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Se presenta un estudio de excitaciones plasménicas
generadas en superficies de pel{culas delgadas lisas y

corrugadas de Ag, utilizando la técnica de Reflexién Total

Atenuada en la geometria de Kretschmann. Se obtienen las

relaciones de dispersién para tales superficies, en

particular cuando se tiene una corrugacioén periédica

Crejilla>d, cuyo efecto es provocar un cruce entre las curvas

de dispersién correspondientes a la interfaz metal-aire y

metal-dieléctrico, siendo la  posicién de este cruce

dependiente de la pericdicidad de la rejilla. Adem4s,

se presentan los efectos que se manifiestan en la excitacidén

plasménica cuando la superficie del metal CAg> se expone al

aire del medio ambiente.



CENTRO DE INVESTIGACION CIENTIFICA
Y DE EDUCACION SUPERIOR DE ENSENADA

DIVISION DE FISICA APLICADA

ESTUDIO DE PLASMONES DE SUPERFICIE

POR REFLEXION TOTAL ATENUADA

TESIS

Que para cubrir parcialmente los requisitos necesarios

para obtener el grado de Maestro en Ciencias presenta

JOSE VALENZUELA BENAVIDES

Ensenada,B.C., Mayo. de 1989.



TESIS DEFENDIDA POR: JOSE VALENZUELA BENAVIDES

Y APROBADA POR EL SIGUIENTE COMITE

LTBCD
Dr. Jesifis taxiaaaatt Director del Comité

—* ¢
A) Man *

Dr. Mario Humberto Farias Sanchez, Miembro del Comité

~d2. \WQUU0 [A
Dr. Roberto Nacforro Mejia, Mienbed del Comité

ie

 

Dr. Leonel Susano Cotane Miembro del Comité

Of
Dr. Cecilio Javier Rebollar Bustamante, Miembro del Comité

836

] (/
i] [/ /

a/| ( \
t
1

M.C. Manuel Yamada sttitoda ,| Jefe del Departamento de Optica

LL
Dr. Martin luis celava Bafragén, Director de la Divisi6én de Fisica Aplicada

Cae.
M.C. Cuauhtémoc Nava Button, Director Acad&mico

Mayo 04, 1989



DEDICATORIA

A mi esposa y compafiera Alma Georgina.

A mis padres y hermanos.



AGRADECI MI ENTOS

A los maestros Dr.Jesus Ma. Siqueiros B. y Dr.Roberto

Machorro M., por su direccién, apoyo y amistad.

Al personal del Instituto de Fisica de la UNAM, por su

amistad.

Al Dep. de Optica del CICESE, en particular a los

M.C.: Diana Tentori, Amalia Martinez y David Salazar, por su

colaboracion en la preparacio6én de muestras.

Al Consejo Nacional de Ciencia y Tecnologia, por el

apoyo econdémico recibido.



CONTENT DO

Pagina

I INTRODUCCION 4

II PROPIEDADES OPTICAS DE METALES 6

II.1 Introducci6én. 6

It.2 Modelo de Lorentz. 7

it.3 Modelo de Drude. 12

Irl.4 Descripcidén Cualitativa Para

Metales Reales. 16

IIIT EXCITACIONES MACROSCOPICAS EN SUPERFICIES Y
RELACIONES DE DISPERSION 20

III.4 Introducci6én. 20

III.2 Relaciones de Dispersi6én. 28

III.3 Reflexidén Total Atenuada. 37

III.4 Efectos de la Rugosidad

Periéddica en Peliculas Met4Alicas. 45

IV EXPERIMENTO Y RESULTADOS 48

IV.1 Experimento. 48

IV.1.1 Preparacién y Caracteri-

zacién de muestras. 48

IV.1.2 Montaje Experimental. SS

IV.2 Resultados. 56

IV.2.1 Curvas de Reflectancia

y Dispersion. 568



CONTENIDO CContinuacidén)

Pagina

v DISCUSION 63

VI CONCLUSI ONES Be

LITERATURA CITADA 85



LISTA DE FIGURAS

Figura

4. Dependencia de £, Y & con la frecuencia.

eB: Dependencia espectral de la reflectividad.

3. Dependencia espectral de «1 y £2 para un metal de

electrones libres. Nétese la diferencia de escalas

para el eje vertical.

4. Dependencia espectral. de la reflectividad para un

metal de electrones libres.

5. Diagramas de bandas para un metal. El umbral para

una transicién directa es a partir de la energia

de Fermi en Ko hacia el mismo estado Ko en una
banda superior.

6. Curva de reflectancia para la plata.

7. Variacién del campo eléctrico asociado a la onda

superficial que se propaga a lo largo de la

frontera entre dos medios diferentes.

8. Patrén cualitativo del campo generado por la

excitacién superficial con carga epCx) y rotacidén

prograda de los vectores eléctricos en los medios

mY G:

Qg. Curvas de dispersién de plasmones para un metal de

electrones libres con amortiguamiento finito. ad K

real, w compleja Ccurva a); bd) w real, K compleja

Ccurva 6).

10. RTA en la configuracién PAM con espesor den la

capa de aire que separa a un prisma semicilindrico

del volumen de una muestra de medio activo. Luz

incidente a un Angulo @ y con polarizacién p.

41. RTA en la configuracién PMA con una pelicula

activa de espesor d depositada en la base de un

prisma semicilindrico.

12; Ilustracién esquematica que muestra como la

técnica de RTA permite observar experimentalmente

una porcién de la curva de dispersién en la

interfaz medio-aire.

Pagina

10

44

14

1s

16

18

a1

26

36

40

41

43



LISTA DE FIGURAS CContinuacidén)

Figura PAagina

13. Curva experimental de reflectancia vs. Angulo de

incidencia para una muestra de plata en la

configuracién de Kretschmann CA=633nm). 44

14. Curvas de dispersién para las interfaces

metal-prisma y metal-aire reducidas a la primera

zona de Brillouin. 47

158. Proceso de elaboracidén de peliculas delgadas de Ag

con corrugacién periddica. 49

16. Espectros de RTA generados por computadora para

diferentes espesores de una pelicula de Ag. 51

17. Arreglo experimental para la técnica de RTA. La

adquisicién y control se efecttta mediante una

computadora. 54

18. Geometrias del prisma utilizado en la técnica de

RTA. 55

19. Curvas de reflectancia obtenidas por RTA para una

pelicula lisa de Ag a diferentes energias de

iluminacion Cmuestra AD.

20. Curva de dispersién de plaSmones para una pelicula

lisa de Ag Cmuestra A). 58

214 Curvas de reflectancia obtenidas por RTA para una

pelicula corrugada de Ag. a@=833nm, h=6nm, d=SOnm

Cmuestra BD). 59

ee. Curva de dispersién de plasmones para la muestra

Bs 60

23. Curvas de reflectancia obtenidas por RTA para una

pelicula corrugada de Ag a diferentes energias de

iluminacién Ca=833nm, hk=12nm, @=SOnm, muestra C) 61

24. Curva de dispersién de plasmones para una pelicula

corrugada de Ag Cmuestra C). 62

25. Curvas de dispersién tedricas. Curva Ca) pertenece

a la interfaz Ag-aire; Cb) interfaz

Ag-dieléctrico; Cb’) curva Cb) trasladada por un

vector de la red G=én7a. 63



LISTA DE FIGURAS CContinuacidén)

Figura Pagina

26. Minibrecha en energia en las curvas de dispersioén

para una rejilla de Ag. d=S5000A, h=S00A,

a=1.ium. [Tomada de Koteles, et al, 1984]. 87

27. Curvas de dispersién para una pelicula delgada de

Ag, con corrugacién a=8620A, espesor d=600A y

profundi dad de surco de 430A { Tomada de
Pockrand,1974). 68

28. Minibrecha en el momento en curvas de dispersidén

para la interfaz Ag-vacio, medido para rejillas

profundas. [Tomado de Krod, et al, 1981]. 69

29. Cur vas de dispersidén experimentales de las

muestras A, B y C. 70

30. Angulo de resonancia contra  profundidad de
modulacién A de una superficie de plata, Los

simbolos representan resultados experimentales,

las curvas fueron calculadas usando la teoria de

Kretschmann y Kréger. [Tomada de Pockrand, et al,

1976). 7A

31. Relaciones de dispersién de los PS en la interfaz
Ag-aire para las muestras A Ch=Onm) y C Ck=12nm). 73

32. Relaciones de dispersién de PS en una rejilla de

Ag con Rk como parametro. a=8620A [Tomada de

Pockrand, 1974). , 03

33. Dependencia de la posicién angular del minimo de

resonancia con el envejecimiento de una pelicula

de Ag. 78

34. Reflectancias experimentales y  calculadas en

funcidén del angulo, para un sistema de

Ag-dieléctrico. [Tomada de Kovacs, et al, 1977). 76

35. Reflectancia experimental de la Figura 34 y

reflectancia calculada introduciendo capas de

rugosidad y cermet. [Tomada de Kovacs, et al,
1977). ‘ 77

36. Curvas de RTA de una pelicula de Ag. para

diferentes tiempos de envejecimiento al estar

expuesta al medio ambiente. 78



LISTA DE FIGURAS CContinuacidén)

Figura Pagina

7; Curvas de RTA simuladas por computadora para un

sistema de prisma—-Ag-Agz2s, para diferentes

espesores del dieléctrico. Indice del  prisma:

1.467; Cn, Rag=CO.06,4.15); Cn, Dag2zs=C3.5,0. 4).
A=633nm. 80



LISTA DE TABLAS

Tabla Pagina

I. Par Ametros de las muestras estudi adas. 53

a=periodicidad de la rejilla, h=profundidad del

surco, d=espesor de la pelicula.



ESTUDIO DE PLASMONES DE SUPERFICIE

POR REFLEXION TOTAL ATENUADA.

I INTRODUCCION.

En fisica de superficies, un haz de Aaa.

canstituye una sonda sensible para proporcionar informaci én

sobre fendémenos y excitaciones superficiales, ya Sea con

espectroscopia de fotoelectrones, espectroscopia Auger ,

dispersién elAastica o inel4stica de bajas energias, etc. Sin

eS BAI CCD y la radiacioén electromagnética tambien nos

proporciona informacién sobre fendmenos superficiales, a

pesar de que su poder de penetraci6én al volumen ‘de oun

material resulta mayor que la del electrén en la mayoria de

los casos.

En principio, una onda electromagnética (fotdén) que se

propaga a lo largo de una superficie y que interactda con

6élla, debe ser muy sensible a sus propiedades, en comparacién

_ eon una onda que no interactda. Este estado ligado del fatdén

es conocido comm polaritén de superficie (PS), que es un

estado acoplado entre un fotén y una excitacié6n superficial,

con peso variable entre ellos, Cuanto mayor Sea la

contribucién de la excitacién superficial al estado acoplado,

mayor sera la informacisén sobre las propiedades

superficiales. En el caso de polaritones de superficie, en

superficies planas, la excitacié6én es "no radiativa", esto



2 .
quiere decir que el

 

superficial no decae en

radiacién electramagnéti

 

Los

 

pueden Ohservarse en 1) dispersiénm Raman, 2) en

espectroascopia de pérdida de energqia con electrones rdpidas,

    

 
   

y 7 superficies con rude ad periédica, Los primeros dog

métados san poco sensibles a pequefias variaciones del "oy Oy

el tercero puede destruir las propiedades de la superficie.

