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RESUMEN:

Se presenta la dependencia espectral de la modulacién del vector de onda de plasmones de
superficie en un sistema tricapa Au|Co|Au. Esta dependencia se logra por medio del analisis
espectral de la derivada angular de la reflectividad bajo excitacidon plasménica, en contraste con
la dependencia angular del efecto Kerr transversal magneto-6ptico. Este analisis nos lleva a
prescribir los limites de validez del método y a concluir acerca de las condiciones 6ptimas para
la modulacion de plasmones en términos de la frecuencia de excitacion.
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ABSTRACT:

The spectral dependency of the modulation of surface plasmons wave vector in a trilayered
Au|ColAu system is presented. This dependency is achieved by means of the spectral analysis
of the angular derivative of the reflectivity under plasmonic excitation, in contrast to the angular
dependence of the transverse magneto-optical Kerr effect. This analysis leads us to prescribe
the limits of validity of the method, and to conclude about the optimal conditions for plasmons
modulation in terms of the excitation frequency.
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1. Introduccion / Introduction

La magnetoplasmoénica comprende el intervinculo entre las propiedades magneto-6pticas (MO) vy
plasmoénicas de estructuras hibridas de metales nobles y ferromagnéticos. En este tipo de estructuras
tienen lugar dos efectos interconectados; por una parte las resonancias plasmoénicas afectan
significativamente las propiedades MO de la estructura, y por otra parte las propiedades plasménicas
dependen del estado de magnetizacién de la estructura. En el primer caso, el efecto consiste en el
mejoramiento de la respuesta magnetooptica (MO) por cuenta de la excitacién de resonancias
plasmoénicas superficiales [1_14], mientras que del segundo efecto se deriva la posibilidad de
controlar las propiedades plasmoénicas de la estructura manipulando la magnetizaciéon de la misma
por medio de un campo magnético externo. Esta posibilidad ha recibido la atencion de varias
investigaciones que pretenden modular sefiales plasmdnicas con mecanismos magnéticos [4, 15-21],
lo cual ha dado origen a lo que se conoce como magnetoplasmonica activa [16]. El desarrollo de la
plasmoénica activa conlleva la necesidad de desarrollar dispositivos plasménicos activos en los que las
propiedades plasmonicas puedan ser controladas con agentes externos. Para ello, han surgido
diferentes propuestas con agentes de control termo-Opticos, electro-6pticos, puramente épticos y
magneto-opticos. Estas iniciativas buscan altas velocidades de modulacion (THz), asi como el mayor
grado reversibilidad y fidelidad en el control de las sefiales plasmoénicas. Trabajos anteriores han
investigado sobre la modulacion magnética de plasmones superficiales polaroténicos (SPP) en
tricapas de metales nobles y ferromagnéticos (Au|Co|Au y Ag|ColAg) como funcién del metal noble
(Au, Ag) usado en la estructura, asi como del espesor de la capa magnética (Co) [3, 15]. El resultado
principal de estos estudios es que el valor de modulacién incrementa monétonamente con el espesor
y que es independiente del tipo de metal noble.

En este trabajo se presenta un estudio de la dependencia espectral de la modulacién del vector de
onda de los SPP en una multicapa continua tipo Au|Co|Au. Para esto se caracteriza la dependencia
angular de la reflectividad y de la sefial MO en la geometria magnética transversal (efecto MO Kerr
transverso TMOKE) de la estructura para diferentes longitudes de onda, y luego se implementa el
método de analisis introducido por Ferreiro-Vila y sus colaboradores [15], que consiste en comparar la
derivada angular de la reflectividad normalizada con la sefial MO. El andlisis permite prescribir los
limites de validez del método, asi como concluir sobre las condiciones 6ptimas de la modulacién en
relacion con la frecuencia de excitacion de los modos plasmoénicos.

