistema de ecuaciones resultante permite dos conjuntos de soluciones autoconsistentes asociadas

— ik, E, = iwpoH, tky By = iwpoH, (2.3)

— ik, H, = —iweoe, Ly ik Hy = —iweoer I, (2.4)

a dos estados de polarizacién ortogonales entre si. El primer conjunto de soluciones corresponde con
los modos transversales magnéticos (modo TM o polarizacién-p, con el campo magnético de la onda
incidente perpendicular al plano de incidencia) y el segundo con los modos transversales eléctricos
(modo TE o polarizacién-s, con el campo eléctrico de la onda incidente perpendicular al plano de

incidencia), tal y como se ilustra en la Figura 2.4:

————
P\ 7,

POLARIZACION-S (TE) \/ POLARIZACION-P (TM)

Figura 2.4: Representacién del fenémeno de reflexién y transmisién de una onda plana monocromadtica trans-
versal eléctrica TE (izquierda) y transversal magnética TM (derecha) entre dos medios. El medio superior estd

definido por €2 y el inferior por e;.

Se busca, pues, las relaciones existentes entre las amplitudes de los campos eléctricos incidentes, refle-
jados y transmitidos de una onda tal que se cumplan las condiciones de contorno de los campos en la

intercara entre dos medios para los modos TE y TM.

Polarizacién-p (modos TM)

En el caso de una onda incidente transversal magnética (TM), los vectores correspondientes a los

campos magnéticos son paralelos a la intercara (perpendiculares al plano de incidencia). Siguiendo un

razonamiento similar al caso anterior, la continuidad de las componentes tangenciales proporciona las
siguientes relaciones:

Hoi + Hor = Hot (2.5)

Ey;cosfy — Ey, cos 1 = Egi cos By (2.6)

Para la polarizacién-p las inicas componentes no nulas son E, E. y H,. Las ecuaciones que gobiernan

dicha configuracién son:
i OH k
E,=—- Y E,=—""H 2.7
wepe, 0z wegey Y (2.7)
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La ecuacién de onda para esta configuracién es:

0’H w?
az;’ (0—26 —k2)H, =0 (2.8)

Para una onda electromagnética arménica plana E(x,y, z) = E(z)e'*+*  se obtiene para las condiciones

del modo TM que:

A Ay
1A2 kQ@zkmm—lmz EZ(Z) _ _gezkmm—kﬂ (2.9)

P :A eikmz—kgz E.(2) =
v(2) 2 =(2) WEQES WEQES

Estas soluciones corresponden a la regién superior a la intercara. Para la region inferior a esta:

- iA : Ak,

Hy(Z) _ A1€Zk’”w+klz EI(Z) _ _;klezkww—kklz EZ(Z) _ _¥61k$w+k1z (210)
WEQET Weoper

En donde k; es la componente del vector de onda perpendicular a la intercara entre los dos medios. Su
reciproco, define la longitud de decaimiento evanescente de los campos perpendiculares a la interfase.

La continuidad de Hy y ¢;E, en la intercara conduce a dos condiciones:

k €
A = A, ﬁ:—i (2.11)

Por lo tanto, la parte real de la funcién dieléctrica del medio metélico debe ser negativa, R(e1) < 0, si
la funcién del medio dieléctrico &5 es positiva. Es decir, las ondas superficiales se producen unicamente
en la interfaz entre materiales con signo opuesto de la parte real de sus funciones dieléctricas. La
expresion para el campo magnético debe satisfacer la ecuacién de ondas, por consiguiente:
2 y W 2 2 ’
kl = kz - 67261 k2 =k — — &2 (212)
Con estas relaciones y las condiciones anteriores, la relacién de dispersion de los plasmones de superficie

que se propagan a lo largo de una intercara entre dos medios materiales resulta:

£1€9 W
_ o 2.13
T Ve tec (2.13)

Esta expresién es valida tanto para medios materiales con y sin atenuacion, es decir, tanto para valores

reales como complejos de la funcién eléctrica. Por tanto, para que se produzcan ondas en superficie, la
relacion de dispersion para k, debe tomar valores reales en la intercara. Dicha condicién se verifica si

tanto la suma como el producto de las funciones dieléctricas son negativos:
61(&]) ~€2(w) <0 (214)

51(0.)) + 62((,«}) <0 (2.15)
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Polarizacién-s (modos TE)

En este caso, los vectores correspondientes a los campos eléctricos son paralelos a la intercara (perpen-
diculares al plano de incidencia). El campo magnético estd dirigido de forma que el vector de Poynting
apunte en la direccion del vector de onda k. La continuidad de la componente tangencial en la interfase

requiere que:

Eyi + Eor = Eot (2.16)

—Hy;cos8 + Hy, cos 01 = —Hy; cos 0o (2.17)

Para esta configuracién las inicas componentes no nulas son H,, H, y F,. Las ecuaciones que gobiernan

dicha configuracién son:

, OF ky
Hy=—°Y p=-"p (2.18)
wpo 0z whio

La ecuacién de onda para esta configuracién es:

0%E w?
8227’ + (C—Ze —kHE, =0 (2.19)

Para la onda resultante de esta ecuacion, siguiendo el mismo procedimiento que en el caso anterior, la

continuidad de E, y H, en la interfaz resulta:

Ak +k2) =0 (2.20)

Dado que el vector de onda en la superficie tiene parte real positiva, esta condicién solo se verifica en
caso de que A; = 0, por lo que A; = Ay = 0. En conclusion, la excitacion de plasmones SPP solo se

produce para modos de polarizacién TM.

2.1.3 Funcién dieléctrica en metales

Las condiciones encontradas para los materiales que forman la intercara para la excitacién SPP (tini-
camente para los modos TM) son muy restrictivas para sus funciones dieléctricas, las cuales deben
cumplir que si uno de los medios tiene una parte real de su funcién dieléctrica negativa, la correspon-
diente al otro medio deberd ser positiva. Esta condiciéon se cumple en general para intercaras metal
dieléctrico en un rango estrecho de longitudes de onda. En la Figura 2.5 se muestran los valores ex-
perimentales de las funciones dieléctricas del oro y la plata, utilizados tipicamente en plasménica. La
principal caracteristica en estos metales es que la parte real de su funcién dieléctrica es negativa y su
valor absoluto crece al aumentar la longitud de onda considerada. Esta propiedad resulta fundamental
para la excitacion de plasmones de superficie. Esta respuesta dieléctrica, tipica de los metales, queda

descrita de forma cualitativa con el modelo de Drude [24].
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Figura 2.5: Comparativa entre la parte real y la parte imaginaria para la plata (Ag) y el oro (Au). Los datos

representados para estos metales se han obtenido a partir de los valores experimentales de la referencia [25].

2.1.4 Caracteristicas de SPPs en intercaras metal-dieléctrico

En este apartado se van a describir las caracteristicas principales de los plasmones SPP que se pue-
den excitar en una intercara metal-dieléctrico como son su longitud de penetracion, energia para su

excitacion, asi como su distancia de propagacion.

Vector de onda

Consideremos, por cuestiones de simplicidad, que el medio incidente es un dieléctrico con funcién
dieléctrica €4 positiva y real. Por otro lado, el metal se va a caracterizar por una funcién dieléctrica
compleja

Em = €, +ich, (2.21)

Donde la parte imaginaria €/ da cuenta de las pérdidas asociadas con la dispersién electrénica en la

superficie del metal (pérdidas éhmicas). El vector de onda en la direccién de propagacién (2.13) es

"
T

un ntmero complejo k, = kI + ik!/, cuya parte real k!, determina la longitud de onda del plasmén
de superficie, mientras que la parte imaginaria k! da cuenta del amortiguamiento que experimenta a
medida que se propaga en la interfaz. Si se asume que el médulo de la parte imaginaria de la funcién
dieléctrica del metal es mucho menor que la parte real (como ocurre para el oro y la plata entre los

500 y 1000 nm), es decir, |el | < |e.|:

. EmEd W . | €.€4 EmEd W
kspp = ky = K, ikl o2 [—mod 2 - 7 < 222
SPP T z T Ry &—;n +e4c ¢ 5;n +eq QE;n(E;n + Ed) c ( )

Esta ecuacion se denomina relacién de dispersién del plasmén SPP, en virtud de la cual, la longitud

de onda del plasmoén de superficie viene dada por:

2w e +eq
A = =4/ M\ 2.23
SPP ké E;ngd 0 ( )

Donde Ag es la longitud de onda de la fuente de luz empleada en el vacio (27c/w).
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Distancia de propagacion

La distancia de propagacién del plasmén vendrd dada por la parte imaginaria del vector de onda k!,
siendo ésta responsable de la atenuacién exponencial (amortiguamiento 6hmico) de la amplitud del
campo eléctrico en la direccién de propagacion del plasmoén. En efecto, esta decae a una fraccion de

1/e de su amplitud inicial para 1/kZ, o lo que es lo mismo:

1 / ! /
L= //:Efm@7+5“ fm + &4 (2.24)
2K w el ed €l.Ed

400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
A (nm)

Figura 2.6: Distancia de propagacién de los plasmones de superficie a distintas longitudes de onda a lo largo

de la intercara.

En la expresién (2.24) del vector de onda del plasmén de superficie se observa que la parte imaginaria
de la funcién dieléctrica del metal €/ es la que proporciona una componente imaginaria en el vector
de onda del plasmén SPP. Debido a la absorcién del medio metdlico, la distancia de propagacién de
los modos plasménicos en una interfase metal-dieléctrico es pequena (en la practica se extienden hasta
las decenas de micras). Por citar unos casos ampliamente empleados en la literatura al respecto, en el
caso de un sistema oro-agua o plata-agua, la distancia de propagacién del plasmoén de superficie en el

visible varia entre algunas decenas y 200 micras, como se ilustra en la Figura 2.6.

Longitud de penetracién

La penetracién de los campos en los materiales que rodean la intercara, esto es, el metal y el dieléctrico,
se obtiene de la expresién del vector de onda del plasmén de superficie (2.22). Considerando la direccién
perpendicular al plano en el cual se propaga el plasmén de superficie, la relacion entre el vector de

onda total y esta componente perpendicular que da cuenta de la penetracion es:

caky =kipp +k2q  emki =képp+ k2., (2.25)
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El vector de onda del plasmén de superficie-polaritén se encuentra en el plano del vector de onda.
Este siempre excede el vector de onda de un fotén propagdndose por un medio dieléctrico, esto es,
kspp > e4k3, por lo que la componente z del vector de onda en ambos medios toma valores imaginarios,
por ello, se produce una caida exponencial de los campos con la distancia de la intercara en ambos
medios. Al combinar (2.25) con la parte real de la relacién de dispersion (2.22), se obtiene la profundidad

de penetracion de los campos en el dieléctrico, §4, y en el metal, §,,:

1 1|l +e4 1/2
fg= — = —|m T d 2.26
T kea  ko| €3 (2.26)
1 1 el +eq 1/2

A modo de ejemplo, la Figura 2.7 muestra la longitud de penetraciéon de un plasmén SPP en el metal

y el dieléctrico para intercaras oro/agua y plata/agua en funcién de la longitud de onda de excitacién.

O 1 1 1 1 | 1 1 |
500 550 600 650 700 750 800 850 900 950 1000

A (nm)
30 —
2 2 e
26
S

W 24
500 550

750 800 850 900 950 1000
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600 650 700

Figura 2.7: Longitud de penetracién de un SPP en dieléctrico (64) y en metal (6,,) como funcién de la
longitud de onda de excitacién. En el calculo, se tomé una solucién acuosa como medio dieléctrico ng=1.33 y

como metales plata y oro.