Un métado mo destructive y sensible es el de Reflexién Total

Atenuada (RTA) aplicado a los FS.

 

La materia @en oun s6lido presenta diferentes tipos

ritacione de lai omu   » Capenci

 

lar, de

 

  variables intensivas como temperatura, pression y

"“excitadoar", camo foatones, electrones, nentreanes , etc.

  Eventualmente, cualquier estado excitada decaera en energia

 

térmica c

 

sOlida, habiendo algunas exci Lore

 

con mayor

tiempo de vida. En una aproximacién de arden cero, puede

caongsiderarse que tienen tiempa de vida ainfinito, i.@. no

ba

 

anen canales de decaimiento, y por loa tanto, no interactdan

con otras excitaciones del sélido. A é@stas excitaciones se

 

les llama @lementales. Las vibraciones de la red (fonon

soar xii taciones bien definidas que también pueden

clasificarse coma elementales.

Algunas ejemplo de excitaciones elementales Cie

 
 invelucran electron  VG 

 

a) Cuasiparticulas, come

 

"apantallacdos", Electrongs de Bloch v polarones.

 



b) FPlasmones. que san los cuantos de energqia de il

 

oscilaciones celectivas de los electrones.

c) Excitanes, (estado ligado entre un electrsn

axcitadea y un hueco).

 

En este trabajo, estudiaremas las excit

plagsménicas que se producen en dla plata.

Un plasm6én es e@] cuanto de las oscilaciones de densidad

de carga que ocurren en un plasma, i.e., @n una coleccidén

electricamente neutra de cargas, en donde algunas de las

 

cargas estan libre de moverse er. respuesta a SUS

interacciones coulombianas. Plasmones que involucren cargas

en sdolidos OCuUrren en metales, semimetales, y

samiconductores, y han sido estudiados en Atomos grandes y

moléculas. Los plasmones pueden clasificarse segdan el tipo de

   participan (electrones 6 agujeros,  valeancd

de conduc

 

i6n)3 el ndadmero de camponentes con carga moévil; el

grado de degeneracién; y constricciones dimensionales de las

ascilaciones colectivas.

Algunas oscilaciones del plasma involucrean a todos los

e@lectrones de valencia, La energia correspondiente del

Plasm6én es del arden de 10eV para la mayoria de los metales y

; i 2 172
est& dada aproximadamente por E=h (4ane °/m) » donde h

 

  canstante de Fla dividida entre 2a, n es ila densidad

electrones de valencia, e es la carga electrénica, y m es la

  Lda ooadn  cuanda

 

ron libre. La expresién es val



E es mayor que diferencia de energias entre la banda de

Valencia y la banda no ocunada, @&.g., para Al, Mg, Be, Si, y

 

las me alcalinos.

Los plasmones son responsables por una variedad de

 

  efectos fisicos. For ejemplo, en metales, él pl

electrénico determina no sélo las propiedades eléctricas de

transporte del cristal, sino que también la energia de

  cohesion, la estructura crigtalina, y las frecuencd as 

fonénicas. Las fuerzas de Van de Waals entre dos bloques de

un metal a pequehas distancias £4 de separacién varfLan coma

    let i

 

% de

 

morn perficie.

El acoplamiento fotén-plasm6én se lograra utilizanda la

 

configuracién de prigsma con Reflexién Total Atenuada (RTA) en

la geometria de EKretschmann.

trabe  Coma abjetivos principales de jo gan la

obtencién de las relaciones de dispersién de plasmones

superficiales, en el caso particular donde la superficie

 

presenta una corrugaciéoén periégcdica, asi como la

 

dependencia de estas relaciones con las dimensiones fisicas

 

de la carrugacié6én, coma son la periodicidad y profundidad

surco, Se encontrara que hay una tendencia a producirese una

brecha en el cruce de las curvas de dispersidén provocada par

la cerr VACY et

 

i6n superficial, y que la posicioén de este criuce

(brecha) depende de la periodicidad de la corrugacioén.

En @l proceso s@ estudiaran los efectos que se

 

mani fi

 

stan en la excitacién plasménica cuando la superfi



    dado, Aq en nuestro caso, Se expone   metal

del medio ambiente. Se vera que el crecimiento de una

ant   pelicula Minante sumamente delgada (del arden de decen

 

de angstroms) puede ser detectada experimentalmente.

 

En esta técnica se hace un barrido angular de la muestra

cuando se dlumina a una longitud de anda fija, midiendoa su

reflexioén. Repitiendo tla =medicién para toeade el espectra

obtenemos da curva de dispersién de los plasmanes

superficiales no-radiativos.

En @l Capitulo TI se da una breve descripcién teérica de

 

propiedades O6pticas de los metales segdun el modelo de

Drude.

  jones  En @l Capitulo Ii se explica el concepto de exci

macroscépicas en superficies y sus relaciones de dispergicn.

Ademas, s@ detalla en aué cansiste la técnica de Reflexidén

Total Atenuada.

 

I de ada @ calcu    El capitula I scribe @l experimento 1)

preparacioén de muestras, montaje experimental y resultados.

 

Finalmente en el Capitulo IV se presenta una discugsidén

tltacdos obtenidos.  



II PROPIEDADES OPTICAS DE METALES.

II.1 Introduccion.

Las propiedades O6pticas de peliculas delgadas pueden

estudiarse observanda Ja interaccién que tiene una onda

electromagnética con la muestra. Pueden darse diferentes

tipos de excitaciones (sequn se trate de un sélo. electrén 6

de un fenémeno colectivea), camo transiciones de banda,

interacciones fonén-polaritdén, fotdén-plasmén, etc.

El estudio de estos mades acoplados nos provee de

informacién Gatil sobre las cantidades fisicas usadas para

describir el medio. Una cantidad importante es el tensor

 

dieléctrica e,que relaciona el vector de desplazamiento D con

el campo eléctrico E. Esta relacién puede escribirse, para

run medio isetrépico come: DeeE, donde e es ahora una cantidad

escalar funcién de la frecuencia, cuya estructura

 

examinarse experimentalmente usando técnicas Oopticas,

 

Los polaritor

 

de guperficie son muy Gtiles para

estudiar propiedades 6pticas de materiales y su estructura.

 

Este

 

son excitaciones que se propagan a lo large de la

 

frodtera de das medios (metal-dieléctrico) y cuyos campos

asociadas decaen exponencialmente conforme penetran al

material.

Debido a la naturaleza de este trabajo, se expondréa camo

marco teérico el modelo clasico de los metales, de dande se

resaltaran los conceptos de osciladeres clasicas (modelo de

 



Lorentz y Drude), absorcién y dispersion.

La teorfa Gl4gica de dispersién y absorcién se debe

principalmente a Lorentz y Drude. El modelo de Lorentz se

aplica

 

los aislantes, cuva analoqia en la mecAnica tuantica

trata sebre transiciones interbanda, i.e., todas aquellas

  transiciones donde el estado final del electrén esta en una

>: banda diferente, pero sin presentar ningdan cambiag en su

vector k, en el esquema de zona reducida. E] modelo de Drude

s@ aplica a metales de electrones libres y su analogia en la

mecanica cuantica incluye transiciones intrabanda, querienda

decir con @sto, todas aquellags transiciones que no involuc

 

el vector de la red reciproca (para una explicacién detallada

 

os congultar Wooten, 1972).

II.2 Modelo de Lorentz.

El modelo de Lorentz considera a un electrén ligado a un

4tomo y su respuesta ai un campo eléctrico externo. El

comportamiento se describe facilmente por medio de una

ecuacion diferencial, donde sus términos incluyen los efectos

de amortiguamienta, aceleracién y Fuerza restauradara

sufridos por el electrén. La influencia que tiene el campo

coma la

 

magnético sabre @l electrén se desprecia

 

finita del nucleo.

Del modelo de Lorentz calla) fund én

 

abtiene pe

 

dieléctrica compleja e:



 

2Leeleeé = = L : “Dd

(wo™- wo) ~ if

donde e@ y om BON la Gara y MAGA electron,  

respectivamente. N la densidad electrénica, FT la constante de

amartiquamiento y wo la frecuencia de resonancia asociada al

término de la ecuacién diferencial que invoca a lai fuerza

restauradora tipo "Ley de Hooke".

$i se consideran Atamos can mas de un electrén se puede

xtender el resultado anterior. Se define a Nj como el

namero de electrones lijados con frecuencia de resonancia aj.

Entances escribimosas

 

a

4ne” Nem 4 = ) ae——— (2)
(ow 47— w*) = iP wo

j j j

yY debe cumplirse la condicison:

=N. = N (3)
J 4

La ecuacién (2) tiene su contraparte en el marco de tla

mecanica cuanticas

 

4ne” NF ie=i+—s 5 ‘= — (4)
" . Co; -~ w) iT w

E  Lste similitud entre las ecuaciones ( y (4), pero el

significada de sus términos es conceptualmente diferent  



en la ecuaciéoén (2) es la frecuencia de resgonancia de un

electrén atado a su nucleo y en tla ecuacion (4) es Ila

frecuencia de transicién de un electrén entre dos estados

atéomicos separados por una energia Fi. El parametira fis

llamado intensidad del oscilador es una medida de la

probabilidad relativa de una transicién cuantica.

DarenaS a la funcién dieléctrica en términos de n

(indice de refraccion) y k (coeficiente de extincidn) :

Igualando parte real e imaginaria obtenemos:

(4)

 

Identificando los términos real e imaginario con los de

la ecuacion (1), tenemos para materiales no magnéticas:

(8)

 

ond
2nNe Tw (9)

(woo wi)” + Fw
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La Figura lL muestra la grafica de las @ecuaci

 

anes (8)  y

(9) en funcién dew, Fara una regién se ve que e, aumenta

can la frecuenciay esta region se conoce como dispersidén

normal, pero para una pecqueNa seccié6én alrededor de wo, .,

decrece con la frecuencia, a @sto se tle conoce come

dispersidén andémala.

El modele de lorents establece cama   COMCr

reflectividad de los dieléctricos en funcién de la energia de

 

los fotone incidentes, e@sto se puede resumir en lo

  

(ver Fiq, 32

 

 

    

 

fiw (eV)

FIGURA 1. Dependencia de £4 y £2 con la frecuencia.



 

i6n Ll, donde w«<wo.

transmitancia sin abgsorcién y

aishtantes.

ii) Reqién TL,

 

iste

 

también puede haber reflexidén.

tenieando alta reflectividad,

fuertemente absarbida.