2. Modulacion magnética de plasmones superficiales

Las propledades electromagnetlcas de los materiales estan descrltas por el tensor dieléctrico

e = eiil + Eijel,jk donde 1 es la matriz identidad 3x3, y e . €S el tensor anti-simétrico de

Levi-Cevita. Los coeficientes diagonales complejos €,.son denommados comunmente las constantes

Opticas, y describen la respuesta 6ptica del material, mientras que los coeficientes por fuera de la
diagonal (eij, i#j) describen las anisotropias magneto-Opticas, y se denominan constantes

magneto-opticas. El principio general de los materiales épticamente activos consiste en conseguir
alterar sus propiedades electromagnéticas por medio de agentes externos. Esto se puede conseguir



XVENO-VICANCAO BUCARAMNAGA 2017. www.eno2017.ciencias.uis.edu.co

gracias al intervinculo entre las propiedades eléctricas y magnéticas, asi como entre las propiedades
electromagnéticas y otras propiedades como la temperatura.

Como ya se indicé anteriormente, los materiales magnetoplasmonicos son estructuras hibridas
multicapa de metales nobles y ferromagnéticos que presentan simultaneamente funcionalidades
plasménicas y MO. Las constantes MO (eij, i#j) de la capa ferromagnética de estas estructuras,

dependen directamente de la magnetizacion. Este hecho genera un vinculo entre la magnetizacion de
la estructura y la relacion de dispersion de los SPP [22] que permite controlar las propiedades
plasmoénicas de la estructura, especificamente permite controlar el vector de onda de los SPP (KX),

por medio de un campo magnético externo de baja intensidad.

2.1 Modulacion de K _enuna interface ferro|dieléctrico

El principio puede ilustrarse claramente en el caso simple de un sistema constituido por dos espacios
semi-infinitos; uno ferromagnético (em) en el semi-espacio definido por z < 0, y otro dieléctrico (ea) en

el semi-espacio z > 0. Alli, la relacion de dispersion de los plasmones superficiales que se propagan
a lo largo del eje x sobre la interface ele. esta dada por

eaem(u))

K =k, ee €))
donde ko = w/c, siendo w la frecuencia de los SPP y c la velocidad de la luz en el vacio. Para el

caso de la geometria magnética transversal el tensor dieléctrico del material ferromagnético esta dado
por

e, =(€,0 - gMO0€ 0gMO0€_ )2)
De este modo, queda explicita la dependencia de Kx de la magnetizacién My. Se puede demostrar

que en caso que gyMy K € la relacién de dispersion es lineal con la magnetizacion, pudiéndose
expresar como [23]

K = K2(1 + agyMy) 3)

donde K’ = K (M_= 0), es decir, K = K Ly
x xN Ty x

xl(e _€)

1
= 4
“ T ey @
En este caso, la modulacién de K _entre los dos estados de magnetizacion de saturacion (My = 11)
queda dada por

AK = 2agy1(f ®)
2.2 Modulacion de K en tricapas metal|ferrojmetal

No obstante, para la geometria en consideracion de una tricapa Au|Co|Au en contacto con el
ambiente (Fig. 1), el calculo de K se puede aproximar como un sistema de dos medios semi-infinitos;

el ambiente (ea) y el metal noble (Au) caracterizado por el tensor dieléctrico € , con una capa
ferromagnética (ef) insertada en el medio metalico a una distancia h de la interfase ea|em. El espesor
tf de la capa ferromagnética (Co) se estima mucho menor que espesor total de la estructura, de modo

que ésta se puede considerar como una perturbacion en la capa metalica (Au). Esto conduce a una
modulacién de la relacion de dispersion de los SPP descrita por [16, 17, 24]
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sit g (k € € )’
AKX = —hem)(euz_emz)e{ exp(— 2h/8), (6)
donde § = 1/IK |es la profundidad de penetracion de la onda evanescente en el medio metalico (
z < 0). Notese que este caso K2 es imaginario puro que es una de las condiciones para la existencia
de SPP, y que a su vez deriva el confinamiento superficial de este tipo de ondas. En consideracion de
que |Ea| < |em| , €l denominador de la expresioén 6 se aproxima a — Efnef, y por tanto

PSP X

[n

i
M

8111 ¥

Figura 1: Esquema de la tricapa en la aproximacion de capa ferromagnética ultra-delgada.
AK ~ — 4it g (ke ) 2h/8)/€ €. (7
= — 4t g (k€ Jexp(- 2h/8)/€ €. (7)

