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Sonho! Alguns sonham em conquistar o mundo. Alguns sonhos sao persequidos por um
unico homem, que dedica sua vida a eles. Outros sao como tempestades, que avassalam
centenas ou até milhares de sonhos de outros homens.

Nao importa sua classe social ou origem, seja realizado ou nao, o sonho € a paixdo dos
homens. Os sonhos nos sustentam! Sofremos pelos sonhos! vivemos pelos sonhos!
morremos pelos sonhos! Mesmo se abandonado, ele continua chamuscando em algum lugar
de nossos coragoes. Provavelmente, até a nossa morte!

Essa € a vida que qualquer homem deseja. Como um fiel apostolo de um Deus chamado
“Sonho”! Viver por viver, sé porque um dia nasceu, eu ndo suportaria uma vida assim!”
(MIURA, Kentaro. “Berserk: Griffith em um didlogo com a Princesa Charlotte”.
Revista: Young Animal, 1992-2021. Cap. 12.)



Resumo

Sensores Opticos baseados em ondas SPP sdo conhecidos como sensores de Surface Plasmon
Resonance - SPR. Estes dispositivos fotonicos detectam variagoes do indice efetivo de
refragdo de uma estrutura multicamada por meio da interagdo da onda plasmonica excitada
na interface metal-dielétrico com as amostras do material a ser analisado na superficie do
sensor. Sensores SPR podem ser utilizados para deteccao de espécies quimicas, biologicas,
monitoramento de nanoparticulas e etc. Neste trabalho, apresenta-se a analise tedrica de
um sensor SPR na configuracao SPCE com 3 e 4 camadas, onde o processo de re-emissao
das nanoparticulas (ou analitos) sdo modelados por dipolos infinitesimais sobre a superficie
do sensor, em um comprimento de onda A = 633 nm ou na faixa éptica. E usado o Software
COMSOL Multiphysics® para analisar numericamente, pelo método dos elementos finitos, a
resposta eletromagnética dos modelos equivalentes do sensor SPCE com 3 e 4 camadas em
2D. A anélise no COMSOL utiliza o método dos elementos finitos para calcular os campos
préximo e distante, onde os resultados sao validados através de outros resultados obtidos
por outras referéncias. A validacao e analise dos resultados para o sensor de 4 camadas
2D ¢é feita pela comparacao com resultados experimentais de um sensor na configuracao
Kretschmann. Todos os resultados obtidos tiveram boa concordancia, provando a eficacia
dos modelos criados no Software e a reciprocidade eletromagnética das duas configuragoes

de sensores SPR.

Palavras-chave: Plasmoénica, Sensores Plasmonicos, Campo distante, Nanoestruturas,

Método Numérico.



Abstract

Optical sensors based on SPP waves are known as Surface PlasmonResonance - SPR
sensors. These photonic devices detect variations in the effective refractive index of a
multilayer structure through the interaction of the plasmonic wave excited at the metal-
dielectric interface with samples of the material to be analyzed on the sensor surface.
SPR sensors can be used for detection of chemical and biological species, monitoring
of nanoparticles and so on. In this work, the theoretical analysis of an SPR sensor in
SPCE configuration with 3 and 4 layers is presented, where the re-emission process of
nanoparticles (or analytes) are modeled by infinitesimal dipoles on the sensor surface, in a
length of wave A\ = 633 nm or in the optical range. COMSOL Multiphysics® Software is
used to numerically analyze, by the finite element method, the electromagnetic response of
the SPCE sensor equivalent models with 3 and 4 layers in 2D. The analysis in COMSOL
uses the finite element method to calculate the near and far fields, where the results are
validated through other results obtained by other references. The validation and analysis
of the results for the 2D 4-layer sensor is done by comparing with experimental results
for a sensor in the Kretschmann configuration. All results obtained had good agreement,
proving the effectiveness of the models created in the Software and the electromagnetic

reciprocity of the two configurations of SPR sensors.

Keywords: Plasmonics, Plasmonic Sensors, Far Field, Nanostructures, Numerical Method.
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1 Introducao

Plasmon Polaritons de superficie (Surface Plasmom Polariton-SPP) sao excitagoes
eletromagnéticas que se propagam na interface entre um dielétrico e um condutor, onde
campos evanescentes existem confinados na direcao perpendicular a interface e as ondas se
propagam ao longo da interface com comprimento de onda Agpp menor que o comprimento
de onda do espaco livre [3][16]. Estas ondas de superficie eletromagnéticas surgem do
acoplamento dos campos eletromagnéticos com as oscilagdes dos elétrons livres do condutor,

condigdao de casamento de fase [3][2].

O uso da aplicagao da plasmonica (SPP) vem crescendo fortemente nos tltimos anos,
devido a sua aplicabilidade além do limite de difracao, que nao permite o confinamento da
luz em uma seccgao transversal com dimensées menores que meio comprimento de onda
[2][12]. Alguns exemplos do uso das SPPs sdo guias de ondas plasmonicos com dimensoes
menores que o limite de difragao, confinamento espacial e em sensores 6pticos com alta
resolucao. Sensores Opticos baseados em ondas SPP sdo conhecidos como sensores de
ressonancia plasménica de superficie (SPR—Surface Plasmon Resonance)|[L3][17]. Estes
dispositivos fotonicos detectam variagoes do indice efetivo de refragdo de uma
estrutura multicamada, por meio da interacao da onda plasmonica excitada na interface
metal-dielétrico com as amostras do material a ser analisado na superficie do sensor
[T3]. Sensores SPR podem ser utilizados para deteccao de espécies quimicas e biolégicas,
diagnosticos médicos (cancer, por exemplo) e monitoramento viral, monitoramento de
nanoparticulas ou nanopoluentes produzidos por residuos de processos de nanofrabicacao
entre outras aplicacoes que vem atraindo a atencao de varios pesquisadores a estudar estes
dispositivos [13][17] [18].

A édrea da Plasmonica [3] tem se desenvolvido muito rapidamente nas tltimas trés
décadas, desde a primeira demonstragao experimental 6tica da ressonancia de plasma
superficial (SPR) por Otto e Kreschtmann, independentemente em 1968 [19][20]. Muitos
artigos e livros descrevem em detalhes o progresso historico e o estado da arte da espectros-
copia SPR aplicada a bio-sensoriamento, ou sensoriamento analitico, onde o progresso na
tecnologia de fabricacao de dispositivos de filmes finos e no desenvolvimento de esquemas
alternativos de detec¢do é acompanhado por oportunos protocolos de funcionalizacao
quimica da superficie ativa do sensor [I7][I8]. A condigao de casamento de fase com a onda
SPP pode ser atendida quando o feixe de excitagao incide na interface metal/dielétrico

por meio de um prisma acoplado a estrutura [21].

Um sensor SPR, utilizando acoplamento de prisma, foi apresentado em 2003

por Joseph R. Lakowicz, na configuragao Surface Plasmon Coupled Emission (SPCE),
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Figura 1 — a) Esquema experimental de um sensor SPR em configuracao SPCE. Em
auséncia do analito o plasmon irradiado é adquirido por um detector a um
angulo 6 respeito a normal do prisma de vidro. b) A presenca do analito em
solucao provoca uma mudanca no angulo de emissao do plasmon 6s.

exemplificado na e foco desse trabalho [22]. A estrutura do sensor é composta
por um sistema multicamadas, formada por um prisma, uma fina camada de metal (ouro)
e um meio externo, que pode ser liquido ou gasoso, por onde passarao os analitos. Os
analitos sao nanoparticulas (NPs) ou nanopoluentes, que sao ligados a camada fina de

metal por substancias espagadoras e ligantes que aderem substancias especificas ao sensor
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I3].

As NPs sdo excitadas por um feixe de luz, ndo monocromatica, comportando-se
como elementos radiadores épticos em um comprimento de onda de ressonancia especifico
associado a suas caracteristicas fisicas ou geométricas [23][24][25][13]. O processo de
deteccao das NPs é baseado na resposta Optica do sensor em fungao das caracteristicas
dielétricas da amostra; no espectro 6ptico, a operacao do sensor SPCE é baseada no
fendmeno da ressonancia plasmonica, que ocorre em metais nobres submetidos a altas
frequéncias [26][1]. No SPCE, os elementos radiadores tem dimensoes menores que o
comprimento de ondas de excitagao, com isso, as NPs sao representadas por dipolos

infinitesimais ou correntes elementares [5][13].

