Nano-Optik

Kjeld Pedersen, Sergey I. Bozhevolnyi og Thomas Garm Pedersen,

Institutfor Fysik og Nanoteknologi, Aalborg Universitet.

Selv om bglgeleengden for synligt lys ligger ved den
gvre ende af den stgrrelsesskala, som normalt regnes for
nano-omradet, giver nanoskala-geometriske strukturer
anledning til en raekke interessante nye optiske effek-
ter. Elektroniske overgange ligger typisk i det optiske
omrade og forskellige former for optisk spektroskopi
kan derfor bidrage til undersggelser af starrelseseffekter
i nanostrukturers elektroniske egenskaber. Som et ek-
sempel behandles her ulinezre optiske egenskaber af
metalliske kvantebrgnde. Endvidere giver lysspredning
fra nanostrukturer anledning til nanoskala-variationer
i optiske felter. Det forer til fascinerende feenomener
sa som feltlokalisering og meget kraftig feltforsterk-
ning med en raekke nye teknologiske anvendelsesmu-
ligheder til fglge. Vi behandler her plasmoner i nano-
strukturer, som kan danne grundlaget for ultrakompakte
multifunktionene fotoniske integrerede kredse med et
bredt felt af anvendelser fra bio- til informationstek-
nologi.

Figur 1. Koturplot af valensdndsspektre gotaget som
fukton af tykdelsn af en kilefomet Ag film

pa 6 lag Qu, som igen er depareret pa en ren SIA 1) 7x7
oaflak. Kuneme rgoresanterer kvarteniveauenes pla-
aring beregetmed en resoator model (&= tHai|n).

I undersggelserne indgar to optiske teknikker, som
seetter os i stand til at karakterisere strukturer med bedre
oplegsning end det, der opnas med traditionel optisk
spektroskopi. Den forste teknik er anden harmonisk
generation (SHG), en anden-ordens ulinear optisk pro-
ces, som ikke kan forega i systemer med centrosym-
metri. Kubiske materialer som Si, Ge og metaller
giver derfor ikke anledning til bulk bidrag til SHG.
For strukturer byggende pa sadanne materialer er SHG
derfor en yderst fglsom teknik til karakterisering af

Figur 2 SHG som fuktion af tydelsen af en iy film
pASId 11)7x7 cptagetmed tofordellige polarisatiocsret-
Nirger.
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Figur 3. KenturplotafSHG som furktian afyldelsnafen
v filngpteget ved fadelligefotoeagier. Sybolerme
viger positiaen afmaksima ide direkie maledata (& figr
2).

overflader, greenseflader og inhomogene systemer, ofte
med en fglsomhed ned til enkelte atomare lag [1]. Da
lys samtidig har en stor vekselvirkningsdybde (sam-
menlignet med lavenergetiske elektroner typisk anvendt
i overfladespektroskopi) er det muligt at probe be-
gravede granseflader. SHG er derfor en interessant
teknik i forbindelse med nanostrukturer, hvor over-
flader og greenseflader dominerer egenskaberne. Den
anden teknik er scanning nerfelts-optisk mikroskopi
(SNOM), hvor et billede opbygges ved at skanne en
skarp fiberspids langs overfladen [2], Ved anvendelse
af denne teknik kan optiske felter dannet af og bundet
til nanostrukturer aflastes med en oplgsning, som ikke
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er begranset af lysets bglgelengde. Faktisk er SNOM
den eneste teknik, som gar det muligt at kortleegge lys-
udbredelse i plasmon-baserede nanokredslgb.

