Lichtausbreitung in Metallen?
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Das optische Verhalten von Metallen

Das allgemein bekannte Verhalten von
Metallen beim Auftreffen von elektro-
magnetischer Strahlung ist die Refle-
xion dieser Strahlung. Diese Eigenschaft
wird bei der Herstellung von Spiegeln
ausgenutzt. Die Eindringtiefe von Licht
liegt, in Abhangigkeit von der Wellen-
lange und vom Metall, im Bereich von
50 nm bis 100 nm [1]. Es genligen da-
her geringe Schichtdicken, um eine op-
timale Reflexion der Lichtwelle zu er-
zielen.

Fir dieses Verhalten sind die freien
Elektronen in den Metallen, das sog.
Elektronengas, verantwortlich. Im elek-
trischen Feld wird auf die Elektronen ei-
ne Kraft ausgelibt, durch die sie an die
Oberflache gezogen werden. Dort ver-
teilen sie sich so lange, bis das Innere
des Metalls feldfrei ist. Bei niedrigen
Frequenzen wird diese Bewegung
hauptséchlich durch , Reibungseffekte"
- die Ursache des elektrischen Wider-
stands - gehemmt. Im optischen Be-
reich ist die Felddnderung so schnell,
dass sich eine Verzogerung der Be-
wegung durch die Eigenmasse der Elek-
tronen bemerkbar macht: Das Metall
besitzt im optischen Frequenzbereich
eine negative Dielektrizitdtskonstante.

Es ergeben sich daraus einige interes-
sante Effekte. Fallt Licht auf eine Grenz-
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Licht in Metallen, ein zundchst paradox erscheinender Sachverhalt, kann unter
bestimmten Umstédnden realisiert werden. Die Eigenschaften und Besonderheiten
dieser Art von Lichtausbreitung bieten Moglichkeiten, die sich vom Molekdil-
sensor bis hin zum Tera-Hertz-Prozessor erstrecken. Es ist notwendig, die Licht-
ausbreitung in Form sogenannter Plasmonen zunéchst jedoch zu charakterisie-
ren. Dazu wird in einer Arbeitsgruppe am Lehrstuhl von Professor Hartmann die
Rasternahfeldmikroskopie (SNOM, Scanning Near-Field Optical Microscopy)
eingesetzt. Damit ist es moglich, die Intensitat der Plasmonen direkt abzubilden.
Durch Strukturierung der Proben wird das Ausbreitungsverhalten beeinflusst,
was direkt mit SNOM darstellbar ist. Ziel dabei ist, die Strukturierung so zu opti-
mieren, dass Optik auf kleinstem Raum betrieben werden kann.

flache bestehend aus einem Metall und
einem ,,normalen” durchsichtigen Ma-
terial (Glas, Wasser, Luft...) so werden
bei geeigneten Einstrahlbedingungen
durch das einfallende Licht Plasmonen
angeregt. Je nach Form der Grenzflache
unterscheidet man verschiedene Arten.
Genannt seien hier insbesondere Mie-
und Oberflachenplasmonen [2,3]. Die
Auswirkung der Anregung von Mie-
plasmonen kann man in kleinen, 20-
50 nm groBen metallischen Partikeln
beobachten, wie in einer kolloidalen
Goldstaubsuspension oder in den sog.
Goldrubinglasern. Die Farbe entsteht
hier durch die Absorption von Licht im
grinen Spektralbereich, womit Reso-
nanzen der Oberflachenladungsdichte
der Partikel angeregt werden. Die Ener-
gie aus dem einfallenden Licht flieBt zu
einem Teil in eng an der Oberflache an-
liegende quasistatische Felder. Diese
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.kleben" an der Oberfliche und wer-
den durch innere Verluste im Metall ge-
dampft. Zum anderen Teil wird die
Energie auch senkrecht zur Einfallsrich-
tung des Lichts abgestrahlt.