La excitacion de SPP en este sistema es posible en la configuracion de Kretschmann, la cual permite
acoplar Kx con la proyeccion del vector de onda kx = (ndm/c) sinsin ® de un haz luminoso de

frecuencia w que incide sobre la tricapa a través de un prisma (indice de refraccion nd) con un angulo
de incidencia 6, siempre y cuando el angulo de incidencia satisfaga la igualdad Kx = kx. El angulo de
plasmon asi definido, esta dado por

sin sin Gp = Kxc/ndu). (8)

La excitacion de los SPP en la tricapa conlleva la reduccion de la reflectancia R en el régimen de
reflexiéon interna total, con un minimo de R (maxima resonancia) cuando se satisface la condicion
expresada por la Ec. 8. De acuerdo con esta expresion, la modulacién de KX(AKX) mediante la

inversiébn de My induce un corrimiento en la dependencia angular de R que es el responsable del
efecto MO consistente en el cambio en la intensidad reflejada

5 = R(My=1)-R(My=-1) _ AR (9)

T R(My=0) ~ R(O)"

3. Metodologia experimental

Teniendo en cuenta que 8T es tipicamente muy pequefio (~10_3), asi como lo es
AB = Gp(My =+ 1) - Gp(My =— 1) el corrimiento angular que sufre la reflectividad R por
causa de la modulacién magnética de la relacion de dispersion AKX, es posible obtener una relacion
cuantitativa entre la modulacién plasmoénica Any la sefial TMOKE (ST) en la regién de resonancia (
e~ep). Para esto, basta considerar que [3, 15] AR~0R/d6 AB y que ok joe~ak /ae, y por tanto
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5 ~-2R2 rg  (10)

=~

T R(0)

Asz(ndco/c) cos cos BAB = K_cotcot 0A6 (11)

Asi A8 puede medirse indirectamente como la razén entre la sefial TMOKE (ST) y la derivada angular

de la reflectancia dividida sobre la reflectancia sin magnetizacion R(0) (Ec. 10). Luego, con base en
este resultado se puede medir la modulacion magnética de los SPP que segun la Ec. 11 esta dada
por

K

x

AK
(—‘) = cotcot GpAG (12)
0

P

3.1 Fabricacién y caracterizacién

El sistema en consideracion es una tricapa de BK7|Ti|Au|Co]Au donde los espesores de cada capa,
expresados en nandémetros, son 2|12|10|6, respectivamente. El sistema ha sido crecido sobre sustrato
de vidrio (BK7) recubierto y la capa ultra-delgada de 2 nm de Ti se usa para optimizar la adherencia
de la estructura al sustrato.

Bajo las condiciones de espesor dadas, la capa de Co tiene anisotropia magnética en el plano de la
muestra y campos coercitivos y de saturacién de 115 y 400 gauss, respectivamente, como lo
demuestran las medidas de efecto MO Kerr transverso (TMOKE) de la Fig. 2.

Los graficos de las Figs. 3 y 4 ilustran la caracterizacion 6ptica y MO de la estructura. Estos
representan la dependencia angular en la configuracion de Kretschmann de la reflectancia (R) y de la
sefial TMOKE (AR/R), respectivamente, para un barrido de longitudes de onda comprendido entre
550 nm y 1000 nm, en pasos de 50 nm. Para esto se uso el laser supercontinuo [25] SuperK
EXTREME™ y el reflectometro TMOKE. En ambos casos se uso la técnica Lock-in con modulacion
mecanica (chopper 6ptico) para la medicién de R y magnética para la mediciéon de AR/R.

La serie de graficos de la Fig. 3 muestra que a medida que la longitud de onda aumenta el angulo de
plasmén ep se acerca a la normal, a la vez que la absorcién disminuye, haciendo mas afilado la

reduccion de R en la regién de reflexién interna total. De igual forma puede verse que el espesor total
dado a la estructura (30 nm) optimiza dicha reduccion a bajas longitudes de onda. Este
comportamiento es heredado por la sefial TMOKE (AR/R) en la que adicionalmente se nota una
aparente disminucion a medida que aumenta la longitud de onda (ver Fig. 4). Sin embargo, es
importante advertir que la reduccion de

-1250-1000 -750 -500 -250 0O 250 500 750 1000 1250

1.04

MOKE transverso
magnetizacion en el plano
0.5 delamuestra

0.0

-0.54

Magnetizacion (u.a.)