 

baja

una

Est

La

refle

fuerte

ao quiere

eneraqila

 

   

  

cet

no

FIGURA 2. Dependencia espectral de la reflectividad.

teriza por

ividad para

bearcidén,

decir que

reflejacda

11

alta

los

pero

aun

es



 

troane cle Los

 

ii) Reqgidén CLI. Aaul wrwo y los elec

 

trones Libr

 

antes respoanden cama si fueran e] 5 POM cue

 

al

la energia incidente es mucho mayor que la enerqia de amarre.,

 

resultado es que estos materiales tienen un agspec

 

metalico a estas frecuencias.

 

on

 

iv) Region IV. sta definida a partir de la cond

  

e505 que sucede ai una frecuencia llamada euenci a de

  plasma wp. En eg s candiciones la ecuacién (a) ar

2

dntie” (10)

 

m

II.3 Modelo de Drude.

El modelo de Drude para metales se obtiene directamente

del modelo de Lorentz para aislantes haciendo Las | siguientes

 

congsideracianes:

i) Para que los electrones sean libres, no debe axistir

*
fuerza restauradamra.

ii) El término de amartiquamiento en la ecuacién de

 

movimiento para un metal de electrones libres, esta asociada

simplemente can -colisiones debidas a la resietividac

eléctrica.



En la primera candicién, hacemas wo= en el modelo

 

“4 " : 5
tT , donde +r es eliLorentz, y en la seaunda tenemos T

tiempo libre promedio entre colisiones. Con é@sto en

  mente, las ecuaciones (8) y (9) se reducen as

C14)

ao & (12

Coma @e1 modele de Drude es una consecuencia del modelo

de Lorents para aigslant

 

las propiedades  SOptice

 

para oun

metal de @electranes libres deben ser semejantes a las de oun

aislante para frecuencias mayores que wo, en atras pal

 

un aislante responde como un metal para fotones de energia

RwsRwo.

La Fiqura 3 nes muestra la qgrafica de las ecuaciones

(11) y (12) en funcién de la enerafia de la luz incidente que

produce La excitacién.  c4leulos fueran chechos con los

eV? y Ar = 0.02 ev.

 

valores de AnNe*/m =r we =

 

La reflectividad c

 

rregponcdiente se muestra en la Fiqura

4, donde se puede ver que, para un metal de electrones

 

Se acer

 

a la unidad por abajo de la frecuencia de

plasma.
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FIGURA 3. Dependencia espectral de £1 y £2 para un

metal de electrones libres. Nétese la

diferencia de escalas para el eje

x vertical.

Arriba de esta frecuencia, @1 metal es transparen

 

e yila

reflectividad decrece rapidamente para frecuencias mayores.

 

La cWencia de plasma s@ encuentira, ra muchos

 

metales, en la reqién visible o ultravioleta del espectira,

na td, -4 5 :
que corresponde aw flO "seq ~. El tiempo promedia entre

yh
es TELO Sa para metal  colisioanes For lo tanto, para la
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regién de la frecuencia de plasma wrml, y usando la ecuaci

(hl)d, obtenemas:

 

moto Cewp” “wo” )

    ome £,Pe, Para W Fwpy que m>ky y

se reduce a:

~ wp” /w” ) (14)e

2
n

 

para Aw vAwp. En @l cago de que wp=w, nao, Coma la velocidac

 

de fase vp esta definida en términos del indice de refr

no (vpRc/n), un valor de cero en n implica una longitud yuna
\

     veloc cles 2 anfini la nube  Cor

la en fase.

 

 

100

ast ;

R
%
) we S

   

 

FIGURA 4. Dependencia espectral de la reflectividad

para un metal de electrones libres.
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II.3 Descripcién Cualitativa para Metales Reales.

En la realidad, los metales presentan aspectos de log

dos modelos discutidos anteriormente. Para entender esto,

hacemos uso de la Figura S, donde se ilustran das

 

trangsicionaes tipicas.

       

 

 

1

\ |
' i!

'

! '
1 r

' |
' |
' '
'

{sx NIVELD&_FERMI: S
\ ; '

| |1 1

\ i |
' ' i

1 i K

<0 oO Ko 41
a a

FIGURA S. Diagramas de bandas para un metal. EL

umbral para una transicidn directa es a

partir de la energia de Fermi en k, hacia

el mismo estado k, en una banda superior.

   a primera de @6@llag, IJlamada transicién intrabanda,

carresponde a una excitacién oOotica de un electrén desde
~N
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Loni vel   del nivel de Fermi he

 

 @ do por arriba

de Fermi, pero dentro de la misma banda. Estas transiciones

 

las describe @l madelo de Drude, y pueden ocurrir sélo en

metales. Logs aislantes no tienen bandas parcialmente Ililenas

que permitan la excitacién de un electrén dé un estada lieno

debajo del nivel de Fermi a un estado vacio dentro de tla

misma banda. Esto es lo que hace a un aislante no conductor.

La segunda transicié6én ilustrada en la Figura S es una

transicién interbanda. Es la xcitacion Sptica de oun

electrén de una banda a otra. Esta es conocida come

transicién directa o vertical, porque involucra sdélo la

excitaciéon de un electrdén por un fotén incidente. Coma el

momenta de un fotén es muy pequehico comparada con los valores

dé los mamentos de los electrones del cristal en la zona de

Brillouin, la canservacién del momenta total, election m4s el

foton, implica que el mamento K del electrén practicamente

no cambia.

Aanadi   Anos en detalle @1 comportamiento real de la pla

a partir de su curva de reflectancia, la cual se muestra en

 

la Leper tye

La banda electrénica rege se encuentra varios

  electrén-voal debaja de la energia de Fermi, por ilo tan

s6lo das transiciones interbanda de los electroanes cles

  
cCanduce sibles ak

 

.On san po

 

energqilasn

Camo se muestra en la Figura 6, la reflectancia de la
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bajo de 3.9 ev. A esta energia,

 

plata es alta a energias

que identifica a la frecuencia de plasma wp, la reflectancia

 

baja bruscamente y después sube inmediatamente.

 

Para antencer comnportami ente, necesitamos

recansiderar el concepto fisico de las oscilaciones del

plasmas wna oscilacién del plasma es una oscilacién colectiva

de electrones, que son aproximadamente modos normales de

ascilacién del sistema si estan débilmente amortiguados  y

      

 

   

pwede mantenerse por 6 Misnos en AaLsen de wn (ipa co

externa CWooten, 1972). Se cumple entonces ques

E = D=<eE=+ 0 C1)
Ext

1

<x +f
6
z<01-
oO
WwW
—
a
WwW
x

0.01 4 1 1 i

2 4 6 8 10 «12

hw eV

FIGURA 6. Curva de reflectancia para la plata.
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La separaciéoén neta de carga en el gas de electrone

 

   pr

 

el camoo E, que trabaja como la fuerza restauradara

de tas oscilaciones. Como EO, la condicién para tener

 

Lor de plasma ess

 

eFertie = 0 (16)

 
 

   

Entonces la ogscilacién de nlasma se define cuando e, QO

con e« 1.
2

El descenso en reflectancia en 9 av @

realmente caracteristico en la frecuencia del plasma. Sin

   _ bomb aa sen oper da end 6, ') fodma pe Cia on

Aho=S.9eV y no en Aw=9,2 eV como se encontrarfa si usdramos la

expresién del modelo de electrones Libres (wp? = 4nNe* /m)

 

debido a la influencia aque tienen los electrones de la banda

"dd" sobre la funcién dieléctrica E,6w), que consiste en una

contribucién oositiva provocando que €,(o) cruce por cera a

enecgias menares,



20

Ill EXCITACIONES MACROSCOPICAS EN SUPERFICIES Y

«  RELACIONES DE DISPERSION.

III.1 Introduccién.

En la rama de la Optica, uno esta interesado en la

interaccién de fotenes con excitaciones elementales que

puedan propercionar informacién sobre las propiedades épticas

de la materia, come constantes dieléctricas, indices de

refraccién, etc. En el espectra visible, los fotones tienen

longitud de onda mucho mayor que el parametro de la red de

sélidos cristalinos, por @sto el fotén sélo interacciona con

excitaciones elementales de longitud de onda larga, coma las

excitaciones polares. Por otro lado, es comuan Liamar

polaritdén a cualquier estado acoplado entre una excitacidén

elemental y un fotoén.

Las excitaciones superficiales (polaritanes

superficiales, PS) son utiles en el estudio de superficies,

ya que son excitaciones que se propagan a lo largo de tla

frontera de dos medios y cuyos campos aseciados decaen

exponencialmente con la distancia en direccién de la normal.

Estas excitaciones se conocen tambi én come plagsmones

superficiales, que son ondas TM (con el vector magnética en

el plano de la superficie y normal a la direccién de

prapagacién).

La Figura 7 muestra la variacién de la amplitud del
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campo asociado a la onda superficial que se propaga entre la

frontera de dos medios absorbentes caracterizadoas por

funciones dieléctricas &, y é,: Las amplitudes tienen un

camportamineto oscilatorio y decaen conforme penetran al

material.

 

MEDIO PASIVO

 

 

 

  
 

MEDIO ACTIVO

z>0

br

% y

FIGURA 7. Variacién del campo eléctrico asociado a

la onda superficial que se propaga a lo

largo de la frontera entre dos medios

diferentes.
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“Fara establecer un marco teérico, se tratara primero el

caso mas general de una onda electromagnética propagandose en

un medio homagénea no absorbente. Los campos E y B= son

perpendiculares ai la direccién de propagacisén, i.e.

perpendiculares a la direccién de maxima variacidén espacial

de Ey B.

Escribimos una onda viajera coma:

E = Eo expl-i (wt-ker) ] CL7)ed

tomando el roetacional y divergente de la em. (17) tenemos:

rot E=kx E (18)

div E ke E (499

Si descomponemos el vector eléctrica @n su parte

transversal (E”) y longitudinal (E™) obtenemos:

rot (E™ €%) = k x (E™+ EM) (20)

div (E™ EM) =k ° (E7+ ED) (24)

Sabemos que el vector k es paralelo a la direccién de

i L T Seiler a@ iepropagacién, como le es E’, y que E es perpendicular ai ola

direceién de propagacién, entoncess

k x EX= 0 (22)
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También, como el campo eléctricoe es irrotacional:

rot Ev= 0 (24)

div E™= 0 (25)

obtenemos finalmente ques

Tv
rot E= rot Ee (26)

div E = div E” (27)

Far otro lade, si el material se caracteriza par oun

tensor dieléctrico e(k,w), definimos

Dik,o) = e(k,0)E(k,o) (28)

For razones de simplicidad, despreciaremos dispersién

espacial, o sea, la dependencia de e con k. Generalmente, las

excitaciones elementales, por ejemplo fonones, muestran poca

dispersidén con k, para valores de k pequefios comparados con

el tamafie de la zona de Brillouin. Por @sto, los polos y

ceros de e no dependen de k y asi la dependencia de e con k

puede despreci arse.

