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Resumen de la tesis que presenta Juan Uriel Esparza Villa como requisito parcial para la
obtencion del grado de Maestro en Ciencias en Optica.

Cambios de fase en la luz esparcida por nanoantenas dpticas

Resumen elaborado por:

Juan Uriel Esparza Villa

Los componentes épticos comunes, como las lentes y los prismas, basan su operacién en
la acumulacion gradual de la fase a lo largo del camino 6ptico. El trabajo que se presenta en
esta tesis estda motivado por las posibilidades de diseno que abre un nuevo tipo de dispositivo
optico cuyo principio de operacién se basa en la introduccién de cambios locales de fase en
el frente de onda reflejado y/o transmitido. Lo anterior se puede lograr con lo que se han
llamado metasuperficies. Los disenios reportados de metasuperficies consisten de arreglos de
resonadores nano dpticos para operacién a longitudes de onda del infrarrojo (alrededor de
8um) cuya respuesta en fase especificada dentro del rango elemental de 0 a 27.

Motivados por las posibilidades de esta estrategia para disenar componentes épticos nove-
dosos en el visible, en esta tesis se presenta un estudio tedrico y numérico de las propiedades
dpticas de esparcimiento (principalmente los cambios de fase) de nanoparticulas metélicas en
la region visible del espectro electromagnético.

Para mejorar nuestra intuicién sobre el problema, utilizamos primero técnicas analiticas
basadas en la aproximacion cuasiestatica y estudiamos la respuesta en fase de nanoparticulas
esféricas y esferoidales. Encontramos que, para polarizacién lineal incidente, la respuesta en
fase de nanoesferas y nanoesferoides estd limitada al rango de 0 a 7.

Con el propésito de ampliar este intervalo, y para superar las limitaciones de la aproxima-
cién cuasiestatica, en lo que respecta a tamanos y formas de las particulas, realizamos célculos
mas realistas utilizando el método de la aproximacion de dipolos discretos. Nos concentramos
en el caso de cilindros con terminaciones semiesféricas (nanobarras), dando especial atencién
a la respuesta en fase. Se consideran diferentes tamanos y orientaciones de las nanobarras
con el propésito de conseguir el control deseado de la respuesta en fase. Encontramos que en
la componente ortogonal de la luz esparcida, la fase puede cubrir el intervalo completo de 0
a 21 y que esta respuesta se puede sintonizar sobre todo el intervalo visible del espectro.

Con estos resultados se propone un diseno de metasuperficie periédica compuesta por
ocho nanobarras en cada célula elemental, que funciona como un prisma para una longitud
de onda de 633nm. El diseno es evaluado empleando un modelo basado en el principio de
Huygens-Fresnel.

Palabras Clave: Esparcimiento de luz, cambios de fase, plasmones de superficie
localizados, nanoantenas, metasuperficies.
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Abstract of the thesis presented by Juan Uriel Esparza Villa as a partial requirement to
obtain the Master of Science degree in Master in Sciences in Optics.

Phase shift of the scattered light by optical nanoantennas

Abstract by:

Juan Uriel Esparza Villa

Common optical components, such as lenses and prisms, base their operation on the effects
of the gradual accumulation of optical phase along the beam path. The work presented in
this thesis is motivated by the design possibilities opened up by a new type of optical element
whose operation is, instead, based on the introduction of local modification of the phase of
the reflected and/or transmitted wavefront. This is achieved with, what has been termed,
metasurfaces. The reported designs of metasurfaces consist of arrays of optical nanoresonators
that operate at infrared wavelengths (around 8um) whose phase response is specified in the
elementary range 0 to 27

Motivated by the possibilities of this approach to design novel optical elements in the
visible, in this thesis we present a theoretical and numerical study of the optical scattering
properties (mainly phase response) of metallic nanoparticles in the visible spectrum range.

To gain some insight into the problem, we first use analytical techniques based on the
quasi static approximation to study the phase response of spherical and spheroidal nanopar-
ticles. We find that with linear incident polarization, the phase response of nanospheres and
nanospheroids is limited to the range 0 to 7.

To broaden this range, and in order to overcome the limitations of the quasi static ap-
proximation on the size and shape of the particles, we carry out more realistic calculations
on the basis of the discrete dipole approximation. We focus on the case of cylinders with
hemispherical end-caps (nanorods), giving special attention to the phase response. Different
sizes and orientations of the nanorods are considered in order to achieve the desired control
of the phase response. We find that in the cross-polarized component of the scattered light
the phase response can cover the whole interval from 0 to 27, and that the response can be
tunned over the visible spectral range.

With these results we propose a design for a prism-like periodic metasurface that consists
of eight nanorods per elementary cell, for operation at a wavelength of 633nm. The design is
evaluated using a model based on the Huygens-Fresnel principle.

Keywords: Light scattering, phase shift, localized surface plasmons, nanoantennas,
metasurfaces.
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Capitulo 1. Introduccién

En los ultimos anos el empeno por miniaturizar dispositivos épticos y lograr una mejor
compatibilidad con dispositivos de micro y nanoelectrénica ha ocasionado el descubrimien-
to de fenémenos épticos que solo ocurren a escalas por abajo de la longitud de onda. La
nanofoténica es la ciencia que estudia la interaccion luz-materia y la manipulacion de luz a
escalas nanométricas. Dentro de la nanofoténica se encuentra la plasménica, un campo que
se concentra en la interaccion de ondas electromagnéticas con los electrones de conduccion

en metales y que es el que se encuadra el presente trabajo de tesis.

Los avances en las técnicas de fabricacion de estructuras en escalas nanométricas, como
la litografia de haz de electrones y los procesos de transferencia de patrones (litografia nano-
impresa), han permitido desarrollar parte del potencial de la nanofoténica y plasmonica.
Esto, aunado a que en las ultimas décadas han mejorado mucho las herramientas para la
soluciéon numérica de problemas electromagnéticos, tanto comerciales como de acceso libre,

ha sido factor clave en los acelerados avances del campo.

La nanofotonica, junto con la plasmonica, emergen como ciencias capaces de generar
aplicaciones novedosas. Por ejemplo, en terapias para el tratamiento de cancer [Hirsch et al.
(2003)], en las tecnologias de la informacién y comunicacién [Leuthold et al. (2013); Wassel
et al. (2012)] y en cuestiones de energia solar e iluminacién [Schuller et al. (2010)], entre

muchas otras.

La mayoria de los trabajos de plasménica estan basados en la fisica clasica. Las cuatro
ecuaciones de Maxwell mas las condiciones de frontera son suficientes para modelar con
buena aproximacion los efectos plasmonicos observados. Por su fenomenologia, éstos pueden
clasificarse en dos tipos: plasmones polaritones de superficie (SPP, por sus siglas en inglés) y
plasmones de superficie localizados o plasmones localizados de superficie (LSP, por sus siglas

en inglés).

Los SPP son excitaciones electromagnéticas que se propagan como ondas superficiales
atrapadas en la vecindad de la interfase entre un dieléctrico y un metal. Para su excitacion

se utilizan diferentes técnicas de acoplamiento, como la configuracién de Otto [Otto (1968)],



la configuracion de Kretschmann [Kretschmann y Raether (1968)], rejillas de difraccion [Rit-
chie et al. (1968); Hutley y Maystre (1976)] o superficies rugosas [West y O’Donnell (1995);
Maradudin et al. (1995)]. También se han disenado estructuras superficiales compactas es-

pecificamente para este propdsito [De la Cruz et al. (2012); De la Cruz Arreola (2013)].

Por otra parte, los LSP son oscilaciones de los electrones libres en particulas metéalicas que
pueden ser resonantes. Las caracteristicas y posicion espectral de estas resonancias dependen
fuertemente de la geometria de la particula y algunas de ellas se manifiestan claramente en

su respuesta éptica.

El presente trabajo estd centrado en efectos que estan relacionados con los plasmones
localizados de superficie. Nos interesa principalmente la respuesta en fase y amplitud de la
radiacién esparcida por nanoestructuras metalicas en la regién visible del espectro electro-

magnético. Es decir, de nanoantenas épticas.

Mientras que las antenas de radiofrecuencia fueron desarrolladas como una solucién a
los problemas de comunicacién a distancia, el surgimiento de las nanoantenas fue impulsada
por la microscopia éptica. Analogamente a como se hace en radiofrecuencia y microondas,
se define una nanoantena como un dispositivo cuyo propdsito es convertir eficientemente la

energfa propagante en espacio libre a energia localizada y viceversa [Bharadwaj et al. (2009)].

En el contexto de microscopia, una antena dptica (o nanoantena por sus dimensiones
nanométricas) reemplaza eficazmente una lente u objetivo convencional, concentrando la
radiacion externa en dimensiones mas pequenas que el limite de difraccién. Sus aplicaciones
van desde biosensores [Loo et al. (2004)], espectroscopia [Nie y Emory (1997)], y celdas

fotovoltaicas [Atwater y Polman (2010)], entre muchas otras.

Aunque las nanoantenas 6pticas son similares a las antenas de radiofrecuencia o micro-
ondas, debido a las propiedades electromagnéticas de los metales a frecuencias épticas, éstas

presentan diferencias cruciales y serdn estudiadas con mayor detalle en el Capitulo [3]

La fase de una onda electromagnética es una caracteristica que especifica, parcialmente,
el estado en el que se encuentra en un punto dado a un tiempo dado. Esta varia ciclicamente

en espacio y tiempo con respecto a una referencia inicial. El principio de funcionamiento de



la mayoria de los componentes Opticos convencionales manipulan esta caracteristica, junto
con la amplitud y la polarizacién, para realizar su funcién. Algunos de ellos, como las lentes
y los prismas, por ejemplo, modifican el frente de onda de la luz incidente para enfocarla y
desviarla, respectivamente. Es decir, estos dispositivos comunes como las lentes y los prismas,

basan su operacién en los efectos de fase acumulados durante la propagacion.

Las estructuras plasmonicas pueden romper con ese principio de funcionamiento acumu-
lativo debido a que, a pesar de tener dimensiones menores a la longitud de onda, pueden
introducir cambios de fase y amplitud significativos en la luz esparcida, abriendo la posibili-

dad de disenar dispositivos planos con las mismas funcionalidades que los convencionales.

La relacion de fase entre la luz incidente y la luz esparcida por una particula metali-
ca cambia notablemente a través de una resonancia. Esta propiedad fue utilizada por Yu
et al. (2011), quienes mostraron que con un arreglo periédico de resonadores sobre una placa
dieléctrica es posible modificar la amplitud, la fase y la polarizacién de la luz reflejada y
refractada en forma andmala, derivando una ley generalizada de reflexién y refracciéon que
considera los efectos locales de fase producidos por estos resonadores en la interfase. Debido a
la analogia de este arreglo de resonadores con los materiales artificiales de volumen, llamados
metamateriales, los autores propusieron el nombre de metasuperficie. La operacién de estos
dispositivos fue demostrada experimentalmente en el infrarrojo medio (A = 8um) utilizan-
do antenas plasménicas tipo “V”. En el capitulo [3] se presenta una revision mas detallada
de éstas metasuperficies y de otras que han sido propuestas en la literatura, asi como una

discusion de las leyes generalizadas de refraccion y reflexion.

Dado que los efectos de reflexion y refraccién andémalos fueron observados en el infrarrojo
medio, es deseable extenderlos a la region visible del espectro. Esto introduce dificultades
adicionales, no solo por la reduccion de tamano, sino por los cambios en las propiedades del
material, pues a estas frecuencias los efectos plasménicos son predominantes y los disefios

publicados por Yu et al. (2011) no se desempenan apropiadamente.

Esta tesis estd motivada por la busqueda de estructuras plasmonicas que permitan ex-
tender la ley generalizada de reflexion y refraccién al rango de frecuencias de la luz visible,

con la intencién 1ltima de disenar metasuperficies que operen en estas frecuencias. El trabajo



se enfoca en las propiedades épticas de esparcimiento (principalmente amplitud y fase) de
nanoparticulas aisladas. Comenzando por estudiar sus propiedades dentro de la aproximacion
cuasiestatica utilizando geometrias candnicas, como esferas y esferoides para, posteriormente,
con ayuda del método de la aproximacién de dipolos discretos (DDA, por sus siglas en inglés)

[Purcell y Pennypacker (1973)], estudiar particulas de mayor tamano y otras geometrias.

Para realizar este estudio se utiliza el método DDA en su implementacién con el programa
DDSCAT [Draine (1988)]. Se escogié esta herramienta por la versatilidad que ofrece con
respecto a la geometria y composicion de las particulas, ademas de ser una herramienta de

dominio ptublico y disponible en internet.

La tesis esta organizada de la siguiente manera. En el capitulo 2| se hace una revisién de
las propiedades Opticas de metales nobles y los modelos de la funcion dieléctrica que fueron
utilizados en este trabajo. Posteriormente, se estudia el problema generalizado de esparci-
miento y absorcién por particulas, seguido por el caso de particulas metalicas en el régimen
de la aproximacion cuasiestatica. Todo lo anterior, en el marco de la teoria electromagnética
clasica. En el capitulo |3| se introduce el concepto de nanoantena optica, estudiando el caso
de la nanoantena dipolar en la regién visible del espectro. También se presenta una revision
de las metasuperficies y de algunos disenos propuestos en la literatura. Posteriormente, en el
capitulo {4 se describe el método DDA como una solucién al problema de esparcimiento por
una particula con forma arbitraria. Se muestran las limitaciones del método y se introducen
los criterios de validacién comparando el caso de particulas esféricas con resultados de la
teoria de Mie. En el capitulo [5]se presentan resultados de fase y amplitud del campo esparci-
do por particulas con geometrias canénicas dentro de la aproximacién cuasiestatica, seguidos
con los del método DDA para geometrias diferentes. En la ultima parte de este capitulo se
propone el diseno de una metasuperficie que opere a una longitud de onda de \y ~ 633nm que
es evaluada empleando un modelo basado en el principio de Huygens-Fresnel. Finalmente, en
el capitulo [0] se presenta un resumen con las conclusiones y resultados més sobresalientes del

presente trabajo.



Capitulo 2. Propiedades 6pticas de metales

Desde el punto de vista de la 6ptica, un material estda caracterizado por su respuesta a
la excitaciéon de un campo electromagnético a frecuencias de la luz visible. Comuinmente, al
menos en Optica lineal, se utilizan dos cantidades para describir estas propiedades: la permea-
bilidad magnética, i, que indica la capacidad que tiene el material para ser magnétizado, y
la permitividad eléctrica (o funcién dieléctrica) €, como una medida de la facilidad con que el
material transmite un campo eléctrico. Ambas cantidades determinan el indice de refraccién

del material de acuerdo a n = /€.

A frecuencias Opticas la mayoria de los materiales tienen una permeabilidad magnética

1 = 1. En metales, la permitividad eléctrica tiene una dependencia con la frecuencia de la

luz incidente y ademas es compleja, €(w) = € + €9, ocasionando que el indice de refraccion
Y Y

también sea complejo n(w) = n + ik.

El uso de cualquier pardmetro, €(w) o n(w), depende de las caracteristicas del material
que se deseen estudiar. Comunmente el indice de refracciéon complejo se utiliza para indicar
la velocidad de fase de la radiacion electromagnética al propagarse en un medio v = 7, o para
describir su comportamiento entre la interfaz de dos medios diferentes (Ley de Snell), ambos
casos considerando materiales homogéneos de dimensiones mucho mayores a la longitud de

onda de la luz.

Por otro lado, si consideramos mecanismos microscopicos, como la absorcion y espar-
cimiento de particulas pequenas o comparables a la longitud de onda, es mejor utilizar la
funcién dieléctrica compleja e(w) por su conexién directa con la susceptibilidad eléctrica

X.(w) a través de la relacion

Xe(w) =1 —e(w). (1)

La susceptibilidad es un parametro macroscopico que relaciona la polarizacion del material

y el campo eléctrico,

P(w) = ox.(w) E(w). (2)



2.1. Modelo del gas de electrones libres

Los materiales conductores se caracterizan por tener electrones libres que se desplazan
en su interior. Al incidir un campo electromagnético externo los electrones experimentan
fuerzas y el material responde con caracteristicas propias que dependen de la frecuencia de
la radiacion incidente. El primer modelo realista de esta respuesta lo propuso el fisico aleman
Paul Karl Ludwig Drude a principios del siglo pasado (1900). En su tratado, consider6 que
las propiedades épticas del metal se pueden describir por un modelo de plasma en donde los

electrones se mueven libremente en contra de un fondo fijo de iones positivos.

Partiendo con la ecuacion que describe el movimiento de un electrén libre al ser excitado
por un campo eléctrico oscilante externo de la forma E(w) = Epe ™!, y tomando un cuenta
que su movimiento es frenado por una fuerza de amortiguamiento m.yZ, donde v es la

frecuencia caracteristica de colision. La ecuacion quedaria como
meT + meyT = —eFpe ™", (3)

donde e y m, son la carga y la masa del electron, respectivamente.

Si proponemos una solucién a la ecuacién (3)) de la forma F(w) = Zoe ™!, encontramos
que
e2/me =
7 =1 °F _ 4
o) = S Fif) (@

Notamos en esta ecuacién que el factor proporcional entre Zg(w) y FEo(w) es complejo.
Esto significa que, en general, el electron no oscila en fase con al campo aplicado, pues su
movimiento es amortiguado por colisiones que ocurren a una frecuencia v = 1/7, donde 7 es

el tiempo de relajacién o el tiempo promedio entre colisiones.