2.1.5 Relacién de dispersion y condicion de excitaciéon

Como se ha introducido en el ltimo apartado, la ecuacién (2.22) recibe la denominacién de relacién de
dispersion, y basicamente relaciona la longitud de onda del modo SPP con su energia. En la figura 2.8
se incluyen la relacién de dispersién tipica de plasmones de superficie junto con la de la onda plana en
el vacio o en un medio dieléctrico. Debe hacerse notar que para que se produzca de forma eficiente la
excitacién de plasmones de superficie, debe producirse una transferencia de momento lineal del fotén

al plasmoén, a través de la transferencia del vector de onda correspondiente.
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Por consiguiente, los plasmones de superficie no pueden excitarse mediante iluminacién de luz di-
recta a la superficie del metal desde el vacio (o aire), ya que no se satisface la conservacién de la
energia y el momento para wy,, = wspp ¥ kiu: = kspp. Sin embargo, si el medio incidente es un
dieléctrico caracterizado por su funcién dieléctrica ng = (/gq la relacién de dispersién de este fotén
serd la recta w = ck,/ng, de manera que existird una condicién en la que se produzca el corte con la
curva de dispersién del plasmoén de superficie, permitiendo a esa energia la excitacién del plasmoén de

forma resonante.

k(nm™)

Figura 2.8: Relacién de dispersién del plasmén SPP (linea continua azul), de la luz en vacio (linea discontinua
roja) y en un dieléctrico de indice de refraccién ng (linea discontinua verde). La linea discontinua horizontal
indica el limite asintético de la relacién de la relacion de dispersién para el SPP. La intereseccion de la relacién
de dispersion de la luz en el dieléctrico con la curva de dispersién del SPP se corresponde con la condicién de

excitacién resonante del plasmén de superficie.

En este punto hay que hacer notar que dada la dependencia con la parte real de la funcién dieléctrica
de la componente paralela del vector de onda kgspp, en la practica no es posible excitar los plasmones
directamente desde el dieléctrico, dado que en general kg < kspp. Este escenario solo seria posible
cuando la proyeccion paralela a la superficie del vector de onda incidente fuese igual al vector de onda
del plasmoén SPP:

’
EmEd E

2.28
e +eaqac ( )

k‘ond sen 91' = kspp =
Dado que en general |e],| >> |e4], esto solo va a lograrse en condicién de incidencia rasante, lo cual en la
préactica no es posible realizar. En su lugar, para excitar plasmones SPP se consideran configuraciones
alternativas para excitar estos plasmones. Una de estas configuraciones es la configuracion Krestchman,

base de muchos sensores plasmoénicos, la cual se describe en el siguiente apartado.

18



2.1.6 Excitacién SPP mediante reflexién interna total frustrada

Una condicién necesaria para la excitacién de plasmones de superficie es que la componente paralela
a la superficie del vector de onda de la luz incidente coincida con la del correspondiente del plasmén
de superficie. Existen varias estrategias experimentales para excitar plasmones de superficie mediante
ondas planas, tales como la configuracién Otto [19], la configuracién Kretschmann [20], asi como con

el uso de redes de difraccién. A continuacién, se detalla la configuracién Kretschmann.

En 1971, Kretschmann [20] desarroll6 un método para una nueva familia de sensores basados en
la excitacion de plasmones de superficie, muy utilizado en la actualidad y que se ilustra de forma es-
quemética en la Figura 2.9. Se trata de considerar una fina capa de metal (normalmente oro) sobre un
prisma de vidrio, sobre el que se hace incidir luz, tal y como se muestra en la figura. El medio sensado,
frecuentemente disoluciones acuosas de funcién dieléctrica g4 en aplicaciones de sensores plasménicos
biolégicos, se encuentra en contacto, por encima, sobre la capa metalica. La incidencia de luz se realiza
de tal manera que, sin la presencia del metal, se operase bajo condiciones de reflexién total. Para
cierta polarizacion de la onda plana, longitud de onda y dngulo de incidencia, la condicién de reflexién
total podra frustrarse, debido a la excitacién de plasmones SPP en las intercaras metal-dieléctrico.
Para excitar un plasmoén de superficie en la intercara metal-dieléctrico, la onda evanescente creada
en la intercara vidrio-metal tiene que atravesar la capa metdlica. En esta configuracién, si la capa de
metal es demasiado fina, el plasmén obtenido no resulta eficiente para el sensado. Por el contrario,
si la ldmina es demasiado gruesa, no se consigue excitar plasmones de superficie debido a la fuerte

absorcién del metal.

Figura 2.9: Esquema de la configuracién Kretschmann, base de las plataformas de sensado plasmoénicas.

La resonancia de plasmones de superficie en esta configuracién se pone de manifiesto como un minimo
en la curva de reflectancia en funcién del dngulo de incidencia (notar que al variar el dngulo de inci-
dencia, varia la componente paralela del detector de onda de la luz incidente). Este minimo, responde
a la conversion de fotones incidentes en plasmones de superficie que llevan la energia a lo largo de la

intercara metal-dieléctrico.
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En la configuracion Kretschmann, la excitacion de plasmones de superficie se caracteriza por em-
plear un prisma con una cosntante dieléctrica ¢, > €4, para asi aumentar el valor del vector de onda
de la luz incidente hasra poder igualar el valor del vector de onda del plasmén de superficie. En estas
condiciones, a través del dngulo de incidencia y/o la energia de la luz incidente se logra sintonizar la
excitacién del plasmén resonante en la intercara metal-dieléctrico. Dependiendo de si dicha sintoniza-
cién se realiza con atendiendo al dngulo de incidencia de la luz o con su longitud de onda, se habla
de sintonizar con resonancia angular o espectral. En el caso del acoplamiento mediante un prisma, la

componente paralela del vector de ondas de la luz vendra dada por:

2 -~ EmEd
K tuz = T\/%S@ng = ko e +eq (2.29)

Luego el vector de onda, o el angulo, para el que se produzca el plasmoén de superficie estard estrecha-

mente vinculado a variaciones de la funcion dieléctrica del medio.

Las figuras 2.10 y 2.11 sirven para ilustrar el principio de funcionamiento de los sensores plasménicos.
En concreto, la Figura 2.10 muestra el esquema de la reflectancia para una fuente de luz a 800 nm en
funcién del angulo de incidencia, y la Figura 2.11 ilustra la reflectancia para un angulo de incidencia
fijo de 65° en funcién de la longitud de onda empleada, en ambos casos con luz incidente en polariza-
cién-p (TM) en geometria Kretschmann para un sistema formado por un prisma de vidrio (n=1.55),
una ldmina de oro de 50 nm y una disolucién acuosa de indice de refraccién variable. En la Figura

2.10, se incluye adem4s la reflectancia del sistema para polarizacién-s (TE).
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0.4+

0.2 4
—n=1.33
0.1F| —n=134
—n=1.35

Reflectance, transmittance, and absorptance (1)
o
w
T

Figura 2.10: Reflectancia en geometria para luz incidente de 800 nm en geometria Kretschmann, para un
sistema con un prisma de vidrio (n=1.55), una ldmina de oro de 50 nm y una disolucién acuosa. Las tres
curvas continuas se corresponden con las simulaciones para luz incidente en polarizacién-p (TM) para diso-
luciones caracterizadas por su indice de refraccién: 1.33(azul), 1.34 (verde) y 1.35 (rojo). Los resultados para

polarizacién-s (TE) para los distintos indices de refraccién se superponen en la linea discontinua.

20



Reflectance, transmittance, and absorptance (1)
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Figura 2.11: Arriba: reflectancia para ondas TM en geometria Kretschmann (prisma de cuarzo, ldmina de oro
de 50 nm, dngulo de incidencia § =65°), para sensar disoluciones acuosas de indice de refraccién variable. Se
pone de manifiesto la fuerte dependencia de la posicién del méximo de excitacién del plasmén de superficie
con la longitud de onda de la fuente empleada. Abajo: evaluacién de la intensidad de campo para distintas
longitudes de onda: (1) 658 nm, (2) 698 nm y (3) 738 nm. Se observa que la interaccién con el medio es maxima

cuando se excita los plasmones SPP de forma resonante.

En la Figura 2.10 se observa como a medida que aumenta el indice de refraccién de la disolucién
acuosa, el minimo en el espectro de reflectancia, debido a la absorciéon de energia por la excitacién
de los plasmones SPP, se desplaza hacia dngulos de incidencia mayores. La posicién del minimo se
corresponde con la excitacién resonante del plasmén de superficie. Por otro lado, en la Figura 2.11 se
observa que a medida que aumenta el indice de refraccién de la disolucién, el minimo de resonancia se

desplaza hacia longitudes de onda mayores.

Es importante resaltar que el sensado se realiza a través de la interaccién entre el campo evanes-
cente en la intercara metal-disolucién, en donde la funcién dieléctrica del medio juega un papel clave.
Por consiguiente, la respuesta éptica que se ilustra en estas figuras solo se va a ver afectada si existen
variaciones del medio en contacto con el metal, en la region delimitada por la longitud de penetracion
del campo evanescente del plasmén de superficie (del orden de cientos de nanémetros). Es decir, se
trata de una sonda local sensible a lo que suceda solamente en las proximidades de esta intercara.
Este hecho se ilustra en las evaluaciones de campo evanescente de la Figura 2.11, el cual se exalta en

condiciones de excitacidén resonante.
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Al respecto de la sensibilidad de estos sensores plasmonicos, los sencillos ejemplos ilustrados en estas
figuras, muestran sensibilidades de aproximadamente 80°/RIU (para la Figura 2.10)y 3000 nm/RIU
(para la Figura 2.11). Estas sensibilidades son suficientes para identificar la adsorcién de moléculas,
tales como proteinas o distintos biomarcadores presentes en enfermedades cancerigenas, en superfi-
cies de metales funcionalizadas adecuadamente. Lo descrito anteriormente constituye el fundamento
de operaciéon de muchos de los llamado biosensores plasmonicos, en los que es importante conocer la
longitud de penetracion para realizar el sensado local en base a la interaccién del campo evanescente
del plasmén SPP a pequefias variaciones del indice de refraccién de los compuestos (virus, proteinas,

aminodcidos, etc) presentes en la disolucién acuosa.
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Capitulo 3

Onda superficiales de Bloch BSW

En este capitulo se presentan conceptos fundamentales relacionados con la excitacion de ondas superfi-
ciales de Bloch en cristales foténicos truncados. Asimismo, se describe una plataforma basada en éstas
para el sensado de moléculas quirales en disoluciéon. Dada la complejidad de las estructuras multicapa
utilizadas, las soluciones analiticas al problema planteado son dificiles de obtener, con lo que en este
caso la evaluacion directa de la respuesta fotonica mediante método de elementos finitos resulta muy
interesante para ilustrar la fenomenologia correspondiente. Las distintas evaluaciones que se muestran
en este capitulo se han realizado mediante un estudio en frecuencia mediante el método de elementos
finitos en combinacion con el método de transferencia de matrices y condiciones de contorno periédicas

de Floquet, a través del médulo WaveOptics de COMSOL Multiphysics.