Cuando consideramos cristales cubicos 6 sdélidos amorfos,

e(wo,k) puede reemplazarse por e(w), yy Dik,w), Etk,o) por

Diw), Elo).
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Cuando no tenemos cargas libres en el sdélido, como es el

caso para los aislantes, la ecuacion de Maxwell

correspondiente la escribimos coma:

div Diw) = 0

div Cée(w)E(w)] = Oo (29)

 

y la @cuacion (25) nos queda,

keD = keel(w)E(w) = 0

 

‘ as : L :
La ecuacién (22) nos dice que el vector E tiene la

 

ridé6n de k, re

 

sribimag entone

 

come

E(w ) = Elw ) k/k CB1)
L L

For otrea lado, de

 

) abtenemas como selucisén:

ée(w) = 0
L

 

Entanc

 

$s, las excitaciones elementales longitudinales

tienen frecuencia or cuanda la funcién dieléctrica sea cera,

‘Resunlende la anterior, tenemos que las excitaciones

polares de longitud de onda laraqa en el volumen de un cristal

oO oun material amor fo pueden ser longitudinales oO

transversales.

En el caso longitudinal D=O y div E#oO, existen cargas de

polarizacién en el volumen, dadas por:

div E = div (D ~- 4nP) = ~4n div P
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‘donde P es el vector de polarizacién. En @l caso transversal,

D4O pero E=0, por lo tanto, ne xisten cargas de

polarizacisén.

Vemos que la existencia de una superficie permite la

posibilidad d@ una nueva excitacién polar, donde E#O, DAO y

div E = en el volumen; la fuente del campo eléctrico es una

capa: muy delgada de cargas de polarizacién en la superficie,

En lo que sigue de la discusién, se obtendra tla

frecuencia o Y¥ el patrén del campo de tal excitacidén

superficial para la ointerfaz plana entre dos mediog con

funciones dieléctricas diferentes €() y €, (w) (ver Figura

8).

Coma el campo eléctrico es irrotacional, E lo podemos

obtener a partir del gradiente de una funcién potencial

escalar yr

E= -grad yw ’ 34)

entonces,

div E = ~ div (grad y) = -V7y = ©

 

Usando estas ultimas ecuaciones a nuestra problema dae

los dos medios, y pidiendo soluciones en la interfaz de la

 

formas

weyexpli (kx~-wt)-ked, Elewi k,Oy-k) para z#30

 

yeywexpli (kx~wt) +ked, E = ~wtik,yO,k) para 220 Chéb )
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z

€ tw)

K

Eglw)

nt
aa

aan XK

FIGURA 8: Patrén cualitativo del campo generado por

la excitacién superficial con carga Poo

y rotacidon prograda de los vectores

eléctricos en los medios i y a.

Aplicando la ecuacién (34) a las funciones yw para ya »¥y

 

  obtenemas los campos EO y E. respectivamen termine
a L

expCtkz] nos aseqgura de que las campas decaer

 

  exponencialmente en direcciones normales a la super
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Pde

 

tenemos cantinuidad de las camponentes tangenciales de E

y las componentes normales de D:

BE, 7E C37)

D = D 6 €é.W)E =e Ww)E (38)
i in a an

v= we ™ (39)

e (w) = ~€, ww ) (40)
a 8 L 3

Lao «e on (40) determina la freacwen cle la  

excitacién superficial, Cuando el medio "i" es el vaclo,

obteanemos quer

é (wo) = -1 (41)
aos

Como se ha ignoarada amortiguamiento en las excitaciones,

los materiales "a" e "i" deben tener constantes dieléctricas

reales con signos diferentes, segtn la ecwacién (40), Log

materiales con parte real negativa en la funcién dieléctrica

se conocen come "superficialmente activos", y aquellos con

 

parte real pogitiva

 

mo "superficialmente inac

ss

Para algunos modelos sencillos de e (wow), la frecuencia
a

® se puede obtener facilmente para una ew) pagitiva  y
s v

constante.
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Fara portaderes libres en un semiconductar can

frecuencia de plasma wp:

(42)

 

“S Asi misma, para el modelo de electrones libres en oun

metal con frecuencia de plasma wp, segdn la expresién (14)3%

1 ~ (wp/w)? (44)

 

la frecuencia we @S &

O, = w&/(1 + e,) 4

III.2 Relaciones de Dispersion. «

A continuacién se obtendra la relacién de cdispersidén

(dependencia de k can wo) de la iinterfaz de dos medias

isotrépiceos y ma magnéticos, medios 1 y 2, que se

  
caracterizan por sus funciones dieléctricas &, Y &): l eje =z

se tama perpendicular a la frontera, que es el plano

 

(ver Figura 7).
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Los mediog 1 y 2 ocupan las regiones yo zr

respectivamente. Euscamos "ondas planas" que sean solucianes

de las ecuacione de Maxwell en cada medio y que satisfagan

 

las condiciones de frontera en la interfaz . Suponemoes que

las companentes de los campos eléctricos y magnéticos tienen

la siguiente dependencia espacial y temporal:

 

E., H. a expli(ker - wt) J i=1,2
t

También haremos la suposicién de que la frecuencia

angular w eS una cantidad real, y que el vector de orida kes

 

complejo. to indica que la ecuacién (45) es inhomogénea.

Las ecuaciones cle Maxwell para cualquiera de los dos medias

las escribimoas como:

div E * 6 (46)

div H = (47)

= oHrot E = at (48)

= gErot H = aL (49)

 

Evidentemente, el término debido ai las corrientes. de

conduccién esta ausente en la ecuacidn (49), lo cual es

incorrecto,., Como la corriente es proporcional a-E, se ha

incluide en tla corriente de desplazamiento (la cual es

 

también proaparcional a E para campos arménicos dependientes

del tiempo). Como resultado, e& se canvierte en una cantidad

 

campleja, que antiene efectos  canductives y disipativos, asi
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come efectos dieléctricos., Hacienda use de las ecuaciones

(18) y (19), las expresiones anteriores se reescriben como:

keE = 0 (30)

keH = O (31)

x E = w/c H (S2)

k x H = —(w/c) 6E (So)

Trabajando unicamente con polarizacién

 

transversales magnéticos TM, escogemos el eje x

vector H (ver Figura 7), entoncess

Hx # © Hy = © ke = (54)

La ecuacioén (31) se reduce a:

kx Hx = 0 (85)

y de esto

kx = 0 (56)

Tamanda la componente x de la ecuacién CSS) concluimos quer

Ex = © (37)

Las Udnicas componentes del campo diferentes de cera son

Hx, Ey y Ez. Tomanda las e@ecuaciones restantes con eahag
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& amponentes:

kyEy + kzEz = 0 (38)

kyEz ~ kzEy = W/c) He (39)

KzHe = -(@/cle Ey (60)

kyHx = (/cde Ez (61)

Substituyendo la ecuacién (39) en (60) y (61), obtenemas

dos ecuaciones homoegéneas para Ey y Ez. La condicién de que

su determinante sea cero conduce a la relacién:

2 2ky? + kz® = (w/o)* e (63

Ahora ge discutiran las condiciones de frontera para

220, Como @stas deben de cumplirse para cualquier valor

arbitrario de "y", ky debe tener el mismo valor para los dos

medios. Entonces, Ja ecuaci6én (62) puede dascamponer se

explicitamente para los dos medios:

ky7+ kea® = (w/e)? e (63)

ky7+ ke2® = (w/e)® 2, (64)

Ademas, se cumple que las siguientes componentes san

continuas a través de la interfaz: la componente tangencial

de E, (Hy), Ja componente tangencial de 4H, CHxd, y la

componente normal de D, (eEz). Como ky y Ey son continues ,

vemos de la ecuacion (S68) que también el producto kzkz debe



:dividiendo las e
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serlo, entonces:

kz Ez = kz Ez (63
4 a 2 2

La condicién de continuidad para la componente normal la

ribimos cama:

 

eEz = ¢ Ez (66)
4 4 2 2

 

waciones (65) y (66) obtenemoss

a 4 (67)
  

Suponemos que &,Y 6, 8€ conocen para una frecuencia

   dad&, entonces las ecuaciones (63) y (67) pueden resalverse

para ky:

 

“ f,25 4172

ky = [ ; — | (68)
4 2

  La expresién anterior se conece como relacidén cle

dispersidén, que establece la dependencia del vector de onda k

con la frecuencia w de una onda que se prapaga en la interfaz

de das medios caracterizados por ey eo:



Adem4s de la ecuacién

sOluciones para kay kat

~\

kz = (w/e) Le / (e+ 2 4774
4 a a 2

kz. = (w/e) be/ (e+ 6 477]
2 2 4 2

De estas expresiones,

(G0) y

Ek/Hxt

(61),

Ey/Hx =

Ea, /Hx =[

Ez /Hx
z

En ausencia de

dieléctricas &,Y €, son cantidades reales. Esto

las expresiones (48)-(70)

reales o imaginarias para

interfaz se cangidera

Jtiva de "y",

 

pe entonces

 

 po

que la soluci6én represente una onda

aleja de la frontera.

signos adecuados para las

ke =
4

efectos

itiva, For otro lado, kay y kz) deben ser imaginarias

Debemos

ecuacianes

~ilkz,| y
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(68), obtenemos las siguientes

®, (69)

2: (70)

en combinacioéon con las ecuaciones

podemos encontrar el cociente de las componentes

~ 41/ te + « I? (71)
a 2

2 4

e+e
a 2

é /e
e [+2]

ete
4 2

é/e ]

 

CF)

 

disipativos, las Func d anes

implica que

s6lo admiten soluciones

 

puramente

el vector de onda. Si La anda en la

que se prapaga en tla direccidén

debe ser una

 

ky crankic real y

para

que decae coanforme ee

por le tanto escager las

(69) y (7O)4

ke = ifke,| (74)
2
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  vtances, @l factor exponencial d@ (45) ge convierte ena

 

expt [ka |z4 expli (kyy-wt) J (medio 4)
Hx, Ey,Ez o C7")

expl~|kz [zd expli (kyy~wt) J (medio 2)

  

Las ecuaciones (68)-(70) demuestran que la descripcidén

adecuada del compartamiento de los modos de oscilacién @n la

interfaz se obtiene sdélo si te é,) es una canticdac

 

negativa, y ademas, si 6, 6 é, #s una cantidad positiva, i.

y é t-e (7a)

 

y é t-e (7b)

 

Fodemas cancluir de las expresianes (71)-(7%), que

 

caompoanentes Hz, Ez, y Ez estan en fase, mientras que Ey

tiene un defasamiento de 90° con respecto a @llas.

En muchos casas, un medio es "superficialmente

ine

 

stive", i.@. su funcidén dieléctrica puede reempl azar

 

par

una canstante en el intervalo de frecuencia de interés. Este

es @] caso en nuestro estudio, donde uno de los medios es el

aire (vacio). Lai funcién dieléctrica del otro medio

"superficialmente activa" cdependera fuertemente cles la

frecuenci ¢
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Como ya se mencionéd, una caracteristica importante de

las ondas superficiales es su distancia de decaimiento cuanda

penetra a los medios. Esta determinada por los valores de

|kz, | y Jkz,| 5 y su definicién ess

DISTANCIA DE DECAINIENTO = |2 Im kz|* (77)

Esta ecuaci6én nos da la distancia de decaimiento con

respecto a la interfaz a la cual la potencia (vector de

Foynting) que ee: te asocia a la onda decae a Lfe del valor

que tenfa en la frontera., En augencia de amortigquamiento,

como es el caso cansiderado en esta seccién, kz es imaginario

y (77) se reduce simplemente as

DISTANCIA DE DECAINIENTO = \2 ke |* (7)

Las expresiones (69) y (70) deberan substituirse en (78)

para obtener el decaimienta correspondiente en cada uno de

los medics.