1.1 Objetivo do Trabalho

Sensores baseados na configuracdo SPCE envolvem as interacdes dos campos
préximos das NPs sobre a superfice do sensor, onde estas interagoes resultam nas ondas
SPP e alteram caracteristicas de emissdao das ondas no prisma, espalhando-as em um
especifico comprimentos de onda e um dngulo de acoplamento SPP (associado a NPs)
obtido como resposta do sensor[13]. Com isso, o objetivo principal desse trabalho é resolver
e analisar os campos proximos e distantes de elementos radiadores infinitesimais em
estruturas de trés e quatro camadas, com comprimento de onda A = 632.8 nm ou nas
frequéncias Opticas, para o sensor plasmonico na configuracao SPCE através do software
COMSOL Multiphysics®, que usa o método numérico dos elementos finitos obter a solucdo

eletromagnética do sensor.

A primeira analise tem o objetivo de modelar o sensor SPCE com 3 camadas em
ambiente 2D do Software e comparar os principais resultados, de campo proximo e distante,
com resultados nimericos obtidos por modelos em ambiente 3D usando o mesmo Software
[12] ou por resultado obtidos por outros métodos de solu¢ao como o numérico feito por
[14] ou DCIM [13].

A segunda analise tem o objetivo de modelar o sensor SPCE com 4 camadas em
ambiente 2D e comparar os resultados com resultados experimentais obtidos para um
sensor na configuragdo Kretschamann por [I5], afim de validar os resultados e o modelo
2D criado.

1.2 Organizacao do Trabalho

O trabalho esta divido em 6 capitulos. Este capitulo apresentou a introdugao do

tema tratado e o objetivo do trabalho.
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O |Capitulo 2| apresenta uma breve revisao teodrica sobre a Plasmonica e suas
aplicacoes, Plasmom Polaritons de superficie (SPPs) e suas aplicagoes, e também os tipos

de Excitagdo de ondas SPPs em interfaces planas.

No [Capitulo 3| apresenta-se conceitos sobre sensores plasmonicos na configuragao
SPCE, assim como seu modelo eletromagnético equivalente em estruturas de multicamadas

(3 e 4 camadas).

No ¢ mostrada a modelagem numérica do sensor SPCE, apresenta-se
o método numérico dos elementos finitos(FEM) usado para a solu¢ao do problema aqui
tratado, assim como o software COMSOL Multiphysics® e suas ferramentas usadas na

modelagem em 2D e solugao eletromagnetica do problema desse trabalho.

Com isso, no sao abordados e comentados os principais resultados
obtidos, de campos proximos e distantes, das simulagoes feitas no Software. E por fim, no
feita as consideracoes finais e a conclusao do trabalho junto das intencoes de

trabalhos futuros.



2 Ondas Plasmonicas nos Metais

Devido aos grandes avancgos tecnologicos em busca de dispositivos cada vez mais
compactos e com dimensoes em escala nanométricas, pesquisadores [27] vem tentando unir
as melhores caracteristicas de dispositivos eletronicos e de dispositivos 6pticos. Circuitos
eletronicos sdo mais facilmente compactados mas com velocidade de operacao limitada, ao
contrario de dispositivos 6pticos, que trabalham com velocidade alta, mas suas dimensoes
sao limitadas pelo limite de difracao que impede que a luz seja confinada em uma secao
transversal menor que meio comprimento de onda [2]. Uma forma de contornar isso é
usando o principio da Plasmonica, de ondas SPPs, que sao modos eletromagnéticos que
se propagam ao longo da interfase de um metal/dielétrico [I][2]. Com isso, é possivel o
guiamento da onda em dispositivos com dimensoes abaixo do comprimento de onda, e a

fabricagao de dispositivos em escalas nanométricas [2].

2.1 Plasmon Polaritons de Superficie (SPP) em uma Interface

Plana

A excitacao de metais em frequéncias Opticas produz a oscilacdo de uma nuvem de
elétrons com fase oposta ao campo elétrico da radiagao incidente. Este efeito resulta em uma
funcao dielétrica complexa, com parte real negativa e a onda correspondente é conhecida
como onda plasmonica, e seu estudo em nanoestruturas é chamada de nanoplaménica ou
plasménica [3][28]. Plasmon Polaritons de Superficie (Surface Plasmom Polariton—SPP)
sao excitagoes eletromagnéticas que se propagam na interface entre um dielétrico e um
condutor, onde campos evanescentes existem confinados na direcao perpendicular & interface
e as ondas se propagam ao longo da interface com comprimento de onda Agpp menor que
o comprimento de onda do espaco livre [3][16]. Estas ondas de superficie eletromagnéticas
surgem do acoplamento dos campos eletromagnéticos com as oscilagoes dos elétrons livres
do condutor em que esses respondem coletivamente oscilando em ressonancia com o campo

eletromagnético e s existem no modo de polarizagao transversal magnético (TM) [3][2].

As excitagoes de superficie sdo caracterizadas em termos da sua dispersao e perfil
espacial, em conjunto com a discussao detalhada da quantificagdo de confinamento de
campo [3]. As SPPs sdo descritas matematicamente usando as equagoes de Maxwel, a
seguir, em uma interface plana com um condutor e um dielétrico, usando a equacao da

onda como ponto de partida aplicavel ao guiamento de ondas eletromagnéticas.

V-D= Pext (21)
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V.B=0 (2.2)
0B
oD
VXH_Jezt_'_E (24)

Expandindos e combinando a [Equacao 2.3| e a [Equacao 2.4] convenietemente até obter-se a

equacao da onda na forma:
9*’D

E=—pp——r 2.
V x V x Ho~5a, (2.5)

Usando entidades vetoriais, assumindo auséncias de cargas externas, desprezando a
variacao do perfil dielétrico e, assumindo uma dependéncia do tempo harmoénico do campo
elétrico % = jw obtemos uma forma adequada para descri¢ao de propragacao de ondas
confinadas:

VE - k2cE =0 (2.6)

A é conhecida como equacdo de Helmholtz, onde ky = £ é o vetor de
propagacao no vacuo.

Assumindo uma geometria, por simplicidade, unidimensional, com ¢ dependendo
apenas de uma coordenada espacial e a onda propagando somente na direcao x e sem
variagao espacial no eixo y no eixo cartesiano, com isso € = £(z). O plano z = 0 coincide

com a interface de propagacao da onda plasmoénica, como mostra a abaixo:

Metal (&,,) SPP

Figura 2 — Representacao da geometria de uma interface plana metal(ey)/dielétrico(e,)
para o estudo das SPPs.

O campo elétrico agora pode ser descrito como E(z,y, z) = E(2)e’?® onde § = k,

¢é a constante de propagacao correspondente ao vetor de propagacao da onda, substituindo
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a nova expressao para o campo elétrico na [Equacao 2.6| obtemos a desejada equacao da

onda para nosso problema, onde existe naturalmente uma equacao para o campo magnético

H:

0*E(z)

a2t (kje — BHE =0 (2.7)

Usando a equacgao da onda como ponto de partida para encontrar o perfil
do campo espacial e a dispersao de propagacdo da onda, deve-se encontrar expressoes
explicitas para os diferentes componentes do campo de E e H [3][1].