El momento dipolar inducido por el movimiento del electrén es pl(w) = eZy(w), asi

e2/m. =

plw) = Eo(w). ()

w? + iyw

Conociendo la respuesta de un electrén, la constante éptica de una coleccion de electrones



se pueden obtener a partir de la polarizacién macroscépica: P(w) = —n~ p(w), donde n~ es
el nimero de electrones por unidad de volumen
- n-e*/me =

Plw) = =15 P Balw). (6)

La expresion anterior es un ejemplo particular de la relacién constitutiva . Por lo tanto

la susceptibilidad eléctrica del material es de la forma

2
w
p
W)= ——F-—, 7
Xelw) = 7)
donde wf, = ?O_TeQ se conoce como la frecuencia de plasma. Finalmente, sustituyendo la expre-

sién en obtenemos la funcion dieléctrica de Drude,

(,d2

€Drude(W) =1 — m- (8)

Si v < w, vemos que cuando w = w), la funcién dieléctrica se anula. Se dice que en esta
situacion el plasma se vuelve rigido. Es decir, que la carga se traslada de manera rigida en el

material. La frecuencia w, representa una frecuencia de oscilacién natural del sistema.

El mecanismo fisico de esta excitacién a w, se puede interpretar retomando el modelo
clasico de un metal como un gas de electrones libres moviéndose en contra de un fondo
de iones positivos fijos cuya densidad de cargas nt es constante en espacio y tiempo. En
equilibrio, la densidad de electrones también es n~, pero si los electrones son perturbados
ligeramente del equilibrio la no uniformidad en la distribuciéon de cargas creara un campo
eléctrico que tenderd a restaurar la neutralidad de cargas. Los electrones pasaran de largo
a la posicion de equilibrio y de esa manera, se establece una oscilacion longitudinal de las

cargas.

Normalmente la frecuencia de plasma es del orden de 10'%[rad/s] (ultravioleta) y el tiempo
de relajacién de 107'[s]. Es decir que w,, es mayor que 1/7 por dos ordenes de magnitud.
Por lo anterior, es comtun despreciar pérdidas por absorcion en el material principalmente a

frecuencias cercanas o mayores a w,. En la tabla , se presentan valores para los parametros



que definen la respuesta del material de algunos metales.

Tabla 1: Densidad de electrones libres, tiempos de relajacion y frecuencias de plasma de algunos
elementos metdlicos. *Valores tomados a 273°K de acuerdo a Ashcroft y Mermin (1976).

Elemento | n= = 0 | 7+ 1071 [s] | w, 10' [2] | ), [nm] | B, = hw, [eV]
Li 4.70 0.88 1.22 154 8.04
Na 2.65 3.2 0.91 205 6.04
K 1.4 4.1 0.66 282 4.39
Rb 1.15 2.8 0.60 311 3.97
Cs 0.91 2.1 0.53 350 3.53
Cu 8.47 2.7 1.64 114 10.79
Ag 5.86 4.0 1.36 138 8.98
Au 5.90 3.0 1.37 137 9.01

El tratamiento realizado por Drude se conoce como el modelo del gas de electrones libres
y describe muy bien la respuesta optica de metales a frecuencias por debajo de la frecuencia
de plasma w < w,, donde se presenta el comportamiento caracteristico de los metales. A
frecuencias mayores, como en el visible y ultravioleta, el modelo pierde precision, pues se
presentan las llamadas transiciones intrabanda del material. Estas transiciones ocasionan que
la parte imaginaria de la funcién dieléctrica incremente mucho mas rapido que las estimadas

por Drude.

2.2. Modelo de Drude-Lorentz

Las transiciones intrabanda se pueden representar con el modelo clasico de un oscilador
ligado al nicleo por un resorte (modelo de Lorentz de electrones ligados). Si tomamos un
término K Z que representa la fuerza de restauracion del resorte y lo agregamos a la ecuacion

de movimiento de un electron , podemos llegar a

2
“p
2 2) i)
wi — w?) —iyw

€Lorent:(W) = 1 + ( 9)

donde wg = K/m, es la frecuencia natural de oscilacién del resorte. El mecanismo fisico de
esta fuerza de restauracion del resorte se puede interpretar como la fuerza responsable de

mantener unido el electrén con su nucleo de iones positivos.



En metales nobles como el oro y la plata, cuando w > w,, el modelo de Lorentz con varios
osciladores, es suficiente para tomar en cuenta los efectos de las transiciones intrabanda.
Sin embargo, cuando w > w, el modelo de Drude €p,y4e(w) — 1, por lo que es necesario
extenderlo en esta region. Los efectos integrados de todas estas transiciones en todos los
niveles de energia se pueden considerar al agregar una constante a la funciéon dieléctrica €.,

(usualmente 1 < e, < 10), de manera que podemos escribir que

2
_ %
w? 4+ iyw

(10)

6Drude,7‘eal<w) = €0 —

Uno de los conjuntos de mediciones experimentales de la funcion dieléctrica de metales
nobles mas utilizada en el campo de la plasmonica es el reportado por Johnson y Christy
(1972). Si se desea tener una aproximacion analitica a estos valores experimentales es posible

utilizar ajustes basados en el modelo de Drude-Lorentz con varios osciladores [Rakié¢ et al.

(1998)].

En la figura (1| se muestran graficas de las propiedades 6pticas del oro y la plata utilizando
los valores experimentales obtenidos por Johnson y Christy (1972) (recuadros azules), una

interpolacion lineal a esos valores (linea punteada negra) y el modelo del gas de electrones

libres [ecuacién (L0)] (linea continua roja).

En el gas de electrones libres se utilizaron los siguientes parametros. Para el oro, hw, =

9.02eV, by = 0.026eV y €5 = 9.06. Y para la plata, hw, = 9.1eV, iy = 0.018eV y €5 = 3.7.

2.3. Esparcimiento y absorcion de luz por particulas metalicas

Las cargas oscilantes al ser excitadas por una fuente externa radian ondas electromagnéti-
cas. Si la frecuencia de estas ondas secundarias es igual a la de la fuente se dicen que son
ondas esparcidas elasticamente. La superposicion de todas estas ondas secundarias con el
campo incidente es lo que observamos en los fenémenos cotidianos como la reflexién y la

refraccidn.

Desde un punto de vista 6ptico, una particula se puede caracterizar por el efecto que

provoca en una onda incidente. Las propiedades 6pticas mas importantes de una particula
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Figura 1: (a)-(b) Parte real e imaginaria de la funcién dieléctrica del oro, y (c)-(d) la plata.

son sus secciones transversales de esparcimiento y absorcién, asi como su funcién de fase,
que describe el comportamiento angular de la luz esparcida. Estas propiedades dependen de
la longitud de onda, de la polarizacion y de la orientacion de la particula. Antes de conocer
el significado y procedencia de estas cantidades, es conveniente formular el problema de

esparcimiento para una particula con geometria arbitraria.

2.3.1. Matriz de amplitud

Consideramos una particula de forma arbitraria que es iluminada con una onda harmonica
plana E; = Eoeikwg que se propaga a lo largo del eje & con polarizacién en ¢ (ver ﬁgura. En
cualquier punto fuera de la particula se puede definir un plano de esparcimiento formado por
la direccién de incidencia, z, y la direccién de la onda esparcida, é, (figura [2| color verde). El
campo eléctrico incidente tiene, en general, una componente paralela £; y una perpendicular

E|; al plano de esparcimiento (figura [2| color rojo).

A una distancia lo suficientemente lejos del origen (kr > 1), en la regién de Fraunhofer,
el campo eléctrico esparcido es transversal a la direcciéon radial y, de igual forma, se puede

descomponer en una componente paralela £, y otra perpendicular £/, al plano de esparci-
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Figura 2: Plano de esparcimiento (color verde) y descomposicién del campo eléctrico incidente
(color rojo) y esparcido (color azul).

miento (ﬁgura de color azul). Las componentes del campo incidente y las del esparcido por
la particula, estan relacionadas por una matriz de amplitud (o matriz de Jones) cuyos valores

complejos S; dependen del angulo de esparcimiento ¢ y del angulo azimutal ¢. Es decir que

s | _ e [5: Ss) [ B ()

E —ikr \ 5, 5 E;
donde los indices 7 y s denotan cantidades que corresponden a la incidencias o al esparcimien-
to, respectivamente. Si una particula es iluminada con polarizacién lineal paralela al plano
de esparcimiento (componente F,; = 0), para conocer el campo esparcido solo es necesario
conocer los coeficientes S y Sy que determinan a los campos esparcidos E), ~ S, paralelo
y E.s ~ Sy perpendicular (polarizacién cruzada). Lo anterior significa que, una particula
puede transformar completamente el estado de polarizacion de la luz incidente y ademas

puede esparcirla en cualquier direccion.

La matriz de amplitud describe el campo esparcido en cualquier posicion de la particula.
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Por la simetria en ciertos sistemas, como esferas y cilindros infinitos, los coeficientes S3 y Sy

que representan la polarizacion cruzada son nulos.

Normalmente, cuando tratamos con la intensidad en vez del campo se utilizan los parame-
tros de Stokes, cuyos valores se pueden determinar a partir de la matriz de amplitud y se

puede representar por una matriz de dimensiones 4 x 4 llamada matriz de esparcimiento o

matriz de Mueller [Bohren y Huffman (1983)].

2.3.2. Secciones transversales y distribucién angular de esparcimiento

En esta seccién buscamos relacionar la matriz de amplitud de una particula con cantida-
des observables como la irradiancia (potencia por unidad de drea) o médulo cuadrado de la
amplitud. Consideramos que la particula es iluminada por un haz con irradiancia I; y que la
razén a la que la energia es absorbida por la particula es W,,,. La constante de proporcio-
nalidad entre estas dos cantidades resulta en una cantidad con dimensiones de area, llamada

secciones transversal de absorcién [Bohren y Huffman (1983)]

Wabs - Cabs]i' (12)

Similarmente, la particula ademdas de absorber esparce radiacién electromagnética. La

razén a la que la energia es esparcida estd dada por

Wesp = Oesp]i7 (13>

donde Cqg), es la seccion transversal de esparcimiento. Dentro del campo de la dptica lineal las
potencias absorbidas y esparcidas son proporcionales a la potencia incidente y las secciones
transversales son el factor de proporcionalidad que las relaciona. La suma de Cgps y Cesp

resulta en la seccidén transversal de extincidn.

Cewt - C’abs + Cesp- (14)

En términos de potencia Wy = Weps + Wesp, t.€., la potencia de extincién es la trans-

formacion de energia en cualquiera de sus formas, tanto de radiacién como de absorcion.
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La seccion transversal de extincién depende de la composicién quimica de la particula, su
tamano, forma, orientacion, el medio que la envuelve, el estado de polarizacién y frecuencia

de la luz incidente.

Normalizando las secciones transversales por el drea geométrica de la particula (G) proyec-
tada a lo largo de la direccion de incidencia, obtenemos las llamadas eficiencias de extincion,

absorcién y esparcimiento, expresadas como

Cext Cabs Cesp

Qezt = Ta Qabs = a Y Qesp = a ) (15>

respectivamente. Las eficiencias pierden relevancia cuando se tratan sistemas de conglome-

rados de particulas, ya que su seccién transversal geométrica no esta bien definida.

Volviendo a la matriz de amplitud, expresion , a una distancia lo suficientemente
grande de la particula, la amplitud del campo esparcido decae con la distancia y es transversal.

Podemos entonces escribir

eik(rfa:) .

s ™~ . XE%?
—ikr

(16)

donde k = 27/\, es el nimero de onda de la perturbacién incidente, El = Eye’*™) que
suponemos que es una onda plana que se propaga en la direccién del eje = y esta polarizada

en y. El vector de amplitud X se relaciona con los elementos escalares de la matriz de

amplitud de la forma

X = (S2cos ¢+ Szsin @) €5 + (Sicos @ + Sysing) é . (17)

La seccién transversal de extincién se relaciona con el vector de amplitud de la forma

= {(50),., ) o

La expresion anterior es lo que se conoce como el teorema 6ptico, el cual establece que la
onda plana de extinciéon depende tnicamente de la interferencia entre la onda incidente y la

onda esparcida hacia adelante (6 = 0°).

El esparcimiento de luz por una particula no es la misma en todas direcciones, la depen-
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dencia angular del campo esparcido se puede caracterizar por

dCeyp | X|?
=t 19
ds) k? (19)
La potencia esparcida en un angulo solido Af2, esta entonces dada por
dcC,
Pro = [;—22 A0 20

donde I; es la irradiancia incidente sobre la particula. La expresién es entonces propor-

cional a la distribucién angular de la intensidad de la luz esparcida.

La seccion transversal de esparcimiento se puede obtener integrando la intensidad espar-

cida sobre todas las direcciones. Tenemos entonces que

2.4. Aproximacién cuasiestatica

En el estudio de la interaccion de ondas electromagnéticas con particulas, ademas de las
propiedades 6pticas del material, la forma y la simetria juegan un papel importante. En esta
seccion analizaremos la solucién de una particula esférica en la aproximacién cuasiestatica
(o electrostética). Para esto, suponemos que x < 1, donde z es el pardmetro de tamano,
r = ka y a es el radio de la esfera. En esta aproximacion la fase de la oscilacion armonica es
practicamente constante sobre todo el volumen de la particula. Es decir, que todos los puntos
de la particula responden simultdneamente a la excitacion incidente y los efectos de retardo

son despreciados.

Consideramos un campo electrostdatico uniforme con lineas de campo paralelas al eje
é, (Ey = Eoé,). La permitividad de la esfera estd representada por e.(w) y la del medio

envolvente (isotrépico no absorbente) como €, (ver figura (3).

Partiendo con la ecuacién diferencial de Helmholtz para un campo escalar ®(r,0) en
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Figura 3: Esfera en un campo electrostatico uniforme.

coordenadas esféricas, tenemos que

(V2 - %%) d(r,0) = 0. (22)

En la aproximacién cuasiestatica la ecuacién de Helmholtz se reduce a la ecuacién de Laplace

del potencial dentro y fuera de la esfera
V20, (r,0) = 0 (r <a), V20, (r,0) = 0 (r > a), (23)
en donde a partir de ellos es posible calcular sus correspondientes campos eléctricos,
Ejp = =V®,(r,0), By = —V®yu(r,0). (24)

Debido a la simetria del problema, el potencial es independiente del angulo azimutal ¢. La
solucién para el potencial dentro ®;,(r,0) y fuera ®,,(r,0) de la esfera se puede escribir
como [Maier (2007)]

D, (r,0) ZA[?” P, (cosb), (25)

=0

(1, 0) Z [Bir' + Cyr= ] By (cos6), (26)
1=0
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donde P, (cos#) son los Polinomios de Legendre de orden [. Los coeficientes A;, B; y C) se

pueden determinar a partir de las siguientes condiciones de frontera

lim ®,,; = —Eqgrcosf = —Eyy, (27)

7—00

100,  10®,,

a 90 a 90 |_° (28)
a@zn - a(I)out

“Tor " or —a (29)

La condicién indica que a una distancia lo suficientemente lejos de la esfera el po-
tencial debe corresponder al campo aplicado sin perturbacion, mientras que las condiciones
y representan la continuidad del potencial a través de la interfase r = a, es decir, la
conservacion de las componentes tangenciales y normales del campo eléctrico en la superficie

de la esfera, respectivamente.

La aplicacién de cuando [ = 1 obliga que By = —Ej, los demas coeficientes A; y C} se
pueden obtener de las condiciones en r = a. Cuando [ # 1 todas las condiciones de frontera

llevan a A; = B; = C; = 0. Asi, la solucion del potencial dentro y fuera de la esfera es

3€m
D, (r,0) = —E—Eor cos 0, (30)
€ + 26,
Do, 0) = —Eorcos 8+ ==L B o (31)
out\" = — COos Y COSU.
i or €e + 2¢€,, T2 0

Podemos expresa el potencial dentro de la esfera ®;,(r, §) retomando el sistema de coorde-
nadas cartesianas (ver ﬁgura y, a partir de Ej,(y) = —V®;,(y), conocer el campo eléctrico.

Tenemos entonces que

_ 3€m

Em(y) = e+—26 Oéy- (32)

Es de particular interés observar como el campo eléctrico en el interior de la esfera es ho-

mogéneo en esta aproximacion, algo distinto a lo que sucede en otras situaciones.

Por otro lado, el potencial fuera de la particula [expresion (31])] se puede separar en dos

contribuciones ®,,(r,0) = Py + D.sp, la primera que corresponde al potencial aplicado y
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la segunda que representa el potencial esparcido por la particula. Podemos expresar a este
segundo como
1 a(w)Eycosb
D, (r,0) = —()—0, (33)

A7 72

con a(w) la polarizabilidad cuasiestética

€e — €m

_ 34
€. + 2¢€,, (34)

a(w) = 4ra®

., . . . 1 .
La expresién (33) tiene un factor de decaimiento que va como ®.y, ~ =. De la literatura
sabemos que, en un medio uniforme con permitividad ¢,,, el potencial de un dipolo ideal es

de la forma [Stone (1963)]

1 pcosé
Dpipoio(r,0) = ) 35
Dipoto(7 0) 4re,, 12 (35)
Entonces, podemos escribir a &g, como
1 pocosf
¢)es y 0) = s 36
o(7,0) 4dre,, 12 (36)

con pg el momento dipolar py = €, a(w)Fy. Notamos entonces que, el campo fuera de la
esfera @, (r,0) es la superposicién del campo eléctrico aplicado y el campo de un dipolo

ideal centrado en el origen.