3.1 Ondas BSW en cristales fotonicos truncados

Un cristal foténico es un material estructurado de manera que su funcién dieléctrica varia periddica-
mente en el espacio. Su caracteristica principal es que condicionan la propagaciéon de ondas electro-
magnéticas de un modo similar al que la periodicidad de un cristal semiconductor afecta al movimiento
de los electrones. Asi, los cristales fotonicos presentan bandas de energia permitidas y prohibidas para
la propagacion de ondas electromagnéticas de ciertas longitudes de onda, estas dltimas denominadas
(PGB, del inglés photonic band gap). Dependiendo de si la estructuracion es en una, dos o tres dimen-
siones, se habla de cristales foténicos 1D, 2D o 3D (ver Figura 3.1). Mds concretamente, los cristales
foténicos 1D (1DPC), también conocidos como espejos de Bragg, consisten en apilamientos regulares
de capas dieléctricas con variacién periédica del indice de refraccién en una Unica dimensién. Estas
estructuras presentan una banda de reflexién (banda prohibida) para un rango de energia para las

ondas planas electromagnéticas que se hagan incidir sobre ella.
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Figura 3.1: De izquierda a derecha: cristal fénico 1D, cristal foténico 2D y cristal foténico 3D. Cada color

indica un material con ua funcién dieléctrica distinta. Ilustracién realizada con COMSOL Multiphysics.

Consideremos, bajo propédsito ilustrativo, un cristal 1DPC crecido sobre vidrio (n;, =1.55) formado
por el apilamiento de 10 capas de 100 nm de espesor cada una, alternando dos materiales transpa-
rentes de alto indice de refraccién, como es el 6xido de tantalo nra,0,=2.06, y otro de bajo indice de

refraccién, como el 6xido de silicio (ng;0,=1.45), como se muestra en la Figura 3.2.
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Figura 3.2: Cristal foténico compuesto por 5 pares de capas (SiO2 y Ta20s5, indices de refraccién y espesor
indicados en la figura). La luz incide (en la figura en polarizacién-s) desde un medio dieléctrico con indice de

refraccién n;, =1.55 y emerge del cristal foténico a un medio con indice de refraccién ne.:=1.

Si hacemos incidir luz visible sobre este 1DPC, directamente sobre la multicapa (desde aire, n;,=1.00)
para distintos angulos de incidencia, los mapas de reflectancia que se encuentran, dependiendo del
estado de polarizacién de la luz TE o TM (campo eléctrico o magnético incidente perpendicular al

plano de incidencia, respectivamente), se muestran en la Figura 3.3.
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Figura 3.3: Mapa de reflectancia 1DPC de la figura 3.2 con incidencia desde vacio m;, =1.00, para distintas

longitudes de onda y dngulos de incidencia. A la izquierda para polarizacién-s (TE) y a la derecha para

polarizacién-p (TM).

En la Figura 3.3 se muestra que, con independencia de la polarizacién de la onda, el 1IDPC presenta
una banda prohibida de longitudes de onda, en este caso entre 600 y 800 nm, que se manifiesta con
valores altos de reflectancia en este intervalo. La anchura de esta banda prohibida se puede ajustar a
través del contraste de indice de refraccién de las capas de bajo y alto indice. Por otro lado se observa
que la banda prohibida se desplaza (dispersa) hacia mayores energias (menores longitudes de onda) al
aumentar el angulo de incidencia de la luz. Asimismo se observa que los detalles de la respuesta del

cristal foténico dependen de la polarizacién del haz incidente.

Para el caso en que la incidencia se haga desde el vidrio, la situacién es diferente (ver figura 3.4).
Ademés de la banda de alta reflexién, a partir de un dngulo critico determinado (40°), aparece una
zona de reflexién interna total (TIR, acrénimo del inglés total internal reflection), independientemente

de la longitud de onda y de la polarizaciéon de la onda incidente.
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Figura 3.4: Mapa de reflectancia correspondiente a la multicapa 1DPC de la Figura 3.2, con incidencia desde
de vidrio n;, =1.55, para distintas longitudes de onda y dngulos de incidencia. A la izquierda para polarizacién-
s(TE) y a la derecha para polarizacién-p(TM). Se aprecia la condicién del dngulo critico de incidencia para

40.2°

25



La condicién que fija el dngulo limite o dngulo critico, para la reflexion total estd dada por el méaximo

vector de onda que se puede propagar en el medio exterior:
kin = kOnin sen acm’ = kOnout (31)

Esto es, la onda que emerge al medio superior se refleja por completo y se transmite rasante a la
intercara de la ultima capa del cristal foténico con el medio de sensado. El angulo critico para dicho

fenémeno, se produce para:

0.r; = arcsen <nout> (3.2)

Nin
Que en el caso del cristal foténico simulado resulta 6.,.;=40.2°, como se observa en la Figura 3.4. Para
angulos de incidencia mayores que este, se produce la reflexién total, con independencia del estado
de polarizacion del haz incidente. El campo eléctrico en el vacio no decae de forma abrupta cuan-
do kin > komMout, sino que la componente perpendicular al plano del campo eléctrico (en este caso
la direccién del eje z), toma valores imaginarios, esto es, existe una componente evanescente que se
atenia exponencialmente en la direccion perpendicular al sistema multicapa. En este punto hay que
hacer notar que en la regiéon donde la banda prohibida del cristal foténico 1D se superpone con la
regién de reflexion interna total, la luz sufre una doble reflexién. Este hecho singular puede explotarse
para guiar la luz en la intercara truncada del cristal foténico. Para dicho propdsito se hace necesario
diseniar un sistema multicapa en el que aparezca un estado defecto en la intercara entre el cristal
foténico y el medio dieléctrico sobre el que se realiza el sensado. Un defecto es una capa de diferente
espesor y/o indice de refraccién que altera la periodicidad del cristal foténico, siendo esta ruptura de

la condicién periddica [26] la responsable de la propagacién de ondas evanescentes a lo largo del mismo.

En una multicapa finita, es posible excitar con luz monocromatica las llamadas ondas de superfi-
cie de Bloch (BSW, acrénimo de Bloch Surface Wave), empleando un disefio experimental basado en
la configuracién Kretschmann descrito en el capitulo anterior. La simetria de un cristal 1DPC en en
plano zy, junto con el doble confinamiento en la direccién z, asegura la condicién para el guiado de
luz en la superficie del cristal foténico truncado. El acoplamiento de la onda incidente con las ondas
de superficie se realiza a partir, bien a través de las pérdidas 6hmicas del cristal foténico (debido a
posibles imperfecciones de las capas que se reflejen como pequenas absorciones en la parte imaginaria
de su funcién dieléctrica), bien a través de la posible absorcién del medio en contacto con la tltima
superficie del cristal foténico truncado. La Figura 3.5 muestra un ejemplo de cristal foténico truncado,
formado por una estructura multicapa SiOs/Ta205/5i02/Tas05 con espesores de 230 y 75 nm, para
las capas de SiOy y Tay0s5, respectivamente, con otra estructura encima consistente en una capa de
210 nm de espesor de SiOy que incorpora una fina capa de 9 nm de TasOs. Esta tultima estructura

trunca la periodicidad de la multicapa inicial.
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Figura 3.5: Arriba: Esquema de 1DPC truncado. Abajo: Mapa de reflectancia para distintas longitudes de
onda y angulos de incidencia obtenido en configuracién Kretschmann con incidencia desde el sustrato de vidrio

(n=1.55) para sensado de medio acuoso (n=1.33). Para luz polarizada TE y a la derecha con luz polarizada

TM.

Al evaluar el mapa de reflectancia en configuraciéon Krestchmann para varios angulos de incidencia
en funcién de la longitud de onda (Figura 3.5), la reflectancia para dngulos de incidencia mayores del
angulo critico (es decir, mds alld de la condicién de reflexién total interna) presenta un minimo estrecho
que se dispersa con el dngulo de incidencia, es decir, con el vector de onda de la luz incidente. Este
minimo estd asociado con la transferencia de energia de la onda plana incidente a una excitacion de
superficie denominada onda de superficie de Bloch BSW| la cual se propaga a lo largo de la superficie

del cristal foténico truncado con un vector de onda kgsw que viene dado por la expresion:
kpsw = konin sen 0psw (3.3)

La primera descripcién experimental de estos modos data de 1978 (Yeh, Yarif y Cho). Las ondas de
Bloch en superficie son, en esencia, modos electromagnéticos que pueden acoplarse a las intercaras

que conforman la estructura mutilcapa peridédica de un cristal foténico truncado, bajo las condiciones
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de excitacién que se han descrito anteriormente. En concreto, como se ilustra en las figuras 3.3, 3.4
y 3.5, los modos BSW se pueden excitar tanto con luz transversal eléctrica (TE) como transversal
magnética (TM), presentando esquemas de dispersién distintos. Finalmente, mencionar que, al igual
que ocurre con la excitacion de plasmones SPP, en general, la excitacién de ondas BSW esta ligada a
una exaltacién del campo evanescente a través del modo excitado. La Figura 3.6 muestra la distribucién
del campo eléctrico en la multicapa del cristal foténico truncado anterior, en el que se ha anadido una
capa de 8.9 nm de espesor con el objetivo de exaltar el campo evanescente en la ultima intercara. El
medio sobre el que se realiza el sensado es aire (14, =1.00) en condiciones de excitacién resonante de

un modo BSW para un angulo de incidencia 6; =65° y una longitud de onda incidente Ag =400 nm.
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Figura 3.6: Izquierda: Distribucién de la intensidad del campo eléctrico en una estructura multicapa. Derecha:

Perfil de intensidad del campo eléctrico obtenido para el plano transversal al cristal foténico x=0.

3.2 Comparativa con plasmones de superficie

Los modos BSW se consideran la contrapartida foténica a los plasmones de superficie SPP. En ambos
casos, si bien se trata de ondas de superficie, su naturaleza es completamente distinta. En el caso de
los SPP la localizacién del campo en la intercara metal-dieléctrico se debe a los valores negativos de
la funcién dieléctrica del metal para las longitudes de onda del visible, mientras que para las BSW,
la localizacién se debe a un fenémeno de interferencia. Dado que los fenémenos subyacentes a BSW y
SPP son bastante andlogos, muchos de los conceptos desarrollados para estos tltimos se han extendido
a los modos BSW. Ambos fenémenos son descritos por el comportamiento de una onda evanescente
superficial bajo las condiciones de contorno apropiadas. Para lograr su excitacién, es necesario usar
algun tipo de artefacto que facilite el acoplamiento entre el momento y la energia de las relaciones de
dispersién de luz que los excita y la de los modos superficiales (mediante prismas, redes de difraccidn,

guias de onda, etc.). No obstante, existen una serie de diferencias:
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e Para un rango de longitudes de onda concreto, es posible seleccionar un material dieléctrico con
bajas pérdidas, esto es, caracterizado por una parte imaginaria de su funcién dieléctrica despreciable
frente a su parte real. Por ello, la distancia de propagacion de las ondas de Bloch es, en general, mucho
mayor que la longitud de propagacion de los plasmones de superficie, ya que estas estdn fuertemente
limitadas a la absorciéon del metal, como se observé en el capitulo anterior. Para bajas pérdidas, los
minimos que aparecen en los espectros de reflectancia asociados a la excitacion de BSW son muy es-
trechos, lo cual es deseable a la hora de disenar aplicaciones con una alta sensibilidad de deteccion.

e Las estructuras de los cristales fotonicos truncados pueden disenarse de manera que se puedan excitar
BSW en un rango relativamente amplio de longitudes de onda. Estas pueden ir desde el infrarrojo al
ultravioleta cercano, con el fin de aprovechar el cardcter transparente de los medios dieléctricos en
dicho rango de longitudes de onda.

e Otra caracteristica especialmente distintiva de BSW frente a los SPP es que las primeras admiten la
excitacién tanto con luz polarizada transversal eléctrica (TE) como con transversal magnética (TM).
e La posicién del modo de superficie dentro de la banda prohibida puede configurarse mediante diseno
de la capa superior de la estructura periédica del cristal foténico. En general, los modos de Bloch,
situados cerca del borde de la banda prohibida se presentan mas localizados, lo que da lugar a campos
electromagnéticos més intensos, y consecuentemente mejores capacidades de detecciéon. Entre otras co-
sas, esto permite separar las contribuciones de excitacién volumétricas y de superficie en una muestra,

lo cual puede resultar muy atractivo para el diseno de aplicaciones de detecciéon y sensado.