Substituindo a dependéncia de tempo harmonico % = —jw nas equagoes 2.3

utilizando relagoes rotacionais e assumindo que em nossa geometria a dire¢ao de propagacao
é x, tal que nao ha confinamento e variacao de campo na direcao y (a% = 0), obtemos o

seguinte sistema de equagoes acopladas simplificadas [3][1]:

aaiy = —jwpoHy (2.8)
a;} — JBE; = jwpoH, (2.9)
JBE, = jwpoH., (2.10)
aal? = jweoc By (2.11)
a;? — JBH. = —jweocE, (2.12)
JBHy = —jweeE, (2.13)

Este sistema permite dois conjuntos de solucoes auto-consistentes com diferentes
propriedades de polarizagdo das ondas propagantes, os modos TE (Transversal Elétrico) e

os modos TM (Transversal Magnético).
a. MODO TRANSVERSAL MAGNETICO

Para o conjunto dos modos transversal magnético (TM ou p), de acordo com
Figura 3{(a), em que apenas os componentes de campo E,, E, e H, sao diferentes de zero,
o sistema de equacoes de 2.8 a se reduz a:

1 0H
E,=—j— %% 2.14
jweoé 0z ( )
E,=— b H, (2.15)
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Diregéo de Propagagdo —» Diregéo de Propagagdo —»

(a) (b)

Figura 3 — Representagdo da geometria de uma interface metal(ey)/dielétrico(e,,) para o
estudo das SPPs no (a) Modo TM e (b) Modo TE. Adaptado de [I]

Sendo a equacao da onda para o modo TM:

0*H,
022

+ (kge — B*)H, = 0 (2.16)

Para a solugao deste modo, pegamos o caso mais simples que sustenta as SPPs,
mostrados na (a), de uma interface plana entre um dielétrico z > 0 com permissi-
vidade real possitiva €4 e um meio condutor z < 0 com permissivadade complexa &,,(w),
tal que Rele,,] < 0. Queremos olhar para solugoes de propagacao de ondas confinados
a interface, ou seja, com deteriora¢do evanescente na dire¢ao z perpendicular [3]. Dessa
forma, usando o conjunto de equagdes do modo TM em ambos os meios temos:

— Para z > 0,
H,(2) = Age??meka (2.17)
E.(2) =jAq ket e kaz (2.18)
WENEq
_ B8 jBx ,—kaz
E.(z) = —A;——¢"e (2.19)
WENEY
— Para z < 0,
H,(2) = ApelPrem= (2.20)
E.(z) = —jA, ke €P% e~ km= 2.21
(2) = =i An——hne e (221)
_ ﬁ iBx —kmz
E.(z2)=—-An, e’Pre (2.22)

WENEM



Capitulo 2. Ondas Plasmdnicas nos Metais 27

ki =k.;(i =1,2) é o componente do vetor de onda perpendidicular a interface nos dois
meios. Seu valor reciproco, £ = 1/|k,|, define o comprimento de decaimento evanescente dos
campos perpendicular a interface, determinando o comfinamento da onda. A continuidade

de H, e ejE, na interface requer que A; = A,, entao temos [3][2]:

Ra _ _Ed (2.23)

A condicao para que a onda seja confinada na interface requer que Rele,,] < 0 se
eq > 0 (as ondas de superficie existem apenas em interfaces entre materiais com sinais
opostos da parte real de suas permissividades dielétricas, ou seja, entre um condutor e um

isolador) . A expressao para H, ainda tem que cumprir a equacao de onda obtendo-se

31 [
k2 = 3% — kiem (2.24)

k2 = 3% — kieq (2.25)

Combinando as equagoes [2.24] e [2.25] chega-se ao resultado central desta segdo, a

relagao de dispersao de SPPs que se propagam na interface entre dielétrico/condutor [3],

EmEd
Em + &4

kspp = 3 = ko (2.26)

Esta expressao é valida para ¢, real e complexa, ou seja, para condutores sem e com

atenuagao[3].
b. MODO TRANSVERSAL ELETRICO

Para o conjunto dos modos transversal elétrico (TE ou s), de acordo com|Figura 3(b),
com apenas H,, H, e E, sendo diferente de zero, o sistema de equacoes de a se

reduz a:

1 0E,
s =j——= 2.27
I e 0 (2.27)
H, = ﬂEy (2.28)
WHo
sendo a equacao da onda para o modo TE:

0’E, 2 2\p —

522 + (kge = B°)E, =0 (2.29)

Usando o conjunto de equagoes 2.272.29 do modo TE, para ambos os meios

(z>0e z<0), sendo o processo de solugdo dual ao modo TM e o seu desenvolvimento
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matematico detalhado pode ser encontrado em [3], obtemos que a continuidade de E, e

H, na interface leva a condicao,

A (i + kg) = 0 (2.30)

Para isso, o confinamento de campo na interface exige Relk,,] > 0 e Relky] < 0.
Isso s6 é possivel se A,, = 0, de modo que A,, = A; = 0. Assim, ndo existem SPPs
para a polarizacao TE. Concluimos que as SPPS s6 existem na polarizacao TM e que
para existéncia de seus modos, o campo magnético deve ser perpendicular a direcao de

propagacao paralelo a interface dielétrico/condutor [3][2].

A anélise das propriedades das SPPs é feita analisando a relacao de dispersao kspp

dada pela para um metal, sendo a prata com amortecimento desprezivel
descrito pela fungao dielétrica de Drude nao amortecida[Equagao 2.31] Analisando[2.26] para
2 tipos de casos; 1) com o metal-prata (¢(w)) e o dielétrico o Ar (g5 = 1); 2) metal-prata
(e(w)) e o dielétrico a silica fundida (e = 2,25) [3][2].

fw)=1- 2 (2.31)

A mostra os resultados para as duas situagoes, onde a frequéncia angular
w ¢ normalizada para frequéncia de plasma w,. O grafico do primeiro caso estd em azul e
do segundo caso em vermelho. Pode-se observar que ha um valor de frequéncia maximo
que o veto de propagacao SPP (kspp) pode atingir e depende do tipo de dielétrico que
interage com o metal [2]. Essa frequéncia é conhecida como frequéncia de Plasma de

Superficie wgpp e obtida substituindo a na relacao de dispersao

obtendo-se [3]:
Wy

Wspp = ———
T T+ e
A partir da observa-se que as curvas de excitagoes de plasma de superficie

(linha azul tracejada e linha vermelha pontilhada e tracejada) estdo a direita das respectivas

(2.32)

linhas de luz de Ar e silica, isso significa que nao existem oscilages entre fotons e elétrons,
por isso, a luz que incide diretamente na superficie do metal nao é acoplada ao plasmon
de superficie. Assim, técnicas especiais de casamento de fase, como acoplamento de grade
ou prisma, sdo empregadas para excitar as ondas SPPs [3][2]. Para frequéncias maiores
que a do plasma (w > w,) a radiagdo nos metais comega a existir, sendo esse o regime
transparente. Ao se aproximar da frequéncia plasmonica, o valor de kgpp se curva tendendo
ao infinito, essa regiao em que o vetor de onda dos plasmons de superficies se torna maior
que a da propagacao dos fétons livres é chamada de modo confinado, em que é possivel
o confinamento da onda superficial na interface [I12]. Acima da frequéncia plasmonica
e abaixo do regime transparente, existe uma regiao de frequéncia com kspp puramente

imaginario que proibe a propagagdo de SPPs. Para frequéncias baixas (infravermelho
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Figura 4 — Relagao de dispersao de SPPs para a interface metal/dielétrico. O metal é
representado pela funcao dielétrica de Drude com amortecimento desprezivel.
Para o dielétrico Ar, linhas azul, para o dielétrico Silica, linhas vermelhas.

Adaptado de [2]

médio ou menor), kspp se aproxima de ky e com isso as ondas se estendem por muitos
comprimentos de ondas no espago dielétrico e com uma incidéncia rasante, que explica a

difragdo das ondas de radio pela superficie da terra em longas distancias [12][3].

A andlise anterior é feita assumindo um condutor ideal com funcao dielétrica
real (im[e = 0]), mas para a excitagbes em metais reais sofrem de elétrons livres e
amortecimento. logo, para o caso que €1(w) é complexo, consequentemente kgpp complexo,

os SPPs excitados sdao amortecidos com comprimento de propagagao igual a:

1

Lspp=——
SPP 2]m[k’5pp]

(2.33)

A mostra um exemplo para o caso amortecido em interfaces de Prata/Ar
e Prata/silica, onde observa-se que os SPPs excitados se aproximam de um valor finito ma-
ximo de kspp = [ na frequéncia de plasma de superficie. Com isso, temos um comprimento
de onda Agpp = 27/ Re[f] limitado. Também observa-se que agora é permitida a excita¢ao
de SPPs nas regiao entre w, e wspp, ao contrario do primeiro caso [3]. Essa
analise também mostra que para frequéncias proximas a frequéncia plasmonica as SPPs
exibem maior confinamento, porém menor propagacao devido ao maior amortecimento.

Por isso, Quanto melhor o confinamento, menor o comprimento de propagacao [3] [12].
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Figura 5 — Relacdo de dispersao de SPPs para a interface Prata/ar ( linha cinza) e
Prata/silica (linha preta). As SPPs agora sdo amortecidas com comprimento
de propagacao finito. Adaptado de [3].