Hasta ahora hemos visto que al aplicar un campo electrostatico uniforme Ey = Eyé, a
una particula esférica, es equivalente si reemplazamos la particula por un dipolo ideal con

momento dipolar py. Bajo esta situacién electrostatica, podemos conocer el campo eléctrico

esparcido a partir de Eesp(r, 0) = —V&,,,(r, 8), entonces las componentes del campo eléctrico
son
2pg cos 0 sin 6
B, = 07 g, - DoST (37)
4re,,r3 4me,,r3

Sin embargo, nos interesa conocer el campo esparcido por la particula cuando el campo in-
cidente es una onda plana, con oscilaciones en espacio y tiempo de la forma Ey = Eyeitke—wt) €y,
donde k = % es el numero de onda. Por conveniencia, consideraremos a la particula como
un dipolo ideal centrado en z = 0 con momento dipolar py = e,a(w)Eye ! Bajo estas

circunstancias, el campo eléctrico radiado por el dipolo es mucho més complicado, pues las

oscilaciones espacio-temporales generan un campo magnético. En general, el estudio de la
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radiacién por un dipolo se divide en regiones (o zonas) que dependen del factor kr, donde
r es la distancia radial al dipolo. A estas zonas se les conoce como zona estatica (kr < 1),
zona intermedia y zona de ondas (kr > 1). Para fines de interés en esta tesis, nos concen-
traremos en la regién de ondas, donde la distancia a la nanoparticula es muy grande y el
campo eléctrico esparcido es transversal a é,. En esta zona, la componente tangencial Fy es
la tnica significativa y podemos expresarla como el campo eléctrico esparcido por el dipolo

de la forma [Stone (1963)]

. ) . ei(kr—wt) .
Eesp = k“posin 9769, (kr > 1). (38)

La expresién anterior la podemos escribir como

. ei(k:r—wt) .
Eesp = S(Q)Tee, (39)
y definir a S(0)
S(0) = K*ena(w)Eysin 6, (40)

Notamos en la expresion que la polarizabilidad a(w) es compleja, entonces se puede
escribir como a(w) = |a(w)]e’®®@. De esta manera, si evaluamos E,, sobre una superficie
esférica de fase constante (kr =cte.), vemos que la fase de S(f) viene de la polarizabilidad

a(w). Es decir, es ¢(w).

Asi, nombraremos como A¢(w) a la diferencia entre la fase de la onda esparcida por una
particula y la fase que habria adquirido la onda si se propagara en vacio. S{ Ap(w) > 1,

diremos que la onda se encuentra retrasada con respecto a su tiempo de llegada en el vacio.

2.4.1. Polarizabilidad cuasiestatica

La expresion se conoce como la polarizabilidad cuasiestatica, o polarizabilidad en
el limite dipolar, ya que bajo este régimen la particula se puede describir como un dipolo
ideal con polarizabilidad a(w). La polarizabilidad es una medida de la facilidad que tiene
un sistema para ser distorsionado por un campo eléctrico externo. En otras palabras, es
la capacidad que tiene para separar sus cargas. Como se puede observar la polarizabilidad

cuasiestatica (34)) estd en funcién del tamano de la esfera a y de las constantes dieléctricas
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€e Y €m.

Cuando el denominador |e, + 2¢,,| es minimo, en la condicién €.(w) =~ —2 (con €, = 1,
vacio), hay una exaltacién tanto del campo interno como del esparcido. Esta condicién se

asocia con la resonancia del plasmoén de superficie de la nanoparticula metélica.

En la figura {4 se presenta la funcién dieléctrica de Drude [expresion ((10])], asi como el
modulo cuadrado y arcotangente de la polarizabilidad en funciéon de la longitud de onda.
Se tomo el caso de una esfera de plata con radio R = 10nm que se encuentra embebida en
el vacio (e, = 1). Vemos de la figura 4a que cuando € (w) ~ —2, a una longitud de onda
alrededor de A ~ 326 nm, se alcanza la condicién de resonancia y la polarizabilidad llega a
su valor maximo (figura [4f). Es la llamada resonancia del plasmén localizado de superficie
(LSPR, por sus siglas en inglés). En la figura 4d vemos que, antes y después de la LSPR,

hay una transicién abrupta en la fase de a(w), pasando de 7 a 0, (figura [4{d). Esta variacién

a 2
0 = -
2
—_ 4T T
ERl ]
& -8 1
-10 8
-12 + g
14 + ,
—16 Il Il Il Il Il Il O Il Il Il Il Il Il
250 300 350 400 450 500 550 600 250 300 350 400 450 500 550 600
Longitud de onda nm d Longitud de onda nm
1.4e+06 ‘
= T o
1.2e+06 - 8 j
o ler06 1 83n4r i
2 800000 1 @
F 600000 - {8 m2y 1
L 1
200000 S |
° R I B B S
250 300 350 400 450 500 550 600 250 300 350 400 450 500 550 600
Longitud de onda nm Longitud de onda nm

Figura 4: (a)-(b) Parte real e imaginaria de €p,yde, rears (¢)-(d) médulo cuadrado y arcotangente
de a(w).

abrupta es ocasionado por un cambio de signo en la a(w). Para longitudes de onda por arriba
de LSPR, los cambios la fase estdn marcados por la componente imaginaria de a(w) que, al
sélo contar con €;(w) (figura [dp), los desfasamientos son minimos. En general, dentro de la
aproximacién cuasiestatica, los cambios de fase son independientes del tamano de la particula
y dependen solamente de la relacién entre €.(w) y €,, pues éstas determinan el signo y la

parte imaginaria de o(w). Con particulas més grandes, fuera de la aproximacién, la situacién
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puede ser distinta.

Las secciones transversales de extincién y esparcimiento dentro de esta aproximacion se

relacionan con la polarizabilidad de la siguiente forma [Bohren y Huffman (1983)]

Cot = kS {0}, (41)
K,
Cosp = g lal*. (42)

Considerando la seccién transversal geométrica de la esfera como G = wa?, las eficiencias

se pueden expresar en términos de las constantes dieléctricas de acuerdo a

€e — Em
Qext—élac%{—e iy }, (43)
8 4| €c—€m 2
JL I N 44
Q P 3x €5+2€m ( )

donde z es el parametro de tamano.

Considerando ahora una geometria un poco mas general pero todavia dentro de la apro-
ximacién cuasiestatica. La particula consiste de un esferoide con semiejes a < b < ¢y una
constante dieléctrica €, (w). El medio en el que estd envuelta es isotrépico, no absorbente con
permitividad €, y, al igual que en el caso esférico, consideramos que se encuentra bajo un

campo electrostatico uniforme ahora a lo largo del eje €., como se muestra en la figura

La solucién a la ecuacién de Laplace, V2®,,, = 0, que describe el potencial eléctrico fuera
de la particula esferoidal se puede expresar como el potencial de un dipolo ideal de la forma

[Bohren y Huffman (1983)]

i
Qout = ——, 45
"7 dree,, (4)
con momento dipolar
P = epemdmabe Cel — m Ej. (46)

3€m + 3L3(€er — €m)
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Figura 5: Esferoide con semiejes a < b < ¢ en un campo electrostatico uniforme.

Entonces, la polarizabilidad ag del esferoide en un campo paralelo a su eje principal 2 es

€el — €Em

=4mab . 47
063(00) e C3€m + 3[/3 (661 — €m> ( )
donde L3 es un factor geométrico definido como
abc [ dg

Ly = / , 48
T2 )y ProW o

y f(g) es una funcién que relaciona las extensiones fisicas del esferoide
fla) = /(g +a2)(g + D) (g + ). (49)

Se ha tratado el caso donde el campo aplicado es paralelo a lo largo del eje 2z, si el
campo electrostatico se orienta a lo largo de los otros dos ejes principales (z, §) se tienen las

polarizabilidades a; y as, con sus correspondientes factores geométricos L; y Ls.

La polarizabilidad cuasiestatica del esferoide depende tanto de las dimensiones fisicas
a, by ¢, asi como de las constantes dieléctricas €, (w), €, y del factor geométrico L;. Este

ultimo juega un papel muy importante en la resonancia del plasmoén de superficie debido a

1

que el denominador |3€,, + 3L;(€ — €x)| es minimo en la condicién eq(w) ~ 1 — £ (con
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€m = 1, vacio).

Los factores geométricos deben satisfacer que > L, = 1, en el caso particular de una
esfera (a = b = ¢), los tres factores geométrico son iguales L; = Ly, = Ly = % En ésta

situacién, tanto la condicién de resonancia como la polarizabilidad (47)) se reducen a las de

una esfera .

Una clase de esferoide especial son los esferoides prolatos (o elipsoides de revolucion)
que se caracterizan por que los dos ejes menores son de igual tamano y menores al tercero
(a = b < ¢). Estas estructuras tienen una resonancias de plasmén de superficie longitudinal
y otra trasversal, que corresponden a las oscilaciones de los electrones a lo largo del semieje

mayor y menor, respectivamente.

2.4.2. Polarizabilidad efectiva

Los resultados derivados de la aproximacion cuasiestatica ayudan a comprender, en una
primer instancia, las propiedades opticas y los fendmenos macroscopicos producidos por
particulas en el régimen z = ka < 1. Sin embargo, en esta aproximacién, donde el sis-
tema se describe por una polarizabilidad a(w), el teorema 6ptico pierde validez cuando se
considera que la particula es de un material no absorbente con {e(w)} = 0, pues en este

caso a(w) es real puro y de la expresién tenemos que Cepy = 0, a pesar de que Ceg, > 0.

En esta subseccién se presenta la polarizabilidad efectiva como una correccion a la polari-
zabilidad cuasiestatica con la finalidad de mantener el teorema 6ptico valido. Esta correccion
algunos autores la nombran como de “reaccién de radiaciéon” (RR) [Draine (1988); Draine
y Goodman (1993); Draine y Flatau (1994); Collinge y Draine (2004); Kats et al. (2011)].
Su origen tiene la misma interpretacion fenomenolégica y parten del hecho de considerar no
unicamente la interaccion de la particula con el campo incidente, sino también con su propio

campo esparcido dipolarmente.

Al incidir un campo eléctrico externo Ey(w) a la particula, el campo radiado por el dipolo
produce campos de interaccién hacia atras, Ej,(w), estos influyen en el movimiento de los
electrones en la particula. Este efecto produce una fuerza sobre un electrén oscilante que se

conoce como la fuerza de Abraham-Lorentz o autofuerza y, de acuerdo a Griffiths (1999),
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viene dada por

Fo(w) = eEim(w), (50)
con el campo de interaccién definido como

. eT
Eint ((.U)

(51)

B 6megcd
donde ¢ es la velocidad de la luz en el vacio.

Asumiendo que el electréon se desplaza con un movimiento arménico de la forma #(w) =
Toe ™ entonces T = iw3F(w). Sustituyendo en (51) y expresando el resultado en términos
del momento dipolar p(w) = eZ(w), tenemos que

- ik?

Ein(w) = 6meg

plw), (52)
donde k = %, el nimero de onda.

El campo local que ve la particula es la suma del campo incidente externo Eo(w) y el
campo propio de interaccién Ejnt(W). Entonces, el momento dipolar p(w) de una particula

con una polarizabilidad a(w) es de la forma

— —

Pw) = a(w) [Bo(w) + B(w)| (53)

La polarizabilidad «(w) describe las propiedades de la particula por si misma y es la

obtenida en la aproximacion cuasiestatica. Sustituyendo en y agrupando términos

semejantes
) 1= 5-a(0)| = a)Bafe). (54
tenemos que
SN a(w) -
Pl) = i Bal), (55)
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la polarizabilidad efectiva.

El resultado anterior difiere del obtenido en la aproximacién cuasiestatica al incluir

k3

el término 1 e
TEQ

Esta correccién asegura la conservacion del teorema éptico y agrega un
desfasamiento entre el campo incidente y el esparcido por la particula. En el caso del limite de
longitudes de onda largas, £ — 0, este término se desvanece y recuperamos la polarizabilidad

cuasiestatica.

Aplicando la correcciéon de La polarizabilidad efectiva de una esfera de radio a, sustitu-

yendo en ,

e _ 3 068((,«))
agsp(w) = 4ma - z% (ka)3 @) (57)

€ — €e—€m
donde afj(w) = gz

Similarmente, para particulas esferoidales de semiejes a < b < ¢, utilizando la expresion

tenemos que

el

ag (w)
1 — i2k3(abc)os (w)’ (58)

aglff (w) = 4mabc

Cl — €el—€Em
donde af (w) = T o oy &

2.5. Comparacién de los modelos de polarizabilidad

En esta seccion presentamos cédlculos de las eficiencias de extincion, absorcion y esparci-
miento, asi como los cambios de fase de la onda esparcida por particulas esféricas de plata
utilizando los modelos de polarizabilidad cuasiestatica y polarizabilidad efectiva (57)).
Las propiedades Opticas de las particulas esféricas se toman del ajuste lineal a los valores ex-
perimentales de Johnson y Christy (1972). Los pardmetros Qe,t ¥ Qesp se calculan de acuerdo
a las expresiones y respectivamente, la eficiencia de absorcién se calcula a partir de
Qabs = Qext — Qesp- En todos los resultados de esta seccién se comparan con los obtenidos

con base a la teorfa de Mie en la implementacién de Bohren y Huffman (1983).

En la primer comparacion se presentan las propiedades de esparcimiento de una esfera de

plata en funcién del radio R al incidir luz monocromatica a Ao = 550nm (figura [6).

Con referencia en la figura [6h, vemos que para radios mayores a 10nm el modelo cua-

siestatico subestima el valor de (.., esta caracteristica afecta principalmente la eficiencia
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Figura 6: Comparacién de las eficiencia de (a) extincién, (b) absorcidn, (c) esparcimiento y (d)
cambio de fase en funcién del radio utilizando los modelos: Mie, ---- aefpy --+ Ogs-

de absorcion donde observamos que después de 10nm los valores de (.55 comienzan a dis-
minuir (figura @b) La pérdida de precision de Q..+ se debe a que la condicion del régimen

cuasiestatico < 1 no se cumple para radios R > 10nm.

En lo que respecta a los cambios de fase, la figura [6ld muestra que el modelo cuasiestético
no predice aumentos de fase en las variaciones del radio de la particula. El modelo de la
polarizabilidad efectiva si los tiene, pues la componente imaginaria tiene una dependencia
del tipo (kR)?’. En general, todas las graficas de la figura |§| se observa que el modelo de la
polarizabilidad efectiva tiene un acuerdo razonable con Mie, principalmente dentro del limite
dipolar. Fuera de éste, ambos modelos pierden precisién en los resultados, sin embargo; la

polarizabilidad efectiva es notablemente superior.

Si observamos las expresiones de las eficiencias

2

€e — € 8 €e — €
ont = 4T e m csp = — 41z m ’ 59
Qear x\s{ee+2em} Cesp 3x €e + 26, (59)
donde z = QTWR es el pardmetro de tamano, y R el radio de la esfera. Ambas mantienen

una dependencia espectral que viene de la constante dieléctrica del material €.(w). Para

conocer que tan validas pueden llegar a ser estas expresiones en la regiéon visible del espectro
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electromagnético se realizaron calculos espectrales para dos pardametros de tamano: x = 0.11

(figura[7) y = = 0.57 (figura[g).
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Figura 7: Gréficas espectrales de eficiencias de (a) extincién, (b) absorcidén, (c) esparcimiento y

(d) cambio de fase para una esfera con z = 0.11 utilizando los modelos:

Ol

Mie, =TT Qeff,

En los célculos con z = 0.11 (ﬁgura no se observan diferencias significativas entre ambos

modelos. Sin embargo, para z = 0.57 (figura |8)) es claro notar que la polarizabilidad efectiva

mejora los resultados en todas las propiedades de esparcimiento, especialmente el de s

(figura ) en la region de la resonancia del plasmén localizado de superficie. Por lo anterior,

los céalculos presentados en el capitulo [o| se realizan tomando el modelo de polarizabilidad

efectiva tanto para esferas como esferoides.
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Figura 8: Graficas espectrales de eficiencias de (a) extincién, (b) absorcién, (c) esparcimiento y

(d) cambio de fase para una esfera con z = 0.57 utilizando los modelos:
DR aqS‘

Mie, -_—— Oéeff,
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Capitulo 3. Nanoantenas y metasuperficies

La palabra antena es un término utilizado ampliamente en el campo de ingenieria y
comunicacién. El Instituto de Ingenieria Eléctrica y Electrénica (IEEE por sus siglas en
inglés) la define como “la parte de un sistema de transmision o recepcién que esta disenado
para emitir o recibir ondas electromagnéticas” [IEEE Std 145-1983 (1983)]. Actualmente las
antenas son fundamentales en aparatos de radiodifusién o microondas. Televisiones, celulares,
geolocalizadores o cualquier otro instrumento inaldmbrico utiliza antenas para llevan a cabo

su funcion.

Una de las antenas comunmente utilizadas en radiofrecuencias y microondas es la antena
dipolo de media onda, consiste en un hilo conductor de la mitad de longitud a la frecuencia de
operaciéon L = \/2, seccionado por la mitad en cuyo centro se coloca una linea de transmisién
o un generador (ver figura [Op).