3.3 Sensado de moléculas quirales basado en BSW

Uno de los campos de aplicacion de las ondas de Bloch en superficie mas prometedores es el sensa-
do de moléculas quirales [27] en disolucién. La naturaleza de muchos constituyentes de organismos
vivos (aminodcidos, proteinas, etc) presentan propiedades ligadas a su quiralidad. En este contexto,
la biisqueda de nuevas técnicas para el analisis de moléculas quirales es un campo en auge. Entre las
distintas aproximaciones a este propésito, las técnicas quirodpticas (fundamentalmente basadas en me-
didas de dicroismo circular) ofrecen una gran flexibilidad, a un bajo coste y mediante anélisis rapidos.

No obstante, presentan poca sensibilidad, lo que limita su integracién con sistemas microfluidicos.

La espectroscopia de dicroismo circular (CD) emplea luz circularmente polarizada como sonda pa-
ra evaluar excesos de un enantiomero determinado de una molécula quiral en una disolucién, asi como
su configuracién y conformacién. Su fundamente fisico reside en la diferencia en absorcién para luz
circularmente polarizada levogira y dextrégira de moléculas quirales. No obstante, su integracién en
sistemas microfluidicos se encuentra limitada por su baja sensibilidad. Més especificamente, en cube-

tas Opticas tradicionales (con espesores del orden de 1-10 nm) a los microcanales de las tecnologias
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microflunidicas chip-on-lab (con dimensiones del orden de 10-100 micras), el recorrido éptico dispo-
nible se reduce en dos 6rdenes de magnitud, lo cual hace que la sensibilidad estandar de las técnicas

basadas en dicroismo circular sea incapaz de analizar disoluciones en un tiempo y con fiabilidad realista.

Recientemente, han surgido diversas propuestas de plataformas basadas en los modos BSW, como
solucién tecnoldgica a este problema. Principalmente, estas plataformas pueden sustentar ondas super-
ficiales quirales (para una longitud de onda determinada, capaces de acoplar simultdneamente modos
con polarizacién transversal eléctrica, TE, y magnética, TM) susceptibles de interaccionar con una
disolucién con la que estén en contacto. Por otro lado, es previsible que la exaltacién del campo en
superficie de estas ondas exalte, a su vez, su capacidad de sensado. Por estas dos razones, las ondas de

Bloch superficiales con cierta helicidad se denominan superquirales.

Las investigaciones con respecto a este campo de aplicaciones son muy recientes. Entre estas, hay
un proyecto conjunto fruto de la colaboracién del Instituto de Ciencias Materiales de Sevilla (ICMS) y
el Politécnico de Mildn (POLIMI). En este proyecto se ha propuesto una estructura de cristal foténico

truncado como la que se muestra en la Figura 3.7.
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Figura 3.7: Estructura multicapa de la plataforma de sensado de moléculas quirales en disolucién a través de

la excitacién de ondas de Bloch superquirales en superficie. Cortesia de ICMS y POLIMI.

La posicién concreta de la capa estrecha de T'ayO5 en la estructura se sintoniza para hacer coincidir la
energia y vector de onda posibles de los modos TE y TM excitados en esta plataforma. Como se ilustra
en las simulaciones de la Figura 3.8, al variar la posiciéon de la capa estrecha de T'a2Os5 se consigue

dispersar el modo TE, mientras que el modo TM se ve poco afectado por este pardmetro.
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Para una posicion concreta de esta capa es posible excitar, de forma simultanea, los modos TE y
TM para la estructura estudiada. Ademds, presentan exaltacién del campo en superficie, como se

aprecia en la siguiente figura.
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Figura 3.8: Reflexién total interna de los modos TE y TM, variando la posicién de la capa defecto una distancia

A con respecto a la posicién del disefio original.

Estas estructuras son muy prometedoras como transductores para plataformas microfluidicas de sen-
sores de moléculas quirales en disolucién. Se han fabricado en el ICMS y se han integrado en una
plataforma en configuracién Krestchmann para su caracterizacién en el POLIMI. En la Figura 3.9 se
muestra la respuesta foténica experimental TIR de los modos TE y TM y su simulacién evaluada a
varias longitudes de onda en funcién del dngulo (es decir la dispersién de los modos en funcién de
su energia y vector de onda), poniendo de manifiesto la robustez de la metodologia empleada pa-
ra simular esta fenomenologia, dada la proximidad de la nube de datos experimentales y las curvas

correspondientes a las simulaciones, que se acentiia en torno a los minimos de reflectancia.
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Figura 3.9: Medidas de reflectancia que muestran los modos TE (arriba) y TM (abajo) excitados en plataforma

experimental fabricada en ICMS. Medidas experimentales (puntos); simulaciones (lineas continuas).
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Capitulo 4

Excitaciéon de modos superficiales

por electrones

En este capitulo se estudian los modos de excitacién plasmoénicos a través del uso de electrones rapidos
en una serie de estructuras laminares de complejidad creciente. Poniendo de manifiesto dos fenémenos
radiativos caracteristicos: la radiacién de transicién y la radiacién Cherenkov. Con la ayuda de COM-
SOL Multiphysics, se presentan distintas configuraciones ajustables que se prestan como fuentes de

radiacion luminosa con el potencial para integrarse en dispositivos foténicos.

4.1 Introduccién

Las primeras evidencias de plasmones superficiales se obtuvieron mediante experimentos con haces de
electrones en los anos 50 y 60 [28,29]. Dado que un electrén que incide en una superficie metélica
opera como una fuente puntual de plasmones de superficie, el microscopio electréonico pudo abrir asi
vias para caracterizar los plasmones en superficie con una resolucién, eso si, limitada por el tamafio del
haz de electrones. Los microscopios electrénicos actuales, ya sean microscopios electronicos de barrido
(SEM) o de transmisién (TEM), emplean de forma rutinaria haces de electrones que se enfocan a di-
mensiones subnanométricas. En estos sistemas, un haz de electrones ofrece una alternativa conveniente
de acoplarse a los plasmones a una resolucién maés alta, sin sufrir las limitaciones de la microscopia
optica. Debido a los recientes avances en nanofabricacién, equipos de deteccién y el rendimiento del
instrumental de microscopia electrénica, la excitacion con haces de electrones ha pasado a ocupar una
posicién cada vez mas importante como método de caracterizacion de la amplia variedad de dispositi-

vos plasménicos a longitudes del rango visible y menores [30,31].
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4.2 Excitacion de plasmones mediante electrones rapidos

La descripcién general de la produccién y propagacion de fotones en medios complejos puede obtenerse
de la solucién de las ecuaciones de Maxwell con un término inhomogéneo, denominado fuente. Es el
caso, por ejemplo, del estudio del comportamiento radiativo y la excitacién de modos de superficie por
electrones rapidos, con velocidades tanto no-relativistas, correspondientes a energias cinéticas menores
de 100 keV, hasta ultrarrelativistas, con energias cercanas a los 1000 keV. Esta circunstancia requiere
un tratamiento diferente con respecto a los estudios de excitacién de modos superficiales con ondas

planas descritos en los capitulos anteriores. La ecuacién a resolver en este caso pasa a ser:

V x VE(7,w) — ‘;ng(r: W) E(7,w) = iwpoJ (7) (4.1)
Este tipo de problemas se resuelve habitualmente por el método de diferencias finitas en dominio tem-
poral (FDTD) o método de Yee [32], ya que se erige como una técnica para el modelado computacional
de problemas electrodindmicos bastante eficiente. No obstante, debido a la complejidad de las estruc-
turas a representar y la necesidad de eleccién de un mallado preciso, el método de elementos finitos,
nicleo fundamental de COMSOL Multiphysics, ofrece una mayor libertad para definir dominios ela-
borados (tales como estructuras multicapa) con mayor precisién y un tiempo de cdlculo mucho menor

para estructuras que el método de las diferencias finitas.

La excitacién de plasmones de superficie con haces de electrones es un campo de estudio de gran
relevancia [32-36]. Estos constituyen una herramienta 1itil con la que estudiar la relacién de dispersién
de nuevas estructuras plasmoénicas, asi como el estudio de fenémenos electromagnéticos [37,38] tradi-
cionalmente restringidos a aplicaciones de la fisica de altas energias. En este trabajo, las casuisticas que
se evalian son la excitacion perpendicular y la excitacién paralela de plasmones de superficie mediante
electrones [39]. En los ejemplos tratados se empled plata como estdndar operativo para describir la

respuesta de superficies metélicas.

4.2.1 Excitacién perpendicular de plasmones de superficie por electrones

Consideremos un haz de electrones que incide desde el vacio sobre la superficie de un metal en incidencia
normal a la superficie (ver Figura 4.1). A la hora de reproducir las excitaciones electromagnéticas
producidas por un electrén, el término de fuente introducido en la ecuacién (4.1) a resolver procede de
la densidad de corriente ligada al electrén, concebido como una carga puntual, en movimiento rectilineo

uniforme, en la direccién normal a la superficie metdlica considerada.

-

(7, t) L = —quod(z)0(y — yo + vot)d(2)1, (4.2)

<

En donde g es la carga del electréon, vy la velocidad de dicha particula y las deltas de Dirac hacen

referencia al cardcter puntual de la distribucién de carga. En la préctica, el electrén en movimiento en
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COMSOL se describe como una distribucién gaussiana de densidad de corriente con una desviacién
estdndar 0 = 1 nm, mucho menor que las dimensiones de los dominios fisicos evaluados (del orden
de las decenas de nanémetros o mayores). Debido al interés de un estudio en frecuencia, mediante la
transformada de Fourier, la densidad de corriente del electréon en movimiento se introdujo en COMSOL

como se indica:

U o0 L iwvorvo L 272075 (4.3)

J(Fw) L q V2ro? V2 Vono? y
La densidad de corriente producida por un electréon en movimiento da lugar a campos electromagnéticos
en la direccién del eje de la trayectoria de la particula (eje y) y en la direccién perpendicular a la misma
(ejes z, z). Dado que el problema presenta simetria de revolucién con respecto a la trayectoria de la
particula, la simulacién de estos campos se realizdé con estudio en 2D para reducir considerablemente

el tiempo de célculo mediante elementos finitos.

Figura 4.1: Representacién esquemética de la incidencia normal de un electrén, viajando en vacio, sobre una

superficie metélica.