-1.0

T T T L} T T T T
-1250-1000 -750 -500 -250 O 250 500 750 1000 1250
B (Gauss)

Figura 2: Caracterizacion magnética de la estructura. Curva de histéresis de la
magnetizacion transversa de la tricapa obtenida con reflectometria T-MOKE.
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Figura 3: Dependencia angular de la Reflectancia R para distintos valores de la
longitud de onda incidente.

Figura 4: Dependencia angular de la sefial TMOKE AR/R para distintos valores
de la longitud de onda incidente.

AR/R con la longitud de onda esta mediada por la reduccion de la reflectancia en la zona de
resonancia plasmonica, que como se advirtié anteriormente es mayor a menores longitudes de onda
haciendo que el denominador de AR/R se aproxime a cero, lo cual explica la diferencia en amplitud de
la sefial TMOKE a 550 nm respecto a las demas curvas.

4. Resultados

K

x

AK
El analisis de la modulacion magnética de la relacion de dispersion de los SPP (—) en esta
8

P
estructura se lleva a cabo de la siguiente forma. Se obtienen las derivadas angulares de las curvas de

reflectividad presentadas en la Fig. 3. Las amplitudes de las derivadas angulares normalizadas sobre
las correspondientes reflectividades (ﬁR@) se ajustan a las amplitudes de las respectivas curvas

TMOKE (8T ) de la Fig. 4. De acuerdo con la Ec. 10, el parametro de ajuste en este caso es el factor
de proporcionalidad A6. Los cortes por cero de dR/d8 permiten determinar el angulo critico ec y Gp,

K

x

AK
respectivamente. De este modo, es posible medir ( ) segun la relacion indicada por la Ec. 12.
0

r
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Por inspeccion de las curvas del panel de la Fig. 5 se encuentra que en general el ajuste entre las
curvas es aceptable en el rango de angulos de incidencia 6 comprendidos entre el angulo critico de

reflexiéon total BC y el angulo de plasmén ep(ec <0< ep). La cantidad ﬁR@AO presenta un valle
afilado alrededor del ec que no se ajusta con ST. Sin embargo, a medida que la longitud de onda

aumenta, este valle se reduce progresivamente y el ajuste alrededor de este punto mejora
significativamente. En la regién descrita por 6 > Gp, a pesar de que el ajuste cualitativo entre las

curvas de ﬁR@Ae y ST es optimo, existe una diferencia importante entre sus amplitudes que

disminuye con la longitud de onda, lo cual

—— AR/Rx 10
[(SR/86)/R(0)]A0 x 10

15] '\ 15] ‘5 15]

10 | 600 nm 10| | 650nm 10/ | 700nm
5] ' 5] / | 51 / .

e 0 | \/ 0 ‘

-5 -5 -5
-10] V-10- -10]

35 40 45 50 55 35 40 45 50 55 35 40 45 50 55
15] 15] 15]

10/ i 10 A 10/

5] 750 nm 5] '\ 800 nm 5] ‘\ 850 nm
[ 0 J 0 |

5] \'/"“r 5] \/' 5] r—
104 -10] -10]

35 40 45 50 55 35 40 45 50 55 35 40 45 50 55
15] 15] 15]

10, , 900nm 10 ~ 950nm 104 1000 nm
5] | 5] 1 5] A

0 : 0 J () —

-5 N/ -5 \f— -5 \r

-10] -10] -10]

35 40 45 50 55 35 40 45 50 55 35 40 45 50 55

0 (deg) 6 (deg) 0 (deg)

Figura 5: Curvas akRﬂ ajustadas en amplitud (lineas verdes) a las curvas de la sefial TMOKE (lineas azules).
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Figura 6: (a) Dependencia espectral del angulo de plasmon ep y de cot cot ep (recuadro interior). (b) Dependencia espectral del

aR/00
R

parametro de ajuste (A8) entre ABYy S, (ver Ec. 12 y panel de la Fig. 5).

es consecuencia de los limites de validez de las aproximaciones usadas (Ecs. 10y 11).