2.2 Excitacdo de SPPs em uma Interface Plana

Para se obter o confinamento e a excitacao de SPPs é necessario que a constante de
propagacao SPP kgspp seja maior que a constante de propragacao no dielétrico k4. As curvas
de dispersao SPP ([Figura 5| fica a direita da curva de luz do dielétrico, assim a excitagao
por feixes de luz tri-dimensionais nao é possivel [3][2I]. Para que a excitagao ocorra,
tecnicas especias de casamento de fase devem ser implementadas, como por exemplo: por
acoplamento de prisma, acomplamento de grade, excitagao usando feixes altamente focados
e por fim podemos alcancar o valor de k4 usando iluminacdo por campo proximo através
de uma fonte de irradiagao proximo a interface com o metal [I2] [3]. Sera apresentado com
mais detalhes as tecnicas de casamento de fase usando acomplamento de prisma e por

campo proximo, visto que sao as empregadas no problema principal desse trabalho.

2.2.1 Excitacdo de SPPs Usando Acoplamento de Prisma

Em uma interface plana de metal/dielétrico nao é possivel excitar as SPPs dire-
tamente por feixe de luz tridimensional nessa estrutura, desde que § = kgspp seja maior
que a constante de propagacao do lado do dielétrico ky;. Contudo, o casamento de fase
para a SPP pode ser obtido por um sistema de trés camadas com uma fina camada de
metal entre dois dielétricos, sendo um deles o Ar (¢ = 1) e o outro dielétrico um prisma
acoplado com maior constante dielétrica ¢, [3][2I]. Duas configuragoes de acoplamento

de prisma sao possiveis, a de Kretschmann e a de Otto mostradas na [Figura 6| onde a



Capitulo 2. Ondas Plasmdnicas nos Metais 31

configuragao Krestschmann (a) é a mais comum devido sua facilidade de aplicacao,
principalmente em sensoriamento, em que apenas uma pelicula fina de metal é depositado
no topo de um prisma de vidro. Os fétons de um feixe de luz monocromatico L incide
do lado do vidro em um angulo maior que o angulo critico de reflexdo interna total que

através do filme de metal excitam as ondas SPPs na interface metal/Ar [3][12].

z SPP wave dielectric
~
x g ’ (2a)
r— Metal (,,) z field

j:x;i‘.onp Sin 6, Prism (Ep) M —» SPP am pIItUde
air - x
kz detector 9
/ Reflected Light Power
TMwave D

(a) (b)

Figura 6 — Geometrias usadas para excitar SPPs por acoplamento de Prisma (a) Confi-
guragao Kretschmann, adaptado [4]. (b) Configuragao Otto. L representado
o feixe de luz usado como fonte de excitacao e D o detector da luz refletida.
Adaptado de [5].

A configuragao Otto (Figura 6{(b)), onde o prisma é separado por um espagamento
de ar da pelicula de metal, é menos usual devido a dificuldade de controle do espacamento
entre o prisma e o metal, preferivel apenas quando o contato direto com a superficie de
metal é indesejavel [3] [21]. Nessa configuragio, a reflexao interna total ocorre na interface
prisma/ar e estimulando as ondas SPPs via tunelamento na interface ar/metal. Estas
configuragoes de acoplamento sao conhecidas por sua reflexao interna total e envolvem
tunelamento dos feixes de excitagao para as interfaces metal/ar ou ar/metal, onde ocorrem
a excitacdo SPP [3].

Devido as ondas plasmoénicas s6 existirem no modo TM, somente um feixe de
luz diretamente polarizado em TM excitara a onda SPP. Com isso, ao incidir um feixe
de luz TM com um angulo 6, em relagdo a normal a interface metal/prisma (de acordo
com , a projegao ao longo da interface (na diregdo do eixo x) da constante
de propagagao no prisma k, serd k, = ko,/g, sen (0) que é suficiente para excitar SPPs
na interface entre o metal e o dielétrico de indice inferior (o Ar) [3][21]. A condicao de
casamento de fase para a excitacao da onda SPP é obtida quando a projecao k, do feixe

de excitacao é igual a constante de propagagao 5 = kspp, de acordo com a
Essa condicao pode ser obtida variando o angulo de incidéncia € ou o comprimento de
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Figura 7 — Relacao de dispercao para SPPs por acoplamento de prisma configuracao
Kretschmann. Adaptada de [4]

onda A do feixe de excitagao [3][21].

k)gpp = kg\/@sen (9) (234)

O melhor acoplamento da onda SPP ¢é obtido quando temos um minimo na curva de
refletividade para um dngulo fgpp ou comprimento de onda Agpp [21]. Os SPPs excitados
sao ondas inerentemente com vazamento, ou seja, perdem energia nao apenas devido a
absorc¢ao inerente dentro do metal, mas também devido ao vazamento de radiacdo para
o prisma. O minimo na intensidade do feixe refletido é devido a interferéncia destrutiva
entre essa radiacao de vazamento e a parte refletida do feixe de excitacao, e quanto menor
o minimo, melhor o acoplamento [3][5][21]. A mostra curvas de refletividade em
fungao do angulo 6 de incidéncia de um feixe de excitagdo TM, (a) variando pardmetros
como a espessura do metal /prata [, (b) comprimento de onda A e (c¢) indice de refracao do

meio externo.

2.2.2 Excitacdo de SPPs por Campo Préximo

Os componente paralelos do vetor de onda k,, necessarios para excitacao de SPPs,
podem ser obtidos de campos préximos confinados na vizinhanca de uma abertura de
subcomprimento de onda (ponta de sonda ética), espalhamento da luz em particulas
metalicas ou moléculas fluorescentes, desde que a componente k, dos campos radiados
seja igual a kspp [B][21]. As técnicas de microscopia Optica de campo préximo permitem
a excitagao local de SPPs sobre uma area a < A e podem, portanto, atuar como uma
fonte pontual para SPPs [3]. Se os campo confinados forem irradiados bem préximos a
interface do metal, a excitacdo da onda SPP podem ser feita localmente [5]. A
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Figura 8 — Curvas de refletividade em relagao ao angulo de incidéncia na configuracao
Kretscmann. variando (a) espessura de metal prata, (b) o comprimento de
onda A e (c¢) o indice de refracdo do meio externo. O indice de refragdo do
prisma é 1.5. Adaptado de [4]

mostra alguns exemplos de excitacao da onda SPP por campo proximo, em que todos os
casos, os plasmons de superficie sdo excitados por componentes evanescentes do espectro
angular que correspondem ao vetor de onda paralelo k, do plasmon de superficie. As setas

no filme de metal indicam a emissdao de radiagdo de vazamento (refratada) [5].

X

Z .
' field
air SPP 4¢— —» SPP |\ amplitude WP
NN [NANN
: L

(a) (b)
Figura 9 — Exemplos de excitagdo da onda SPP por campo préximo. (a) uma pequena

ponta de prova, com uma fonte de luz de abertura de subcomprimento de onda
[6], (b) Por irradiagdo de nanoparticulas [7]. Adaptados de [5]

A [Figura 9(a) é um exemplo de excitagdo de campo préximo usando uma pequena
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ponta de sonda Otica, com abertura a tal que a < Agpp < A, para iluminar préximo uma
fina camada de metal disposta em cima de um prisma de vidro (hemisférico) para permitir
que a radiacao de vazamento (refratada) escape e seja registrada. A excitagdo do plasmon
de superficie pode ser monitorada pela observagao da radiagdo de vazamento do plasmon
refratada no meio-espaco de vidro ou coletada em um substrato como campos distantes
[B][5]. Devido ao pequeno tamanho da abertura, a luz proveniente da ponta consistird
em componentes do vetor de onda k > kgpp > ko, permitindo assim a excitagao por
correspondente de fase da onda SPPs com constante de propagacao kspp localmente e
com isso pode-se excitar ondas SPPs em diferentes locais do metal devido a facilidade
de posicionar as sondas [3]. O tamanho da fonte e sua distancia a superficie do metal
determinam o espectro espacial que esta disponivel para a excitagdo das onda SPPs, se a
fonte estiver muito longe da superficie do metal, apenas os componentes de onda plana do
espectro angular alcangam a superficie do metal e, portanto, o acoplamento aos plasmons

da superficie é impedido [5].