,Eje de la antena

a e b
il /
f v

PO

~

—>

N
N

\ Campo Lejano it X i

e

Figura 9: (a) Antena dipolar de media longitud de onda indicando la circulacién de corriente
sobre el conductor y la emisién de radiacién en campo lejano. (b) Patrén angular de esparci-
miento en campo lejano, (c) planos de esparcimiento (SP, por sus siglas en inglés) en direcciones
paralela (SP P) y ortogonal (SP O) al eje de la antena

La mayoria de las antenas en radiofrecuencia son disenadas para operar en la region de
campo lejano, donde la componente radial del campo es despreciable y las demas se pueden
aproximar a ondas transversales electromagnéticas. La figura [Op muestra la distribucién es-

pacial o patréon de radiacion de los campos de una antena dipolar de media onda. En la figura
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@]c se presentan planos de esparcimiento (SP, por sus siglas en inglés) en direcciones paralela

(“SP P”) y ortogonal “SP O” al eje de la antena.

La antena de media onda es la més sencilla de todas ya que su longitud caracteristica L
esta relacionada directamente con la frecuencia de operacion L = const X A\g. Por ejemplo,
una antena dipolo de media onda que es utilizada para la transmisién de television HD, que
opera a 600 MHz (A\y = 50 c¢m), tiene una longitud caracteristica de L = 25 cm. Las antenas
de telefonia celular de 4ta generacién LTE, con operacién en la banda de 2100 MHz (Ao = 14

cm), tienen una longitud caracteristica de L ~ 7 cm aproximadamente.

3.1. Nanoantena dipolo y escalamiento con la longitud de onda

La nanofoténica recolecta esta idea a través de las antenas pticas o nanoantenas, que son
dipositivos capaces de emitir o recibir radiacién electromagnéticas y que ademas la concentran
en dimensiones més pequenas que la longitud de onda. Aunque los disenos de nanoantenas
estan inspirados por los desarrollos de radio y microondas, es de esperarse que las diferencias
en los fenémenos fisicos demanden la biisqueda de geometrias originales y materiales alternos,
especialmente en la region visible del espectro electromagnético, donde el metal se comporta
como un plasma fuertemente acoplado y las nanoantenas no responden directamente a la

longitud de onda externa como en radiofrecuencia.

Dentro de cualquier estructura de conductor perfecto, siendo la permitividad infinita,
los campos eléctricos tienden a cero y la densidad de corriente circula tinicamente en las
superficies de la estructura. El hecho de que la permitividad sea finita en el visible e infrarrojo
hace que los metales no se comporten como conductores perfectos, permitiendo que el campo
penetre algunos nanémetros dentro el metal. En algunos casos esta penetracion puede ser
comparable con el tamano caracteristico de la antena. Esta propiedad, aunada a los efectos
inducidos por la excitacién de plasmones de superficie, determinan la respuesta propia de las

estructuras nanométricas metélicas.

Para unificar la teoria clasica de antenas con los fenémenos observados en nanoantenas

6pticas, Novotny (2007) propuso reemplazar g por una longitud de onda menor denominada
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longitud de onda efectiva, A.s¢, que puede ser calculada de acuerdo a

A
Aesf = (m + nQ—O) 2R, (60)
)\p

donde A, es la longitud de onda de plasma y n;, ny son constantes que dependen de las
propiedades del material. En la derivacion de la expresion anterior el autor considera una
barra cilindrica de longitud L y radio R < L con extremos redondos y una funciéon dieléctrica

€(w) descrita por el gas de electrones libres despreciando la disipacién (ver figura .
E

€

2
€(w) = €c — 5

k
€(w) I2R

»
’

A

L

Figura 10: Representaciéon de una nanoantena con constante dieléctrica ¢(w), didmetro 2R y
longitud caracteristica L. La direccién de incidencia es normal al eje de la nanoantena y la
polarizacién es a lo largo del eje de simetria.

_ . . A
En la condicién de resonancia de una antena de media onda L = =£ = (% + %%) 2R,
P

la longitud de onda de resonancia, \,, se puede expresar en términos de un parametro llamado

relacién de aspecto (AR, por sus siglas en inglés) definido como AR = %. Por lo tanto

tenemos que

Ar = (2AR — ny) ﬁ. (61)

no

La longitud de onda de resonancia sigue una relacion lineal con AR, que ademads se puede
. . A L : :
escalar dependiendo del cociente —. La relacién de aspecto es una cantidad que describe la
proporcion entre lo largo y ancho del cilindro, indica cuantas veces es mas extenso a lo largo

de su eje de simetria en comparacién con su didmetro.

Utilizando el modelo anterior para estimar la longitud de onda de resonancia de nanoba-
rras con relacién de aspecto creciente (de AR = 2 a AR = 9) manteniendo un radio constante
R = 5 nm y utilizando los valores del modelo de Drude del oro de acuerdo a Novotny (2007),

tenemos que n; = —16.15, ny = 4.65 y A\, ~ 138 nm.
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La figura [11] muestra con lineas verticales las longitudes de onda de resonancia estimadas
por . En la misma figura se superponen las curvas espectrales de las eficiencias de extin-
cién calculadas con el método DDA utilizando como funcion dieléctrica el ajuste lineal a los

valores experimentales de Johnson y Christy (1972).
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Figura 11: Curvas espectrales de las eficiencias de extincién en nanobarras de radio constante,

R = 5 nm, y relacién de aspecto creciente. Las lineas verticales muestran la estimacion de
acuerdo al modelo (61).

Es claro de la figura [11| que las resonancias del plasmén localizado de superficie tienen un
corrimiento al infrarrojo al aumentar la longitud de la barra. Esto se debe esencialmente a
que las antenas basan su operacion en la interferencia constructiva de las ondas excitadas en

. A
la barra, que producen una resonancia cuando L = =£.

Es de esperarse diferencias entre la longitud de onda de resonancia estimada por la ex-
presion y la obtenida con el método riguroso del DDA, éstas debido principalmente en
la diferencia de los modelos de funcién dieléctrica utilizados (ver figura [12)). El desarrollo
propuesto por Novotny (2007) sélo considera la parte real de la funcién dieléctrica del gas

de electrones libres (figura[12h) omitiendo las pérdidas por disipacién (figura[I2p), mientras

que el método DDA considera ambas.

En la tabla [2] se recopilan las longitudes de onda de resonancia estimadas con el modelo
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Figura 12: (a) Parte real e (b) imaginaria de la funcién dieléctrica utilizada en el método DDA
(---- ) y la considerada por Novotny (2007) ( ).

y las obtenidas con el método DDA para las diferentes nanobarras. De las tltimas

dos columnas vemos que la mayor diferencia se encuentra en nanobarras pequenas, donde
podemos pensar que la condicion R < L no se cumple. En antenas de mayor tamano,
la diferencia se puede atribuir al corrimiento de la resonancia del plasmén de superficie
localizado al infrarrojo, donde las pérdidas por disipaciéon son mayores y la expresién no

las toma en cuenta.

Tabla 2: Estimacién de resonancia utilizando la expresién (61) y el método DDA en nanobarras
con relacién de aspecto creciente.

Longitud Relacién de Longitud de onda de resonancia
antena L nm | aspecto AR = % Novotny (2007) Ayes nm | Appa DM
20 2 598 542
30 3 657 596
40 4 717 660
50 5 776 732
60 6 835 807
70 7 895 881
80 8 954 959
90 9 1013 1033
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3.2. Metasuperficies

Un arreglo peridédico, uni- o bidimensional, de nanoantenas sobre una superficie plana
forma una metasuperficie cuya respuesta macroscépica puede modificar la amplitud, la fase
y la polarizacién de los rayos de luz que se reflejan y/o transmiten a través de ella. Para el
diseno de estas metasuperficies la principal exigencia estd en tener un control completo de

fase (0 a 27) de la radiacién esparcida por cada nanoantena.

En investigaciones recientes, se ha demostrado la funcionalidad de las metasuperficies
como placas retardadoras [Yu et al. (2012); Pors y Bozhevolnyi (2013a)], rejillas [Sun et al.
(2012)], espejos enfocadores [Pors et al. (2013)] y placas productoras de vértices opticos [Yu
et al. (2011)], por mencionar algunos. Sin embargo, la caracteristica més atractiva recae
en la habilidad de disenar metasuperficies con variaciones de fase lineales birrefringentes,
proporcionando una funcionalidad que no es posible obtener con componentes de dptica

convencional.

Para alcanzar el intervalo de fase completo se han propuesto en la literatura un par de
metodologias. La primera involucra estructuras plasménicas tipo ”V”. Si bien no son formal-
mente nanoantenas épticas, pues las estructuras tienen escalas micrométricas y una longitud
de onda de operacién de Ay = S8um, fueron los primeros disenos de metasuperficies que de-
mostraron experimentalmente las leyes de reflexién y refraccion generalizadas. La segunda
propuesta, un poco mas limitada por operar sélo en reflexion, utiliza segmentos de peliculas
de metal-aislante-metal, que soportan plasmones de superficie de rendija (GSP, por sus siglas
en inglés). Estas estructuras fueron disenadas para una longitud de onda de Ay = 800 nm
en geometrias de nanotabiques y nanocruces. A continuacién se presentan de manera mas

detallada las caracteristicas de ambas estructuras.

3.2.1. Antenas en “V”

Al menos en el contexto de los metamateriales, el primer trabajo tedrico que derivé la
ley de reflexién y refraccion generalizada fue el presentado por Yu et al. (2011). Con un
tratamiento matemético basado en el principio de minima accién (6 principio de Fermat),
estos autores derivaron tres ecuaciones simples que describen la reflexién y refraccién anémala

y, que en principio, pueden aplicarse en la totalidad del espectro 6ptico.
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Para generar metasuperficies con el tipo de caracteristicas deseadas, utilizaron la propie-
dad de doble resonancia en antenas tipo “V”, que consisten en dos segmentos rectos de igual
longitud h, conectados en un extremo, formando un dngulo A entre ellos (figura . Las
resonancias dipolares de estas antenas ocurren cuando Ao = 2h y A\g = 4h. Con referencia a
la figura |13, vemos que la primera se asociada a un modo simétrico que es excitado por un
campo eléctrico que es paralelo al eje de simetria § de la nanonatena. En esta situaciéon el
campo genera corrientes en cada uno de los brazos de la nanoantena. La segunda resonancia,
ilustrada en la figura [I3p, ocurre cuando el campo incidente estd en la direccién denotada
por a, que es perpendicular a s. En este caso se excita un modo asimétrico y la corriente fluye

como si la “V” estuviera desdoblada y se tratara de un solo segmento recto de longitud 2h.

Modo simétrico Modo asimétrico

Figura 13: Excitacién del modo (a) simétrico y (b) asimétrico de una antenas en “V” con brazos
de longitud h que forman un dngulo A entre ellos.

Cuando el campo eléctrico incidente tiene un estado de polarizacion lineal paralela a
$ o a, el campo esparcido conserva el estado de polarizacién incidente (Es y FE, en figura
13]). Por otro lado, si el campo eléctrico incide linealmente con cualquier otra orientacién,
serd necesario descomponerlo a lo largo de estas dos direcciones (§ y @) y, dado que la respuesta
a cada componente tendrda amplitud y fase propia, cada modo generara campo eléctrico en
direccion a su eje y el campo total esparcido tendra un estado de polarizacién que en general

es eliptico.

Con la finalidad de conseguir que la luz esparcida con polarizacion ortogonal a la del
campo incidente sea significativa, se establece una polarizacién incidente a 45° respecto a §
y G como se muestra en la figura [I4] de manera que se excitan los dos modos y la radiacién

con polarizacién cruzada es considerable.

Con esta caracteristica en la forma de excitacion y los dos grados de libertad que permite
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Figura 14: Antenas en “V” con excitacion a 45° respecto a § y a.

la geometria (h y A), estos autores lograron controlar, en un amplio intervalo, la amplitud
y fase de la luz esparcida para una polarizacién ortogonal a la del campo incidente como

ilustran las figuras [I5h,b, respectivamente.

a Amplitude b Phase Shift
(normalized) (degree)
’ 1 18 180
A 09 J 135
) 0.8
' ¢ ey 07 ' 90
12 06 =12 45
= 05 = 0
< 1.0 04 S 1.0
__________ 03 08 -45
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04 04 -135
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Figura 15: (a) Amplitud y (b) fase de la luz esparcida para una polarizacién ortogonal a la del
campo incidente en funcién de h y A a una longitud de onda )y = 8um. Tomada de la referencia
Yu et al. (2011).

Los circulos marcados en la figura |15 corresponden a las antenas con amplitud de esparci-
miento igual y los cambios de fase en el rango de 0 a 7. Para conseguir los cambios de fase en
el completo rango de 27 entre la luz incidente y la luz esparcida se utiliza la estructura espejo
de una antena en “V”, la cual consiste en rotar los ejes de la antena un angulo de 90° en
sentido opuesto a las manecillas del reloj como se muestra en la figura [16| Esta variacion en

la orientacion aporta un cambio de fase de £ en la componente con polarizacién ortogonal.

En la figura (17| se presenta el disefio del gradiente de fase utilizado por Yu et al. (2011).

Como se puede observar las ltimas cuatro antenas corresponden a las imagenes espejo de las
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Figura 16: Antenas espejo de la figura

primeras. A este diseno de gradientes de fase los autores le llaman células (o supercélulas),

debido a que son patrones que se repiten a lo largo y ancho de la superficie.

y

zg"x

90° 135° 180° 225° -90° -45° 0° 45°

Figura 17: Gradiente de fase compuesto por ocho nanoantenas tipo “V” con amplitud de

esparcimiento igual y diferencia de fase A® = 7 entre antenas vecinas. Tomada de la referencia

4
Yu et al. (2011).

La metasuperficie fabricada con las nanoantenas tipo “V” se muestra en la figura [18] la

periodicidad de la supercélula es de Asc = 11um en direccion al eje x y 1.5um en y.

La condicion de polarizacién cruzada en la operacién de estas metasuperficies establece
un limite maximo en la eficiencia del dispositivo. Se han disenado una gran variedad de
componentes novedosos utilizando estos arreglos de fase. Sin embargo, atin existen desafios
importantes y problemas que resolver para mejorar o diversificar su operacion. Algunos de

ellos se mencionan a continuacién:

= Mejorar la eficiencia. La fraccién de la potencia incidente que sigue la reflexién y re-

fracciéon generalizada es muy baja.

= Dispositivos que operen en otras frecuencias del espectro electromagnético. La operacion
de estos dispositivos estda basada en resonancias angostas, funcionan en un intervalo
cercano a la longitud de onda A\g = 8um. A frecuencias 6pticas estos disenios no escalan

debido a las propiedades del material.
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Figura 18: Imagen de un microscopio electrénico de barrido (SEM) de la metasuperficie utiliza-
da para demostrar la Ley generalizada. Se resalta esquematicamente el diseno de la supercélula.
Tomada de la referencia Yu et al. (2011).

3.2.2. Estructuras GSP

Una propuesta alternativa para la elaboracion de metasuperficies fue presentado por Pors
y Bozhevolnyi (2013b). Con un diseno basado en estructuras compuestas por capas de metal-
aislante-metal en forma de nanotabiques y nanocruces, estos autores mostraron que es posible
controlar la amplitud y fase de la luz reflejada por los elementos plasmdnicos propuestos,

destacando el control independiente de fase para polarizaciones TE y TM.

Con referencia a la figura [I9h, vemos que la geometria de las nanoantenas presentadas
tiene dos grados de libertad (L, y L,) y con los que es posible sintonizar resonancias para
los plasmones polaritones de superficie de rendija que se excitan dentro de la placa. Los
nanotabiques se encuentran sobre una placa separadora de vidrio de espesor t, y un sustrato
de oro. Dado que se tratan de estructuras periddicas, las longitudes L, y L, méximas estdn

determinadas por la periodicidad A (ver figura [L9h).

La figura muestra la amplitud del coeficiente de reflexién para polarizacion TM en
funcion de los dos grados de libertad de un nanotabique con espesor t = t; = 50nm y una
placa con periodicidad A = 240nm a A\g = 800nm. En la misma figura se trazan lineas que

representan contornos de fase constante para ambas polarizaciones (TE y TM).
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Las propiedades de la estructura GSP para el control de la fase en la luz reflejada se
pueden explicar de la siguiente forma: retomando la figura y los contornos de fase con
polarizacion TM. Vemos que al pasar por una resonancia, cuando la longitud L, ~ 100 nm,
ademas de una alta absorcion de luz, se observa que la fase cambia rapidamente en un rango
de 7 radianes (contornos de 10° y 190°). Alejados de resonancia, en longitudes L, pequenas,
el retardamiento en la fase (contorno de -50°) se asocia principalmente por el tiempo de
propagacién que tarda la onda para llegar al sustrato de oro y reflejarse. En longitudes L,
grandes, la fase (contorno de 250°) se debe principalmente a los procesos de acoplamiento y

desacoplamiento al plasmoén de superficie que experimenta la onda incidente.

a b
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g 50
fts £ 0.7
-1 100 \
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100 150 0.4
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Figura 19: (a) Dibujo esquemaético de un nanotabique de oro de longitud L, y L, sobre una
placa separadora de vidrio con espesor t; y un sustrato de oro. (b) coeficientes de reflexién
para A = 240nm, t = t; = 50nm y A\g = 800nm. Las lineas muestran contornos de fase constante.
Tomada de la referencia Pors y Bozhevolnyi (2013b)

Con esta propiedad del GSP y los dos grados de libertad L, y L, se logra controlar la
luz reflejada con polarizacion TM y TE de forma independiente y diferente. Para demostrar
lo anterior, los autores disenaron tres gradientes de fase lineal, en todos ellos establecieron

cambios de fase A® = 7/3. En cada paso del gradiente se colocaron dos nanotabiques, por

lo que la periodicidad de la supercélula fue de Ay, = 12A (ver figura .