El campo resultante de este proceso se puede expresar como la suma de una solucién particular E’ [40],
debido al movimiento del electrén, y una solucién homogénea E a la ecuacién de Helmholtz (4.2). Las
condiciones de contorno de este problema deben contemplar, pues, tanto la accién de los campos

electromagnéticos producidos por la carga en la superficie como la onda radiada:
E;o+ Elx,O =FEzm+ E;:,m eoby0 + 50E7;,0 =emBym +em g/;,z k/zzE:/cz + kgl;z =0 (44)

En donde &, es la funcién dieléctrica del metal, k’fz + k2 = g;k? donde el subindice i hace referencia
al medio pertinente y los superindices denotan los valores correspondientes del vector de onda y los
campos eléctricos adicionales. Las condiciones de contorno (4.4) estdn integradas dentro de los métodos
del procedimiento de resoluciéon de COMSOL Multiphysics al considerar una densidad de corriente
eléctrica, por lo que basta con considerar un dominio semi-infinito en los laterales del dominio a través
de PML (Perfect Matched Layers) para evitar fendmenos indeseados de reflexién en las caras laterales
y superior. La ecuacién resultante de considerar las expresiones (4.1), (4.3) y (4.4) para el campo
eléctrico no tiene solucién analitica. Sin embargo, con la ayuda del método de elementos finitos, puede
obtenerse la respuesta de los campos electromagnéticos generados. La Figura 4.2 muestra la simulacion

de los campos inducidos en esta configuracién para electrones incidentes de 50 y 500 keV.
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Figura 4.2: Representacién esquemética de la produccién simultdnea de radiacién de transicién y excitacién

de plasmones de superficie por incidencia normal de un electrén sobre una superficie metélica.

Podemos observar que, independientemente de la energia del electrén, se produce la excitacién de
plasmones de superficie en la intercara metal-vacio. La magnitud de los campos electromagnéticos en
la intercara es mayor a menor energias del electrén. Por otro lado, en el vacio tiene lugar la propagacién
de una onda electromagnética como consecuencia de las condiciones del problema, esto es, una onda
reflejada como consecuencia de la perturbacién del colectivo electrénico en la superficie mediante
una particula cargada. Este fendmeno se conoce como radiaciéon de transicién, que tiene lugar si una
particula cargada pasa a través de la intercara entre dos medios con diferentes funciones dieléctricas,
debido al colapso del momento del dipolo eléctrico formado por el electrén y su carga imagen en el
dieléctrico. Este efecto fue predicho por [41] por Ginzburg y Frank en 1946 y observado por Goldsmith
y Jelly en metales [42]. Para metales bombardeados por electrones, la excitacién de los plasmones

de superficie tiene lugar cuando la perturbacién que supone la carga mévil se acopla al movimiento
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colectivo de electrones libres en la superficie metdlica. Ritchie observé este efecto [43] en 1959, por
microscopia EELS y proporcioné una primera prueba de la excitacién de plasmones de superficie. En
las décadas posteriores, esta técnica se ha extendido a geometrias mds elaboradas [44,45] y al estudio
de nanoparticulas [46]. La Figura 4.3 representa de forma esquemadtica la fenomenologia de excitaciones

producida por haces de electrones en incidencia normal a una superficie metalica.

e

TR
SPP SPP

Figura 4.3: Representacién esquemética de la produccién simultdnea de radiacién de transicién y excitacién

de plasmones de superficie por incidencia normal de un electrén sobre una superficie metélica.

4.2.2 Excitaciéon paralela de plasmones de superficie por electrones

En esta nueva configuracion, el término de fuente introducido en la ecuacion a resolver procede de la
densidad de corriente producida por un electrén, concebido como una carga puntual, en movimiento

rectilineo uniforme, paralelo a una distancia yo (ver Figura 4.4) a la superficie metdlica considerada.

J(T 1)) = quod(z — vot)d(y — yo)d(2)t, (4.5)
En donde g es la carga del electrén, vg la velocidad de dicha particula y las distribuciones respectivas
hacen referencia al cardcter puntual de la misma. Nuevamente, las distribuciones delta de Dirac se
implementaron como gaussianas con un parametro de desviacion estandar ¢ = 1 nm. Por tltimo,
debido al interés de un estudio en frecuencia, mediante la transformada de Fourier y con la consideracién

anterior, la ecuacién (4.5) queda como:

—iw(z+z0)/v0 ;6*(9*90)2/2‘72#67z2/202ﬁ (46)

= q— a
)i \Vor V2mo? V2ro? ‘

Figura 4.4: Representacién esquemética de un electrén viajando paralelo a una superficie metdlica (Ag) a una

distancia yo.
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Para esta configuracién, las condiciones de contorno para los campos electromagnéticos (es decir, con-

dicién de continuidad de la componente paralela de E en la intercara), vienen dadas por las siguientes

expresiones [39]:
(Ea:,vacio + Ex,haz)|y:0 = Ea:,metal|y:0 (Hz,vacio + Hcc,haz)‘y:() = Ha:,metal|y:0 (47)

En este caso se puede encontrar una solucién analitica al problema. Los campos generados por el haz
tienen estas expresiones [47]:

2
E. — ka(l - B )ei(kmx+kc|y7yo\ H, = LEOEQC

4.8
250’[)()]6C kc ( )

Con k; = w/vo, ke = \/m y B = vo/c es el pardmetro de velocidad relativa. La densidad de
corriente producida por electron en movimiento da lugar a campos electromagnéticos en la direccién
del eje de la trayectoria de la particula (eje x) y en las direcciones perpendiculares a la misma. A la
vista de la expresion 4.8, se obtiene que el electrén en su trayectoria genera una onda evanescente en
la intercara metal-dieléctrico que decae exponencialmente en la direccién perpendicular a la superficie
v que se propaga junto con el electrén. La figura 4.5 muestra varias simulaciones numéricas del mapa

de intensidad de campo eléctrico al problema planteado.
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Figura 4.5: Simulaciones de campo eléctrico excitado a 345 nm (3.60 e€V) producidas por electrones de 50 keV
y a la misma energia con electrones de 200 keV (fuera de la condicién de excitacién SPP) que viajan en el

vacio en una trayectoria paralela a la superficie del metal a una distancia de 10 nm.

38



Con el fin de poder interpretar adecuadamente los mapas de intensidad de campo eléctrico simulados
en la figura 4.5 es necesario recordar que la excitacién resonante de los plasmones de superficie sélo
se producird cuando se cumplan las condiciones de transferencia de momento y energia adecuadas,
es decir, cuando se crucen las curvas caracteristicas de las relaciones de dispersién de los haces de
electrones y los plasmones de superficie. La figura 4.6 muestra una representacion cualitativa de las

mismas.

E(eV)
@

k(nm™1)

Figura 4.6: Representacién cualitativa de las relaciones de dispersién correspondientes a plasmones de super-
ficie SPP (azul) y haces de electrones de 200 keV (azul claro) y 50 keV (violeta) en trayectorias paralelas a la
superficie. También se incluye la relacién de dispersién de luz en el vacio (linea continua negra). La excitacién
resonante de los plasmones de superficie por medio de estos haces de electrones se producira en los puntos de

corte entre las respectivas relaciones de dispersién.

En esta configuracién, dado que el vector de onda asociado al electrén tiene proyeccion en la superficie
del metal, es posible representar en una misma grafica la relacion de dispersién de los plasmones de
superficie y la de los electrones que sirven de excitacién, cuya pendiente viene dada por la velocidad

(energia cinética del haz) y se deduce de la expresion para la energia relativista:

1 2
FE = = = 11— ——7—5—— 4.
hiw = hugk =k <(Ec/m002) " 1) ck (4.9)

En donde % es la constante reducida de Planck, E. la energia cinética del haz, mgc? la energia en
reposo de las particulas consideradas (511 keV) para un electrén) y ¢ es la velocidad de la luz en el
vacio. Como se ilustra en la representacién de las relaciones de dispersién, la condicién resonante para
la excitacién de los plasmones de superficie viene determinada por el denominado punto de operacion,
esto es, la interseccion entre la relacion de dispersion y la recta de dispersion correspondiente al haz
de electrones. Notar que el aumento de la energia cinética del haz de electrones conduce a un punto

de operacién més bajo (es decir, a la excitacién resonante de plasmones con menores energias).

39



En la figura 4.5 se puede apreciar, que en el caso de electrones de 50 keV se va a producir excita-
cién resonante de plasmones a 345 nm, mientras que si los electrones viajan a 200 keV, dado que el
corte entre las correspondientes curvas de dispersién se desplaza hacia la recta asintética de la luz
en vacio, la excitacién resonante debe ocurrir a menores energias. A modo de resumen, la Figura 4.7
representa esquematicamente las excitaciones producidas en la intercara vacio-metal por electrones que

viajen en una trayectoria paralela a dicha superficie.

S SPP
Iy" —

Figura 4.7: Representacién esquemdtica de la excitacién de plasmones de superficie SPP por un haz de

electrones paralelo a la superficie.

En este punto hay que mencionar que esta configuracién de excitacion paralela de plasmones mediante
haces de electrones es una primera aproximacién a una nueva familia de dispositivos épticos integrados
que emplean haces de electrones como fuentes de luz para aplicaciones que tienen como objetivo trasla-
dar el estudio de fenémenos caracteristicos de la fisica de particulas y altas energias con aproximaciones

experimentales tipicas de la foténica.

4.3 Excitacién de radiacion Cherenkov acoplada a SPP

En la década pasada, se produjeron avances prosperos en los campos de la electrénica, la foténica y
la nanotecnologia, como sustrato fundacional para una metodologia prometedora a la hora de generar
radiacién en el rango visible [48-50]. Entre estos estudios se puso de manifiesto el disefio para futuras
aplicaciones que se vertebraran sobre los fenémenos electromagnéticos en guias de onda con estructu-
ras periédicas nanométricas excitadas por haces de electrones. Mas atn, en similitud con la linea de
este trabajo, se han establecido las bases para el futuro desarrollo de dispositivos en los que produ-
cir y sensar las propiedades de la radiacién Cherenkov producida por un haz de electrones y pulsos
opticos. Motivo por el cual, atin en el estado del arte, los aceleradores de electrones que operan con
estas estructuras foténicas se postulan como principal baza para la produccién de pulsos ultracortos de
attosegundos y la excitacién de radiacién Cherenkov. Todo ello, sin olvidar, la providente aportacién

de las técnicas de manufactura que se han ido implementando en nanotecnologia.
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Todos estos estudios han propiciado el estudio, diseno de dispositivos y desarrollo de enfoques diversos
para la obtencién de radiaciéon Cherenkov, tales como el control de los angulos de radiaciéon Cherenkov
mediante cristales foténicos con radiacién de transicién resonante [51], su verificacién experimental
en metamateriales [52] varias décadas después del planteamiento de las hipStesis de Veselago [53] y
fenémenos tan exoticos como la obtencion del corrimiento Doppler y la emisién de radiaciéon Cherenkov

convencional en medios con indice de refraccién negativo [54].

En el presente trabajo adaptamos los resultados obtenidos por la Universidad de Ciencia y Tecno-
logia Electrénica de China [11,55] a distintas estructuras de medios materiales caracterizadas por los
datos tabulados implementados dentro de las librerias de COMSOL Multiphysics. En concreto, se
emplea un substrato de SiC debido a su ficil crecimiento en obleas y su alto indice de refraccién en
la regién del visible ng;c ~ 3.2, junto con una ldmina delgada de plata 20 nm. Posteriormente se
anade una capa de 20 nm de espesor de TasOs5 para poner de manifiesto la posibilidad de sintoni-
zar los plasmones SPPs a una longitud de onda mayor. Para ello, dada la metodologia de COMSOL
Multiphysics, presentamos de forma escalable en este trabajo como se fue abordando el problema en

diferentes etapas.