' 200mm|

Figura 10 — Linhas de densidades de poténcia constante em um determinado instante de
tempo, para excitacao de SPPs por um dipolo 5nm acima de uma camada de

prata de 50nm de espegura, conforme a configuragao da|Figura 9(b). Adaptado
de [5]

Um dipolo é uma fonte de excitagao ideal no sentido de que seu espectro angular
é muito amplo. Fontes mais realistas tém dimensodes finitas [5]. A mostra a
excitacao de ondas SPP feita por um dipolo 5nm acima de uma fina camada de prata de
50nm de espessura, onde o comprimento de onda de excitacao ¢ 370 nm e o momento
de dipolo é paralelo a interface de prata, conforme a configuracio [Figura 9(b) [5]. Os
resultados obtidos da mostram a densidade de poténcia em escala logaritmica
constante em um determinado instante de tempo, onde observa-se que as SPPs propagadas
na superficie superior decaem radiativamente, conforme sao manifestadas as frentes de
onda no meio inferior [5]. Os resultados desse tipo de excitagdo sao reciprocos aos obtidos

pela configuragdo Kretschmann debatido anteriormente.



3 Sensor Plasmonico na Configuracao SPCE

O nano sensoriamento baseado nas ondas plasmonicas de superficie (SPPs) pode
ser feito por dispositivos conhecidos como sensores de ressondncia plasmonica superficial
(SPR-Surface Plasmon Resonance), onde sao capazes de detectar uma sensivel variagao
do indice de refracdo em uma estrutura com multicamadas por meio da interacao do
campo evanescente gerado pela onda SPP excitada na interface metal/dielétrico com o
material analisado na superficie do sensor [I2][13]. Essa alteracao do indice de refracao
relaciona-se ao acumulo de analitos, como moléculas ou nanoparticulas, na superficie do
sensor causando alteragbes nas caracteristicas de acoplamento da onda SPP (fspp ou
Aspp) € 0 monitoramento dessas variagoes de acoplamento é a resposta de saida analisada
do sensor [21]. Com este método, a adigdo ou remoc¢ao de materiais alvo da superficie
do metal pode ser detectada com precisao de submonocamada [5]. O uso da aplicagao
de sensores SPR vem crescendo junto ao avango de dispositivos na escala nanométrica
e que sao capazes de detectar espécies quimicas ou biolégicas. Por isso, esses sensores
podem ser aplicados em deteccao de nanopoluentes e contaminantes quimicos em alimentos;
em monitoramento viral, cdncer e diagnésticos médicos. Desde que substancias ligantes

especificas seja utilizadas no sensor, ele pode monitorar diversos tipos de agentes quimicos

e biolégicos [12][13][18].

Um dos sensores SPR mais estudados pela comunidade cientifica é o sensor utili-
zando acoplamento de prisma na configuragdo Kretschmann [2], mostrado na
onde sua estrutura multicamada é formada por um prisma, uma fina camada de metal
(ouro, prata, cobre e etc.), e o meio dielétrico externo ( Ar ou meio liquido) [2][21]. Nesse
sensor, uma fonte de luz diretamente polarizada (TM) incide na interface prisma/metal

com um angulo 6 > 6, (6. é o angulo critico de flexdo total) e a onda refletida é analisada.

Fluidic channel

" Nl

Metal film7#s_ Y : ’ Proteins

Detector

P-Polarized light

Figura 11 — Sensor SPR na configuracao Kretschmann. [§]
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Alguns tipos de sensores direcionados a detecgao de uma substancia ou particula
especifica utilizam substancias ligantes para interagir e fixar analitos especificos na super-
ficie do sensor, como é o caso do sensor representado na [21]. Basicamente a
funcionalidade do sensor é analisar no meio préximo a interface metal/dielétrico, onde as
variagoes na constante dielétrica causada pelas amostras variam o angulo de excitagdo 0spp
das ondas SPPs na interface metal-dielétrico e é monitorado pela posi¢cao do minimo na
curva de refletividade, ou seja, a posicao do minimo da curva de refletividade é modificada
quando a amostra de um determinado analito interage com a superficie externa do sensor
[12][13]. A obtida por simulagdo [5], mostra a variagdo causada pela deposicao

de uma camada de dgua de 3 nm sobre o filme de metal(prata) de 50 nm de espessura, de

acordo com o esquema da [Figura 11 [5].
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Figura 12 — Deslocamento na curva refletividade causado por uma camada de agua de 3
nm adsorvida em um filme de prata de 53 nm de espessura [5].

Outro sensor SPR comumente estudado é o sensoriamento baseado no acoplamento
das SPPs por campos préximos originados do espalhamento (fluorescéncia) da luz em
particulas ou moléculas fluorescentes, tendo como objetivo melhorar a sensibilidade do
sensor SPR para a detec¢do de baixas concentragoes de analitos [5][13]. Esse sensor SPR é
chamado de SPCE (Surface Plasmon Coupled Emission), tal que sua alta sensibilidade
esta associada ao incremento do campo proximo a estas nanoparticulas devido o efeito
plasmonico associado a elas e tem a vantagem de aumentar o contraste das imagens obtidas
de um esquema mais simples [12][I3][29]. O estudo de sensores SPR na configuragdo SPCE
é 0 objetivo principal desse trabalho, através de solugoes numéricas obtidas pelo COMSOL
Multiphysics®.

O Sensor SPCE desse trabalho é ilustrado na [Figura 13| onde sua estrutura é
formada por uma fina pelicula de ouro depositado sobre um prisma acoplados ao canal de

microfluidica, por onde passam as moléculas fluorescentes, e que serao ligados na estrutura

do sensor por substancias ligantes especificas e assim sendo excitadas por uma fonte (Laser)
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externa [I][I3]. O processo de sensoriamento é baseado no monitoramento da variagao nas
propriedades da luminescéncia 6ptica do sensor devido as interagoes com os analitos de
interesse e suas caracteristicas dielétricas [I3]. As SPPs sdo excitadas pela fluorescéncia
de moléculas/particulas préximas a pelicula de ouro, onde as componentes de onda do
padrao de radiacao dessas particulas ( que possuem componente paralela a interface do
vetor de propagacao igual a kxppy) excitam as SPPs que irradiam através da camada de
ouro para o prisma apresentando um diagrama de campo distante na regiao do prisma
em formato de cone, com abertura igual a 205pp, detectados por um anteparo sensitivo
tal que o angulo de emissao fspp é correspondente ao angulo de Kretschmann discutido
anteriormente [12][5].

Fonte|
_Analito |_D:z Substancia Ligante (SiO,)
i ™
Canalde %
Microfluidica ‘ 2 /____.../ b<>
(H2O) mmp- 2 /
o o —

\
T . 04 Spp

Prisma SF4

Figura 13 — Sensor SPR na configuracao SPCE.

A fonte (Laser) de excitacdo é nao polarizada, ao contrario da configuracao Krets-
chmann, e a re-radiacao 6ptica das particulas é também nao polarizada, contudo apds
as interagoes da re-emissao das particulas e a excitacao das ondas SPPs na interface
meio-externo/Ouro parte desta onda de plasma se estende por entre o ouro até o prisma e
neste se acopla em uma onda transversal magnética (TM) que surge em fungao da onda
de plasma (SPP), ou seja, a luz que chega no detector é altamente polarizada no modo
TM com angulo Ogpp caracteristico e depende do comprimento de onda de re-emissao

das particulas ligadas ao sensor [I3][1]. A onda TM é explicada devido parte da emissao



6ptica do emissor naturalmente ser composta por ondas neste modo [I3]. Por isso, pode-
mos entender que o sensor SPCE tem o processo de funcionamento reverso do sensor na
configuracao Kretschmann mas com resultados eletromagnéticos reciprocos entre os dois

tipos de sensores.

3.1 Modelo Eletromagnético Equivalente do Sensor SPCE

As particulas excitadas comportam-se como radiadores 6pticos em um comprimento
de onda de ressonancia especifico associado a suas caracteristicas fisicas ou geométricas
com dimensoes menores que o comprimento de onda, por isso sao comumente representadas
por dipolos infinitesimais ou correntes elementares. Assim, o problema eletromagnético
equivalente destes nanosensores plasmonicos pode ser representado por elementos radiadores
excitados e situados em estruturas multicamadas , sendo que o processo de
re-emissao de nanoparticulas, inicialmente excitadas por uma fonte externa, é equivalente
com a emissao de um dipolo/corrente elementar e do ponto de vista do eletromagnetismo
uma nanoparticula pode ser descrito como um dipolo/linha de corrente radiando com
comprimento de onda A [I3]. Nesse trabalho serd adotado o comprimento de onda inicial

de A = 633nm ou variando no espectro de luz visivel.