Ulinezer optik pa metalliske kvantebrgnde

Metalfilm med tykkelser fra et enkelt lag atomer
og op til 100 lag udviser elektroniske egenskaber,
som gradvis narmer sig velkendte bulk egenskaber.
Hvis filmen har en veldefineret tykkelse inden for det
omrade, som probes, vil den virke som en kvante-
brend med diskrete veardier for elektronernes en-
ergier. En farste tilneermelse, som gengiver hoved-
treekkene i disse energiniveauers afhangighed af fil-
mens tykkelse, fas ved en simpel potentialbrgnd, som
den kendes fra standard kvantemekanikbgger. Eksperi-
mentelt er disse kvantefenomener observeret i en
reekke egenskaber (ledningsevne, elektron-tunnelering,
mm.), men de mest overbevisende resultater er opnaet
ved hjelp af vinkeloplgst fotoemission, hvor toppe
i valensbandspektre direkte viser kvantiseringen [3].
Derfor er valensbandsspektroskopi i dette arbejde an-
vendt til at udvikle teknikken til deponering af tynde
film med henblik pa at opna bedst mulig kvantisering.
Figur 1 viser konturplot af valensbandsspektre optaget
som funktion af tykkelsen af en kileformet Ag film de-
poneret pa 6 lag Cu, som igen er deponeret pa en ren
Si(1 11) 7x7 overflade [4], Det tynde Cu lag danner en
reageret fase, som mindsker strain i lagene og dermed
giver en bedre krystalstruktur af Ag laget. Det farer
til den velkendte Shockley overflade tilstand ca. 0,3 eV
under Ferminiveauet. Uden det tynde Cu mellemlag er
overfladetilstanden skiftet over Ferminiveauet og kan
dermed ikke observeres i fotoemission. Under over-
fladetilstanden ses kvanteniveauerne, som konvergerer
mod A g(lll) bandkanten for voksende film tykkelse.
Kurverne er opnaet via Bohr-Sommerfelt kvantiserings-
betingelsen:

2k(E)d + = 2nn, @)
hvor E er energien, k er stgrrelsen af bglgevektoren
vinkelret pa overfladen, d er filmens tykkelse, $er fase-
skiftet ved refleksion ved filmens to grenseflader og n
er et helt tal. Det hgje signal omkring 3 eV for substratet
skyldes Cu’s d-band.

Tynde film er interessante objekter for SHG, idet de
to forskellige grenseflader forventes at dominere den
ulineere optiske proces. En af udfordringerne er derfor
at adskille de to greensefladebidrag og uddrage infor-
mation om den begravede graenseflade. Samtidig er det
interessant at undersgge kvantiserede tilstande med op-
tiske metoder, da energiforskellene mellem tilstandene
(se figur 1) netop passer til optiske excitationer. For
metalfilm er der ingen observationer af kvanteeffekter
med lineaer optik pa grund af det store Drude-bidrag til
de lineazre egenskaber. SHG derimod viser klare kvan-
teeffekter i form af oscillationer i signalet som funktion
af filmens tykkelse som vist pa figur 2. De to kurver pa
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figur 2 repreaesenterer den ulineare polarisation vinkel-
ret (p-polariseret) og parallel (s-polariseret) med over-
fladen. Oscillationerne kan kvalitativt forstas pa bag-
grund af en simpel kvantebrgnd, hvor energiniveauerne
bevager sig nedad, og afstanden mellem dem mindskes,
nar brgndens tykkelse vokser [5,6]. For fastholdt fo-
tonenergi gar systemet derfor ind og ud af resonans,
nar filmens tykkelse varieres. P& baggrund af den
samme simple overvejelse forventes det, at perioden
i oscillationerne vil veere lengere for lav fotonenergi
end for hgj energi, hvilket ogsa klart observeres (figur
3). Det er dog vigtigt at gere sig klart, at den simple
symmetriske kvantebrgnd har centrosymmetri og der-
for ikke giver anledning til SHG. Metalfilmene er imid-
lertid ikke symmetriske, og den simpleste version af
en kvantebrend kan kun benyttes til kvalitative over-
vejelser.