Para materiales reales, @l término vel /Tt cebera

incluirse en la funcién dieléctrica (v es el término de

amartiguamiento que describe las colisiones electrén-fotdén)

de la ecuacién (48). Como consecuencia, la ecuacidén (68)

puede interpretarse de dos maneras diferentes, de atuerda a

la opcidén de sPGcedintedte experimental que se use. Frimero,

si se supone que el vectear de anda es reals la @cuacion (8)
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se resuelve para una frecuencia compleja correspondienda a

una onda temporalmente amortiguada.

For otro lado, si se toma tla frecuencia como una

cantidad real, la ecuacién (68) conduce a un vector de onda k

complejo, correspondiendo aun amortiguamiento espacial. En

ambos casos la onda superficial no es un verdadero moda

SS

normal con vida larga, perdiendo parte de su energfia hacia el

medio activo, camo puede apreciarse de las ecuaciones (75).

Reescribimos la ecuacidén (68) en forma mas general Cpe

involucre los casos mencionados anteriormente:

 

ew) €,(o) aan

oe a (79)
e € (w) + € (0)

4 2

   
  

 

 

wo ‘

Op ’

& w=ehye. ¢e@ =90°)

1.0 af

8Of a

i COMPORTAMIiE NTO
OG Vv PLASMONICO

04 ao

02 COMPORTAMIENTO
‘<1 /.-” FOTONICO

0 re n 1
1 2 3 4

kKCiup

FIGURA °. Curvas de dispersion de plasmones para

un: metal de electrones libres con

amortiguamiento finito. a> K real, w

compleja (curva a; » wo real, K

compleja (curva b>.
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Las curvas de dispersién obtenidas con e

opciones son radicalmente diferentes, como puede ob

 

  
enola Figura 9. L

 

ra

 

on es que los efectos disipativog

 

manifiestan de manera diferente para arreglos experimentales

diferentes.

Nétese que para valores pequefics de k, ambas curvas san

asintéticas a la linea recta que representa la relacién de

  dispersién de las ondas electromagnéticas en @l medio pagiva.

 

IlI.3 Reflexion Total Atenuada (RTA).

Hay varias técnicas experimentales disponibles para el

estudia de plasmanes superficiales, limitdandose cada una’ de

éllas al intervalo de frecuencias y nameros de anda que

 

quieran mecdir. For ejemplo, para longitudes de anda cortas

 

(ndmeros de onc   grand ta

 

>) donde eal compar

excitacio6n es plasménico, i.e@., cercano a la frecuencia de

 

plasma Or el o de electrones para xperimentos de

difraceioén en peliculas delgadas es adecuadg. Fara

longitudes de onda largas (ndmero de onda pequefio) cuando el

camportamientoa @es foténico, conviene hacer uso de lus, en la

técnica conocida rome Reflexién Total Atenuada (RTA).

La técnica cde RTA hace usa de la onda evanes  ante que se
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farma en la interfaz entre un medio de alta indice de

refraccién y el aire, cuando la lus sufre reflexion total

interna. La reduccién en intensidad de la onda reflejada

debido a absorcién es lo que se canoce como RTA.

El uso de RTA se ha extendido desde los afios sesenta,

debido principalmeante al trabajo de Fahrenfort y Harrick

 

CHarrick,19671. A pesar de estas trabajos, la id

fundamental de usar RTA para generar plasmones superficiales

fué publicada por primera vez par Otta COtta, 1976).

Podemos observar en dla Figura 9 que en tla regidén

fotonica de las curvas de dispersién (valores pequefios cde k)

podriLamos estimular un plasmdén superficial en un medio activa

con una onda electromagnética incidente por el medio pasiva

Le yaun 4ngula 8, La linea recta en lai migma figura,

conocida como linea de luz, representa dla curva de

dispersién de la onda electromagnética en este media pasiva

cuando el Aangulo de incidencia es 90°. Fara 4ngulos de

incidencia menores la pendiente de la linea de luz es mayor,

alejandose de los valores de k propios de los plasmones

superficialeg, La componente paralela del vector de anda

incidente en la superficie es:

® a7k= e *7* cen @ (BO)
ah 4

  En el caso particular que @l medio pagsiva sea el vacio
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(es=1),la expresién anterior se reduce az

iik 2 sen o (80a)

Lo interesante de estas relaciones es que los vectores

de onda preparcionados por la onda electroamagnética Cecuaci én

(8c

 

1] seran siempre menores en magnitud que los vectores de

anda de los plasmones superficiales dados por la ecuacidén

oy sin e :
(79) " (con el valor de .,= 1), i.e, no puede haber

acoplamianto. Graficamente, la curva de dispersién de los

ficiales ¢  t& par abajo de la linea cde luz.

Lo anterior sugiere que, usando un medio pasivo adecuada

; : 472
can indice de refraccidén e,

 

podemos incrementar la

magnitud de k dado por la ecuacién (80) y asi igualar este

vector con el del plasmén Cecuacién (79)] para obtener un

eC. pplamiento. En esta idea se basa la técnica de RTA.

Para generar modos superficiales pademos usar el sistema

de RTA, ya sea en la geometria propuesta par Otto (Figura

19), ©o la geometria de Kretschmann (Figura 11),

El primer sistema, propuesto por Otto y conocida camo

sistema prisma-aire-medio (PAM), consiste de un prisma,

generalmente semicilindrico con censtante dieléctrica ey

separada de una muestra "activa" (funcién dieléctrica 25) por

una capa delqada de aire de constante dieléctrica &3: donde
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1

£2 AIRE d

& MEDIO] T
   
 

FIGURA 10. RTA en la_ configuracidn PAM con espesor

d en la capa de aire que separa a un

prisma semicilindrico del volumen de una

muestra de medio activo. Luz incidente a

un angulo @ y con polarizacién p.

 

Ee La luz incidente en la interfaz prisma-aire a un

angulo mayor que el Angulo critica @c, se ref le

 

totalmente regresando y después saliendo por el prisma. Gin

embargo, Cano ya  a mancioné anteriormente, bajo

 

condiciones de reflexidén total interna siempre habrda un campo

eléctrico evane

 

cante que se extendera hacia la capa de ait

 

  y decayendo exponencialmante conforme penetra.

La anda totalmente reflejada tiene una componente de su

vector de onda paralela a la superficie, dada por la @ecuaci on
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© MEDIO} d

€ ARE | T
   
 

FIGURA 14, RTA en la configuracidn PMA con una

pelicula activa de espesor d depositada

en la base de un prisma semicilfndrico.

(GO). Si consideramas ahora la curva de dispersién de los

polaritones superficiales en la interfaz medio~aire como se

ilustra en la Figura 12, vemos que dla curva se encuentra

abajo de la linea de luz en el aire. Camo la anda evanescente

axiste en el intervalo OckOsrs90°, escribimos esta candicién

comos

1/72
e < sen @< i (81)
4 a

Far la tanto, los valores permitidos al vector de anda
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de la oscilacién evanescente son:

(B2)

 

y corresponden a la regién arriba de la linea de luz -del

prigsma pero por debajo de la linea de luz del aire (vacito).

Desde un punto de vista practico, es claro que sélo para

  
capas de aire suf cientemente delgadas podira la onda

evanescente alcanzar la interfaz mecdio-aire y e@xcitar el

pPlasmé6n superficial.

 

En la confi gqurack 6n PMA (prigsma-medio~aire) cle

Eretschmann (ver Figura 11), el medio a estudiar se encuentra

ada a la bascdirectamente pe s@ del prisma. La anda superficial  

en la interfaz medio-aire para el caso FMA se excita de igual

forma que en el caso PAM,’ excepto que el campo eléctrico del

prisma ahora debe de penetrar la pelicula delgada para

alcanzar la interfaz mecdio-aire. En los dos casas la

 

excitacioén del plasm6n superficial ocurre en la gquricda

‘interfaz, observandose un minimo pronunciado en la reflexién

detectada para polarizacién "p" (TM) incidente (ver Figura

 

d.

Resumiendo, en cada caso de las diferenes geometrias se

 

cumple lo guientes

a) La linea cle duz para el prisma corresponde a

NX

incidencia ragante.

 



43

 

W=Ck(@= 6)

w=C (0=90)waclyer (6;    

    a2
k

FIGURA 12. Ilustracién esquemdtica que muestra como

la técnica de RTA permite observar

XN experimentalmente una porcidén de la

‘ curva de dispersién en la interfaz

medio-aire.

b) La linea de luz para el aire corresponde al Angulo

eritico Oc para prisma-aire.

c) Angulos intermedios corresponden a las lineas con

diferentes pendientes y que pasan por @l origen.

El experimento de RTA consiste en medir los Angulos en

donde ocurren los minimas de intensidad en funcidédn de una

frecuencia de incidencia real, © medir, en funcién de oun

4ngulo real, las érecuenciwe a las cuales tenemos también

minimos de intensidad., Las curvas de dispersién asi obtenicé
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20 w “0 $0 60 »

ANGULO ( grados)

FIGURA 13. curva experimental de reflectancia

vs.Gngulo de incidencia para ung muestra

de plata en la configuracién de

Kretschmann (\=633nm).

son diferentes (ver, Figura 9), correspondienda al hecho de

que las oscilaciones san temporal 6 espacialmente

HieQaeda La diferencia corresponde a las distintas

soluciones de la ecuacién (79) de que se hablé en la seccidén

anterior.

Los puntos experimentales para trazar las curvas de

  
dispersién se obtienen cuando se cumple la iguiente

expregi ory

 

 

 

ko mn gen @.
Pp Cc Pp min
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dande kp es el vector de onda del plasmén e@excitada Cdadea por

la ecuacién (79)], np el indice de refraccién del prisma

usado, y @min @l Angulo al cual tenemos un minima en la

curva de reflectancia. El término de tla derecha en tla

eculacién anterior es simplemente la componente paralela a la

superficie del vector de onda incidente, multiplicado por el

indice de refraccién del prisma.

ITII.4 Efectos de Rugosidad Peridédica en Peliculas MetAlicas.

4

En la seccidén anterior se vié la forma para obtener lag

 

curvas de dispersién experimentalmente usando la técnica de

RTA, y la canfiguracién FMA de Kretschmann. Se supuso que lags

 

pelicul

 

presentan una superficie liga, oabteniénda

 

UUet

curva de dispersion asintota a la linea de luz en el aire,

 

iste también wna segunda curva de dispersién que se

 

eantira por debajo de la linea de luz en el prisma y

 

asintota a @sta (ver Figura 14). Esta curva de dispersién se

debe a plasmones excitadas en la interfaz metal-prisma y es

ina

 

cesible ugande la técnica de RTA cConvencional.