Antes de continuar con la descripcion de los efectos anémalos producidos por estos disenos,
es conveniente aclarar un poco la terminologia utilizada y su relacién con efectos de difraccion
conocidos. El dangulo que sigue la luz reflejada anémalamente en una metasuperficie con un

gradiente de fase lineal, depende de la razon de cambio de la fase dentro de la supercélula
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‘fl—f. En el supuesto caso de reemplazar la metasuperficie por una rejilla de difraccion con
periodicidad A, el angulo del primer orden de difraccion seria el mismo que el de la reflexién
anomala. Sin embargo, a diferencia de la rejilla, la metasuperficie solamente acopla la luz en

el primer orden (1) dependiendo si el gradiente es creciente (41) o decreciente(—1).

Siguiendo con la terminologia de rejillas, en todas las supercélulas elaboradas con nano-
tabiques la reflexién de las ondas TM fue en direccién al primer orden +1, mientras que la

reflexion anémala de las ondas TE fue manipulada en cada diseno:

1. Divisor de polarizacién. Se separan las polarizaciones TM y TE en los ordenes de
difraccion +1, respectivamente. La luz que incide con polarizacion TM encuentra un
gradiente positivos lo que hace que se refleje en el orden +1, mientras que la luz con
polarizacion TE ve un gradiente negativo y su reflexion es en el orden —1. Los valores de
L, y L, se muestran en circulos negros de la figura y el arreglo de los nanotabiques

en la figura [20a.

2. Divisor de polarizacién con el modo TE en la direccién especular. Se mantiene el gra-
diente positivo para la polarizacién TM y se anula el gradiente (los nanotabiques no
producen cambios de fase) para las ondas TE, lo cual hace que la componente con esta
polarizacién se refleje especularmente. Los valores de L, y L, de los nanotabiques se

muestran con cruces rosas en la figura[19b y el arreglo de los nanotabiques en la figura

20b.

3. Reflexion independiente de la polarizacion. En este caso, se mantienen ambas polariza-
ciones TM y TE en el orden +1. Con referencia en los cuadrados grises de la figura[19p,
todos los contornos de misma fase para ambas polarizaciones se cruzan excepto en la
fase de 250°, por lo que en el ultimo par de nanotabiques se coloco el correspondiente

para cada polarizacién (ver figura [20k).

Aunque este tipo de metasuperficies con fondo metélico solo funciona en modo de reflexion
la principal ventaja son su alta eficiencia de la luz controlada, alcanzando hasta del 100 % en

el caso de pérdidas de material nulas y del 50 % en el peor de los casos.
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Figura 20: Disenos de supercélulas con nanotabiques. (a) Divisor de polarizacién, (b) divisor
de polarizacién con TE en direccién especular y (c) reflexién independiente de la polarizacidn.
Tomada de la referencia Pors y Bozhevolnyi (2013b)
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Capitulo 4. La aproximacion de dipolos discretos

La interaccién de luz con particulas pequenas es un fenémeno que ocurre en muchas
situaciones préacticas y su comprension es importante para explicar fendémenos naturales y
desarrollar nuevas aplicaciones tecnoldgicas. Solamente en algunos casos sencillos, que in-
volucran geometrias especiales como esferas, esferoides y cilindros infinitos, ha sido posible
obtener resultados analiticos. Para otras geometrias es necesario recurrir a métodos numéri-
cos, tales como el de la Matriz T, el de diferencias finitas en el dominio del tiempo (FDTD,
por sus siglas en inglés), el de diferencias finitas en el dominio de la frecuencia (FDFD, por
sus siglas en inglés), o el de la aproximacién de dipolos discretos (DDA, por sus siglas en

inglés), entre otros.

El DDA es un método de elemento finito cuyos fundamentos fisicos se basan en la idea
de que la materia esta compuesta de moléculas que pueden polarizarse en presencia de un
campo externo, y que esto da origen al comportamiento macroscépico que se observa cuando
interactia la luz con una particula de un medio homogéneo. Con este principio el método
DDA modela el esparcimiento de particulas que van desde dimensiones nanométricas hasta
arreglos de particulas micrométricas. La idea basica del método fue introducida por DeVoe
Devoe (1964) y, posteriormente, en 1973, Purcell y Pennypacker lo retomaron incluyendo

efectos de retardo.

El DDA reemplaza entonces el medio continuo que compone la particula por un arreglo de
puntos polarizables que son excitados tanto por el campo incidente como por la radiacién de
otros dipolos. El problema de esparcimiento es resuelto considerando este arreglo de entidades
polarizables acopladas. La principal ventaja del DDA es la flexibilidad que ofrece en lo que
respecta a la geometria y la composicion de las particulas, estando limitado tinicamente por
la separaciéon entre dipolos d, la cual debe ser menor a cualquier estructura longitudinal
6 transversal de la particula y menor a la longitud de onda de la radiacion que incide sobre

ella.

Las entidades polarizables son basicamente dipolos eléctricos localizados en posiciones 77,
donde 5 =1, ..., N, con N el niimero total de dipolos en el arreglo. El método permite resolver

el problema de esparcimiento con cualquier tipo de campo incidente, pero por simplicidad,
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usaremos una onda plana de la forma Ej,.; = Epexp (zk T — iwt).

Cada dipolo se caracteriza por una matriz simétrica de polarizabilidad a; que, después de
tomar en cuenta todas las interacciones, debe describir las caracteristicas macroscopicas de
la materia. El campo total Etot,j sobre el dipolo j estda dado por la suma del campo eléctrico

incidente y el generado por todos los demds (N — 1) dipolos. Es decir que

Etot,j = Einc,j - Z Ajkﬁk’u (62>
ki
donde
pj = ajEtot,ja (63)

es el momento dipolar del dipolo j y Ajx es una matriz de dimensiones 3 X 3 que representa
la interaccion entre parejas de dipolos, uno emisor en la posicion 7 y otro receptor en la
posicién 7. La matriz de interaccién se relaciona con el tensor de Green Gjx del campo

eléctrico para una radiacién dipolar de acuerdo a Aj = k*Gjy.

Si la particula es isotrépica, las componentes diagonales de la matriz de polarizabilidad
o son iguales y podemos tratar a a; como una cantidad escalar «;. Construimos entonces

un sistema de ecuaciones de la forma

= 1 — —
Einej = —Pj + > A (64)
J k#j
Vemos también que si modificamos la definicién de la matriz Ajx para incluir una diagonal

con elementos aj_l, obtenemos una matriz Ay y podemos escribir la ecuacién matricial

N o~
E Ajpj = Einc,j- (65)
=1

El problema se reduce entonces a encontrar las componentes p,, p, y p. de los momentos
dipolares p;, formando un sistema de 3N ecuaciones lineales inhomogéneas complejas. Una
vez resuelto el sistema, es posible calcular las propiedades de esparcimiento de la particula,
tales como la distribucién angular del campo esparcido, las secciones transversales, y la matriz

de esparcimiento.
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En particular, las expresiones para encontrar las secciones transversales de extincion,
absorcion y esparcimiento en funcién de los momentos dipolares p; estan dadas por [Draine

(1988)]

N
Atk
Z % Ezncg p] (66)

ext - ’E'mc
Ak
abs - |E|ch|2 Z {

k4
sca — T4 19 dQ
C |Einc|2 /

CQ

* = % 2 —
- SR (67)

2

: (68)

'MZ

[7; — n(n - py)] exp(—iki - 75)

J=1
donde n es un vector unitario en direccién al esparcimiento y df2 es un elemento de angulo

sélido.

Una implementacién muy conocida del método DDA esta constituida por el programa
DDSCAT. Esta herramienta estd escrita en el lenguaje de programacién Fortran y su principal
autor y desarrollador, desde 1988, es Bruce T. Draine, de la Universidad de Princeton. El
programa es de acceso libre (“open-source”) y actualmente (agosto, 2014) se encuentra en la
version DDSCAT 7.3, la cual contiene 104 subrutinas, 1 fichero makefile y 1 manual. También
existen otras implementaciones del dominio piblico como la de OpenDDA [Mc Donald et al.
(2009)] y la de Amsterdam DDA (ADDA, por sus siglas en inglés) [Yurkin y Hoekstra (2011)],

escritos en lenguaje C.

La implementaciéon estandar del DDSCAT fue disenada para la interacciéon de ondas
electromagnéticas con particulas en espacio libre. Mas recientemente se han incorporado he-
rramientas para calcular el esparcimiento de particulas sobre un sustrato plano, considerando
los efectos que produce la reflexién de la onda incidente en la superficie [Schmehl et al. (1997);
Taubenblatt y Tran (1993)]. A pesar de ser herramientas implementadas en Fortran, éstas

no son de acceso libre.

Inicialmente, las primeras aplicaciones del programa DDSCAT realizadas por Draine
(1988) fueron para examinar propiedades 6pticas de particulas esféricas y cilindricas de gra-
fito. Las continuas mejoras al programa han permitido realizar célculos con una variedad de

geometrias como esferoides, tetraedros, sélidos rectangulares, cilindros finitos e infinitos y
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prismas hexagonales, entre otras. Las composiciones pueden ser de dieléctricos o metdlicos,

dandole a esta herramienta caracteristicas favorables para el estudio de la plasmonica.

Dentro de la versatilidad del programa para calcular problemas de esparcimiento se en-
cuentran estructuras periédicas (uni- o bidimensionales), y con rotaciones en tres grados de
libertad. También se dispone de subrutinas que permiten visualizar los sistemas en programas

graficos de acceso libre.

En la actualidad el paquete de distribucion de la version DDSCAT 7.3 también incluye
opciones para optimizar el rendimiento del programa incorporando estandares de programa-
cién en paralelo con memoria compartida (OpenMP). Estas herramientas son muy tutiles para
problemas de esparcimiento con arreglos grandes (N > 10° ) y en célculos del campo cercano,
ya que proveen una ventaja significativa en los tiempos de procesamiento si se dispone de

plataformas con redes de CPU’s o multintcleos.

4.1. La polarizabilidad en la DDA

De importancia fundamental en el método es la seleccion adecuada de la polarizabilidad
aj. El modelo més sencillo parte de la conocida relacion de Clausius-Mossotti, la cual describe
las propiedades de un material homogéneo a partir de su composicién molecular dentro de

una red ctbica. Con este modelo se tiene entonces que [Jackson (1962)]

3d3 /m?—1
cM _ j
T 69
A A7 (m§+2)’ (69)

donde d es la separacién entre dipolos y m; el indice de refraccién complejo del material.
La relacién , también llamada de Lorentz-Lorenz, es basicamente un resultado que se
obtiene en el limite cuasiestatico k,d — 0, y se cumple muy bien para sustancias diluidas
como gases. Para liquidos y sélidos ya no se obtienen resultados confiables, especialmente si

la constante dieléctrica es grande.

Inicialmente Purcell y Pennypacker (1973) utilizaron o™ como la polarizabilidad en el

método DDA. Sin embargo, los resultados que se obtienen con esta aproximacién no cumplen

con algunos criterios basicos, como el teorema 6ptico para el esparcimiento por particulas.

Para subsanar esta cuestién Draine (1988) mostré que fuera del limite estatico, cuando kyd
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es finito, la polarizabilidad debe incluir la correccién de reaccién de radiacién (RR), obte-

niéndose entonces la expresion

oM
RR Q;

ST 1= (2/3)i(aSM ) (kod)?

o (70)

En los primeros célculos Draine (1988) utilizé o) como la polarizabilidad dipolar en el

método DDA. Posteriormente, y con la finalidad de continuar mejorando los resultados del
método, se han propuesto otro tipo de correcciones independientes de los efectos de RR,
definidas como polarizabilidades no radiativas [Draine y Goodman (1993); Gutkowicz-Krusin

y Draine (2004); Collinge y Draine (2004)], quedando entonces

= T 2Bl ) (o) ()

donde a" es la polarizabilidad no radiativa que, como veremos en la siguiente seccion, cons-
tituye en sf una correccion a la polarizabilidad de Clausius-Mossotti. La incorporacién de "
en la expresion anterior tiene la finalidad de separar entre la polarizabilidad que no considera
el efecto de RR (aj") con la que sf lo hace (a;). A continuacién se describe brevemente la co-
rreccion realizada por Draine y Goodman (1993). Esta correccion, incorporada en el método

DDA, es la que se utiliza en los cdlculos numéricos realizados en esta tesis.

4.1.1. Polarizabilidad LDR

La primer correccién a la polarizabilidad no radiativa fue propuesta por Draine y Good-
man (1993). En su derivacién plantearon un problema constituido por una red ctibica infinita
de puntos polarizables en la que se propagan ondas electromagnéticas planas. Buscaron la
polarizabilidad dipolar de manera tal que el medio constituido por dipolos tuviera la mis-
ma relacién de dispersién que en un medio homogéneo con indice de refracciéon complejo

m(w) = e(w)*/2.

De esta manera, en el limite de longitud de onda larga (kod < 1) los autores llegaron a

la siguiente expresion

atM

nr — J 2
OLDR,j 1+ (QJCM/d?’) [bl + meg + megs] (k’od)w (7 )
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donde b; = —1.8915316, by = 0.1648469, b3 = —1.7700004 y S se define como S(a,€é) =
Z?Zl(ajej)2, donde a y € son vectores unitarios que indican la direcciéon de propagacion y
el estado de polarizacion de la luz incidente, respectivamente. El valor de S varia desde 0
[cuando & = (1,0,0)] hasta i [cuando & = \%(1, 1,0)y é = \%(1,—1,0)]. Como podemos
observar en la expresién ((72)), la correccién incluye un término de orden O [(kod)?] que a su
vez depende explicitamente del indice de refraccion m y de los vectores & y €. Si ademas,

para conservar el teorema éptico valido se aplica la correccién de RR [expresion ((71))] se llega

a
atM
a7 = — e " — (73)
1+ 22— [(by 4+ m2by + m2b3S) (kod)? — 2i (kod)’|

donde “LDR” es el acrénimo en inglés de la relacién de dispersién de la red (“Lattice Dis-
persion Relation”). Asi, aunque la polarizabilidad a]LD R fue planteada para describir la pro-
pagacién de ondas en una red cibica infinita de un material homogéneo, se espera que ésta
reproduzca fielmente la respuesta de sistemas finitos, irregulares e incluso inhomogéneos. La
siguiente seccién muestra la aplicabilidad y limitacién de esta correccién cuando se utiliza

como polarizabilidad dipolar en el método DDA.

4.2. Aplicabilidad y limitacién de la DDA

El método DDA, en su implementacion en el DDSCAT, intenta ser una herramienta
versatil para el estudio de una amplia gama de problemas de la interaccion de luz con particu-
las, como el esparcimiento por polvo interestelar, aerosoles atmosféricos, células sanguineas, y
arreglos nanoestructurados, entre otros. Sin embargo, conocer las limitaciones y la precision
en los resultados para la solucién de problemas que involucren estructuras plasmoénicas son

de nuestro especial interés, pues se establecen los alcances del método y del programa.

En esta secciéon mostramos resultados numéricos utilizando la version del programa DDS-
CAT 7.3 y, como polarizabilidad dipolar la expresion . Se consideran esferas homogéneas
compuestas de oro con una funcion dieléctrica descrita por el ajuste lineal a los valores expe-
rimentales de Johnson y Christy (1972). Los resultados obtenidos se comparan con la solucién
de Mie en la implementacion de Bohren y Huffman (1983). Como una forma de evaluar los
resultados obtenidos con el DDA para las eficiencias de absorcién y esparcimiento, definimos

un parametro que representa el error fraccional con respecto a los resultados obtenidos con
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la teoria de Mie. Esto es,

Br—9ppa g (74)
Qutie
Similarmente, definimos un error en la fase que, por conveniencia, expresamos en fracciones
de T,
Fr® — M_ (75)
T

Al tratarse de un método que discretiza las particulas en términos de dipolos puntuales,
es importante mostrar resultados utilizando arreglos con diferente nimero de dipolos N. Para
cada arreglo la separacion interdipolar se puede estimar de acuerdo a d = ¢ ;—;{,R, donde R

es el radio de la esfera.

Comenzamos por mostrar calculos de Qups ¥ Qesp €n funcion de la longitud de onda para
esferas de oro con radios entre 10 y 50nm (graficas —e) representadas por arreglos de
N = 59728 dipolos. Esto corresponde a distancias interdipolares de entre d ~ 0.41nm y
d ~ 2.06nm. También se muestran resultados de la fase de la onda esparcida (grafica 21f).

En la figura 21| se observa que la aproximacién de dipolos discretos predice muy bien el
comportamiento espectral de Qups y Qesp €n todas estos casos. Observandose también el pico
de resonancia que corresponde al plasmon localizado de superficie (A &~ 0.50um). También
vemos que de los tres parametros mostrados, la Qs (lineas negras) es la que presenta mayor
discrepancia con la teoria de Mie, especialmente para particulas grandes en la region del

infrarrojo, como se puede apreciar en la grafica correspondiente a la esfera de 50nm.