Oscillationerne i SHG som funktion af filmens
tykkelse indeholder imidlertid detaljer, som afspejler
de to grensefladers bidrag til signalet. Periodelaeng-
den ved 1,4 eV for s-polariseret SHG er 7 ML mens
den er det dobbelte for p-polariseret lys, dog med en
tendens til to toppe i hver periode. Periodedoblingen
kan kvalitativt forstas pa falgende made [7]: Antag at
det ulinezre felt genereret ved hver af de to grense-
flader oscillerer med den grundlzeggende periode (7 ML
ved 1,4 eV) pa grund af kvanteniveauernes skift med
tykkelsen. Bglgefunktionerne hgrende til niveauerne er
imidlertid skiftevis symmetriske og antisymmetriske, i
det mindste for en symmetrisk kvantebrend. Da SHG,
i modsatning til lineer optik, er sterkt afhaengig af
bglgefunktionernes symmetri er det klart, at en periode
i SHG ma indeholde bade en lige og en ulige funktion.
Interferensen mellem bidragene fra de to grenseflader
vil vaere destruktiv for den ene symmetri og konstruk-
tiv for den anden. Dermed bliver perioden den dobbelte
af perioden for feltvariationen ved den enkelte graense-
flade. Generelt vil interferensen mellem de to graense-
fladebidrag afspejle deres relative stgrrelser og faser.
Nar det s-polariserede signal i figur 2 ikke udviser in-
terferenseffekter skyldes det, at signalet fra Si/metal
graensefladen er vaesentlig starre end overfladesignalet.

Figur 3 viser resultaterne af en rekke scan af p-
polariseret SHG som funktion af tykkelsen af en kile-
formet Ag film pa en Si overflade. Resultaterne er vist
som konturplot, hvor data mellem malepunkter er in-
terpoleret med henblik pa at opna en billede-lignende
fremstilling. Symbolerne pa figuren viser positionen
af maksima i de direkte maledata. Reprasentationen
med fotonenergien for resonancer (maksima i SHG)
som funktion af tykkelsen er valgt fordi den svarer til
den normale reprasentation af fotoemissionsdata. Det
skal dog navnes, at mens figur 1 direkte viser position-
en af besatte kvantetilstande som funktion af tykkelsen
afhaenger energien for resonans i SHG bade af den
besatte begyndelsetilstand og den ubesatte sluttilstand.
En direkte sammenligning af dispersionen af tilstande
mellem de to teknikker er derfor kun mulig hvis posi-



tionen af et af niveauerne er uafhangig af tykkelsen.

For lave fotonenergier bliver perioden i SHG oscil-
lationerne mindre med voksende fotonenergi som for-
ventet for excitationer i en simpel kvantebrgnd. Nar en-
ergien narmer sig 3,4 eV sker der en markant andring
i dispersionen af resonanserne. Denne energi falder
sammen med det direkte bandgab i Si (Eq/E\ kritisk
punkt), hvor der opstar en resonans pa Si/metal grense-
fladen (husk at bulk Si ikke giver anledning til SHG).
Resonanser ved denne energi kendes ogsa fra den frie
Si overflade og fra Si/oxid graenseflader. Et skift i re-
sonanserne observeres igen omkring 4,0 eV. | dette til-
feelde falder energien ikke sammen med et kritisk punkt
i bulk Si bandstrukturen, idet den naste overgang (E2
kritisk punkt) her ligger ved 4,2 eV. SHG malingerne
viser altsd, at der ligger en resonans pa Si/metal greense-
fladen ved energier mellem resonanser forventet ud fra
bulk strukturen.

Der er visse lighedspunkter mellem fotoemission og
SHG med hensyn til den made, begravede graenseflader
kan undersgges pa. Selv om de detekterede elektroner
i fotoemission kommer fra de yderste par atomlag ved
den frie overflade, afspejler dispersionen af kvantetil-
standene elektronernes refleksion ved den begravede
graenseflade. Fasen af grensefladens refleksion af elek-
troner &ndres f.eks. skarpt ved en bandkant for det un-
derliggende materiale [3], Den begravede grenseflade
kan altsa probes gennem de staende bglger i filmen. Ved
SHG afspejler det tilsvarende energi-tykkelses-diagram
de faseskift, som resonanser pa den begravede graense-
flade giver anledning til. Det sker gennem interferens
mellem felterne fra greensefladen og den frie overflade.
SHG giver dermed oplysninger om optiske overgange
lokaliseret til den begravede graenseflade.