O sensor SPCE, para este trabalho ¢ inicialmente simplificado em trés camadas
conforme a [Figura 14k com uma linha de corrente localizado na camada de Ar a uma
altura z = 2’ da camada fina de ouro, que por sua vez se localiza em cima de um prisma
optico SF4. Para validar o modelo criado e alguns resultados parciais, parametros como a
permissividade dos materiais, frequéncia de emissao do dipolo e entre outros, foram fixados
conforme as referéncias [12][13][14][15]. Todas as camadas sdo ndo magnéticas (u, = 1) e a

espessura da camada de ouro é d.

A equivalencia da fonte de corrente elementar sera representado por uma fonte
de corrente J situado a uma altura z = 2’ (z = y = 0), e considerando que a excitagao

induziu um dipolo vertical equivalente com A = 633nm, tal que:
J=Joi(r,r,) (3.1)

linearmente relacionado ao campo elétrico total sobre a particula por um fator de polari-

zabilidade ¢ dado por:

J0 = fEtotal (32)
OTWER
= Sretny (33)

Para determinar os momentos de dipolo induzido de um arranjo de N nanoparticulas

plasmonicas sobre um substrato multicamada, para cada nanoparticula deve ser feito
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Figura 14 — Modelo eletromagnético equivalente do sensor SPCE com 3 camadas. A fonte
de re-emissao (fonte de corrente) esta localizada a uma altura 2z’ da camada
de ouro.

resolvendo o seguinte sistema de equagoes lineares, |Eiquacao 3.1} [Equacao 3.2 e [Equacao 3.3

para p, ¢ € {1,2,..., N} [I3][1], assim como também temos:

J=¢, {E”t'(rp) +EG () + D0 B, (rp) + Z_; El; (rp)} o(r,1p) (3.4)

q=1,q#p

Onde r, representa a posicao do dipolo &, é a constante de polarizacao que depende do

tipo de elemento considerado [13].

O campo elétrico total na apresenta quatro termos. O primeiro
representa a excitacdo externa (por exemplo o laser), o segundo é relativo a reflexdo total
que ocorre na estrutura do sensor (Ouro/Prisma) devido a excitagdo externa, o terceiro
representa a interacao individual de campo elétrico relativo a cada particula (analito), ou
seja, representa o campo elétrico re-irradiado por cada particula que é somado através do
principio da superposicao indicado pelo somatorio e o quarto termo representa a reflexao
total na estrutura do sensor (Ouro/Prisma) devido o campo elétrico re-irradiado por cada

nanoparticula [13].

Em um sensor prético, como da considera-se que o ouro seja depositado
sobre uma lamina de vidro 6ptico com as mesmas propriedades elétricas do prisma, entao
esta ldmina é acoplada opticamente ao prisma [I3]. No canal microfluidica da
os analitos estao suspensos e sobre a camada de ouro ha a presenca de uma substancia

ligante com afinidade para imobilizar nanoparticulas especificas na superficie do sensor.



Capitulo 3. Sensor Plasménico na Configuragio SPCE 40

Por isso, a substancia ligante também é utilizada como espacador quimico e separa as
particulas da camada de ouro [I]. Para simular esse fato, é adicionado uma camada de
dielétrico espagador (SiOs) em cima da camada de ouro, que pode ser entendido como a
substancia que ira ligar os analitos ao sensor. A mostra o modelo simplificado do
sensor para 4 camadas, onde as propriedades elétricas do ouro, ar e prisma sao as mesmas
da analise anterior e considerando a mesma equivaléncia de um dipolo vertical com uma
fonte de corrente J com comprimento de onda A = 633nm & uma altura z = 2’ da camada
de Ouro. Vale ressaltar que no estudo considerando a presenca dessa camada dielétrica, a

curva de ressonancia sofre alteragoes em relacao ao caso sem a camada.

Elemento Radiador
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Figura 15 — Modelo eletromagnético equivalente do senso SPCE com 4 camadas. A camada
de SiOy corresponde a substancia ligante.



4 Modelagem Numérica do Sensor SPCE em
2D

Calcular o comportamento de um problema fisico complexo de forma analitica
pode ser inviavel para uma diversidade de ocasioes que nao possuem homogeneidade ou
linearidade em sua modelagem [I2]. Para realizar as simulagoes e observar o comporta-
mento das respostas do sensor SPCE proposto, foi necessario a utilizagdo de calculos
matematicos computacionais devido a complexidade dos problemas, isso torna mais rapido

o desenvolvimento de melhorias e variagoes nos modelos que tem solucdo complexa. A

modelagem do sensor SPR na configuracao SPCE das geometrias das [Figura 14| e [Figura 15|

foi realizada usando o software COMSOL Multiphysics®, que utiliza em seus célculos o
método numérico dos elementos finitos (FEM) para resolver e analisar seus resultados,
como a resposta do sensor em um ambiente de simulagao 2D, os campos proximos e
distantes de elementos radiadores infinitesimais em estruturas multicamadas 2D. Varios
outros trabalhos foram realizados com o uso do software [1][12]]21][30] aplicado a solugao
de sensores SPR, onde mostraram excelentes resultados tornando viavel o uso do mesmo

nesse trabalho.

4.1 Meétodo dos Elementos Finitos

O Método dos elementos Finitos (Finite Element Method - FEM) foi proposto por
Courant [31] em 1943 aplicado a problemas de andlise estrutural, sendo que o método
nao era aplicado a problemas eletromagnéticos (EM) até 1968, desde entdo o método se
estendeu para solugao de problemas de guia de ondas, méaquinas elétricas, dispositivos
semicondutores, absor¢ao de radiagdo EM por corpos biolégicos, Plasmonica e etc [9]. Sua
analise pode ser feita para problemas estaticos, no dominio do tempo ou da frequéncia
[12], e com os avangos computacionais, o FEM passou a ser aplicado em diversos campos
da engenharia como em transferéncia de calor, mecanica dos fluidos, eletromagnetismo e

entre outros [30].

Embora outros métodos numéricos, como método das diferencas finitas (FDM) e o
método dos momentos (MoM), sejam conceitualmente mais simples e faceis de programar
do que o FEM, o FEM ¢é uma técnica numérica mais poderosa e versatil para lidar
com problemas envolvendo geometrias complexas e meios nao homogéneos [9], fazendo
programas computacionais para uma grande quantidade de problemas. A andlise de

elementos finitos de qualquer problema envolve basicamente quatro etapas [9],

1. Discretizar a regiao da solucdo em um ntmero finito de sub-regides ou elementos
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nao sobrepostos,
2. Derivar equagoes governantes para um elemento tipico
3. Montagem de todos os elementos na regiao da solucao,

4. Resolucao do sistema de equagoes obtido.

A discretizacao de uma geometria consiste na divisao da regiao de solucao em
subdominios menores, chamados de elementos finitos, e os pontos comuns entre os elementos
sao denominados de n6 ou pontos nodais, os quais sao descritos por equacoes diferenciais
e resolvidos por modelos mateméticos em cada né formado pela malha resultante [9][30]
que é ilustrada na A discretizagdo de uma regido transforma um problema
(Figura 16|b)) em vérios outros mais simples e equivale as etapas 1 e 2 do FEM. Apés isso
¢ montado uma solucao geral para todos os elementos na regiao e solucionado os sistemas
de equagoes obtidos, etapas 3 e 4 do FEM.

Y,
0y 7 6 Actual
boundary

Approximate
boundary

/ i Node no.
1 b - @Element no.

Y

(a) (b)

Figura 16 — Ilustragao da aplicagao da discretizacao de uma geometria 2D, (a) regiao de
solugao e (b) sua discretizagdo por elementos finitos. Adaptado de [9]

A [Figura 17] mostra alguns elementos tipicos para problemas uni, bidimensionais e
tridimensionais [9]. A escolha do tipo de elemento, de acordo com a geometria do problema,
tem grande influéncia nos resultado obtidos, além do nimero de elementos em que a

geometria é discretizada.

O conjunto dos noés e dos elementos é chamado de malha de elementos, onde em
FEM a malha é um ponto chave na obtencao de resultados préximo do real, ou seja,
a precisdo do método depende de quao fina é a malha utilizada, tal que quanto mais
elementos, mais proximo do modelo continuo, mas em contrapartida maior o recurso
computacional exigido [32]. A mostra exemplos de estruturas discretizadas
usando elementos triangulares para dominio 2D e usando elementos tetraédricos 3D,

sendo esses os elementos comumente usados por causa de sua flexibilidade para modelar
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Figura 17 — Tipos de elementos finitos, (a) 1D, (b) 2D e (c¢) 3D. Adapitado de [9]

formas complexas [10]. Uma vantagem do FEM é que em dominios com formas complexas
(contornos e aspectos irregulares) ao dividir em diversos subdominios menores torna o

processo de calculo possivel, o que seria muito dificil de ser analisado por inteiro [32].