 

debe a que na podemos generar vectores de anda de

 

magnitud, i.@.

kp > w/c mp gen. 6a para interfaz metal-prisma (84)
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Pockrand (CPackrand, .e,(1974) 1 demostré que si la

pelicula met4lica presenta una rugosidad con perfodo "a" en

ambas superficies, la curva de dispersién’ de la .interfaz

metal-prisma se traslada a valores menores de k una canticacl

dada por ‘@n/a. Esto permite observar esos plasmoanes

experimeantalmente cuando se cumple la siguiente relacidéns

 

kp = o/C Mp Sen @41 + 2r/a

donde,

e,& 4172
ies, [Sei ] (86)

a 2

La Figura 14 muestra las curvas de dispersién de

 

plasmone

 

generados en las dos superficies cde la pelicula

metallica reducidas a la primera zona de RHrillouin de anchoa

enm/a. Se observa un cruce en las curvas a una energia

®
particular ¢«     anda & 8 dif anoan la   T/A

este cruce existe un acoplamiento entre los dos PS ai través

de la pelicula, teniendo un flujo de energia de un modo

 

hacia el otro y vicever

 

-O opreavoecara una "repulsi dn"

entre las dos curvas. El grado de acoplamiento y por la tanto

el ancho de esta "repuleidén" dependera del grosor de la

pelicula y de la rugosidad.

 

Otras efectos de la rugosidad en las curvas de

dispersién que han sido repartades son Nwet al.
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(1981) 135

i) las curvas de dispersién experimentales se tragladan

 

hacia valores mayores de 

ii) su pendiente es un poco mayor a tla de tla curva

teéorica.

iii) la tendencia a formar minibrechas y repulsidn,

 

     

 

K,1O%em)
 

+}—2n —-I 0.5 1 es i2

S

FIGURA 14. Curvas de dispersidén pora las interfaces

metal-prisma y metal-aire reducidas a la

primera zona de Brillouin.
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Iv EXPERIMENTO Y RESULTADOS.

Nuestro principal interés contempla el estudio de las

 

curvas de dispersidén de plasmones superficiales y el @«

de una rugosidad periédica en @éstas.

El fenémeno ya ha sido estudiado experimentalmente  y

reportada por numerasos autores Ceroé, et al, 19815 Foackrand,

1974; Arakawa, @t al, 1985; Kovacs, et al, 19773 Eretschmann,

1971)1, sin embargo no se tiene todavia una teorfa

satisfactoria que cuantifique los resultadas conocidos.

IV.1 Experimenta.

El experimenta congiste en obtener lags curvas cles

reflectancia de peliculas delgadas de plata hacienda un

barrida angular, utilizanda la geometria de Eretschmann.

IV.1.1 Preparacién y Caracterizacién de Muestras.

Para las peliculas lisas, se evaporé Ag sabre un

 

Vidrio portaobjetos. La presidén de gases resgiduales

camara de evaporacién fué de 10°° Torr. En el

 

peliculas corrugadas el proceso de preparaci6én de muestras

consigste en los siaquientes masos (ver Figura 18):

a) Se deneasita nore inmersién una oelicula fotasensible

("fotoresist" marca Shipley S1S50) sobre una de las caras de



 

“ ~o
un partaobjetos y se hornea a una temperatura de 80 a

para el secado. La

49

90°C

velocidad de extraccién en el proceso de

inmersién es de aproximadamente ©. 24mm/seq.

 

@. DEPOSITO DE “FOTORESIST’

POR INMERSION

 

PORTAOBJETOS ~_fo~.

 

bb. EXPOSICION

t
 

 

  
  

  

“FOTORESIST’_— 
 

©. REVELADO

 

di. EVAPORACION DE Ag

 

 

  
 

RESULTADO: Z

@. MEDICIGN POR ‘RTN

 

 
CORRUGACION

  

 

PRISMA

PELICULA

FIGURA 15. Proceso de elaboracion de peliculas

delgadas de ag con corrugacion

periddica.
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   b) El paso siquiente consiste en exponer la pelicula al

patron de un interferograma generada por dos haces

  s de un las

 

provenien er de HeeCd (A#442nm),. La periocdicicdad

"a" de las franias es funcién del Angulo ¢ entre la normal a

la superficie del vidrio nartaobietos v uno de los ha

 

incidentes (ver Figura 15b), como lo demuestra la siguiente

ecuacd orsx

sen @ = =

 

b
o

donde A es la longitud de onda de dai luz ou en ola

  

CZajac, 19771.

  Los tiempos de exposicidén oscilan entre 2 y

minutos cuando la potencia de uno de los haces en el plano de

Ja pelfcula es de aproximadamente 14 pW. Se sugiere una

pre

 

xposicién cde un minuta aun gélo haz para asegurar una

mejor respuesta lineal de la pelicula sensible,

Después de exponer, se sumerge el vidria partaahjete

 

con la pelicula en revelacdar (Shipley) por SO segundos.

c) Si la pelicula presenta difraccién, puede usarse cama

 

tra y evaporarsele Ag en su superficie.

Tanto la pelicula lisa como laS corrugadasS que fueron

 

caracterizadas tienen un espesor aproximada de An La

Figura 16 muestra diferentes curvas de RTA generadas  wr

programa de compute cles Lares

 

dora para diferentes espesares 

   pelicula lisa de Aq. Fuede observarse aque para wna pelicula
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de espesar alrededar de SOOA, @l minimo en reflectancia es

relativamente mas pronunciada que para otros espesores, y mas

facil de detectar.

Los parametros importantes de las rejillas, come

 

istantea de rejilla, se cl

 

profundicdad cde surca y

coma sigue.

1.0 

os

Ss >

R
E
F
L
E
C
T
I
V
I
D
A
D

0.2

 

   0.0 + 1
38° 38.4° 38.8° 39.2° 39.6° 40°

ANGULO

FIGURA 16, Espectros de RTA generados por

computadora para diferentes espesores

de una pelfcula de Ag.

eurca "A" micdiendo la

 

im6 ola profundidad cde

 

intensidad Ja del primer orden difractada cuanda la pelicula
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se irradia con luz de polarizacién "s" y a incidencia normal

CPockrand, @t al, 1976]. El parametro "A" esta definida cama

la mitad del valar pica a pice de la corrugacién senoidal. Si

lo y A gan la intensidad y la longitud de onda de dla luz

 

incidente, y @ @s el angule de la posicién del primer arden

de difraccién, la teoria escalar nos properciona la relacioéns

 

Ta .. 92 erehy eer C8)
i wa [—2z- Oh -t cose) |

dande da es la funcidéon Be  lo del primer tipo con orden i. La

ecuacié6én anterior se puede reducir para pequehos arrgumentos,

1.@., para valores pequefios de h/dr as

   
  

so 2Ta [pam ; ] _ma bo «1+ cose (ar)

la "a" ge obtuvo midienda el

 

El parametro de la re

4ngulo @ de la posicidén del primer orden difractado usando la

expresidén (87).

La ecuacién (88) que se oabtiene para superficies de

corrugacién senoidal periédica de conductividad infinita, es

una buena apraximacién para nuestras rejillas de plata si uno

utiliza luz con polarizacién "s" y de longitud de onda en la

regisn visible para determinar "A" CKréger, et al, 197074,

De la mdaltiples muestras obtenidas, se estudiaroan

 

principalmante tr Una pelicula de plata liga, que

llamaremos muestra A, y das peliculas corrugadas: muestras
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de lags rr Los

 

lla Boy (C ge

 

timaran por

 

yt. Log parametie

 

métodes descritos anteriormente, obteniéndose los valores

mastradas en la Tabla I.

TABLA I. Pardmetros de las muestras estudiadas.

 

 

 

 

a&=periodicidad de la rejilla,

h=profundidad del surco, d=espesor de

la pelicula.

MUESTRA &(nm> henm) dag (nm) dFotoresist (nm)

A —_ °o 500 2100

B 833 6 " "
G 17 12 7 7       

IV.1.2 Montaje Experimental.

Fara la técnica de Reflexidén Total Atenuada se armé el

arreglo experimental de la Figura 17. Se utilizdé an

monoecramador de rejilla tipo Czerny-Turner Charnes, et al,

1968; Harrison, et al, 1948) can resolucién mejor que O.d01leV

para las diferentes energias de iluminacion.

 

La Figura 18 ilustra la geometria del prisma uwtilizacda y

la colocacién de tla pelicula de plata. Ed vidria

portaobjetos que sostiene la pelicula fué pegado y acoplado

o6pticamente ai dla bage del prisma (np¥l.47) con aceite

  camunmente ¢ en micrascapia de inmersidén, can un ind

‘de refraccién de 1.51.

Para la deteccién de la sefial reflejada se utilizé un

 

  fotoadetectair (Silicon Date ion me

 

tar Carp
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D- ~12-12-¢   conectada ai la entrada de un amplificadeor

de amar  (Stanford Re

 

eh macs ) en el

 

AMPLIFICADOR DE

AMARRE DE FASE

 

   
 

   

 

     
  

     

 

 

      

 

MONOCROMADOR

COMPUTADORA:
4 Apauisicion y

CONTROL

FUENTE Oe [eee

|

LUZ BLANCA \v{

FUENTE DE
1 ALIMENTACION

FIGURA 17. Arreglo experimental para la técnica de

RTA. La  adquisicidon y control se efectifa

mediante una computadora.

“s

moda de corriente. Fara éstoa fue necesario mac

 

espacialmente   la Juz incidente a una frecuencia de

    fj    AME dor de amarre  a (AM et 

computadora por mecdio del ducta estandar

 

Lectura cl

 



DD

 

FIGURA 1B. Geometria del prisma utilizado en la

técnica de RTA.

Para que @el detector pucdiera sequir la sefial refleijada

del prisma cuando se efectda el barrido angular, se construys

una montura angular de dos platinas independientes mavicdas

par un motor a pasos y un sistema de poleas sencilla, En la

platina igiLate se caOloca el prisma con la muestra a medir,

:y en la platina inferior se sujeta el fotodetector, que gira

un 4angulo de 26 para cada Angulo & que gira el prisma.

Fara cada Aangula de incidencia se tomaron 190 Llecturas

del fotodetector, s@ calculé el proamedia y la degviacidén

estandar y @l resultado se almacendé en el archive
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carrespondiante a la langitud de anda de iluminacioén., Los

* " . . Oo ng oe O
barridos angqulares tipicos fueron de 20° a 7O° y las energias

 

de iluminacién de 1.7 a eV,

IV.2 Resultados.

A cantinuaci én se presentan los espectros de

reflectancia obtenidos y las curvas de dispersién calculadas

a partir de estos Gdltimos para cada muestra estudiada.

IV.2.1 Curvas de Reflectancia y Dispersion.

Cada una de las muestras, A, EH y C, se midieron can tla

  

 

técnica de Reflexion Total Atenuada. La Figura 19 ilu ra Las

curvas de reflectancia obtenidas para Ja pelicula lisa

(muestra A). El minimo en la reflectancia se debe a la

  
absarcién de energia incidente por @l plasmén excitado en la

interfaz metal-aire. Este minimo ocurre a diferente

 

angulas

 

dependiendo de la energia de iluminacién. En cualquiera de

le at  ion ¢€

 

el

 

» donde  Omin

 

angulo donde ecurre el minima y np=1.467 es el indice de

refraccioén del prigma.