4.3.1 Descripcién cualitativa de la radiacién Cherenkov

El segundo postulado de la Teoria de la Relatividad Especial ha sido desde tiempo atrés objeto de
fascinacion y estudio en diversas lineas de investigacion. No obstante, cuando el problema se traslada
a medios materiales, la situacién no hace sino adquirir un cariz singular. Algunos fenémenos, y en
concreto el que vamos a desarrollar, como decia John Hubbell, aiin proyectan una larga sombra -o luz
en realidad- a lo largo de la historia y el futuro de la fisica de la radiacién. La radiaciéon Cherenkov
debe, por tanto, abordarse desde la interdisciplinariedad que le confieren sus analogias con fenémenos

fisicos conocidos, el formalismo matematico y la descripcién cualitativa del mismo.

Supdngase un electréon en movimiento rectilineo uniforme a través de un medio transparente, no ab-
sorbente (parte imaginaria de la funcién dieléctrica nula). En la vecindad de su recorrido, el campo
eléctrico de la carga en movimiento deformard las nubes electrénicas de los atomos del material, quedan-
do el medio polarizado momentaneamente en torno a la posicién del electrén en movimiento. Cuando
este se desplace de una posicién a otra a lo largo de su trayectoria, las nubes electrénicas recuperaran
su forma original. No obstante, mientras permanezcan deformadas, actuaran como dipolos elementales
orientados radialmente hacia afuera a la trayectoria del electrén. Cada regién del espacio, a lo largo
de la trayectoria del electrén, recibird un breve pulso electromagnético, por lo que esta particula actia

como una fuente puntual de frentes de ondas esféricos cuyo origen se sitia en su posicion.
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Para obtener una imagen del fenémeno descrito en COMSOL Multiphysics, se implement6 en una

primera fase como un estudio temporal:

OF L .
ETEOE_VXH—FO‘E:_JG (410)

En donde la densidad de corriente eléctrica viene definida por el desplazamiento de un electrén en mo-

vimiento rectilineo uniforme siguiendo la ecuacién (4.5) y que se implementé como un pulso gaussiano:

j’ _ qUo ef(z+x07v0t)2/202efy/202 67,22/202 i

° (V2ro?)3 ’

Planteandose asi dos escenarios posibles:

(4.11)

Bajas velocidades

A medida que el electrén se desplaza, los &tomos del medio recuperaran su forma original. No obstante,
mientras permanezcan deformados, actuaran como dipolos elementales orientados radialmente hacia
afuera a la trayectoria del electrén. Cada regién del medio, a lo largo de la misma, recibird un breve
pulso electromagnético. Las ondas radiadas interfieren destructivamente. A distancias lejanas, el campo

resultante se anula y, por consiguiente, no se observan fenémenos de radiacion.

Altas velocidades

Sin embargo, si la velocidad del electrén es superior a la velocidad de la luz en dicho medio, las ondas
emitidas radialmente en un punto lejano estaran en fase, produciéndose un campo resultante, observable
y con un cierto angulo con respecto a la trayectoria de la particula. Empleando la construccién de
Huygens (Figura 4.8), la condicién de coherencia tiene lugar cuando el electrén recorre una distancia
en el mismo tiempo que la luz viaja desde el punto inicial de la particula cargada al resultante de la
interseccién de la recta tangente al frente de ondas y el segmento perpendicular a este, que pasa por
el punto inicial. El angulo bajo el que se observa este fenémeno, denominado angulo de Cherenkov, es
descrito por la siguiente expresion:
1

cosf. = n (4.12)

En donde 8 es el parametro de velocidad relativista y n el indice de refraccién del medio material
transparente (en primera aproximacién isétropo, homogéneo e infinito). Por lo que este estampido

electromagnético tendra lugar cuando se verifique que:
fn>1 (4.13)

De estas expresiones se deduce la existencia de una velocidad umbral para la emision de radiacién

Cherenkov (Bmin = 1/n) y un dngulo maximo 6. max = arccos(1/n), para n constante.
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Figura 4.8: Construccién de Huygens en un medio dieléctrico ante el paso de una particula cargada. A la
izquierda, la radiacién emitida en cada punto interfiere destructivamente y no se aprecia en distancias lejanas.
A la derecha, la radiacién emitida interfiere constructivamente en cada punto a lo largo de la trayectoria,

credndose un frente de ondas (onda de choque).
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Figura 4.9: Mapas de la distribucién de campos electromagnéticos generados por el movimiento de un electrén
con velocidad constante de 8 =0.41c (50 keV) y de 8 =0.94c (1000 keV) en un medio infinito, isétropo y

homogéneo caracterizado por su indice de refraccién n=1.33.

43



La figura 4.9 muestra la simulacién de los mapas de la distribucién de campos electromagnéticos gene-
rados por el movimiento de un electrén con velocidad constante de 5=0.41c (50 keV) y para 8=0.94c
(1000 keV) en un medio infinito, isétropo y homogéneo caracterizado por su indice de refraccién n=1.33
(agua). Si la velocidad de la particula es menor que la velocidad de la radiacién en el medio, los frentes
de onda producen interferencia destructiva. Si por el contrario la velocidad de la particula es mayor
que la velocidad de la radiacion en el medio, los frentes de onda que va generando el electrén en su
trayectoria interferirdn constructivamente, de manera que formara un frente de onda orientado tal co-
mo muestra la simulacién. Mencionar que la estela que se observa en las figuras dejada por el electrén
en el eje de su trayectoria, es fruto de los tiempos de calculo numérico y estd relacionada con la im-
plementacion del electrén, no como una particula puntual sino como un pulso gaussiano de densidad

de corriente.

4.3.2 Distribucion espectral

La distribuciéon que da cuenta del nimero de fotones Cherenkov emitidos por unidad de longitud y

2N 1 1 1
o (1 ) 414
dzax )\2< ﬁQn(/\)2> e (414)

En donde « es la constante de estructura fina, con un valor aproximado de 1/137. Tal y como se apre-

distancia viene dada por:

cia en la Figura 4.10, se obtiene un valor maximo local de fotones emitidos, para medios materiales
transparentes, en la regién del ultravioleta cercano (presentando varios mdximos segin el espectro de

indice de refraccién del material, como en el caso del agua).
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Figura 4.10: Distribucién espectral del nimero de fotones Cherenkov emitidos por unidad de longitud de onda

y de distancia recorrida para un electrén.
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Esta curva pone de manifiesto la importancia en la eleccién de materiales dieléctricos para visuali-
zar la radiacién Cherenkov, surgiendo asi un interés en reproducir el fendmeno para longitudes de

ondas mayores acordes a las dimensiones de los dispositivos empleados.

4.3.3 Emision Cherenkov en intercaras entre varios medios

Como se ha comentado, los resultados anteriores ponen de manifiesto las predicciones teéricas y los
experimentos realizados en 1934 por Sergei Vavilov, Pavel Cherenkov, Ilya Frank e Igor Tamm [56]
y constatados a lo largo de las décadas posteriores a través de distintas lineas de investigacion y
aplicaciones experimentales [57-59]. Sin embargo, limitar la comprensién del fenémeno a un estadio
tan restringido no darfa cuenta de toda la fenomenologia tan exdtica que puede llegar a ponerse de
manifiesto en aras de la reproduccién de la radiacién Cherenkov en estructuras foténicas. Por ello, como
método ilustrativo de la complejidad de este fenémeno electromagnético, se muestra en la Figura 4.11
la distribucién de los campos electromagnéticos en un sistema compuesto por tres medios homogéneos
para visualizar el papel determinante del angulo limite de radiacién Cherenkov y su efecto a la hora

de confinar el campo electromagnético radiado a través de distintas capas de materiales dieléctricos.

Hm

-0.5 0 0.5 1 15 2 25 3 3.5 4 fm

Figura 4.11: Un electrén con una energfa cinética de 1000 keV viaja a lo largo de un material acuoso emitiendo
radiacién Cherenkov con el dngulo indicado en la figura. Los campos electromagnéticos inciden en la primera
intercara propagandose en el interior de un cristal de cuarzo ne =1.55 bajo un dngulo refractado distinto al
incidente. Finalmente, los fotones inciden en la intercara de cuarzo-vacio muy proximo a la condicién de dngulo
limite, poniendo de manifiesto el dngulo practicamente rasante de los frentes de onda esféricos incidentes. A
su vez, las multiples reflexiones que se producen en las intercaras quedan representadas, dando lugar a una
intensificacién del campo eléctrico en la regién posterior a la posicién actual del electrén, interfiriendo con los

frentes de ondas esféricos delimitados por el cono de radiacion.

Una vez visualizado el fenomeno y la complejidad de su distribucién a lo largo de estructuras multicapa,

estamos en condiciones de abordar el propésito de este tltimo capitulo.
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4.3.4 Emision Cherenkov por plasmones SPPs en SPCLS

Dado que ninguna particula en vacio puede superar la velocidad de la luz, en un principio no es posible
la emisién de radiacién Cherenkov en vacio'. Esta afirmacién es cierta en general, pero, como se vera a
continuacién, puede no cumplirse cuando la particula que se desplaza en el vacio estd en la proximidad
de la superficie de un metal. En un apartado anterior se ha visto que un electrén viajando en el vacio
en una trayectoria paralela a la superficie de un metal puede inducir la excitacién de plasmones de
superficie. En este apartado vamos a ver que esta interaccién es la base de la emisién de radiacién
Cherenkov en dieléctricos inducida por electrones que viajan en el vacio y modulada por la excitacion de
plasmones de superficie. Los dispositivos emisores de luz cherenkov via plasmon de superficie (SPCLS)
tienen un potencial prometedor tanto para aplicaciones asociadas al campo de la fisica de particulas
como de la optoelectréonica y foténica. Su estructura basica es muy simple, formada por la integracién
de una capa metdlica delgada soportada por un substrato dieléctrico. La capacidad de miniaturizacién
de estas plataformas, en el rango de las micras, hace que los dispositivos SPCLS presenten un potencial

prometedor como componentes opto-electréonicos.

Lamina delgada de plata sobre substrato dieléctrico

La estructura propuesta [55], esquematizada en la Figura 4.12, estd formada por una capa delgada
de 20 nm de plata (Ag) sobre substrato de SiC de alto indice de refraccién en la regién del visible.
Como se comprobd en el apartado de excitacién paralela, un haz de electrones paralelo a la superficie
metdlica. No obstante, al incluir un medio de funcién dieléctrica 4, si se verifica la condicién (4.12),

los plasmones SPP producen radiacién Cherenkov en el substrato.

Figura 4.12: Haz de electrones desplazdndose, en vacio, paralelos a la superficie de una ldmina delgada de

plata (Ag) de 20 nm sobre substrato de carburo de silicio (SiC). Frente de ondas en el substrato.

1Un articulo reciente [60] muestra que bajo la accién de fuertes campos electromagnéticos, las fluctuaciones producidas
a nivel cuantico pueden inducir un indice de refraccién efectivo anisétropo permitiendo la emisién de radiacién Cherenkov

en vacio.
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La curva de dispersion del conjunto formado por una ldmina de plata sobre un substrato dieléctrico
permite, la excitacién de un modo asimétrico (rama superior de la relacién de dispersién) y otro
simétrico (rama inferior) al emplear un haz de electrones en vacio paralelos a una superficie metdlica
(ver Figura 4.13). No obstante, solo cuando la energfa cinética de la particula cargada es mayor que el
umbral para la produccién de radiacién Cherenkov se produce la excitacién de plasmones de superficie

del modo asimétrico.

Me*m — .(gmkl—Jrkz)ekm -
A A Modo asimétrico
()
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Figura 4.13: Curvas de dispersién para una estructura metal-substrato con diferentes valores de la funcién
dieléctrica. El valor de la funcién dieléctrica del substrato disminuye de la rama discontinua con €4,0, pasando
por €4,1, a la continua e4,2. Las rectas del haz de electrones con energias de 100 keV y 400 keV intersectan con
el modo asimétrico en distintos puntos de operacién A (luz de 330 nm, 3.75 eV) y B (luz de 350 nm, 3.54 V),

respectivamente. En la regién sombreada se verifica la condicién de radiacién Cherenkov en el substrato.