Figur 4. Samtisk in af plasafeltets
fadeling neer en netal-diele<trikum granssflace med a-
eteringen af cet tilhaate elddride og megretiske H©it
sant elektranermes bevegelse neer oerfladn.

Plasmoner

Overflade plasmon polaritoner (i det falgende blot plas-
moner) er lysbglger koblet til oscillationer af frie elek-
troner i en leder, normalt et metal, hvor lyset ud-
breder sig langs en granseflade mellem et metal og
et dielektrisk materiale [8], Plasmoneme er tet bun-
det til metaloverfladen, hvor de har deres maksimale

10

styrke, og aftager ekspotentielt ind i begge nabome-
dier (se figur 4). Typiske indtrengningsdybder er
~30 nm i metallet og 500 nm i luft, hvilket ger
plasmonudbredelsen yderst falsom over for overflade-
egenskaber og f.eks. tilstedeverelsen af nanopartikler
pa overfladen. Disse, ofte ogsd metalliske, partik-
ler spreder effektivt den indsendte plasmon over i di-
vergerende plasmoner, hvorved det er muligt at ma-
nipulere plasmonfelter i overfladens plan [9]. Eksem-
pelvis kan nanopartikler arrangeret i en ret linje virke
som et effektivt mikrospejl for plasmonbglger, mens
partikler placeret i en krum facon kan fokusere, re-
flektere dem og skabe et kraftigt lokaliseret elektro-
magnetisk felt pa en givet valgt position pa overfladen.
Fra et faststoffysisk synspunkt er nanopartiklernes ind-
flydelse pa plasmonfeltets udbredelse analog til ioners
perturberende indflydelse pa elektroners (todimension-
ale) bevagelse. Et periodisk gitter af nanopartikler vil
altsa sprede plasmoner pa samme made som det peri-
odiske gitterpotentiale i krystaller spreder elektroner og
danner energiband adskilt af forbudte bandgab. Vi har
foreslaet at anvende disse forbudte udbredelsesomrader
(for bestemte bglgeleengdeintervaller) i periodisk struk-
turerede metaloverflader til at lokalisere og guide plas-
moner i kanaler uden struktur inde i dette periodiske
mgnster [10], Idéen har veeret at realisere nano-plasmon
kredslgb analoge til mere velkendte fotoniske kredse
baseret pa fotoniske bandgabseffekter i dielektriske ma-
terialer med periodisk modulation afbrydningsindekset

[11].

Figur 5. Demonstration af to plasmon bdndgabshaserede
mikrgptisde koponeter:  en “‘conbiner’” og en ‘Y-
Hitla”. @ Scamning electran mikroskop billece af en
typisk “Y-splitter”” udformet 1 et 410 nm periadisk trian-
qulart gittarbestdance af 200 nm brece og 45 nm hajequlld
partiklar pA en 45 nm tyk guld filn. Psaudbfanesala ©)
topografisk og (© gotisk rarfelts billelr (0 x 30 /«2)
qptacet med en belgelangde p& 737 nm faren 20° “com-
birer” og “*Y-splittera’’ vist 1 @.
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| de farste demonstrationer af nano-plasmon kredse
baseret pa bandgabseffekten anvendtes neerinfrargdt lys
(700-800 nm) pa guldfilm dakket med et 400 nm peri-
odisk hexagonalt gitter af 200 nm brede og 50 nm hgje
guldpartikler fremstillet med elektronstralelitografi.
Ved hjzlp af SNOM blev intensiteten af plasmoner
langs overfladen og deres udbredelse i kanaler i dette
gitter af defekter undersggt. Vi har direkte observeret
steerk refleksion af den indsendte plasmon med en
balgeleengde pa 780 nm i periodiske strukturer samtidig
med daempning (til under 10 % af middelniveauet) inde
i de periodiske strukturer for de to hovedorienteringer
af gitteret. Den sterke bglgelengdeafhengighed af
bade refleksionen og dempningen i strukturen er et
utvetydigt bevis pa bandgabseffekter i disse strukturer.
Uhindret udbredelse af plasmon linje-defekt modes i
bandgabsstrukturer er ogsa observeret for relativt store
(> 2 /xm) defekter. | efterfglgende eksperimenter
har vi undersggt tabene for plasmonmodes med en
balgelengde pd 740 nm ved bgjninger af 2 //m brede
kanaler i en struktur med 410 nm periode. Tabene
ved en dobbelt bgjning pa 15° er under 2 dB og stiger
tilneermelsesvis kvadratisk med bgjningsvinklen. En-
delig har vi demonstreret mulighederne for at dele eller
samle to modes over en afstand pa 20 gm (figur 5).
hvilket dbner muligheder for at opnd hgj integration
i plasmon baserede fotoniske bandgabskredse. Der
er helt klart vide muligheder for, at fremtidige un-
dersggelser og optimeringer af strukturelle parametre
kan fare til betydelige forbedringer i forhold til de ef-
fekter, der er observeret her, og dermed anvendelses-
muligheder af plasmon baserede bandgabsstrukturer
pa linje med de, der er foreslaet for konventionelle
bandgabsstrukturer [11],