Los errores fraccionales de (Qups ¥ Qesp de los resultados anteriores se muestran en las
graficas 22h,b, respectivamente. En la misma figura, con referencia a las graficas 22c,d, se
presentan los errores fraccionales obtenidos con una discretizacion mas fina en la que se utili-
zaron arreglos de N = 470480 dipolos (aproximadamente 7.8 veces mayores que el primero).
Con estos parametros las distancias interdipolares se reducen aproximadamente a la mitad.
Es decir que la distancia entre dipolos esta ahora entre d ~ 0.20 y d =~ 1.03nm. Con obje-
to de visualizar en que region de la respuesta espectral de la particula los errores son maéas

importantes, en la grafica se superpone la Q. de la particula con R = 50nm.

Comparando los resultados entre las graficas[22h,c, se puede observar que ambos muestreos



48

a R=10nm, d=0.41nm b R=20nm, d=0.82nm
0.5 1
® 8; y © 0.8
3] . T Q 0.6
.E 0.2 - .i’ 0.4
2 01 i O :
w ' mw 0.2
0 0k
_01 | | | | | | |
0.40.450.50.550.60.650.70.750.8 0.40.450.50.550.60.650.70.750.8
Longitud de onda um Longitud de onda um
C R=30nm, d=1.23nm d R=40nm, d=1.65nm
o o
(&) o
C C
Q2 2
L L
T, w
0.40.450.50.550.60.650.70.750.8 0.40.450.50.550.60.650.70.750.8
Longitud de onda um Longitud de onda um
e R=50nm, d=2.06nm f Fase
1.2 T T T T T 1
o 1E 10 nm i
o B 20nm —— |
% ﬁ“ 82 PN 30 nm 1
2 & : 40 nm
= w04 50 nm §
0.2 .
E 1 1 1 1 = 0 1 1 s T S e
0.40.450.50.550.60.650.70.750.8 0.40.450.50.550.60.650.70.750.8
Longitud de onda um Longitud de onda um

Figura 21: (a)-(e) Eficiencias de absorcién y esparcimiento obtenidos con el método DDA
(N=59728 dipolos) y con la expansién de Mie. (f) Respuesta en fase calculada con los dos
métodos ( Mie, ---- DDA).

presentan errores relativos considerables para @) por arriba de A = 0.550pm. Sin embargo,
es necesarios senalar que después de esa longitud de onda las eficiencias, tanto de ()55 como
Qesp, SON pequenas (y mas pequenias conforme se acerca al infrarrojo), como lo ilustra la curva
de Qs en la grafica22h. Es decir que, en el sentido préctico, hay poca absorcién de luz, por
lo que los errores relativos tienden a ser mayores. Por otro lado, con referencia a las gréaficas
7cl, se observa que después de A = 0.550um, los errores de ()., tienen a estabilizarse para
ambos arreglos. Y que, la mayor precisién de (), se alcanza alrededor de los ~ 0.500um,
marcando efectivamente la posiciéon de las longitudes de onda de resonancia de las particulas

esféricas.
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Figura 22: Errores relativos fraccionales de Qus ¥ Qesp utilizando N = 59728 dipolos (a)-(b), y
N = 470480 dipolos(c)-(d).

En general, de la figura vemos que al aumentar el arreglo de dipolos 7.8 veces, los

errores de ambas eficiencias se reducen a la mitad, pasando de 1.8 a 0.9 en Qg (graficas

,c) y de 0.04 a 0.02 en Q. (graficas ,d), aproximadamente.

De los resultados anteriores es claro que el método DDA calcula con buena precision las
propiedades de esparcimiento de las particulas esféricas cerca de la regién de resonancia. Fuera
de ésta, en la region A > 0.550um, los resultados del método sobrestiman principalmente la

tasa de absorcién.

Dado que la tesis se concentra en la respuesta en fase de la onda esparcida por nano-
particulas, es importante mantener una precisiéon apropiada en los calculos, pues de ello
depende la realizacién de un buen diseno de las metasuperficies. La figura muestra los
errores fraccionales de Qesp, Qaps ¥ @ en funcién del radio de esferas de oro a una longitud

de onda Ay = 0.550pum. Se presentan resultados utilizando los dos muestreos anteriores y un
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tercero en el que N = 1579584 dipolos. Es decir que es 3.3 veces mayor que el segundo y 26
veces mayor que el arreglo inicial. En este caso la separacion interdipolar esta entre d ~ 0.13

y d ~ 0.69nm.

0.04

N=59728 ——
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“ 0.0l
o

-0.01
0.2 i

0.15 F _
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Figura 23: Errores relativos fraccionales de fase (Er?), eficiencia de absorcién (Er®*) y espar-
cimiento (Er®?) en funcién del radio de esferas de oro para tres diferentes arreglos de dipolos:
N = 59728, N = 470480 y N = 1579584 dipolos.

En la figura [23| se puede observar que, si bien el segundo arreglo (N = 470480) disminuye
aproximadamente un 50 % los errores en fase y eficiencias, el tercer arreglo lo hace en menor
proporcion, a pesar de contar con 26 veces mas dipolo que el inicial. Es decir que con arreglos
muy grandes (N ~ 10°) la reduccién de los errores ya no es tan importante y, debido al
muestreo tan fino, se presentan inconvenientes en el aumento de los recursos computacionales

y consecuentemente en el tiempo de procesamiento.

Si ahora cambiamos el material de las particulas y consideramos esferas de plata con una

funcién dieléctrica tomada de un ajuste lineal a Johnson y Christy (1972). En la figura
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se muestran los errores fraccionales Qesp, Qaps ¥ ¢ en funcién del radio de esferas de plata a

una longitud de onda A\g = 0.550um utilizando los tres muestreos anteriores.
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Figura 24: Errores relativos fraccionales de fase (Er?), eficiencia de absorcién (Er®"*) y esparci-
miento (Er¢?) en funcién del radio de esferas de plata para tres diferentes arreglos de dipolos:
N =59728, N = 470480 y N = 1579584 dipolos.

En la figura 24 vemos que de igual manera el segundo arreglo disminuye aproximadamente
un 50 % los errores fraccionales mientras que el tercero lo hace en una proporcién menor. Sin
embargo, cotejando los errores de Er®* entre las esferas de oro y plata (figuras 23|y , es
claro observar que estos errores son mucho mayores en las esferas de plata. Los resultados en

los demés pardmetros Er? y Er®®” son similares en los dos materiales.

Es curioso observar como el método DDA sobrestima en mucho mayor grado la (),,s con
las esferas de plata, a pesar de que la respuesta macroscopica de la plata, como elemento
continuo, tenga menor absorcién [e2(w)] que la del oro (ver figuras [Ip,d), especialmente

alrededor de los 550nm.
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Cabe resaltar que de los parametros que comparamos con teoria de Mie, la respuesta en
fase resulto ser la mas precisa para ambos materiales, indicando que ain con arreglos de
N ~ 10* dipolos, que corresponden a distancias interdipolares de entre d ~ 0.74 y ~ 3.74nm,
se pueden esperar buenos resultados. Los arreglos utilizados en esta tesis varian segun el
problema, pero en general fueron del orden de N ~ 10° (d ~ 0.2nm) Esta discretizacién se
considero adecuada para los célculos que presentamos aqui, pero es claro que para sistemas
con geometrias mas complejas o tamanos mayores, el incremento en las dimensiones del

arreglo es ineludible.
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Capitulo 5. Respuesta en fase de nanoantenas

En este capitulo se presentan los resultados mas significativos que encontramos en el desa-
rrollo de esta tesis, pues conocer y controlar la fase de la onda esparcida por nanoparticulas
(nanoantenas) nos permitird disenar metasuperficies que operen en la regién visible del es-

pectro electromagnético.

La estrategia que seguimos comenzo por abordar el problema analiticamente. Utilizando
particulas esféricas y esferoidales, se presentan resultados en los cambios de fase y las eficien-
cias de esparcimiento dentro de la aproximacion cuasiestatica. El uso de resultados analiticos
facilita explorar el origen y la dependencia de la fase con parametros como el radio de la

esfera o la relacion de aspecto de los esferoides.

Posteriormente, empleando el método de la aproximacion de dipolos discretos (DDA, por
sus siglas en inglés), se muestran y analizan los cambios de fase que producen nanoparticulas
cilindricas con terminaciones semiesféricas (nanobarras). Explorando principalmente la de-
pendencia de la fase a variaciones en la relacion de aspecto y la rotacion de las nanobarras
en el plano perpendicular a la direccién de la luz incidente. Dentro del estudio se ilustran
con graficas espectrales los cambios de fase que consiguen independientemente las compo-
nentes del campo esparcido en direccion paralela y ortogonal respecto a la polarizacion lineal
incidente. Culmina esta seccién presentando la técnica de nanoantenas espejo y los efectos
que se logran principalmente en la componente ortogonal (polarizacién cruzada) del campo

esparcido.

En la ultima seccién se presenta el diseno de una metasuperficie compuesta por un arre-
glo de ocho nanobarras y que opere a una longitud de onda \y = 633nm. Para evaluar el
desempeno de la metasuperficie, ésta se modela con en el principio de Huygens-Fresnel donde
cada nanoantena actiia como una fuente dipolar puntual donde emergen ondas secundarias

con una amplitud y una fase calculadas rigurosamente con el método DDA.

5.1. Esferas y esferoides

En esta seccion presentamos resultados de fase y eficiencia de esparcimiento en funcién

de la longitud de onda para esferas y esferoides dentro de la aproximacién cuasiestatica
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(r < 1, donde z es el pardmetro de tamanio de la particula). En el caso esférico, el tamano de
parametro es de la forma z = kR, donde R es el radio de la esfera. Mientras en los esferoides es
x = kc, donde c es el semieje mayor. En ambos casos se consideraron particulas homogéneas
de plata con constantes 6pticas tomadas de un ajuste lineal a los valores experimentales
de Johnson y Christy (1972). Los modelos de polarizabilidad se tomaron de acuerdo a las

expresiones y para esferas y esferoides, respectivamente.

En la figura [25| se muestra, como un mapa de intensidad, la fase y la eficiencia de espar-
cimiento para esferas de radios de entre 10 y 50nm. De la figura se puede observar que
la fase cambia entre 0 y un valor cercano a 7 al pasar por la resonancia del plasmén locali-
zado de superficie (LSPR), en A &~ 340nm. Vemos también que este cambio abrupto tiende a
suavizarse conforme el radio de la esfera se incrementa. De lo anterior se puede inferir que,
para una longitud de onda un poco por arriba de la LSPR, es posible controlar la respuesta

en fase dentro de este intervalo modificando el tamano de la esfera.
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Figura 25: (a) Cambios de fase y (b) eficiencia de esparcimiento en funcién de la longitud de
onda para esferas de plata de varios radios.

Para la construccién de una metasuperficie es deseable que, ademas de tener el control de
fase completo, las nanoantenas involucradas tengan una eficiencia de esparcimiento similar.
Sin embargo, los resultados de la ﬁgura muestran que la @).s, aumenta con el radio. Estos
efectos son caracteristicos en particulas pequenas en comparacién con la longitud de onda,

pues la eficiencia de esparcimiento es proporcional a ~ 2% (esparcimiento de Rayleigh).

Por lo anterior, es claro que con esferas es dificil controlar ambos pardmetros (amplitud

y fase) simultdneamente. Asimismo, los cambios de fase estan limitados al intervalo [0 a 7]
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y, debido a la simetria de la esfera, no es posible emplear técnicas como rotacién o deteccion
de la polarizacién ortogonal para ayudar a solventar esta limitacién. Una alternativa es la
exploracion de geometrias como esferoides prolatos que se caracterizan por tener dos semiejes
de igual tamano y menores al tercero (a = b < ¢). Cominmente, para indicar las dimensiones

relativas entre lo largo y ancho de esta geometria se utiliza AR, de acuerdo a AR = ¢.

En la figura [26| se muestra un mapa de intensidad con los resultados correspondientes a
esferoides prolatos de plata con un diametro fijo de 2a = 10nm e incrementos en la longitud
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Figura 26: (a) Cambios de fase y (b) eficiencia de esparcimiento espectrales en esferoides
prolatos de plata con diferente relacién de aspecto (AR, por sus siglas en inglés).

Los esferoides prolatos también responden con cambios de fase abruptos de 0 a 7, sin
embargo, a diferencia de las esferas, estas transiciones se desplazan hacia el infrarrojo como
se observa en la figura 26h. Una observaciéon importante, que resulta del andlisis de estos
resultados, es que, en principio, dentro del intervalo de frecuencias épticas, es posible alcanzar
cualquier valor de fase de entre 0 a 7 utilizando esferoides prolatos y variando la relacién de

aspecto entre 2 y 7.

En la figura [26p se observa que al aumentar AR, la LSPR tiene un corrimiento hacia fre-
cuencias més bajas acompanado con el incremento considerable de ().s,. Estas caracteristicas
se pueden explicar cuantitativamente observando la polarizabilidad cuasiestatica del esferoide
y su dependencia con el factor geométrico L3, dados por las expresiones y , respecti-
vamente. Inspeccionando estas expresiones observamos que al incrementar AR, y si se cumple

que ¢ > a, el pardmetro Ls disminuye. Esta situacion tiene dos consecuencias principales:
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» La condicién de resonancia del esferoide, que ocurre cuando €.(w) ~ 1 — %, se cumple
a longitudes de onda més largas, en las que R{e.(w)} es de magnitud mayor pero con

signo negativo (figura[lk).

= La polarizabilidad cuasiestatica se incrementa tanto por el valor del semieje ¢, como
por el hecho de que es inversamente proporcional a Lz, provocando que la amplitud del

campo esparcido aumente.

Con los resultados presentados en esta seccion vimos que, si bien las esferas pueden con-
trolar el intervalo de fase entre [0 y 7], inicamente lo hacen en una regién cercana a la
LSPR, con el inconveniente en el aumento considerable de la @).s,. Por otra parte, los esfe-
roides prolatos presentan ventajas mayores al cubrir un rango espectral amplio, sin embargo,
las transiciones abruptas de fase permanecen en todo el rango de frecuencias opticas. La
limitacion principal de estas nanoantenas es que no responden a cambios mayores a 7, por lo
que es necesario buscar otro tipo de particulas o técnicas que nos permitan alcanzar el rango

completo de fase y, si es posible, controlar la amplitud.

5.2. Cilindros con terminaciones semiesféricas

Una de las geometrias més estudiadas como nanoantena éptica ha sido el cilindro alargado
con terminaciones semiesféricas (cominmente llamado nanobarilla o nanorod). Se trata de
una de las nanoestructuras que mas se aproxima a una antena dipolar de RF y ha sido

utilizada en diferentes campos de la nanofotoénica.

Para este caso ya no se conocen resultados analiticos, por lo que es necesario proceder
por medio de cdlculos numéricos que en nuestro caso fueron realizados con el método DDA,

utilizando el programa DDSCAT.

La versién actual del DDSCAT no da, de manera directa, resultados de la respuesta en
fase de las nanoparticulas estudiadas. Parte del trabajo de tesis que aqui se presenta consis-
ti6 en modificar el codigo fuente para obtener la respuesta en fase de una particula arbitraria
a partir de su matriz de amplitud de esparcimiento [expresién (11])]. Con estas modificaciones
fue posible calcular la fase del campo radiado utilizando el programa DDSCAT. Las modi-

ficaciones realizadas al cédigo fuente se validaron a través de comparaciones con la solucion



o7

de Mie para la esfera en la implementacién de Bohren y Huffman (1983).

5.2.1. Dependencia con AR

En esta subseccion se presentan calculos espectrales del esparcimiento por nanobarras de

oro de 10nm de didmetro en los que variamos la relacién de aspecto (AR = %{) entre sus
dimensiones. La geometria y la direccién de iluminacion consideradas se ilustran en la figura
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Figura 27: Diagrama de un cilindro con terminaciones semiesféricas de oro con incrementos
longitudinales.

Los resultados numéricos de fase y eficiencia de esparcimiento para estas nanobarras se
muestran en las figuras v 28b, respectivamente. Con referencia a la figura 28k, vemos que
la fase aumenta al aumentar AR, hasta llegar a un valor maximo de ~ 7 para la nanobarra con
AR = 5. Al comparar estos resultados con lo obtenidos con esferoides prolatos, notamos que
los cambios de fase abruptos que veiamos al pasar por la LSPR, se han convertido en cambios
de fase mas suaves y graduales para las nanobarras. Esta es una caracteristica atractiva para
el diseno de las metasuperficies, pues permite tener un mejor control sobre la respuesta en

fase.

En la figura vemos que la ()5, también aumenta al aumentar AR. Si bien esta
caracteristica es parecida a la encontrada con los esferoides prolatos, podemos ver que las
(Qesp de las nanobarras no varfan tan radicalmente como los esferoides prolatos al incrementar
AR (figura26p). En la misma figura[28p, observamos que la LSPR se corre hacfa el infrarrojo
conforme AR aumenta y que, para abarcar el rango de longitudes de onda de la luz visible,

es suficiente considerar cilindros con una razén de aspecto de hasta 5 a 1.

De los resultados obtenidos anteriormente, encontramos que con las nanobarras podemos

controlar de mejor manera las transiciones de fase dentro de la region visible del espectro,



58

a ‘ b |
10 nm —— -
JY I p— ano™
- 0.4 rAR=3 b

AR=4
AR=5

3m/4

T2 [

Qesp

02F

Cambio de fase A

%0 500 600 700 800 %00 500 600 700 800
Longitud de onda nm Longitud de onda nm

Figura 28: (a) Cambio de fase y (b) eficiencia de esparcimiento en nanobarras de oro con
diferente AR.

logrando alcanzar fases intermedias entre 0 y 7 simplemente cambiando la AR. Sin embargo,
esta técnica sélo resuelve la mitad de los requerimientos de una metasuperficie, pues nece-
sitamos cubrir el intervalo completo (0, 27). Con la finalidad de conseguir cambios de fase

mayores, exploramos ahora la respuesta en fase de nanobarras como funcion de su orientacion.