De la posicién de las minimos podemos graficar la curva

ié6n   de disper plasmones excitades, La Figura

 

muestra la curva ‘obtenida haciendo uso de la ecuacion (83),

Cabe aclarar que los minimos relativos que también

aparecen en lags curvas de RTA ge deben a wun fendédmeno de



interferencia

 

en el pracesa

dancia logramoas

 

angula cde in

preducido por el espesor del

de fabricaci6én de las rejillas.

satisfacer

dieléctrico

Al barrer

la condicioén

 

 

 

  

 

q
s

s|.
@
a

&2=
&

—

12° (36° 40°

FIGURA 19. Curvas de reflectancia obtenidas por RTA

para una pelf{cula lisa de Ag a

diferentes energtas de iluminacion

(rauestra A).
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usado

el

de
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diferencia de caminos o6pticos para interferencia y SL

 

Altada se cde

 

re en la refleaxién como maximos y minimos

peridédicos superpuestos a la curva de RTA.

Generalmente estas curvas compuestas na presentan gran

 

   Jido a una  absarcidén

   
 

dificultad para diferenciar el minima de

de energia par el plasmén, y a un minima debide al fendémeno

 

de interferencia, puesto que tos minimas debida a la

excitacién Pplasmdénica son mas pranuned acdos y

 

caonsistentes y no presentan periadicidad.

3.5 
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0 05 1 15 2 25 3

K (x10?ern")

FIGURA 20. Curva de dispersiédn de plasmones para

una pelicula lisa de Ag (muestra A).
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  Las curvas de reflectancia en la Figura 21

 

Mirespondan

 

a la muestra EH. En @llas puede observarse un segunda

minimo acompafianda al plasmén de la iinterfaz metal-aire,

 

pert

 

aneciente al plasmdén excitada en la

   

dieléctri 1s  

 

La curva de dispersioén para la muestra B se pre eri

la Figura 22.
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FIGURA 24. Curvas de reflectancia obtenidas por RTA

para una pelicula corrugada de Ag.
a=8393nm, h=Gnm, d=S5Onm (muestra B).
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154

0 05 1 15 2 2.5 3
K (xt0enn")

FIGURA 22. curva de dispersion de plasmones para la

muestra B.

Las curvas de reflectancia para diferentes energias de

ny y su curva de   rejilla © g@ muestra en dla Figura

dispersién en la Figura 24.
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FIGURA 293. reflectancia obtenidas por RTA

pora una pelicula corrugada de Ag a

diferentes energfas de iluminacidn,

(a=833nm, h=12nm, d=SOnm, muestra Cc).
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FIGURA 24. curva de dispersion de plasmones para

una pelicula corrugada de Ag (muestra

c).
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Vv DISCUSION.

Para obtener una comparaciéoén entre los resultados

experimentales. y los tedéricos se formuléd ‘un programa de

computadara para gqraficar las curvas de dispersién partiendo

de la ecuacién (846). La Figura 25 muestra dichas curvas.

 

EN
ER
GI
A
(e
V)

 

 

  
0 0.5 1 15 2 25 3

u (110°em")

“ FIGURA 25. Curvas de dispersidn  tedricas. curva (a>

pertenece a la interfaz Ag-aire; (o>

interfaz Ag-dieléctrico; (b> curva (b>

traslLadada por un vector de la red

G=2Ttra.

La curva (a) corresponde a la interfaz metal-aire, por

la tanto en la ecuacién (B84), é, ‘w) es la funcidén dieléctrica
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de da plata para diferentes longitudes de onda [Johnson,) et

al, 19721, y eel para el aire.

La curva (b) de la Figura 23 corresponde a la iinterfaz

metal-dieléctrica, e,() sigue perteneciendo a la plata, y

€,(w) ahora toma los valores del material dieléctrico con el

que se fabricé la rejilla.

La tercera curva, (b'), @s igual a la curva (b), can la

diferencia que se trasladé hacia la izquierda por un vector

de onda G=2n/a (a=parametro de la red). Expresamos lo

anterior en forma matematicas

Kio = Kio - G = Kiey ~ 2r/a (FO)

que es simplemente otra forma de escribir la @cuacion (Os).

Las curvas de dispersién de la Figura 25

 

que

habrdé un cruce entre las curvas (a) y (b') a una energia poco

menor a ZeV. Figsicamente, @sto significa lo siguiente: un

punto en cualquiera de las curvas de dispersién corr

 

poande a

una excitacién plasménica (ya sea en la interfaz metal~-aire 6

metal~-dieléctrico) provocada por la luz incidente ai una

energila y a un 4ngulo de incidencia particular. Si un punta

en las curvas de dispersidén pertenece tanto a dla curva (a)

como ala (b’), came el punto de cruce de la Figura 25,

tendremos una xeitacioén plasménica en ambas interfaces

simultaneamente , a la misma energia y al mismo 4ngulo de tla

luz aincidente. Adem4s, 81) la pelicula de plata es tla
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suficientemente delgada habré una interaccién, con flujo de

 

energia de un plagsmén a otro, a través de la pelicula.

interaccion provoacaré una brecha en las curvas de dispersidén,

Lse@sy las curvas (ad y (b’) no se cruzardan. Fockrand

CFockrand,1974)] observé esta brecha utilizando una pelfeula

corrugada de plata de 600A de espesar y una periodicidad de

  A La profundidad del surco la estimd de A.

Si comparamos esta pelicula con nuestras muestras By C

de la Tabla I notamos que, tanto el espesor d de la pelicula

y la periodicidad a de la rejilla, sen del mismo orden, pera

la profundidad del surco llega a ser hasta 3.5 veces menor

en la muestra (.

Por diferentes trabajos publicados, sabemos que el

tamafio del surco influye principalmente en dos COSASs

Primero, estimula el acoplamiento entre los dos plasmones de

 

 

superficie excitados, y segundo, proveca que el minimo de

reflexién en la curvas de RTA se traslade a Angulos mayores

CRaether, 19821. Este corrimiento se reflejara a la vez en un

vector de anda kK mayor, de acuerda con la ecuacién (83).

 

Tanto tedérica comm experimentalmente se ha encontrado que el

corrimiento de Omin es proporcional a n? CRaether, 19821.

Dado lo anterior podriamos conclufre que el parametro h

en nuestras muestras no es jlo suficientemente grande came

para detectar wna minibrecha en das curvas de dispersicsn.

Fara ampliar @l marco teérico mencionaremos un trabajo

enviado ai publicacién por F. Halevi y OO. Mata~-Méndez
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("Electromagnetic Modes of Corrugated Thin Films and Surfaces

with a Transition Layer,TI. Minigaps").

Los autores presentan un estudio tedérico sobre modos

electromagnéticos en peliculas delgadas con corrugacién.

Explican que en la interseccién de dos curvas de disper

 

on

xiste un acoplamiento de modos. v los cAalculos de primer

orden de perturbacién muestran que el comportamiento esta

determinado por las sianos de dos parametros, B y G, dando

lugar a cuatro casos. BR es una constante de acoplamienta,

proporcional a h?, y G es positiva (negativa) si las

‘pendientes de las curvas de los modes no perturbadeos en la

interseccién tienen signos opuestos (iquales).

Para BO y GO, ocurre una brecha de energla; en general

la minibrecha es "indirecta", ai.e. el minimo de la rama

superiar y @l maxima de la rama inferior no estan localizados

en el mismo valar del mamento EK.

\

La Figura 26 es un ejemplo de una minibrecha en energfla

en las curvas de dispersidén, tomada del trabajo de Koteles y

colaboradores CKateles, et al, 19847. Su rejilla tenia una

periodicidad de l.ilym y una profundidad del surco de SOOA, El

estudio se hizo con una pelicula de plata de SOOOA de

eESPe@eSar «

  Para el caso donde BO y GO, ocurre una repulsién de

mados y na hay minibrecha. Este caso se aplicaria al trabajo

  de Fockrand y al que presentamos en esta Tesis.
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FIGURA 26. Minibrecha en energfa en las curvas de

dispersién para una rejilla de

Ag. d=s000A, h=500A, a=1. apm, [Tomada de

Koteles, et al, 1984).

La Figura 27 muestra los resultades de Fockrand, cuyas

caracterLsticas de la pelicula usacda Be nencionaran

anteriormente.

En las Figuras 22 y 24 de nuestro experimento no se

ohserva una evidencia clara de la existencia de una repulsidén

de mddos, al menos con las profundidades de surco estudiadas.

 

Si BLO y obtenemas una brecha en el momantoa, que

 

también es indirecta. Deantra de esta brecha exis
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FIGURA 27. Curvas de dispersién para una pelicula

delgada de Ag, con corrugacidn a=8620A,

espesor d=600A y profundidad de surco de

490A. [(Tomada de Pockrand,1974).

sOoluciones donde el valor de la frecuencia es camplei

 

Figura 28 muestra este caso, can un trabajo experimental de

 

o6, et al CkKrod, et al, 19811.

En @l altima caso Beto y GO, se obtiene una brecha en 

imulténeamente. Este articulo de Hal

 

enargia y en mamanta

 

y Mata-Méndez presenta por primera vez una distincién entre

loa   ha (ya an energiLa o mamen » yo una

 

que eS Una minibre

repulsion de madas en las curvas de dispersion.

  Se me Lane anteriormente el corrimianta

  de dispersién experimentale mi  
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FIGURA 28. Minibrecha en el momento en curvas de

dispersién para la interfaz Ag-vacto,

medido para rejillas profundas. [Tomado

de Krod, et al, 1981).

Ls

fenémeno se presentan en una misma grafica las curvas de

dispersioé6n de las tres muestras estudiadas (Figura 29).

arse claramente que para la muestra Cy, con

 

Fuede apre

helinm, la curva de dispersidén ge trasladé hacia la derecha

uno valor Ak proamedio de 204% 10%/em con respecto a la curva

correspondiente de la muestra B (h=6nm). En lo que resta de

esta seccién se tratara de dar una explicacién a este

caorrimiente.

 

Lao Figura resultados experimentales y

 

Jendenc a

 

aoricas ce la cl

  

Omin con la proafundicacd del

surco A para Cif errear

 

Llags de plata can tr

 



70

 

 

   

26 —

+ h=Onm (A)

° h= 6nm (B) , +?
24+ © h=12nm(C)

a=833nm é a)

2.24 -
e

2+

18

1.6 + + +
0.8 1 1.2 5. 14

K (x10°cm)

FIGURA 29. Curvas de dispersidn experimentales de

las muestras A, B y CG.