Anderson lokalisering af elektroner i et tilfeldigt
potentiale kan ogsa emuleres med plasmoner i en til-
feeldig fordeling af nanopartikler pa overfladen af en
metalfilm. De falles trek ved Anderson lokalisering
og bandgabsrelaterede f&anomener, sa som begransning
af bolgeudbredelse, ledte os til at undersgge mulighed-
erne for at anvende kanaler og kaviteter i strukturer af
tilfeeldigt fordelte nanopartikler til samme formal som
plasmon bandgabsstrukturerne beskrevet ovenfor [12].
Ideen med at benytte plasmoner (kvasi-todimensionale
balger) er isar tiltreekkende da sterk lokalisering i to
dimensioner optreeder for alle grader af uorden. Da
plasmon lokaliseringen ikke er direkte styret af struk-
turens geometriske karakteristik kunne man foresla, at
den kan opnas i et bredere bglgelengdeomrade end
for bandgabseffekten. Endvidere fremmer manglen pa
symmetri i tilfeldige strukturer tilpasning af modes
i kanaler med forskellige orienteringer og mindsker
dermed ogsa tab ved bgjninger.

De farste demonstrationer af guiding og bgjning
af bglger baseret pa lokaliseringseffekter for plas-
moner blev udfert i belgeleengdeomradet 700-800 nm
ved hjelp af en preve med 70 nm hgje guld bump
(men en tethed pa 75 /xm“2) placeret tilfeldigt pa
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en 55 nm tyk guld film. | denne struktur var der
lavet 2 gm brede retlinjede og bgjede (10° og 20°
bajninger med en radius pa 15 /xm) kanaler uden
spredere [13], | belgeleengdeomradet 713-795 nm
observeredes sterk plasmon-dempning med lokaliser-
ingslengde varierende fra 2,2 til 6 /xm samt velde-
fineret guiding langs kanalerne med en intensitetspro-
fil med FWHM pa 1,7 /xm (se figur 6). Det udger en

Figur 6. Denonstration af plasmon quiding lags et
linjece og hgjecke karaler istrikiurermed @

sorecere besaret pa stark plasmon Idalisxiy, @ Scan-
ning electron mikroskop billeck af en typisk karal i et
medium med tilddigt farceite soreckre bestdence af 100
nm brece og 70 nm haje quild partiklerpa en 56 nm tykould
filn Pseudofaneskala (0) topoyrafiskog (€,0) gotask neer—
fett=hillechr (0 x 30 /Axm2)gotagetmed enbelgelangoe pa
©713nm og @ 750 nm far2 /xm brece keraller som vist

i©).