Figura 18 — Malha de elementos finitos com (a) elementos triangulares 2D e (b) elementos
tetraédricos 3D. Adaptado de [10]

As malhas de discretizacdo nos dominios da podem ser ainda mais
refinadas, nimeros de elementos muito maiores, e com isso os resultados serdao mais
precisos, o que aumentara o custo computacional. Um dos aspectos importantes do FEM
diz respeito a sua convergéncia. Embora a utilizacdo desse método seja com carater
aproximado, pode-se mostrar que, em uma malha consistente, a medida que a quantidade
dos elementos tende ao infinito e, consequentemente, o tamanho dos elementos tende a

zero, o resultado obtido se aproxima da solucao real do sistema [32]. Todas as etapas de
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analise e solu¢do do FEM sao descritas com detalhes em [9]-[I0], onde o problema de

discretizacao também é totalmente tratado.

4.2 COMSOL Multiphysics

Para solucionar e analisar o Sensor SPCE foi utilizado o software COMSOL Mul-
tiphysics 5.3a , que consiste em um software de simulagao de uso geral, baseado
em métodos numéricos avangados (como o FEM) para solucao das equagoes diferenciais
parciais dos fenomenos fisicos estudados, com capacidades de modelagem multifisica e fisica
tnica totalmente acopladas [I1]. A interface gréfica e a forma de utilizacdo do
software COMSOL Multiphysics é sempre a mesma, independentemente da aplicacao de
engenharia e fendmenos fisicos, onde médulos complementares oferecem funcionalidades
especializadas para eletromagnetismo, mecéanica estrutural, actstica, mecanica dos fluidos,
transferéncia de calor e engenharia quimica [T1]. E possivel definir dimensdes de problemas
em 0D; 1D e 1D assimétrico; 2D e 2D assimétrico e 3D além de uma lista de produtos

LiveLink para uma interface direta com software CAD e outros de terceiros [I1].

COMSOL )
MULTIPHYSICS®

.

WwCOoOMS0L

Figura 19 — Logotipo do Software COMSOL Multiphysics 5.3a. Direitos reservados a [11]

A interface da area de trabalho do COMSOL Multiphysics é mostrada na
onde a mesma pode ser divida em 5 janelas padrao de navegacao, independentemente do

tipo de aplicagao, onde temos:

1. A janela de criador de modelos (Model Builder): Onde é a ferramenta em
que vocé define o modelo e seus componentes, como, por exemplo, como resolvé-lo,
a andlise de resultados e criacdo de relatérios. E possivel fazer isso criando uma
estrutura de modelo. A estrutura de modelo reflete a estrutura de dados subjacente, o

objeto do modelo, que armazena o estado do modelo incluindo as configuracoes para
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Figura 20 — Interface do Software COMSOL Multiphysics 5.3a. Direitos reservados a [I1]

geometria, malha, fisica, condi¢oes limite, estudo, solucionadores, pds-processamento,

e visualizagoes [11].

A janela de configuragoes (Settings): Esta é a janela principal para inserir
todas as especificacoes do modelo, incluindo as dimensoes de geometria, propriedade
dos materiais, condi¢des limite e condigoes iniciais, e qualquer outra informacao que

o solucionador ird precisar para continuar a simulagao [I1].

A janela de Graficos e diagramas (Graphics): Essas sao as janelas para o
resultado grafico. A janela de gréaficos apresenta graficos interativos para os nés
de Geometria, Malha — As operacoes incluem girar, panoramizar, aplicar zoom
e selecionar. Um caso especial é a janela Diagrama de Convergéncia, uma janela
Diagrama gerada automaticamente que mostra uma indicacao grafica da convergéncia

do processo de solugao enquanto um modelo é executado [I1].

Janelas de Informacoes : As janelas de informagoes irao exibir informagoes vitais
do modelo durante a simulac¢ao, tais como o tempo de solugdo, o andamento da
solucao, as estatisticas da malha, os registros do solucionador e, quando disponivel,
as tabelas de resultados [11].

A janela faixa de opgoes: A faixa de opg¢oes na parte superior da area de trabalho e
fornece acesso aos comandos usados para concluir a maioria das tarefas de modelagem,
as guias da faixa de opgoes tém botoes e listas suspensas para controlar todas as
etapas do processo de modelagem [I1]. Um pouco acima dessa janela tem uma barra
de acesso rapido como botoes utilizados para abrir/salvar arquivos, desfazer/refazer,

copiar/colar e excluir [T1]. H4 uma janela adicional em 5 que é a Ajuda Dindmica que
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fornece textos de ajuda contextuais sobre janelas e nos de estrutura de modelo. Se
vocé apertar a janela Ajuda na sua area de trabalho, vocé ird obter ajuda dindmica
(em inglés somente) ao clicar em um né ou em uma janela. A partir da janela Ajuda,

vocé pode procurar por outros tépicos, tais como itens de menu [I1].

A criagao do modelo é feita usando a janela Criador de modelos, de forma linear,
onde cria-se um modelo comecando pela estrutura do modelo padrao, adicionando nés
(sub-janelas) e editando as configuracoes dos nés. Todos os nés na estrutura do modelo
padrao sao nos pais de alto nivel. Vocé pode clicar com o botao direito neles para ver
uma lista de nés filhos ou sub-nds, que vocé pode adicionar abaixo deles. E desta forma
que os noés sao adicionados a estrutura. Quando vocé clicar em um né filho, vocé ira

ver as configuragoes de n6é na janela Configuragoes. E aqui que vocé pode editar as

configuragoes do né [II]. Como ja foi dito, em [se¢ao 3.1} o problema eletromagnético
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Figura 21 — Criador de modelo do COMSOL Multiphysics. Direitos reservados a [11].

equivalente destes nanosensores plasmonico pode ser representado por elementos radiadores
excitados e situados em estruturas multicamadas, sendo que o processo de re-emissao
de nanoparticulas, inicialmente excitadas por umas fonte externa, é equivalente com a

emissao de um dipolo ou correntes elementares com comprimento de onda .

4.2.1 Definicoes Globais

Inicialmente define-se os parametros usados na modelagem do sensor, isso é feita em
parametros das Definigoes Globais (Global Definitions), onde sao definidos os pardmetros
globais de modelagem do sistema, os quais sao utilizados nas configuragoes ao longo da
modelagem, como comprimento de onda, permissividade de um material ou dimensoes

geométricas. K recomendavel definir as unidades corretamente, caso contrario o programa
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pode identificar erros ou a solugao nao convergir. A [Tabela 1/mostra os parametros definidos
para as simulagoes do sensor SPCE com 3 camadas e 4 camadas. Além disso, é possivel

definir varidveis que estardo em funcao de outros parametros.

Tabela 1 — Parametros utilizados na modelagem do sensor com 3 e 4 camadas
no COMSOL Multiphysics.

Nome Expressao Valor Descrigao
lam 632.8[nm] 6.328E-7 m Comprimento de onda*
freq c_const/lam  4.7361E14 1/s Frequéncia
pml lam/3 2.11E-7 m Espessura da camada PML
ft lam/2 3.164E-7 m Espessura da camada Far Field
r_esf 4*lam 2.532E-6 m raio da esfera da geometria do modelo
z’ 20[nm)] 20E-8 m Altura do dipolo/corrente magnética™®
er_pr 3.0615 3.0615 Permissividade do prisma*
er_Au  -11.672-i*1.352  -11.91-1.51j Permissividade do ouro*
1_Au 50[nm] 5E-8 m Espessura da camada de ouro*
er Si02 2.15 2.15 Permissividade do Si09*
esp_ Si02 29.2[nm)] 2.912E-8 m Espessura da Camada de Si05*

Fonte: Produzido pelo autor.*Valores inicialmente estabelecidos, podendo mudar de acordo
com a comparagao feita pelas referéncias.