Pperiodicidades y a diferentes enerqias

cuevags tedéricags fue@rean calculadas usando la teorfa propue

por E. Kretgschmann y E. Fréger [eroger,

que para valores de hi 200A @l efecto de

Omin es del orden de décimas de grado.

de idiluminacioén, Las

 

1976], Fuede notarse

la corrugacién en
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FIGURA 30. Angulo de resonancia contra profundidad

de modulacidn h de una superficie de

plata. Los simbolos representan

resultados experimentales, las curvas

fueron calculadas usando la teorfa de

Kretschmann y  Kréger. {Tomada de Pockrand

et al,1976).

Tomando en cuenta lo anterior, no podemos atributr

Almente @l corrimiento de las curvas de dispersion By C

 

de la Figura 29 a sus diferentes valores deh, por ser tan

pequefia el cambio en min.

Un calculo directo nos muestra que para producire oun

 

SOM ANC   oo” ode AR coma el observada, @l  Angule de or
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tendria que trasladarse aproximadamente un grado.

La Fiquira 31 muestra la relacién de dispersién de los FS

tra A CL  para la mu

 

a) y © (hel@nm). En lugar de gra

w(X) Se presenta la dependencia A(Omim, que es mas favoré

 

ale

para demostrar los efectos de la rugosidad. Podemos reconocer

uno corrimiento aproximado de casi un grada én Onin.

Si comparamos estos resultados con los de la Figura

 

referentes a una rejilla de Ag con diferentes valores de

rugosidad genoidal A CFockrand, 1974], notamos que nuestra

 

curva d@ la Figura tiene un carrimienta adicional ne

atribuible a la rugosidad misma.

La explicacién del corrimiento de la curva de dispersidén

de la muestra C tiene, par lo tanto, que atribuirsele a otrea

fandémeno.

El envejecimiento de la pelicula de Ag puede ser

 

explicacién. Los experimentos reportades muestran que

 

depositar alguan dieléct  rico sobre la plata, su Angulo

resonancia es afectado. El proceso de envejecimiento de

una pelicula de Ag consiste principalmente en la sul furacion

de su superficie. Las muestras reportadas fueron medidas en

intervalos de dos semanas entre éllas,

 

Fara cuantificar el efecto que tiene el envejecimienta

de una pelicula delgada de Ag en la pasicién del Angulo de

  vancia del plagmdén, se abtuyv
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FIGURA 41. Relaciones de dispersidn de los PS en la

interfaz Ag-aire para las muestras A

ch=onm y Cc (h=12nm.
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FIGURA 32. Relaciones de dispersidn de PS en una

rejilla de Ag con h como pardmetro.

&=8620A. [Tomada de Pockrand, 1974).
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  pelicula liga de Aq durante un perfodo de 45 dias ai opar

del dia de su e@vaporacién. La pelicula se  mantuve a

 

temperatura ambiente durante el e@xperimento., La Figura

muestra la dependencia de la posicién angular del minimo de

las curvas de reflectancia con el tiempo de envejecimienta.

Se puede apreciar un corrimiento total de

aproximadamente 0.9° en un mes.

Aunque el efecto es notable, no puede ser totalmente la

causa del carrimiento de las curvas de dispersién, puesta que

las rejillas By C sélo estuvieron expuestas 2 y 15 dias al

 

 ambiente, respectivament

 

2, antes de su mecicién par RTA. La

  rug acl debida a la poragicad cel dieléctrica tiene un

  af

 

avacs,et al,

 

LO importante en las curvas de RTA. Kova

19777 demostré el efecto cuando evapordé Ag sabre un

dieléctrica porasa, coma Mgr»

La Figura 34 muestra una curva xperimental y una

teérica calculada a partir de las ecuaciones de Fresnel de

RTA para una pelicula de Ag depositada sobre el dieléctrice

GF ceMg 3

El primer minima, localizado cerca de 31° ge debe a la

excitacién del FPS en la interfaz metal-aire, y el segunda a

la interfaz metal-dieléctrica. Los dos minimos observados

 

experimentalmente® se han movida hacia angulos mayores

 

comp eur calculadas teéricamente.

 

anda con lo

 

La Figura muestra la misma curva experimental con una

curva tedérica, en la cual se cansidera que se ha formada una
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\, FIGURA 33. Dependencia de la posicién angular del

, mtnimo de resonancia con el

envejecimiento de una pelfcula de Ag.

capa delgada de "cermet" entre el dieléctrico y el metal

debida a la porosidad misma del dieléctrico, y se aplica la

teorfa de Maxwell Garnett (CMaxwell Garnett, 1904,1906)

applicable a pequefhias particulas met4licas embebidas en un

dieléctrico.
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FIGURA 34. Reflectancias experimentales y calculadas

en funcidn del dngulo, para un sistema de

Ag-dieléctrico. [{Tomada de Kovacs, et al,
1977).

En el caso de nuestras muestras es posible que tla

pelicula de Ag se haya difundida hacia el dieléctrico y

pravocado el efecto desc

 

ito anteriormente. Aunque no se hizo

ninguna medicién para cerroborar tal afirmacién, no podemos

descartar esta posibilidad.
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FIGURA 35. Reflectancia experimental de la Figura 34

y reflectancia calculada introductendo

capas de rugosidad y cermet {Tomada de

Kovacs, et al, 1977).

Resumienda, la rucgosidad, el envejecimiento y la

difusién de la plata, como ya se explicd, contribuyen a

cd

 

eplazar el minima en las

proporcianes diferentes.

tudio de

 

Durante el ¢

plata note un efecto

  

curvas de reflectancia, aunque ean

envejecimiento de la pelicula de

 

peculiar en las CurVas
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RTA que se obtuvieron barriendo el 4ngulo de iincidencia a

ene

 

regia de iluminacién congstante (A#65260A). Lai Figura 36

muestra tres de estas curvas. Puede notarse el corrimiento

de @min que ya se menciond, pero ademas, el minima se hace

mas pronunciade.

100 
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FIGURA 36. Curvas de RTA de una pelicula de Ag para

diferentes tiempos de envejecimiento al

estar expuesta al medio ambiente.

Debido a la naturaleza de la excitacién superficial de

ion) ode

 

las plasmanes y su gengibilidad a cualquier modifica
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 la superficie por donde se propaga, nos es posible obtener

informacién sobre Jas caracteristicas del dieléctrica

(prabablemente Ag,S) que se forméd durante el envejecimianto

de Ta pelicula de plata partir de las curvas de RTA.

Cantidades como los {indices m y & y espesores @¢ pueden

estimarse ajustando una curva teérica (dando camo pardmetros

los indices n y ky, y 108 espesores d, para la Ag y para Ag,

sobre una experimental.

muestra una serie de curvas tedéricas

 

La Figura

generadas par computadora y utilizando el método de

recurrencia, donde se simula el proceso de RTA en un arregloa

geanétricas prisma-Ag-Ag8. Fuede notarse que efectivamente

existe un corrimiento de @min y una disminucié6én cde la

reflectancia canforme aumenta el espesor del dieléctrico. En

el cAalculo se mantuve constante el espesar de la . En

 

realidad parte del metal se canvierte en gsulfuro d@ pla

 

SVL ML    por lo tanto espesor del meatal puro

 

proparcionalmente al crecimiento del dieléctrica,.

  Tomande como base las curvas de la guia podem

 

asegurar que nuestra muestra de 45 dias de envejecimianto

puede tener una capa de sulfuro de plata de varias decenas de

 

angstroms de espesor (los valores n y «k= para Ag{8 fueron

tamados de J.M.Bennett, et al, 1969).

Se menciond en @l capitulo anterior que las curvas de

reflectancia obtenidas para las muestras A, By C

  

ademas del minima correspondiente ai la
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FIGURA 97. Curvas de RTA simuladas por computadora

para un sistema prismo-Ag-Agae pora

diferentes espesores del dieléctrico.

Indice del prisma:i. 467;

(nk) Ag=(O. 06,4. 15); (n, kK) ag,S=. 5,0. 4).

A=6a3nm.

plasm6én superficial, otros minimos relativos con cierta

periodicidad angular (ver Figura 19),

Atribuyende el origen de estos minimos al fendémenca de

interferencia que se produce en la pelicula del cdieléctri

 

fotosensible, podemas astimar el espesor de ésta

 

micdiendo simplemente la separacién angular de le

 

vall

 

a

una energia dada. Fara praducim un minima en la intensidacd de

80
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la Yuz reflejada por interferencia debe atigsfacerse la

candicioén siguientes

ny d cos(@) = m AB, M1 yey Sea OL)

donde n, es el indice de refraccié6én de la pelicula donde se

praducen las mdaltiples reflexiones, d su espesor, A la

langitud de anda de iluminacién y @ su 4angqule de incidencia.

Fara un espesor d constante y A fija, podemos satisfacer la

ecuaciSn (91) variando 86. Los minimos de reflectancia  

 

detectados carresponderan ai valores de m sect dl VS «

 

Llamando @4 y @2 a tla posici6én angular de das mi mi mes

consecutivos, y usando la ecuacién (91) Llegamos ai una

expresién para calcular el espesor de la peliculas

x

2n,. |cos@ - co
f 4

 

does

  

Tomando los valores de @1 y @62 de las grafi

experimentales de la Figura 19 que corresponden a energias de

 

+ SOnm.

 

2.58 v 2.7 @V, ge calculé un espesor de

estimé principalmente a

 

incertidumbre

 

resolucioén de nuestra movimienta angular.

El espesor abtenida es parecido al reportada en la Tabla

feulado por el métade de Goodman CGoodman , 19781] a

 

Ly

 

ra «de  transmitanc

 

ie de un espe de ila pelicula y

 

ar

janda el fendémenoa de interferencia.

 

aprave



82

VI CONCLUSIONES.

A continuacién se enumeraran las diferentes etapas del

trabajo presentada con los avances y objetivos logrados.

i) Froceso de Elaboracién de Muestras.

Se fabricaron rejillas por métodos holograficos, anda

 

-la técnica de inmersién para el depésito de la pelicula

fotosensible. Se vié que presentan una superficie mas suave

comparada con el método de depésito por centrifugacioén,

auras mas gruesa. Esto trae como desventaja el producir

interferencia que se detectara en las curvas de RTA.

ii) Experimento.

Se construyd una moantura especial para efectuar el

barrido angular, asi como la electrénica asociada para

moverla, Se acoplaran las etapas de deteccién (amplificadar

de amarre de fase) y adquisicién (computadora).

iii) Resultacos.

A partir de las curvas de reflectancia se calcularan las

curvas de cdispersidén para las diferentes muestras. Se observd

cli  @l ocruce de la

 

arentes ramas de cispersién de plasmon

y su dependencia con da cangstante de periodicidad de tla

rejilla, expresada en la ecuacién (85), pero no una repulsi dn

de modos,

Se explicé @l efecto que tiene el envej

 

cimienta y dla

  ‘rugosidad de una pelicula sobre la posicién del minima ean las

curvas de reflectancia, i.e. sobre la velocidad de fase de
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los plasmones. No s@ estudié @l efecto que tienen gseabre el

 

amartiguamienta de las plasmoanes porque las medi ne

fueron normalizacdas.

Por Gltimo, se presenté la capacidad de la técnica de

RTA para estudiar las propiedades de una pelfcula di@léctrica

depasitada a crecida sobre Ag.
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