5.2.2. Dependencia con la rotacion

La situacién fisica considerada en esta subseccion se ilustra en la figura 29 La rotacién
de la nanobarra se realiza en el plano y — z que es perpendicular a la direccion de la luz
incidente como se ilustra en la figura Definimos como ® (0° < & < 90°) el angulo que
forman la direccién del campo eléctrico incidente (E,) y el eje de simetria de la nanobarra.

Presentamos calculos de fase y esparcimiento para nanobarras de oro rotadas cada 15°.

En general, dependiendo de la orientacién de la nanobarra en relaciéon con la direccion
de polarizacion, se pueden excitar dos resonancias plasmoénicas; una longitudinal, a lo largo
del eje de la nanobarilla, y la otra transversal. En ambos casos, la nanobarra esparce luz
con patrones dipolares, pero rotados por 90° entre ellos. La interferencia de los campos
radiados por estas dos excitaciones produce un estado de polarizaciéon eliptico en general.
En el campo lejano, el campo eléctrico esparcido se puede dividir en su componente paralela

(Ey) y ortogonal (E) a la direccién de la polarizacién lineal incidente. Denotamos por Ag,
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ke

Figura 29: Ilustracién de la rotacién de una nanobarra de oro para un angulo ® medido a partir
del eje y, iluminada con luz linealmente polarizada a lo largo del eje y. Se calcula la fase tanto
para la componente de polarizacién paralela (A¢,) como la ortogonal (A¢,) a la direccién de
la polarizacién lineal incidente E,.

al cambio de fase de £ y por A¢, al de /|, como se ilustra en la figura .

En la figura[30p se muestra el diagrama esquemadtico que ilustra la excitacién de los modos
resonantes longitudinal y transversal, asi como los planos (zy, yz y zz) en los que se calcula el
campo cercano de una nanobarra con AR = 5. En las figuras [30b,c presentamos resultados de
intensidad del campo cercano para los tres planos. En las mismas figuras ,C) observamos
que el movimiento de las cargas libres en la nanobarra, provocado por la fuerza oscilatoria
del campo eléctrico incidente E,, resulta en una intensificacién del campo en los extremos
de la nanobarra (figura ), o en las caras laterales (figura ), segin se excite al modo

longitudinal o al transversal, respectivamente.

Para excitaciones que no estan a lo largo de los ejes de simetria (® # 0°, 90°), la fase
y amplitud del campo esparcido estdn fuertemente determinados por las fases introducidas
como resultado de la excitacién de las dos resonancias plasménicas y por la eficiencia de la
excitacion de cada modo. Iniciamos mostrando en la figura los cambios de fase A¢, y
las eficiencias de esparcimiento correspondiente al campo paralelo que se obtienen con una
nanobarra de AR = 5, rotada en intervalos de 15°. Se escogié la nanobarra mas larga por
la mayor variacién en fase que presenta (~ 7) y por que las rotaciones nos permiten buscar

fases intermedias y acercarnos a las caracteristicas deseadas.

Con referencia en la figura observamos que los cambios en fase del campo Ej cubren

un amplio intervalo entre 0 y un valor cercano a m para diferentes angulos de rotacion, similar
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Plano 3
(xz)

Figura 30: (a) Diagrama que ilustra la geometria y los planos en los que se calcula el campo
cercano. Intensidad del campo cercano para la excitacién del modo (b) longitudinal y (c)
transversal.

a lo encontrado con incrementos en la AR. Sin embargo, los cambios de fase como funcion de
la rotacién se mantienen constantes para angulos menores de 45°, en las longitudes de onda
por debajo de la LSPR. Para dngulos mayores, estos cambios disminuyen significativamente,
abarcando casi por completo el intervalo de 0 a 7. En la figura vemos que la rotacion de
la nanobarra no altera la posicién de la resonancia, solamente merma la amplitud de la Qesp,

llegando practicamente a desaparecer para un angulo de 90°.

La caracteristica de mantener la fase constante para ® < 45°, sumada al decremento
de la Qs dentro del mismo intervalo, aportan una flexibilidad interesante para el diseno
de las metasuperficies, pues permite utilizar cilindros de distintas dimensiones y angulos
de rotacién para empatar las eficiencias de esparcimiento. La suavidad y el control en la
modulaciéon de fase que se logra utilizando estas nanobarras rotadas también resuelven parte

de los requerimientos para generar un gradiente de fase adecuado para una metasuperficie.

5.2.3. Polarizacién cruzada

Los resultados de los cambios de fase A¢, del campo perpendicular a la polarizacion
de incidencia que produce la misma nanoantena con un AR = 5 y rotaciones cada 15° se

muestran en la figura [32.
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Figura 31: (a) Fase del campo paralelo a la direccién de polarizacién de incidencia y (b) eficiencia
de esparcimiento para diferentes dngulos de rotacién de una nanobarras de oro con AR = 5.

También se presentan, en la figura[32p, los cambios de fase A¢, que generan nanobarras de
diferentes AR, pero con un dngulo fijo de ® = 45°. Como se puede observar en la figura [32h,
la fase del campo E'| no es sensible a la orientacion de la nanoantena y depende tinicamente
de su relacién de aspecto (figura ) Una diferencia con los resultados de fase del campo
E)|, es que la modulacién de fase se logra con longitudes de onda por arriba de la LSPR, una
caracteristica relacionada directamente con la longitud de la nanobarra y el corrimiento de

su resonancia al infrarrojo.

Con los diferentes resultados mostrados en esta subseccion se observé que la técnica de
rotacién (en el intervalo 0° < ® < 90°), permite modular la fase en el rango de 0 a 7 para
ambos casos de polarizacién. Sin embargo, todavia no se han alcanzado desfasamientos en el
intervalo complementario (de 7 a 2m 6 de —7 a 0). Con la finalidad de alcanzar ese intervalo,
a continuacion se presentan resultados numéricos utilizando rotaciones mayores a 90°, técnica

conocida como nanoantenas espejo.

5.2.4. Nanoantenas espejo

El concepto de nanoantena espejo se ilustra en la figura |33 Esta técnica consiste en rotar

una nanobarra que hace un angulo ® con la polarizacion del haz incidente por un angulo de
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Figura 32: Fase del campo perpendicular a la direccién de polarizacién de incidencia para (a)
diferentes angulos de rotacién y (b) diferentes relaciones de aspecto.

90°. La situacién se muestra en los primeros esquemas de las figuras B3p,b.

Flujo de Campo
corriente Esparcido
a — =
_ E) E,
o = Jy < E| |j, < E,

® éangulo de rotacion
Espejo (@ + 90°)

b Einc Yy L

Kinc g0 \\\\l ] jy OC E‘Il I/ (x _E‘J_

Cambiode

Figura 33: Representacién grifica de (a) nanoantena rotada, (b) nanoantena espejo.

La figura muestra una nanobarra rotada un angulo ® respecto a y. A la derecha se
ilustra la direccién del flujo de corriente (j ) con el que es excitado el modo longitudinal y la
descomposicién de éste en jy y J,. Las amplitudes de los campos esparcidos F| como £, son
proporcionales y siguen la direccion de estas corrientes. La figura ilustra la nanoantena

espejo correspondiente a la figura [33h.

De las figuras y vemos que, las componentes J; tienen sentidos opuestos en estos
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dos casos, ocasionando que los campos esparcidos perpendicularmente E, se encuentren
desfasados exactamente por un factor de 7. En esta misma figura observamos que esto no

ocurre para los campos E||, que estdn en fase.

De esta manera, utilizando nanoantenas espejo y detectando el campo perpendicular,
es posible alcanzar valores en el intervalo de —m a 0. La figura [34] muestra los cambios de
fase A¢, asociados a nanobarras espejo con diferentes AR y orientadas a un angulo fijo de
® = 45°. Como se puede ver, con nanoantenas espejo es posible cubrir casi por completo el

rango de —m a 0 que buscabamos.
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Figura 34: Cambios de fase A¢, con nanobarras espejo de diferentes tamanos.

5.3. Diseno de una metasuperficie

Con los resultados anteriores se tienen los elementos necesarios para disenar matasuper-
ficies que operen en la regién visible del espectro electromagnético. La figura [35[ combina los
resultados de las nanoantenas rotadas con sus correspondientes nanoantenas espejo en donde
se indican longitudes de onda que corresponden al azul (Ag ~ 445nm), verde (A ~ 520nm)
y 1r0jo (A9 & 633nm). De esta figura se ve que, por las propiedades épticas del metal, es
apropiado disenar metasuperficies para longitudes de onda mas larga, ya que los cambios de

fase estan mejor distribuidos dentro del intervalo de —m a 7.
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Figura 35: Cambios de fase del campo ortogonal utilizando nanobarras rotadas con sus corres-
pondientes espejo. Se remarcan las lineas de emisién del azul (A ~ 445nm), verde (\p ~ 520nm)
y rojo (Ao ~ 633nm).

En la figura[36]se propone el diseno de una metasuperficie que funcione como un gradiente
de fase lineal (GFL) para una longitud de onda Ay =~ 633nm (rojo). El GFL estd compuesto
por ocho nanobarras con una orientacién fija a 45° (antenas rotadas) y 135° (antenas espejo)
con respecto a la direccién de la polarizacion lineal incidente (E,). Por el nimero de elementos

en el diseno la diferencia de fase entre nanoantenas vecinas serd de A¢p = =

Metasuperficie

Figura 36: Diseno de un gradiente de fase lineal (GFL) para operacién a una longitud de onda
Ao ~ 633nm

5.3.1. Metasuperficies de Huygens-Fresnel

Una vez escogidos los elementos con los que se construira la metasuperficie, es conveniente
pasar a un modelo mas sencillo que nos permita evaluar el campo esparcido por el arreglo de

nanoantenas. Para esto, empleamos un modelo basado en el principio de Huygens-Fresnel.

A finales del siglo XVII, el fisico holandés Christiaan Huygens propuso un modelo para
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explicar la propagacion de la luz. En este modelo, cada punto que conforma un frente de
onda actuia como una fuente secundaria de ondas esféricas. A un tiempo posterior, el nuevo
frente de onda sera formado por la envolvente de estas ondas secundarias [Huygens (1690)].
Este principio fue complementado casi siglo y medio después por Augustin-Jean Fresnel
quien tomo en cuenta los efectos de interferencia entre esas ondas secundarias, lo que le
permitié explicar varios fenomenos de difracciéon. Tomando este punto de vista para nuestra
metasuperficie, cada nanoantena puede considerarse como una fuente puntual (o un dipolo

puntual) de ondas esparcidas.

Frentes de onda  Fuentes secundarias Campo lejano
planos
Ao = 633nm I .
e 1 @Tp Es(0) = Eo Wj Zj f(0)
Eyomy JO

z

\

<

ﬁ\‘ N N
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N>

Figura 37: Frentes de onda planos incidiendo en un arreglo de nanoantenas que actian como
fuentes puntuales secundarias de donde emergen ondas que introducen una fase ¢; a lo largo
del eje 2

En la figura|37|se ilustra la situacién. Tenemos frentes de onda planos (lineas discontinuas
rojas) que inciden sobre un arreglo de nanoantenas representadas como fuentes puntuales, de
donde emergen ondas de amplitud Ey ; y fase ¢; que dependen de la posicion a lo largo del eje
z. Como nuestro disenio consiste de ocho elementos, la diferencia de fase entre nanoantenas
vecinas, A¢ = ¢, — ¢;, es de A¢ = 7. La separacion entre nanoantenas A debe ser menor a
la longitud de onda y hemos escogido A = 0.3\, por lo que la longitud de la metasuperficie
(o supercélula) es de Ag. = 8A = 2.4)\¢. La ﬁgura ilustra un caso en el que las nanoantenas
radian ondas esféricas hacia adelante. Sin embargo, para tener una evaluacién mas completa

del diseno, calculamos con el método DDA las distribuciones angulares para todos los angulos
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de esparcimiento 6.

La figura [38 muestra, individualmente, el patron angular de esparcimiento de cada una
de las ocho nanoantenas que conforman el arreglo. Como se observa, todas tienen la forma
de un patrén dipolar que consiste de dos 16bulos a lo largo del eje éptico. También vemos que

la amplitud de las nanoantenas es diferente, pues los elementos son de diferente tamano.
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Figura 38: Patrones angulares de esparcimiento de las ocho nanoantenas que conforman el
diseno.

En el campo lejano a la metasuperficie, la amplitud de la radiacién esparcida es la suma
(o interferencia) de todas las ondas esparcidas por las nanoantenas. La figura [39] muestra el
patron angular de esparcimiento que produce la interferencia de las ocho nanoantenas dipo-
lares. En esta figura se puede ver que, debido al gradiente de fase, el patrén de esparcimiento

ya no es simétrico con respecto a la direccién de incidencia. Los l6bulos dipolares fueron des-
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Figura 39: Patrén angular de esparcimiento de un gradiente de fase lineal (GFL).

viados alrededor de 6 ~ 21° con respecto al eje 6ptico y el patrén de radiacion adquirié una

mayor directividad a ese dngulo.

Con la finalidad de observar los efectos macroscépicos de la metasuperficie, se reproduce
20 veces el diseno del GFL a lo largo del eje 2. En la figura se muestra el patron de
esparcimiento que producen 20 GFL (lineas rojas). También se indican las direcciones a las
cuales una rejilla de difraccién (RD) con periodicidad Ay, generaria en sus ordenes tanto para
reflexién como transmision. En este caso la rejilla soportaria los ordenes 1, £2 y el orden

cero (lineas verdes).

De la figura [40] se observa como el patrén angular de esparcimiento se transformé practi-
camente en un rayo de luz, concentrando la mayor cantidad de campo en los angulos de
esparcimiento #; = 23° y 0, = 203°. Por otro lado, las direcciones de los ordenes (+1) de
la RD, tanto en reflexion como transmision, corresponden a los angulos de esparcimiento
HEH) =24°y 0£+1) = 204°, respectivamente. En la misma figura se puede notar que la me-
tasuperficie acopla una porcién de la energia en las direcciones cercanas a los ordenes (—1),
debido a que las amplitudes de los campos esparcidos no son uniformes (figura |38)). Como se

puede observar, el diseno propuesto realiza un buen desempeno a pesar de estas limitaciones.

Esta evaluacion es un ejemplo particular que ilustra el funcionamiento de un diseno de

metasuperficie. Si bien el modelo no toma en cuenta los efectos que produce la superficie plana
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Figura 40: Patrén angular de esparcimiento de una metasuperficies compuestas por 20 GFL.

en la respuesta de las nanonatenas (sustrato), ni el campo esparcido en direccién especular
(directo). Este modelo brinda la posibilidad de conocer, en una primera aproximacién, las
respuestas macroscopicas de los disenos de metasuperficies con nanoantenas épticas, asi como

evaluar su operabilidad en la regién visible del espectro electromagnético.
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Capitulo 6. Resumen y conclusiones

Esta tesis aborda el campo de la nanofoténica, donde la interacciéon de radiacion elec-
tromagnéticas con elementos de dimensiones menores a la longitud de onda (nanométricos)
producen efectos macroscépicos diferentes a los conocidos. Dentro de la foténica se encuentra
la plasmonica, un campo que se concentra en elementos conductores y es en el que se encua-
dra el presente trabajo. A continuacién presentamos un resumen del trabajo, junto con las

aportaciones y conclusiones mas relevantes que encontramos.

El objetivo es estudiar el cambio de fase (denotado como A¢) de la onda esparcida por na-
noparticulas metalicas (nanoatenas). Cuando estas nanoantenas se confeccionan en arreglos
sobre una superficie plana forman una metasuperficie. La metasuperficie es un dispositivo
innovador que, por sus propiedades macroscopicas, puede modificar la amplitud, fase y po-
larizacién de los rayos de luz que se reflejan y/o transmiten a través de ella, reemplazando
eficazmente la funcién de dispositivos convencionales como las lentes y los primas. Estas me-
tasuperficies utilizan los efectos locales de fase que producen nanoantenas individualmente.
Para su diseno, es indispensable controlar la fase de la onda esparcida por cada nanoante-
na en el intervalo completo de 0 a 27. Esto, ademas de la amplitud de esparcimiento, que

también juega un papel importante.

Motivados por los disenos y las aplicaciones que prometen, esta tesis exploré la posi-
bilidad de controlar la fase de la onda esparcida por nanonatenas con geometrias simples,
con el propdsito de disenar una metasuperficie que opere en la regién visible del espectro

electromagnético.

Se comenzo por estudiar el caso analitico de nanoantenas esféricas y elipsoidales dentro de
la aproximacién cuasiestatica x < 1 (o limite dipolar), donde z es el pardmetro de tamano.
Para el caso esférico el parametro de tamano es x = ka < 1, donde a es el radio de la
esfera. Se encontrd que, tanto los A¢ como la amplitud esparcida vienen de la polarizabilidad
cuasiestatica o(w) , y al ser un parametro dependiente de la frecuencia tiene un cambio de
fase de 7 (cambio de signo) al pasar por la resonancia de plasmones localizados de superficie
(LSPR, por sus siglas en inglés). Se encontré que, dentro de esta aproximacion, los cambios

de fase son independientes del tamano de la particula y dependen tinicamente de la relacion
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entre €.(w) y €, pues estas determinan el signo y la parte imaginaria de a(w).