An zweidimensional ausgedehnten
Grenzflichen tritt eine solche Reso-
nanzbedingung im Gegensatz zum nul-
Idimensionalen Fall nur unter bestimm-
ten Einstrahlbedingungen auf.

Man spricht in diesem Fall von Oberfla-
chenplasmonen. Ein typischer Aufbau,
mit dem es moglich ist, Oberflachen-
plasmonen anzuregen, ist in Abbil-
dung 1 dargestellt und unter dem Na-
men ‘Kretschmann Anordnung' be-
kannt [3]. Auf einem Prisma ist eine
50 nm dicke Silberschicht aufgedampft.
Sie wird durch das Prisma beleuchtet.
Auf diese Weise ist es moglich, entlang

Abb. 1: Anregung von Plasmonen. Prinzip (a), spezielle Realisierung mit fokussiertem Laserstrahl (b).
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Abb. 2: Prinzip der Detektion sog. eva-

neszenter Felder (schwarzen Pfei-
le) mit SNOM. Das Ende der Spit-
ze wird polarisiert (griiner Dop-

pelpfeil) und strahlt in den koni-

schen Teil der Sonde ab.

der Grenzflache Silber-Luft eine Varia-
tion des elektrischen Feldes mit einer
Wellenlange, die der der Plasmonen
entspricht, zu erhalten. Bei entspre-
chenden Werten fiir Schichtdicke und
Einfallswinkel kann erreicht werden,
dass die reguldre Reflexion total un-
terdrtickt wird, wobei die Anregung der
Plasmonen maximal wird.

Die Wellenldnge der Plasmonen hangt
stark von der Dielektrizitdtskonstanten
des Mediums, welches an das Silber
grenzt (Medium 3) ab. Bei Anderung
dieser Dielektrizitatskonstanten ver-
schiebt sich der Winkel des Minimums
im reflektierten Licht, was zum Nach-
weis von Adsorbaten von nur wenigen
Molekiilschichten ausgenutzt werden
kann.

Eine abgewandelte Anordnung ist in
Abbildung 1 (b) dargestellt. Hier wird
ein Laserstrahl durch das Prisma auf
den Silberfilm fokussiert. Die Anregung
von Plasmonen lasst sich direkt in der
Schwédchung der Lichtintensitat im di-
vergenten, reflektierten Lichtblindel bei
dem entsprechenden Winkel erkennen.
Dabei wird die Lage des Intensitdts-
minimums nur durch Eigenschaften des
Teils der Grenzflache bestimmt, auf den
fokussiert wird. Es kdnnen somit lokale
Variationen nachgewiesen werden.