Por otra parte, puede observarse que la relaciéon sefal-ruido de %Ae mejora con la longitud de

onda. Esto se debe a que el espesor de la estructura esta optimizado para longitudes de onda cortas (
~550 nm) en donde la intensidad reflejada para angulos alrededor de ep se hace casi nula, lo que

. .. ~ . JR/08
consecuentemente desmejora relacion sefial-ruido de —RLAG.

Las graficas de la Fig. 6 ilustran los resultados del analisis descrito anteriormente. Tal como se
describio arriba, el angulo de plasmon (a) se acerca a la normal a medida que aumenta la longitud de
onda, lo cual demuestra que éste depende predominantemente de las constantes Opticas efectivas
del sistema, ya que el aumento de la longitud de onda implica una reduccién de la componente en el
plano del vector de onda incidente que excita los SPP y por tanto implicaria un aumento del angulo de
incidencia que compensara esta reduccion para lograr el acoplamiento de las fases. La dependencia
espectral de ep admite un ajuste exponencial (linea continua) y se corresponde con un aumento

conforme de cot cot ep (recuadro interior). El parametro de ajuste obtenido como la constante de

., AR/30 . . . . .
roporcion entre 2229 Ag y § , determina el corrimiento angular de la reflectancia ante la inversion de
R T

magnetizacion de la muestra y se ilustra en la grafica (b). Como puede verse, éste también exhibe
una reduccion exponencial inducido por la reduccién en amplitud de 8T prevista en la serie de graficas

de la Fig. 4.
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Figura 7: Dependencia espectral de la modulacion magnética de la relacion de
dispersion de los SPP.

El comportamiento espectral de estas cantidades conduce, consecuentemente, a una reduccion del
valor de modulacién de la relacion de dispersién de los SPP con la longitud de onda, tal como lo
ilustra la grafica de la Fig. 7. De acuerdo con este resultado, el mayor grado de modulacién se obtiene

para menores longitudes de onda. El rango de valores de modulacion es del orden de 10°° que es
superior al reportado en estudios anteriores [3, 15].

5. Conclusiones

Se estudié la dependencia espectral de la modulacién magnética de la relacion de dispersion de los
SPP en una estructura magnetoplasménica, consistente en una multicapa continua de BK7|Au|Co|Au.
El estudio incluy6 la caracterizacion de la dependencia angular de la reflectancia y del efecto
magneto-optico Kerr transverso (TMOKE) en la configuracion de Kretschmann, asi como un analisis
comparativo entre la derivada angular de la reflectancia normalizada y la sefial TMOKE que permite
calcular el valor aproximado del corrimiento angular inducido por la inversion de magnetizacién sobre
la relaciéon de dispersion y, consecuentemente, sobre la reflectancia. Los resultados indican que este
método es valido solamente para angulos de incidencia cercanos al angulo en donde la reflectancia
presenta el minimo asociado con la excitacion de los SPP. Del mismo modo, se observa que el valor
de la modulacion aumenta a medida que la longitud de onda de la luz excitadora disminuye,

obteniéndose un valor maximo de 14, 72x10"° para 600 nm de la longitud de onda. Sin embargo, se
encuentra que la relacién sefal ruido de las cantidades medidas desmejora hacia longitudes de onda
pequefas. Esto es debido a que la estructura esta optimizada para que las resonancias plasmonicas
sean maximas en esta region del espectro, lo cual hace que la intensidad reflejada sea muy débil
(aproximadamente nula) cerca del angulo de plasmén. Esto sugiere la necesidad de estudios
adicionales con estructuras magnetoplasmonicas optimizadas para diferentes longitudes de onda,
para analizar las posibles correlaciones. Del mismo modo, son necesarios desarrollos teéricos para

AK
calcular la dependencia espectral de ——y asi obtener una interpretacion enriquecida de estos

resultados.
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