signifikant forbedring af karakteristikken for plasmon-
guiding sammenlignet med det, der er opnaet med
bandgabsbaserede strukturer [10]. Endelig fandt vi, ved
at sammenligne retlinede og bgjede kanaler, et rela-
tivt lavt bgjningstab (< 1 dB) i bglgelengdeomradet
735-795 nm, hvilket bekrafter at guiding af plasmoner
er relateret til multipel spredning i overfladens plan
og dermed lokalisering af plasmonerne. Vi forven-
ter at lokaliseringsleengden kan reduceres yderligere
ved at gge spredningstveersnittet af de individuelle
spredere og/eller deres tethed. Derved opnas en
markant forbedring af de observerede effekter i kom-
ponenter som bgjninger, splittere, kaviteter mm.. Det
skal bemarkes, at refleksion af lys fra tilfaeldigt fordelte
spredere er et kompliceret faenomen, som indeholder
diffus refleksion og kohzrent tilbagespredning. Derfor
kan bglgeledning i kanaler i disse medier udvise ikke
trivielle dispersions-karakteristikker. Det kan fgre til
en rekke nye interessante effekter forbundet med guid-
ing af elektromagnetiske bglger, som ogsa kan lede til
grundleggende nye anvendelser.

Arbejdet med tynde film foregar i tet samarbejde
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med Per Morgen fra SDU, Odense. Arbejdet med nano-
plasmon kredse udfgres i tet samarbejde med et an-
tal Europeiske universiteter under et NetWork of Ex-
cellence i 6. rammeprogram med titlen “PLASMO-
NANO-DEVICES”
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Nyt fra Selskabet for Naturlaerens Udbredelse

SNU og UNF fejrer 240 ars fadselsdag
Selskabet for Naturlerens Udbredelse (SNU) har i
ar 180 ars jubileum og Ungdommens Naturvidenska-
belige Foreninger (UNF) har 60 ars jubileum - sai alt
er det en 240 ars fedselsdag.

Dette har vi valgt at fejre med et falles jubileeums-
arrangement lgrdag den 14. august 2004, pa Experi-
mentarium, Tuborg Havnevej 7, 2900 Hellerup,
hvor vi gerne vil invitere gamle bestyrelsesmedlem-
mer, nuvarende og tidligere medlemmer, sponsorer,
samarbejdspartnere og venner af foreningen m.fl.

Far selve jubileumsarrangmentet afholdes der Ung-
domsmesterskab i NaturvidenskabsFormidling. |
konkurrencen deltager flere af de showhold, der findes
rundt om i landet med tilknytning til universiteterne.
Holdene har med deres stand-up-kemi/fysik-shows i
flere ar turneret pa skoler og gymnasier og her pa en
alternativ made reklameret for naturvidenskaben. Ar-
rangementet er abent for alle, sa hvis man gnsker at
deltage, er man velkommen til mgde op pa Lille Scene.

Se mere pa www.unf.dk/jubilaeum.

Det egentlige jubileumsarrangement med ju-
bileumstaler, overrekkelse af H. C. @rsted medal-
jen i bronce og uddeling af en farstepreemie i Ung-
domsmesterskabet i NaturvidenskabsFormidling starter
kl. 15.00 pa Store Scene og efterfalges af en reception
kl. ca. 16.30 til 17.30 i Selskabslokale 2.

UNF og SNU haber det bliver en festlig dag med et
stort fremmade. Safremt det er muligt, vil vi af hensyn
til det praktiske arrangement gerne have tilmelding pa
jubilaeum@unf.dk.

Efterarets program

Efterarets program har temaet “Hvor danskere er brudt
igennem” og forventes at indeholde en raekke foredrag
om store gennembrud lavet af danske forskere - Brahe,
Steno, Rgmer og Bohr.

Det detaljerede program vil vere tilgengeligt pa
SNU’s nye flotte hjemmeside, naturvidenskab.net, som
vil blive lanceret lige far jubilaeet.

Nyt fraSNU


http://www.unf.dk/jubilaeum
mailto:jubilaeum@unf.dk
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