Detektion von Plasmonen mit SNOM

Die entsprechende Anordnung er6ffnet
eine weitere Moglichkeit, die in unserer
Arbeitsgruppe verfolgt wird, namlich
die Plasmonenausbreitung direkt an der
Oberflache abzubilden. Oberflichen-
plasmonen zeichnen sich dadurch aus,
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dass das von ihnen erzeugte
elektrische Feld zu beiden Seiten
der Grenzfliche exponentiell ab-
fallt (evaneszente Felder) [3]. Man
kann sie daher nicht direkt mittels
optischer Methoden beobachten,
die im Vergleich zur Abklingldnge
weit von der Grenzfliche entfernt
positioniert sein miussen. Eine
Moglichkeit, diese Felder zu de-
tektieren, bietet die Rasternah-
feldmikroskopie. Das Prinzip be-
steht darin, dass ein kleines licht-
streuendes Partikel in die Nahe der
Oberflache (< 100 nm) gebracht
wird. Dieses wird seinerseits durch
die auf ihn einwirkenden evanes-
zenten Felder polarisiert und
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strahlt in erster Ordnung proportional
zu der Stdrke dieser Polarisation und
somit proportional zur Feldstarke ab
[4]. Die Strahlung kann weit entfernt
(im Fernfeld) mit gewohnlichen Op-
tiken detektiert werden. Eine mogliche
Realisation ist in Abbildung 2 darge-
stellt. Der unterste Teil einer konisch
ausgezogenen Glasfaser, dessen Ab-
messung weniger als 100 nm betrégt,
fungiert als Streuzentrum, wéahrend der
daran anschlieBende Teil im GroRen
und Ganzen das Streulicht sammelt und
weiterleitet. Das gesammelte Licht tritt
am anderen Ende der Glasfaser aus,
und kann ohne weitere Optik direkt mit
einem empfindlichen Detektor (Photo-
multiplier) gemessen werden.
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Abb. 3: Aufbau des SNOM zur Aufzeichnung der Plasmonenintensitit an
Oberflachen und in Strukturen. Schematischer Aufbau (a) mit Ver-
groBBerung zur Verdeutlichung der Konstruktion der Abstandrege-
lung. In (b) ist der reale Aufbau dargestellt.
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Die Sonde kann mit Hilfe einer Ab-
standregelung (,Tuning Fork") [5] in
einer Hohe von 10 bis 50 nm Uber der
Probenoberflache gehalten werden. Die
Abstandregelung basiert im wesentli-
chen darauf, dass oszillierende Bewe-
gungen der Sonde eine Dampfung er-
fahren, wenn sich die Spitze in der N&-
he der Oberfliche befindet. Wird die
Sonde Uber die Probe gerastert, erhélt
man simultan ein Bild der Topographie
und der dazu gehérigen Intensitat der
evaneszenten Felder [6].

Der gesamte Messaufbau ist in Abbil-
dung 3 dargestellt. Er besteht aus zwei
Einheiten; der unteren - dem Proben-
tisch mit Prisma und Lasereinkopplung
- und der oberen, der Rastereinheit mit
der Glasfasersonde. Auf das Prisma
wird die Probe, ein auf Glas aufge-
brachter Silberfilm (strukturiert oder
unstrukturiert), mittels Immersionsol
optisch angekoppelt. Mit der Laserein-
kopplungseinheit ist es moglich, den
Strahl exakt in der Filmebene zu fokus-
sieren und den Fokus beliebig lateral
auf den Film zu verschieben. Die Ras-
tereinheit, bestehend aus einem umge-
bauten kommerziell erhiltlichen Raster-
kraftmikroskop, ldsst sich ihrerseits
ebenfalls in Bezug auf Probe und Laser-
fokus lateral verschieben.

Zwei mit dieser Anordnung aufgezeich-
nete Intensitatsverteilungen der eva-
neszenten Felder an einer Proben-
oberflache sind in Abbildung 4 darge-
stellt. Abbildung 4 (a) zeigt die Intensi-
tatsverteilung, wenn der Laser schwach
auf eine Glasoberfliche fokussiert ist.
Die Form ist elliptisch und ein Schnitt
durch die Mitte zeigt ein typisches
GauBprofil mit einer Halbwertsbreite
von 10 pm. Wird im Gegensatz dazu
der Laserstrahl auf einen Silberfilm fo-
kussiert, dndert sich die Intensitatsver-
teilung drastisch, was in Abbildung 4
(b) dargestellt ist. In Fortsetzung des
eingestrahlten Lichts [(zum Vergleich
Abb. 1 (b)] ist weit entfernt vom Fokus-
punkt eine hohe Intensitat detektierbar.
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Abb. 4: Intensitétsverteilung oberhalb einer Glasoberflédche (a) und tiber einem
Silberfilm bei Anregung von Oberfldchenplasmonen, aufgenommen
mit SNOM. Die Bildausschnitte sind jeweils 80 pm x 80 pum groB.

a)

Abb. 5: Verhalten der Plasmonen beim Auftreffen auf Strukturen. Die Topo-

o

grafie (a) zeigt den strukturierten PMMA-Film (helle, erhabene Stel-
len) auf der Silberoberfldche. Intensitit beim Auftreffen der Plasmo-
nen auf den mittleren, 1 ym breiten Graben (b).