Para mejorar estos resultados se aplicé una correcciéon al modelo de la polarizabilidad
cuasiestdtica, conocida como de reaccién de radiacién (RR). Esta correccién toma en cuenta
el tamano de la particula al incorporar el término i%a(w) a la polarizabilidad cuasiestatica.
La aplicacién de esta correccién se nombré polarizabilidad efectiva (56| y se compararon
resultados de las propiedades de esparcimiento (Qext, Qabs; Qesp ¥ A¢) de esferas de plata

con los obtenidos con base en teoria de Mie. Se encontré que la polarizabilidad efectiva mejora

los resultados incluso ligeramente fuera del limite dipolar.

Se utilizé el modelo de polarizabilidad efectiva tanto para esferas y esferoides prolatos,
expresiones y respectivamente, y se encontré que, en el caso esféricos y con particulas
con radios a < 30nm, los A¢ son muy abruptos antes y después de resonancia, para radios
mayores éstos se suavizan alcanzando valores dentro del rango de 0 a 7 en la regién cercana

a la LSPR (~ 340nm en esferas de plata).

Para el caso de esferoides prolatos con semiejes a = b < ¢ (pardmetro de tamano es
r = ke < 1). Se encontr6 que, al igual que el caso esférico, responden con A¢ abruptos
antes y después de la LSPR. Sin embargo, al incrementa la relaciéon de aspecto (AR = £),
estos cambios no se suavizan como en las esferas, sino se desplazan al infrarrojo junto con
la LSPR. Con esta caracteristica en los esferoides se observé que dentro del espectro de luz
visible es posible alcanzar cualquier valor de fase de entre 0 a 7 utilizando esferoides prolatos

y variando la relaciéon de aspecto entre 2 y 7.

Para explorar la respuesta en fase de geometrias no candnicas se utilizo el método de
la aproximacién de dipolos discretos (DDA, por sus siglas en inglés). Los pardmetros més
importantes que utiliza el método, y que determinan la precisiéon en sus resultados, son
la asignacion de polarizabilidad y la distancia entre dipolos (o interdipolar) d. En la
validacién del método se encontrdé que los resultados de las propiedades de esparcimiento
(Qabss Qesp ¥ A¢) cerca de la regién de la LSPR tienen muy buena precisién con particulas
esféricas de oro con radios entre 10 y 50nm (d = 1.2nm). En la regién de A > 0.550um se

observé que los errores fraccionales comienzan a ser significativo, principalmente Er®®, pero

al reducir a la mitad la distancia interdipolar (d = 0.6nm) estos errores lo hacen de la misma
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manera. También se encontré que los errores fraccionales de Er®? y Er? son muy parecidos

abs de esferas de plata son considerablemente

para esferas de oro y plata, pero los errores de Er
mucho mayores. También se encontré que, de todas las comparaciones del DDA con teoria
de Mie, la respuesta en fase A¢ es la que presenta mayor precision, incluso en particulas de

100nm a una longitud de onda de A = 550nm (Er® < 1%).

Utilizando el DDA se estudi6 la respuesta de una geometria de nanonatena en forma
de cilindro con terminaciones semiesféricas (nanobarra) compuesta de oro. Se encontré que
al aumentar sus dimensiones longitudinalmente, dejando fijo el radio, los cambios de fase
aumentan gradualmente hasta llegar a un valor ~ 7 en la nanobarra con AR = 5. También
se observo que la LSPR tiene un corrimiento al infrarrojo y ésta va acompanada con un

aumento en la @).s,, cubriendo el espectro de luz visible con cilindros de hasta AR = 5.

Se estudié la respuesta en fase de nanobarras rotadas en un plano perpendicular a la
direccion de incidencia. Se encontré que las respuestas en fase de los campos E) y E| son
diferentes entre si. Mientras el campo £ tiene cambios de fase a diferentes dngulos de rotacién
®, el campo F| los tiene s6lo a variaciones del AR. En ambos casos se consiguieron cambios

graduales dentro del rango de 0 a 7.

Para lograr el control de fase en el rango completo de 27, se estudié el caso de rotaciones
mayores a ¢ = 90°. Esta técnica, conocida como nanoantenas espejo, agrega un factor de 7
tnicamente al campo E. Se propuso el diseno de un gradiente de fase lineal (GFL) para
luz con polarizacién cruzada que opere a una longitud de onda Ay = 633nm (rojo) formado
por nanobarras rotadas y nanoantenas espejo inclinadas 45° y 135° respecto a la polarizacion

lineal incidente, respectivamente.

Finalmente, se model6 con en el principio de Huygens-Fresnel el diseno del GFL propuesto
y se observo que éste realiza un buen desempeno a pesar de no contar con la uniformidad
en las amplitudes de los campos esparcidos por las nanoantenas. Para evaluar la respuesta
macroscopica de la metasuperficie, se repitié el GFL y se observd que el patrén angular de
esparcimiento se redujo practicamente a un rayo de luz dirigido a los angulos de esparcimiento

0; = 23° y 6, = 203° en transmisién y reflexion, respectivamente.



72

Lista de referencias

145-1983, 1. S. (1983). Ieee standard definitions of terms for antennas. [EEFE Std 145-1983,
pp. 1-31.

Aieta, F., Genevet, P., Yu, N., Kats, M. A., Gaburro, Z., y Capasso, F. (2012). Out-of-plane
reflection and refraction of light by anisotropic optical antenna metasurfaces with phase
discontinuities. Nano Letters, 12(3): 1702-1706.

Ashcroft, N. y Mermin, N. (1976). Solid State Physics. Saunders College. Philadelphia.

Atwater, H. A. y Polman, A. (2010). Plasmonics for improved photovoltaic devices. Nature
Materials, 9(3): 205-213.

Bharadwaj, P., Deutsch, B., y Novotny, L. (2009). Optical antennas. Adv. Opt. Photon.,
1(3): 438-483.

Blanchard, R., Aoust, G., Genevet, P., Yu, N., Kats, M. A., Gaburro, Z., y Capasso, F.
(2012). Modeling nanoscale v-shaped antennas for the design of optical phased arrays.
Phys. Rev. B, 85: 155457.

Bohren, C. F. y Huffman, D. R. (1983). Absorption and Scattering of Light by Small Particles.
Wiley and Sons, Inc. New York. 530 pp.

Collinge, M. J. y Draine, B. T. (2004). Discrete-dipole approximation with polarizabilities
that account for both finite wavelength and target geometry. J. Opt. Soc. Am. A, 21(10):
2023-2028.

De la Cruz, S., Méndez, E. R., Macias, D., Salas-Montiel, R., y Adam, P. M. (2012). Compact
surface structures for the efficient excitation of surface plasmon-polaritons. physica status
solidi (b), 249(6): 1178-1187.

De la Cruz Arreola, S. (2013). Diseno de estructuras plasmdnicas. Tesis de doctorado, Centro
de Investigacion Cientifica y de Educaciéon Superior de Ensenada.

Devoe, H. (1964). Optical properties of molecular aggregates. i. classical model of electronic
absorption and refraction. The Journal of Chemical Physics, 41: 393-400.

Draine, B. T. (1988). The discrete-dipole approximation and its application to interstellar
graphite grains. Astrophys. J., 333: 848-872.

Draine, B. T. y Flatau, P. J. (1994). Discrete-dipole approximation for scattering calculations.
J. Opt. Soc. Am. A, 11(4): 1491-1499.

Draine, B. T. y Flatau, P. J. (2013). User guide for the discrete dipole approximation code
ddscat 7.3. ArXiv e-prints.

Draine, B. T. y Goodman, J. (1993). Beyond clausius-mossotti - wave propagation on a
polarizable point lattice and the discrete dipole approximation. Astrophys. J., 405: 685—
697.

Griffiths, D. (1999). Introduction to Electrodynamics. Prentice Hall. p. 200.



73

Gutkowicz-Krusin, D. y Draine, B. T. (2004). Propagation of electromagnetic waves on a
rectangular lattice of polarizable points. ArXiv Astrophysics e-prints.

Hirsch, L., Stafford, R., Bankson, J., Sershen, S., Rivera, B., Price, R., Hazle, J., Halas,
N., y West, J. (2003). Nanoshell-mediated near-infrared thermal therapy of tumors under
magnetic resonance guidance. Proceedings of the National Academy of Sciences, 100(23):
13549-13554.

Hutley, M. C. y Maystre, D. (1976). The total absorption of light by a diffraction grating.
Optics Communications, 19: 431-436.

Huygens, C. (1690). Traité de la lumiére: ot sont expliquées les causes de ce qui luy arrive
dans la reflexion, € dans la refraction, et particulierement dans l’étrange refraction du
Cristal d’Islande. Pierre Vander Aa.

Jackson, J. (1962). Classical electrodynamics. Wiley. p. 119.

Johnson, P. B. y Christy, R. W. (1972). Optical constants of the noble metals. Phys. Rev.
B, 6: 4370-4379.

Kats, M. A.; Yu, N., Genevet, P., Gaburro, Z., y Capasso, F. (2011). Effect of radiation
damping on the spectral response of plasmonic components. Opt. Ezxpress, 19(22): 21748
21753.

Kretschmann, E. y Raether, H. (1968). Radiative decay of nonradiative surface plasmons
excited by light. Z. Naturforsch. A, 23: 2135.

Larouche, S. y Smith, D. R. (2012). Reconciliation of generalized refraction with diffraction
theory. Opt. Lett., 37(12): 2391-2393.

Leuthold, J., Hoessbacher, C., Muehlbrandt, S., Melikyan, A., Kohl, M., Koos, C., Freude, W.,
Dolores-Calzadilla, V., Smit, M., Suarez, 1., Martinez-Pastor, J., Fitrakis, E., y Tomkos, 1.
(2013). Plasmonic communications: Light on a wire. Opt. Photon. News, 24(5): 28-35.

Loke, V. L., Mengii¢, M. P., y Nieminen, T. A. (2011). Discrete-dipole approximation with
surface interaction: Computational toolbox for {MATLAB}. Journal of Quantitative Spec-
troscopy and Radiative Transfer, 112(11): 1711 — 1725.

Loo, C., Lin, A., Hirsch, L., Lee, M., Barton, J., N., H., J., W., y R., D. (2004). Nanoshell-
enabled photonics-based imaging and therapy of cancer. Technology in Cancer Research
and Treatment, 3(1): 33-40.

Maier, S. (2007). Plasmonics: Fundamentals and Applications: Fundamentals and Applica-
tions. Springer. p. 67.

Maradudin, A. A., McGurn, A. R., y Méndez, E. R. (1995). Surface plasmon polariton
mechanism for enhanced backscattering of light from one-dimensional randomly rough
metal surfaces. J. Opt. Soc. Am. A, 12(11): 2500-2506.

Mc Donald, J., Golden, A., y Jennings, S. G. (2009). Opendda: a novel high-performance
computational framework for the discrete dipole approximation. ArXiv e-prints.



74

Mie, G. (1908). Contributions to the optics of turbid media, particularly of colloidal metal
solutions. Ann. Phys., 25(3): 377-445.

Nie, S. y Emory, S. R. (1997). Probing single molecules and single nanoparticles by surface-
enhanced raman scattering. Science, 275(5303): 1102-1106.

Novotny, L. (2007). Effective wavelength scaling for optical antennas. Phys. Rev. Lett., 98:
266802.

Novotny, L. y Hecht, B. (2006). Principles of Nano-Optics. Cambridge University Press.
Cambridge, p. 494.

Otto, A. (1968). Excitation of nonradiative surface plasma waves in silver by the method of
frustrated total reflection. Zeitschrift fir Physik, 216(4): 398-410.

Pors, A. y Bozhevolnyi, S. (2013a). Efficient and broadband quarter-wave plates by gap-
plasmon resonators. Optics Express, 21(3): 2942-2952.

Pors, A. y Bozhevolnyi, S. I. (2013b). Plasmonic metasurfaces for efficient phase control in
reflection. Opt. Express, 21(22): 27438-27451.

Pors, A., Nielsen, M. G., Eriksen, R. L., y Bozhevolnyi, S. I. (2013). Broadband focusing flat
mirrors based on plasmonic gradient metasurfaces. Nano Letters, 13(2): 829-834.

Purcell, E. M. y Pennypacker, C. R. (1973). Scattering and absorption of light by nonspherical
dielectric grains. Astrophys. J., 186: 705-714.

Rahmani, A., Chaumet, P. C., y Bryant, G. W. (2002). Coupled dipole method with an
exact long-wavelength limit and improved accuracy at finite frequencies. Opt. Lett., 27(23):
2118-2120.

Raki¢, A. D., Djurisi¢, A. B., Elazar, J. M., y Majewski, M. L. (1998). Optical properties of
metallic films for vertical-cavity optoelectronic devices. Appl. Opt., 37(22): 5271-5283.

Rayleigh, J. W. S. (1871). On the scattering of light by small particles. Philos. Mag., 41:
4477-450.

Ritchie, R. H., Arakawa, E. T., Cowan, J. J., y Hamm, R. N. (1968). Surface-Plasmon
Resonance Effect in Grating Diffraction. Physical Review Letters, 21: 1530-1533.

Schmehl, R., Nebeker, B. M., y Hirleman, E. D. (1997). Discrete-dipole approximation for
scattering by features on surfaces by means of a two-dimensional fast fourier transform
technique. J. Opt. Soc. Am. A, 14(11): 3026-3036.

Schuller, J. A., Barnard, E. S., Cai, W., Jun, Y. C., White, J. S., y Brongersma, M. L.
(2010). Plasmonics for extreme light concentration and manipulation. Nature Materials,
9: 193-204.

Stone, J. (1963). Radiation and optics: an introduction to the classical theory. McGraw-Hill.
p. 87.



75

Sun, S., Yang, K.-Y., Wang, C.-M., Juan, T.-K., Chen, W. T., Liao, C. Y., He, Q., Xiao,
S., Kung, W.-T., Guo, G.-Y., Zhou, L., y Tsai, D. P. (2012). High-Efficiency Broadband
Anomalous Reflection by Gradient Meta-Surfaces. Nano Letters, 12: 6223-6229.

Taubenblatt, M. A. y Tran, T. K. (1993). Calculation of light scattering from particles and
structures on a surface by the coupled-dipole method. J. Opt. Soc. Am. A, 10(5): 912-919.

Van de Hulst, H. C. (1981). Light Scattering by Small Particles. Dover. New York. 470 pp.

Van Wees, B. J., van Houten, H., Beenakker, C. W. J., Williamson, J. G., Kouwenhoven,
L. P., van der Marel, D., y Foxon, C. T. (1988). Quantized conductance of point contacts
in a two-dimensional electron gas. Phys. Rev. Lett., 60(9): 848-850.

Wassel, H., Dai, D., Tiwari, M., Valamehr, J., Theogarajan, L., Dionne, J., Chong, F., y
Sherwood, T. (2012). Opportunities and challenges of using plasmonic components in
nanophotonic architectures. Emerging and Selected Topics in Circuits and Systems, 2(2):
154-168.

West, C. S. y O’Donnell, K. A. (1995). Observations of backscattering enhancement from
polaritons on a rough metal surface. J. Opt. Soc. Am. A, 12(2): 390-397.

Yu, N., Genevet, P., Kats, M. A., Aieta, F., Tetienne, J.-P., Capasso, F., y Gaburro, Z.
(2011). Light propagation with phase discontinuities: Generalized laws of reflection and
refraction. Science, 334(6054): 333-337.

Yu, N., Aieta, F., Genevet, P., Kats, M. A., Gaburro, Z., y Capasso, F. (2012). A broad-
band, background-free quarter-wave plate based on plasmonic metasurfaces. Nano Letters,
12(12): 6328-6333.

Yurkin, M. A. y Hoekstra, A. G. (2011). The discrete-dipole-approximation code adda:
Capabilities and known limitations. Journal of Quantitative Spectroscopy and Radiative
Transfer, 112(13): 2234 — 2247. Polarimetric Detection, Characterization, and Remote
Sensing.

Yurkin, M. A., Min, M., y Hoekstra, A. G. (2010). Application of the discrete dipole appro-
ximation to very large refractive indices: Filtered coupled dipoles revived. Phys. Rev. E,
82: 036703.



	Resumen en español
	Resumen en inglés
	Dedicatoria
	Agradecimientos
	Lista de figuras
	Lista de tablas
	Introducción
	Propiedades ópticas de metales
	Modelo del gas de electrones libres
	Modelo de Drude-Lorentz
	Esparcimiento y absorción de luz por partículas metálicas
	Matriz de amplitud
	Secciones transversales y distribución angular de esparcimiento

	Aproximación cuasiestática
	Polarizabilidad cuasiestática
	Polarizabilidad efectiva

	Comparación de los modelos de polarizabilidad

	Nanoantenas y metasuperficies
	Nanoantena dipolo y escalamiento con la longitud de onda
	Metasuperficies
	Antenas en ``V''
	Estructuras GSP


	La aproximación de dipolos discretos
	La polarizabilidad en la DDA
	Polarizabilidad LDR

	Aplicabilidad y limitación de la DDA

	Respuesta en fase de nanoantenas
	Esferas y esferoides
	Cilindros con terminaciones semiesféricas
	Dependencia con AR
	Dependencia con la rotación
	Polarización cruzada
	Nanoantenas espejo

	Diseño de una metasuperficie
	Metasuperficies de Huygens-Fresnel


	Resumen y conclusiones
	Lista de referencias