En donde ko = w/c, ki = \/k2 — k2, ko = /k2 — ekd, ks = \/eak? — k2, k, es el vector de onda en
la direccién asociada, €,, y €4 son la funcién dieléctrica del metal y el substrato dieléctrico, respectiva-
mente. El espesor de la ldmina de plata h es de 20 nm. Mediante esta geometria en excitacién paralela,
los plasmones de superficie pueden transformarse en radiacién Cherenkov. En este diseno tienen lugar
dos modos en la relacién de dispersiéon. No obstante, si bien es posible excitar ambos modos para un
haz de electrones acelerado a bajas energias, solo uno de ellos puede excitarse en combinacién con la
radiacién Cherenkov mediante este disefio. La energia resultante viene determinada por la interseccién
de la relacién de dispersién del haz con la curva de dispersion del plasmén de superficie. Como dicho
punto se encuentra en la region comprendida entre la recta de dispersién para la luz en el vacio y la

luz en el medio, la excitacién de plasmones de superficie vendrd acompanada de la propagacién de
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un frente de ondas con las propiedades de la radiacién Cherenkov, en el medio en el que la particula
no estd inmersa. Para ello, la longitud de onda de emisién puede ajustarse seleccionando la energia
del haz. Mediante este procedimiento, se asegura que la velocidad de fase de la onda que se propaga
en el dieléctrico sea mayor que la velocidad de fase de la luz en dicho medio. Este es el principio de

funcionamiento para el disefio y desarrollo de los dispositivos SPCLS [55].

Mm [ ' Vim
0.2l 100lkeV {A 1.37x107
x107
0.15 , _ -y . 1
0.1
0.5
0.05
( 0
ol
-0.5
-0.05}
-1
-0.1
V¥ -1.24%x10’
Mm Vim

" A 6.97x10°

7
0.15¢ x10
0.1 I]_
0.05 0.5
0 e 0
LIS A\ = x
\ A \ A -
-0.05 gy N \ iy B N RN 4*\ T L - 0.5
U8 N S, TR Vs ER VAT A RATNY
T O S R AR Y = S WA Y ATy
0.1k R . B, < S \ - == ] -1
" e >0~ e /\\5&'»-/\'\/\\/ /\\/\.k\\,\\'"\
)_(,’;YA‘ AR AR {’\’\\\k\&})r TN N VW\’( PR \(\\ﬁ\ =
-
-0.15¢ B L A \ VA TN A \'f_g’\ DN ey 7
VN A A A T L v R 1V -1.39%10
0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 HMm

Figura 4.14: Excitacién de plasmones de superficie en la intercara vacfo-metal por un haz de electrones paralelo
a la misma y emisién de radiacién Cherenkov en el substrato. Figura superior: mediante un haz de electrones

a 100 keV. Figura inferior: mediante un haz de electrones a 400 keV.

La Figura 4.14 muestra la evaluacién de la intensidad de campo eléctrico (evaluado a 330 nm) en la
excitacion del plasmén SPP la intercara vacio-metal por un haz de electrones paralelo a la misma y la

emisién de radiacién Cherenkov en el substrato. La figura superior corresponde a un haz de electrones
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de 100 keV (5=0.55) y el inferior de 400 keV (5=0.84). Para el haz de electrones de menor energia,
se obtienen plasmones SPP para fotones de mayor energia y estos estan caracterizados por un vector
de onda mayor que en el caso correspondiente para haces de alta energia, por lo que la longitud de
penetracién en el vacio es menor. La produccién de radiacién Cherenkov se logra, en ambos casos,
en el substrato. No obstante, como puede apreciarse para electrones acelerados a energias menores la
fenomenologia, si bien se reproduce, no es apreciable en comparacion a energias superiores. Por ello,
surge la necesidad de introducir un nuevo disenio que permita la excitacién de ambos fenémenos a

energias menores.

Estructura multicapa dieléctrico-metal-substrato

Los dispositivos SPCLS ofrecen un potencial prometedor tanto para aplicaciones asociadas al campo
de la fisica de particulas como de la optoelectrénica y foténica. Su estructura simple, formada por la
integracién de una capa metdlica delgada soportada por un substrato dieléctrico, permite la excitacién
de plasmones de superficie en la intercara metdlica por el movimiento de un haz de electrones paralelo
a dicha superficie y, cuando se cumplen las condiciones necesarias para ello, se produce la emision de
radiaciéon Cherenkov en el soporte dieléctrico. La capacidad de miniaturizaciéon de estas plataformas,
en el rango de las micras y nanémetros, hace que los dispositivos SPCLS presenten un potencial
prometedor como componentes electrénicos. Otra caracteristica importante de los SPCLS es que la
radiacion emitida puede amoldarse a un rango amplio de frecuencias seleccionando la energia del haz.
La frecuencia de la radiacién emitida disminuird a medida que la energia cinética del haz de electrones
aumente. Sin embargo, para radiacién en bajas frecuencias, se requiere un haz acelerado a altas energias,
incluso del orden de 1 MeV. Todo ello constituye un gran desafio para lograr aplicaciones préacticas de
las estructuras SPCLS. Por ello, es de gran interés el conocimiento del comportamiento de la relacién
de dispersion en estos dispositivos. Si se anade al disenio descrito en el apartado anterior una fina capa
de dieléctrico (TagOs de 20 nm) sobre la lamina metdlica (ver Figura 4.15), se logra la excitacién de

plasmones de superficie con fotones de mas baja energia.

Figura 4.15: Haz de electrones desplazdndose, en vacio, paralelos (d = 10 nm) a la superficie de una ldmina
delgada de pentadxido de téntalo (T'a20s) de 20 nm sobre la estructura de ldmina de plata (Ag) de 20 nm

sobre substrato de carburo de silicio (SiC). Frente de ondas en el substrato.
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Para una estructura planar SPCLS con una ldmina delgada de plata (Ag) incrustada entre un substrato
y una capa fina de material dieléctrico, la resolucién de los campos electromagnéticos y la imposicion

de las condiciones de contorno conduce a la siguiente relacién de dispersién (Figura 4.16):

2¢e rkq cosh(kad) + 2k2 senh(kod) 2emkq cosh(ksh) + 2e4k3 senh(ksh)

M2 etk senh(kad) + 2k cosh(kad) 2 2e ks cosh(ksh) — 2¢ ks senh(ksh)

€ (4.16)
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Figura 4.16: Relacién de dispersién para la estructura dieléctrico-metal-substrato planteada. Las rectas co-
rrespondientes a los haces de electrones con energias de 100 keV y 400 keV cortan con el modo asimétrico
en distintos puntos de operacién a una energia menor que en la estructura anterior. Los puntos A y B se
corresponden con fotones de 400 nm (3.10 eV) y 550 nm (2.25 eV), respectivamente. En la regién sombreada

se verifica la condicién de radiacién Cherenkov en el substrato.

En donde kg = w/c, ky = \/k2 — k3, ko = \/k2 — e k2, ks = \/k2 — emk?, ke = \/k2 — e4k2. Siendo w
la frecuencia angular, kg el vector de onda en el vacio, k; el vector de onda en la direccién paralela de
la superficie. Los espesores d y h se corresponden con el grosor de la capa dieléctrica y la capa metalica,
respectivamente. Las funciones dieléctricas €,,, €4 ¥ €¢ hacen referencia la permitividad eléctrica del
metal, la capa substrato y la capa delgada de dieléctrico depositada sobre el metal. En el limite d = 0,

las expresiones (4.15) y (4.16) coinciden.

La capa de dieléctrico colocada sobre la capa de metal, tiene como primer efecto significativo dis-
minuir el valor asintético de la energia de excitacién resonante de los plasmones de superficie, es decir
se va a poder excitar plasmones de superficie de forma resonante con menores energias caracteristicas
(mayores longitudes de onda). Este efecto se muestra de forma cualitativa en la Figura 4.16. dado que

la emisién Cherenkov asociada a esta configuracion estd sintonizada a la de la excitacién del plasmén
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de superficie correspondiente, este hecho va a significar que la emison cherenkov asociada serd también
a menores energfas (mayores longitudes de onda), luego aparece como una via alternativa para sinto-

nizar el rango de longitudes de onda de emisién Cherenkov en estos dispositivos.

La figura 4.17 muestra mapas de intensidad de campo eléctrico para electrones de 100 keV (Agpp=400
nm) y 400 keV (Aspp=550 nm). En este caso, ademads de la variacién del rango de longitudes de onda en
la emisién Cherenkov mencionada, se observa que la intensidad de la emision Cherenkov en el sustrato
dieléctrico aumenta al aumentar la energia del haz de electrones, (es decir, al aumentar la longitud de

onda de la emision Cherenkov.
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Figura 4.17: Excitacién de plasmones de superficie en la intercara dieléctrico-vacio-metal por un haz de
electrones paralelo a la misma y emisién de radiacién Cherenkov en el substrato. Figura superior: mediante un

haz de electrones a 100 keV. Figura inferior: mediante un haz de electrones a 400 keV.
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Estos resultados ponen de manifiesto que los mecanismos que gobiernan las estructuras SPCLS difieren
de otros tipos de radiacién Cherenkov [31,56,61-63]. Para los escenarios habituales donde se pone en
evidencia la radiacion Cherenkov, esta presenta un espectro de radiacién amplio y continuo, donde
la intensidad méxima radiada depende, como indicaba la Figura 4.10, de la respuesta del medio a la
longitud de onda de los fotones emitidos. Para las estructuras que se han desarrollado en este ultimo
apartado, el movimiento uniforme del haz de electrones no excita la radiacién Cherenkov en el metal
directamente. En su lugar, el haz de electrones excita los plasmones SPP primero y, a continuacién, se
transforman en radiacién Cherenkov en el medio dieléctrico activo (SiC), tanto para el caso en el que
se emplea inicamente una pelicula metélica (Ag) como para el conjunto dieléctrico-metal (TagO5/Ag).
En consecuencia, la velocidad del haz debe igualar a la velocidad de fase del plasmén SPP y la energia
radiada vendra determinada por el punto de operacion, esto es, los plasmones SPP en las estructuras
SPCLS actian como filtros de frecuencia sintonizables. En esa linea de avances recientes, materiales
como el MgO-TiO,, silicio poroso, ZnSe, SiC y el BiyGe3O15 presentan propiedades Opticas excelentes
para el proposito de sintonizado y ajuste de la condicién de excitaciéon de plasmones SPP y radiacion

Cherenkov, traslandado una fenomenologia del ultravioleta al rango visible.

Al mismo tiempo, la dependencia del parametro § con la particula considerada en funciéon de su
masa en reposo, la radiacion Cherenkov sirve como principio de operacién para una amplia fami-
lia de detectores de particulas en funcién del dngulo de fotones Cherenkov proyectados. Por ello, la
utilizacién de plataformas SCPLS se presenta como una alternativa [64], para bajas energfas, de los
detectores [65,66] convencionales de radiacién Cherenkov (contadores diferenciales, absorcién total,

umbral y de anillos).
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Capitulo 5

Conclusiones

La libreria WaveOptics de COMSOL Multiphysics es una herramienta de resoluciéon de ecuaciones
fundamentales electromagnéticas en geometrias complejas, robusta y versatil, capaz de poner de ma-

nifiesto de forma eficiente fenomenologias foténicas dificilmente abordables de forma analitica.