Diese Intensitdit stammt von den
Oberflachenplasmonen, die vom Fo-
kuspunkt aus propagieren, was durch
das gleichzeitig sichtbare Minimum im
reflektierten Strahl bestétigt wird [7].
Die Abklinglénge ist charakteristisch ftr
das System Silber-Luft und betragt bei
der anregenden Laserwellenldnge von
673 nm etwa 80 pm. Licht (zumindest
einige Feldkomponenten) kann also in
dinnen Metallfilmen tangential zur
Filmebene um einen Faktor 1000 weiter
propagieren, als es in einen Festkérper
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eindringt. Lasst man die Plasmonen in
einer Entfernung von mehr als 50 pm
vom Fokus auf Strukturen treffen, so
tragt dort das die Plasmonen anre-
gende Licht nicht mehr direkt zur Inten-
sitdtsverteilung bei. Mit einer solchen
Anordnung ist es deshalb moglich, das
Verhalten ausschlieBlich der Plasmonen
zu studieren.

Der zur Oberfliche parallele Wellen-
vektor (Der inverse Wert der Wellen-
lange orientiert in Ausbreitungsrich-
tung) spielt bei der Plasmonenausbrei-
tung eine wesentliche Rolle. Wie schon
erwdhnt, hangt dessen Betrag von der
Dielektrizitatskonstanten des an das
Silber angrenzenden Mediums ab, und
kann somit leicht durch aufgebrachte
Schichten geédndert werden. Durch
Strukturierung dieser Schichten kénnen
Gebiete mit unterschiedlichen Aus-
breitungsbedingungen fir Plasmonen
geschaffen werden. Wird eine dlnne
Schicht eines Polymerfilmes (PMMA),
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mann.

im wesentlichen ein durchsichtiger
Kunststoff, aufgebracht, so breiten sich
die Plasmonen an der Grenzschicht Si-
Iber-PMMA mit kiirzeren Wellenldngen
gegenliber der Grenzfache Silber-Luft
aus. Durch Elektronenstrahlbelichtung
und , Entwicklung" wird an den Stellen,
an denen das PMMA entfernt ist, wie-
der die urspriingliche Grenzschicht Sil-
ber-Luft hergestellt.

Abbildung 5 zeigt das Verhalten von
Plasmonen beim Auftreffen auf einen
Ubergang eines Gebietes Silber-Luft zu
Silber-PMMA [8]. Die Stelle, an denen
die Plasmonen angeregt werden, ist
aulerhalb des Bildes. Der Strahl von
Plasmonen trifft, aus dem Gebiet mit
der Grenzschicht Silber-Luft kommend,
auf das Gebiet mit der Grenzschicht Sil-
ber-PMMA. In der simultan aufgenom-
menen Topographie [Abb. 4 (a)] ist die
Anordnung der Gebiete mit und ohne
PMMA leicht zu erkennen. In dem Bild
der Plasmonenintensitit [Abb. 4 (b)] ist
im PMMA-freien Gebiet ein zur
PMMA-Kante parallel verlaufendes
Muster stehender Wellen sichtbar, das
auf die Interferenz zwischen einfallen-
dem und von der Kante reflektierten
Strahl zurlckzufihren ist. Weiterhin
zeigt der Graben im PMMA gewisse
lichtfihrende Eigenschaften. Am Grund
des Grabens befindet sich die nackte
Silberoberflache. Die langwellige Mo-
dulation der Intensitit in dem mit
PMMA bedeckten Gebiet ist auf Inter-
ferenzen zwischen Plasmonen und dem
Streulicht von der PMMA-Kante zu-
rickzuftihren. Ebenfalls sind Beugungs-
phdnomene von Plasmonen an den
Kanten am Anfang des Grabens zu er-
kennen.

Die zur Zeit bestehenden Bestrebungen
zielen darauf ab, entweder die Refle-
xions- oder die Transmissionseigen-
schaften eines solchen Ubergangs zu
optimieren. Optimale Transmissionsei-
genschaften sind bei Linsen und Pris-
men nétig, wogegen eine hohe Reflek-
tivitat bei Spiegeln und lichtfihrenden
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Elementen Voraussetzung ist. Mit sol-
chen Bausteinen ist es moglich, eine
zweidimensionale , Nano-Optik" auf-
zubauen.

Anwendungen

Eine sehr nahe liegende anwendungs-
technische Bedeutung ist hier im Be-
reich der Sensorik zu sehen. Die bisher
auf SPR (Surface Plasmon Resonanz)
basierenden Sensoren messen die durch
Anlagerung von Molekilen verursachte
Anderung der Wellenlinge der Plas-
monen in einem relativ ausgedehnten
Gebiet. Die absolute Anzahl von Mo-
lektlen, die z.B. zur Bildung einer Mo-
nolage notwendig ist, sinkt mit Verklei-
nerung der Sensorfliche. Werden Plas-
monen konzentriert durch kleine Ge-
biete geleitet, so genligen nur wenige
dort angelagerte Moleklle, um das
Ausbreitungsverhalten zu dndern.

Die Forschung an plasmonenleitenden
Strukturen kann Moglichkeiten bei der
Entwicklung neuartiger, wesentlich ho-
her als heute getakteter Prozessoren
auf optischer Basis erdffnen. Licht kann
mit Frequenzen bis zu einem Tau-
sendstel seiner Eigenfrequenz , ein- und
ausgeschaltet” werden, was eine Er-
hohung der Taktfrequenz um einen
Faktor Tausend im Vergleich zu den zur
Zeit moglichen Frequenzen im Giga-
hertzbereich bedeutet. Dazu ist es no-
tig, die Abmessungen des Prozessors
wesentlich unter einem Millimeter zu
halten, was gerade dem Weg, den die
Plasmonen in der Taktzeit zurlicklegen,
entspricht. Einzelne Strukturen sind da-
her so klein wie moglich zu konstru-
ieren. Plasmonen kénnen aufgrund ih-
res longitudinalen Charakters in ein-
zelnen Leiterbahnen aus Silber mit Brei-
ten unter 100 nm propagieren [9]. Bis-
herige Experimente zeigen aber eine
Abklingldange von unter 10 pm. Die da-
fur verantwortlichen Verluste insbeson-
dere durch Abstrahlung von Licht und
Dampfung aufgrund des Eindringens
des elektrischen Feldes ins Metall

mussen dabei vermindert werden. Spe-
zielle Designs aus aneinander gereihten
Metallinseln sowie Doppelstrange kon-
nen da Auswege bieten [10].

Eine andere Moglichkeit, diese Verluste
vollstandig zu kompensieren, besteht
darin, metallische Strukturen mit , op-
tisch gepumpten” Medien zu kombi-
nieren. Dabei wird der Effekt der in-
duzierten Emission ausgenutzt, wobei
ein Plasmon, wéhrend es einen gewis-
sen Weg entlang eine Leiterbahn zu-
ricklegt, ein zusatzliches zweites Plas-
mon auslost. Dieses kann die auf-
tretenden Verluste sogar tiberkompen-
sieren, so dass sich entlang einer Leiter-
bahn die Intensitat der Plasmonen nicht
abschwaécht, sondern sogar anwéchst
(Plasmonen-Laser) [11].