En intercaras metal-dieléctrico y en la superficie de cristales dieléctricos truncados es posible la exci-
tacion de modos superficiales con luz, en el primer caso llamados polaritones de plasmén de superficie
(SPP) y en el segundo ondas superficiales de Bloch (BSW). La excitacién de SPP es consecuencia
de las caracteristicas dieléctricas de la intercara metal-dieléctrico, mientras que la excitacion de BSW
se debe a fenémeno de interferencia. En ambos casos, mediante el concurso de plataformas sensoras
con geometria Kretschmann es posible desarrollar transductores de alta sensibilidad basados en la
interaccion del campo evanescente de la onda superficial con fluidos. Mientras que los modos SPP sélo
son compatibles con excitaciones con polarizacién TM, los modos BSW son compatibles tanto con
polarizacién TE como TM, lo cual los hace interesantes para el desarrollo de plataformas sensoras de

moléculas quirales en disolucién.

A través del estudio de la interaccién de nanoestructuras plasménicas multicapa con electrones rapidos
que viajan en el vacio es posible el disenio de sensores de particulas basados en deteccidon de emisién
Cherenkov sintonizada a voluntad en el visible, con aplicaciones en fisica de alta energia. En concre-
to, electrones rdpidos viajando en el vacio paralelos a una estructura dieléctrico/metal/sustrato, con
espesores para las capas de dieléctrico y de metal en el rango de algunas decenas de nanémetros, son
capaces de excitar emisién de radiaciéon Cherenkov en el sustrato, cuya longitud de onda e intensidad
depende de la relacién de dispersién de los plasmones de superficie excitados y de la energia de los

electrones.

53



The WaveOptics library from COMSOL Multiphysics is a robust and versatile tool for solving fun-
damental electromagnetic equations in complex geometries, capable of efficiently revealing photonic

phenomenologies that are difficult to approach analytically.

In metal-dielectric interfaces and on the surface of truncated dielectric crystals it is possible to excite
surface modes with light, in the first case they are called surface plasmon polaritons (SPP) and in
the second case surface Bloch waves (BSW). The excitation of SPP is a consequence of the dielectric
characteristics of the metal-dielectric interface, while the excitation of BSW is due to interference phe-
nomena. In both cases, through the use of sensor platforms with Kretschmann geometry it is possible
to develop highly sensitive transducers based on the interaction of the surface wave evanescent field
with fluids. While SPP modes are only compatible with TM polarization excitations, BSW modes are
compatible with both TE and TM polarization, which makes them interesting for the development of

chiral solution sensor platforms.

Through the study of the interaction of multilayer plasmonic nanostructures with fast electrons trave-
lling in vacuum, it is possible to design particle sensors based on Cherenkov emission detection tuned
to the visible at will, with applications in high energy physics. In particular, fast electrons travelling
in vacuum parallel to a dielectric/metal/substrate structure, with thicknesses for the dielectric and
metal layers in the range of dozens of nanometres, are able to excite Cherenkov radiation emission in
the substrate, whose wavelength and intensity depend on the scattering ratio of the excited surface

plasmons and the energy of the electrons.

54



Apéndice A

Simulaciones

A.1 Excitacién de plasmones SPP

A la hora de implementar en COMSOL Multiphysics la excitacién de plasmones SPP, primero se
procedié a través de un diseno que permitiera visualizar la imposibilidad de su generacién mediante
luz directamente desde un medio dieléctrico. Posteriormente, se introdujo la geometria Kretschmann-

Raether.

Parametros

Los parametros introducidos fueron los siguientes:

Parametros
Nombre | Expresién | Valor Descripcién
alpha 0[deg] 0 rad Angulo de incidencia
nin 1.55 1.55 Indice de refraccién (medio dieléctrico de entrada)
nnout 1.33 1.33 Indice de refraccién (medio dieléctrico de salida)
1da0 800[nm] 8E-7 m | Longitud de onda de operacién

Materiales

Se definieron valores constantes del indice de refraccién para los medios dieléctricos, tal y como se
indican en las ilustraciones, y se implement6 una funciéon de indice de refraccién variable desde las
librerfas de materiales incluidas en COMSOL Multiphysics. En concreto: Au (Gold) (Hagemann et al.
1974: nk 0.003542-0.8266 pm)
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Puertos

Se implementaron puertos periédicos definidos por un campo eléctrico de componentes (0,0,1) para
polarizacién-s y como un campo magnético (0,0,1) para la polarizacién-p. El campo de formulario
correspondiente para el dngulo de incidencia se definié como alpha. Los campos correspondientes a los
indices de refraccién de los medios de los puertos de salida y entrada se definieron con los valores que

se ilustran.

Condiciones de contorno

En las fronteras verticales y paralelas del dominio de estudio se impusieron condiciones de contorno
de Floquet periédicas definidas desde un puerto periddico. Para el modelo de la Figura A.1 se impuso
ademas condiciones de dispersiéon en la cara exterior del medio metdlico para evitar fenémenos de

reflexion y dispersion no deseados.

Mallado

De acuerdo a la practica habitual en este tipo de aplicaciones, se seleccioné un mallado adaptativo

triangular de arista Ao/6.

Estudio en longitud de onda

Se realiz6 un estudio para A\g de valor lda0 (800 nm) y se aniadié un barrido auxiliar para dngulos de

incidencia alpha desde 0 a 80° en pasos de 0.5°.
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Figura A.1: Medio dieléctrico (en azul marino) 4 =2.40 (nq = 1,55) sobre una ldmina delgada metdlica de oro
(en amarillo) e, de 20 nm. Se seleccioné una longitud de onda de operacién Ag =800 nm y se fij6 un mallado

triangular adaptativo de arista Ao /6.
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Figura A.2: Medio dieléctrico (en azul marino) e4 =2.40 (nq = 1,55) sobre una ldmina delgada metdlica de oro
(en amarillo) e, de 20 nm. Se seleccioné una longitud de onda de operacién Ao =800 nm y se fijé un mallado

triangular adaptativo de arista Ao/6.

A.2 Modelado de cristales fotonicos 1DPC

A la hora de implementar en COMSOL Multiphysics la excitacién de ondas de Bloch BSW se im-
plement6 un disefio que se ilustra en la figura A.3, compuesto por cinco pares de capas de alto y
bajo indice de refraccion. El dieléctrico que sirvié como puerto de entrada se definié con un indice de

refracciéon mayor que el de salida a la hora de visualizar el angulo critico en los mapas de reflectancia.

Parametros

Los parametros introducidos fueron los siguientes:

Parametros

Nombre | Expresién | Valor Descripcién

alpha 0O[deg] 0 rad Angulo de incidencia

nin 1.55 1.55 Indice de refraccién (medio dieléctrico de entrada)

nnout 1.00 1.00 Indice de refraccién (medio dieléctrico de salida)

1da0 400[nm] 4E-7 m | Longitud de onda de operacién

d 100[nm] 1E-7 m | Espesor de cada capa del cristal truncado 1DPC

nh 2.06 2.06 Indice de refraccién de la capa de alto indice

nl 1.45 1.45 Indice de refraccién de la capa de bajo indice
Materiales

Se definieron valores constantes del indice de refraccién para los medios dieléctricos, tal y como se

indican en las ilustraciones, a través de los pardmetros mostrados en la tabla anterior.
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Puertos

Se implementaron puertos periédicos definidos por un campo eléctrico de componentes (0,0,1) para
polarizacién-s y como un campo magnético (0,0,1) para la polarizacién-p. El campo de formulario
correspondiente para el angulo de incidencia se definié como alpha. Los campos correspondientes a los
indices de refraccién de los medios de los puertos de salida y entrada se definieron con los valores que

se ilustran.

Condiciones de contorno

En las fronteras verticales y paralelas del dominio de estudio se impusieron condiciones de contorno

de Floquet periédicas definidas desde un puerto periddico.

Mallado

De acuerdo a la practica habitual en este tipo de aplicaciones, se seleccion6 un mallado adaptativo

triangular de arista Ao/6.

Estudio en longitud de onda

Se realiz6 un estudio compuesto de un barrido paramétrico en longitudes de onda comprendidas entre
300 nm y 900 nm, en etapas de 5 nm. Ademas, se anadié un barrido auxiliar para dngulos de incidencia

alpha desde 0 a 80° en pasos de 0.5°.
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Figura A.3: Cristal foténico 1DPC formado por cinco pares de capas de alto indice (nh=2.06) y bajo indice
(nl=1.45). Los medios de entrada y salida tienen un indice de refraccién nin=1.55 y nout=1.00, respectivamente.

Se fij6 un mallado triangular adaptativo de arista Ao/6.

58



A.3 Radiacion Cherenkov

Para visualizar la radiacién Cherenkov se introdujeron los siguientes pardmetros, varidndose la energia

cinética del electron.

Parametros
Nombre Expresion Valor Descripcién
q -1.6e-19 [C] -1.6E-19 C Carga del electrén
K 511keV] 8.1871E-14 J | Energfa cinética
EO 511keV] 8.1871E-14 J | Energfa en reposo
sigma 1 [nm] 1E-9m Pardmetro sigma (desviacién estandar)
beta sqrt(1-(1/((K/E0)+1))"2) | 0.86603 Pardmetro beta relativista
v0 beta*c_const 2.5963E8 m/s | Velocidad de la particula

A.3.1 Estudio temporal

Para la visualizacion de la radiaciéon Cherenkov en el dominio del tiempo se implementaron artefactos
de COMSOL denominados Absorbing Layers (Capas absorbentes) para evitar reflexiones de los frentes
de onda esféricos en las caras interiores. Se definié un tiempo de evaluacién teval=9.2[um]/v0 para
la geometria disenada en pasos de una décima de ese tiempo de evaluacién. Se definid, dentro de

COMSOL, como una nueva variable la densidad de corriente tal y como se detalla en la ecuacién

(4.11).

A.3.2 Estudio en frecuencia

Para el estudio en frecuencia, esto es, una solucion estacionaria del problema de Helmholtz con un

término de fuente, se introdujo la ecuacién (4.3) como la siguiente variable:

Jf=-q*(1/sqrt(2*pi))*exp(-i*ewfd.omega* (x+2[um]) /v0)*(1/sqrt(2*pi)/
sigma)*

exp(-(y-5[nm])?/(2*sigma?))*(1/sqrt(2*pi) /sigma)*ewfd.omega

Ademsds, se anadieron artefactos (Perfect Matched Layers o PMLs) de simulacién como en el caso
anterior para eliminar fenémenos de reflexién en las caras interiores del dominio simulado. El estudio
evaluado comprendi un barrido paramétrico en longitudes de onda desde los 300 nm a los 800 nm, en
pasos de 50 nm, y una evaluacién simultanea para valores de la energia cinética comprendida entre los

100 keV y los 1000 keV, en pasos de 100 keV.
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Figura A.4: Tres medios dieléctricos de distinto indice de refraccién n=1.33 (azul), n=1.55 (marrén) y n=1.00
(gris). Los marcos interiores de la figura son artefactos introducidos en COMSOL (Absorbing Layers). Se fijé

un mallado triangular adaptativo de arista Ao /6.
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Figura A.5: Estructura SPCLS Vacio/Ta205/Ag/SiC. Los marcos interiores de la figura son artefactos in-
troducidos en COMSOL (PMLs). Se fij6 un mallado triangular adaptativo de arista Ao/6. se fijé un mallado

triangular adaptativo de arista Ao /6.
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