Gerade die Entwicklung eines solchen
optischen Prozessors zeigt die Notwen-
digkeit von SNOM-Messungen an Plas-
monen in strukturierten Metallfilmen,
insbesondere im Hinblick auf einen
weiteren Gesichtspunkt. Ein optischer
Prozessor beinhaltet neben Leiterbah-
nen natlrlich auch aktive Elemente.
Diese in konventionellen Prozessoren
aus Transistoren aufgebauten Elemente
wie AND- und OR- Gatter bestehen
prinzipiell aus Schaltern. Dabei sind das
zu schaltende Signal sowie der schal-
tende Impuls von der selben physika-
lischen GroBe. Zum Beispiel wird in ei-
nem gebrduchlichen elektronischen
Bauelement mit einer Spannung von ei-
nigen Volt eine ebenso groBe Span-
nung geschaltet. Dieses Prinzip auf
Licht zu Ubertragen hiee, mit Licht ei-
ner bestimmten Frequenz die Intensitédt
von Licht der gleichen Frequenz zu mo-
dulieren. Diese Moglichkeit besteht
theoretisch mit Plasmonen bei Ausnut-
zung von nichtlokalen Effekten in den
Strukturen. Wie am Anfang beschrie-
ben, ist das Elektronengas mit seinen
freien Elektronen Vorraussetzung fir
die Existenz von Plasmonen. Ein Schalt-
vorgang besteht in einer Anderung der
Eigenschaften des Mediums, in dem
sich das zu schaltende Signal ausbreitet.
Durch diese Anderung wird die Aus-
breitung des Signals gestoppt oder wei-
ter unterstitzt. Wird nun die Eigen-
schaft des Elektronengases, z.B. die
Elektronendichte, gedndert, wird das
Ausbreitungsverhalten der Plasmonen
beeinflusst.

Nichtlokale Effekte bedeuten, dass

durch die Intensitit von Feldern, z.B.
von Plasmonen, an einer Stelle in der
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Struktur die Eigenschaften des Elektro-
nengases an einer anderen Stelle ver-
dndert werden. Diese Effekte kénnen
daher theoretisch dazu ausgenutzt wer-
den, Plasmonen mit Plasmonen zu
schalten. Die Abhéangigkeit der lokalen
optischen Eigenschaften von der loka-
len Ladungstrdgerdichte wurde schon
an photonischen Kristallen gezeigt [12].
Die Ladungstrdgerdichte, in diesem Fall
bestehend aus Elektronen und Lochern,
wird mit einem zusatzlichen Laser ho-
herer Frequenz moduliert, was sich in
einer Anderung der Reflektivitit des
Kristalls duRert.

Zukiinftige Arbeiten

Gerade nicht-lokale Effekte im Allge-
meinen sorgen immer wieder fir Uber-
raschungen bei der Miniaturisierung bis
in den Nanometerbereich. Zum Teil tritt
ein vollig neues Verhalten eines Sys-
tems auf, das in den miniaturisierten
Bausteinen ausgenutzt werden kann.
Betrachtet man weiterhin eine Anord-
nung, die aus vielen Bausteinen zusam-
mengesetzt ist, so konnen die makro-
skopischen Materialeigenschaften des
Ensembles in weiten Grenzen gestaltet
werden. Die Materialeigenschaften des
Komposits unterscheiden sich dabei
wesentlich von dem Mittel der Mate-
rialeigenschaften der Ausgangsstoffe.
Dieser Effekt wird schon heute bei der
Konstruktion supraleitender Kabel aus-
genutzt. Eine Modellierung muss mit
einer Entwicklung solcher Systeme
einhergehen.

Im Einzelnen sollen zukinftig der di-

elektrische wie auch der metallische
Anteil strukturiert werden. Ein Ziel da-
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bei ist erst die Abstrahlungsverluste der
Elemente sowie Verluste durch intrin-
sische Dampfung im Metall zu mini-
mieren. Es ist dabei an Elemente wie
zweidimensionale Linsen, Reflektoren,
Interferometer sowie Plasmonenleiter
mit Abmessungen unterhalb der Wel-
lenlange der Plasmonen gedacht. Zur
Entwicklung von aktiven Elementen wie
Schalter und Plasmonenverstérker be-
darf es allerdings einer speziellen Kom-
bination von Materialien sowie modifi-
zierter Untersuchungsmethoden.
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