4.2.2 Componentes (Component)

O componente é uma parte fundamental do modelo e contém a geometria do
problema estudado junto com sua interface fisica associada, malha e varidaveis outras
defini¢bes que sao essenciais para a solucao correta da modelagem. Aqui é definido como o
problema estudado serd modelado dentro do programa e é divido em: Defini¢cdes para o
modelo, Geometria, matérias dos meios, a fisica aplicada no problema e no final a malha
de discretizacao. A seguir serao apresentados os 2 modelos criados para a solucao do sensor
com 3 e 4 camadas, respectivamente. Os modelos sdo criados no né component do Criador
de modelos (Model Builder).

4.3 Modelo 1 - Sensor SPR na configuracdo SPCE com 3 camadas
2D

O sensor SPCE deste trabalho ¢ inicialmente simplificado em trés camadas conforme
a|Figura 14f com o elemento radiador, modelado por um dipolo elétrico vertical (VED)
como FElectric Point Dipolo no Software, localizado na camada de Ar com uma altura

inicial 2/ = 20nm (no plano zz) da camada fina de ouro ( com espessura [ = 50nm), que



Capitulo 4. Modelagem Numérica do Sensor SPCE em 2D 48

por sua vez se localiza em cima de um prisma 6ptico SF4. Vale ressaltar que a re-emissao
tem comprimento de onda A = 632.8nm. O modelo usa component com simulacao em 2D,
e sua geometria com 3 camadas criada usando os parametros e as propriedades elétricas

das camadas da [labela 1| é mostrada na |Figura 22|
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Figura 22 — Geometria do modelo do sensor com 3 camadas criado no COMSOL Mul-
tiphysics.

O dominio continuo do sensor foi definido como uma geometria de uma esfera com
raio a = 4 - A divida em trés camadas também esféricas, onde a camada mais externa foi
defina como PML(Perfectly Matched Layer), e a segunda para fazer o cdlculo padrao de
campo distante (Far field), o nicleo da esfera é o dominio das fisicas do sensor. A PML,
aplica uma escala de coordenada complexa a uma camada de dominios virtuais
em torno da regiao fisica de interesse. Quando devidamente sintonizada, esta camada
absorve toda a energia da onda de saida em problemas no dominio da frequéncia, sem
qualquer incompatibilidade de impedancia (causando reflexos esptrios) no limite[IT]. Sua
funcgao é absorver ondas incidentes sem produzir qualquer reflexdo, de modo a simular

uma fronteira aberta [32].

4.3.1 Fisica aplicada ao Problema: Radio Frequéncia

A fisica aplicada no COMSOL multiphysics foi a de radio frequéncia (Radio Fre-

quency- RF) onde as interfaces de radiofrequéncia sao usadas para calcular os campos
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Figura 23 — Camada PML criada no modelo do sensor, destacada em azul.

elétricos e magnéticos em sistemas de alta frequéncia; ou seja, em sistemas onde o com-
primento de onda é comparavel ao tamanho do sistema. Essas interfaces fisicas podem
ser usadas para modelar campos eletromagnéticos transientes e harmonicos no tempo
com formulagoes de vetor completo, onde o campo completo ou o campo espalhado é
resolvido [I1]. Os campos eletromagnéticos modelados para o sensor é o estudo de ondas
eletromagnéticas no dominio da frequéncia (Electromagnetic Waves, Frequency Domain),
onde ¢ usada para resolver distribuicoes de campo eletromagnético de tempo harmonico.
O estudo no Dominio da frequéncia é usado para simulagoes dirigidas por fontes com uma
tnica frequéncia ou sequéncia de frequéncias [I1], resolvendo a equacao de onda no dominio

do tempo harménico, [Equacao 4.1| pré-definida no COMSOI, para o campo elétrico [11].

Vx5 YV x E) — k2 <5T—£>E:O (4.1)
weg

No modo RF sao definidas algumas ferramentas importantes para o problema a ser
resolvido, condig¢oes de contorno, tipo de fonte de excitagao e valores iniciais utilizados.
Vale demostrar as ferramentas usadas na modelagem do sensor. Algumas ferramentas
sao aplicadas de modo padrao no modelo, exemplo: Wave Equation, Electric - onde é
o recurso principal para esta interface fisica. A equacao governante pode ser escrita na
forma para os problemas de tempo harmonico; Initial Values - adiciona um
valor inicial para o campo elétrico que pode servir como uma estimativa inicial para
um solucionador nao linear. A mostra a fisica RF aplicada para a solugao

eletromagnética do sensor.
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Figura 24 — Fisica RF apicada na solucao do comportamento do sensor.

4.3.1.1 Condutor Elétrico Perfeito (Perfect Electric Conductor)

A condicao de limite do condutor elétrico perfeito é um caso especial da condicao
de contorno do campo elétrico que define o componente tangencial do campo elétrico
para zero, dessa forma se tem um material com condutividade infinita. E usado para
modelar uma superficie metélica sem perdas (por exemplo, um plano de solo) ou como
uma condi¢ao de contorno do tipo simetria, ou seja, metais com uma 6tima condutividade,
resultando em uma simulacao bem mais rapida [32][II]. Essa condicao é previamente
aplicada no contorno da regiao de calculo para que ela seja delimitada na solucao da

equagao de onda, evitando o célculo a propagagao infinita [12], conforme a [Figura 25|
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Figura 25 — Condigao de contorno de um condutor elétrico perfeito aplicado no sensor.

4.3.1.2 Dominio Far-Field

No sensor SPR é extremamente importante o comportamento do campo radiado,

através do seu angulo no prisma, para o monitoramento dos analitos, por isso os diagramas
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de campos distantes devem ser estudados. Para configurar um calculo de campo distante é
adicionada uma ferramenta de Far-Field Domain e especificado os dominios de campo

distante no sensor, conforme a

1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
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Figura 26 — Dominios para o calculo do campo distante do sensor.

4.3.1.3 Ponto de Dipolo Elétrico (Electric Point Dipole)

Essa Ferramenta adiciona na geometria um ponto de dipolo elétrico (elemento
infinitesimal de corrente) em modelos 3D e 2D, sendo que, isso representa o caso limite
de quando o comprimento d de um filamento de corrente elétrica carregando corrente
uniforme [ se aproxima de zero, enquanto mantém o produto entre I e d. O momento de
dipolo é uma entidade vetorial com diregdo positiva definida pelo fluxo de corrente [11].
Definiu-se uma especificagao do VED com magnitude da corrente elétrica de p=1A4-m
com direcao de momento n, vertical no eixo a,. A mostra o elemento filamento
de corrente elétrica aplicada no ponto referente a localizacdo de um analito para simular a

sua re-émissao e a excitagdo das SPPs no sensor SPCE.

4.3.2 Discretizacao da Malha

As configuragoes de malha determinam a resolugdo da malha de elemento finito
usada para discretizar o modelo. O método do elemento finito divide o modelo em elementos
pequenos de formas geometricamente simples, em cada elemento finito um conjunto de
fungoes polinomiais é usado para aproximar o campo eletromagnético e determina a resposta
do sensor. E possivel controlar o ndmero, o tamanho e a distribuicio dos elementos usando

as configuragoes manuais de Tamanho e Distribuigao [I1]. Ponto crucial na simulacao fisica
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Figura 27 — Filamento de corrente elétrica aplicada em um ponto, simulando a re-emissao
dos analitos sobre o sensor SPCE.

em métodos numéricos é a malha de discretizacao, pois ela define a precisao do resultado e
a carga computacional exigida [12]. Refinar o tamanho da malha para melhorar a precisao
computacional sempre envolve algum sacrificio na velocidade e, normalmente, exige um

uso maior de meméria [11].

Para uma solu¢do mais precisa do sensor, foi escolhido uma malha do tipo malha
controlada pela fisica (physics-controlled mesh), onde a malha pode ser gerada automati-
camente, onde é levado em conta predefini¢oes das caracteristicas fisicas e geométrica do
modelo [I2]. Foi escolhido uma malha com tamanho dos elementos extremamente finos
(extremely fine). Em Electromagnetic Waves, Frequency Domain a malha controlada pela
fisica dimensiona automaticamente o tamanho maximo do elemento da malha conforme o
comprimento de onda muda em diferentes regioes dielétricas e magnéticas [11]. Ao escolher
essa opgao tem-se 4 opgoes para o parametro de controle (Tamanho maximo do elemento
de malha). Do estudo (o padrao), definido pelo usudrio, frequéncia ou comprimento de
onda. Para qualquer um, é recomendavel aplicar tamanho maximo do elemento de malha
no espago livre sendo 1/5 do comprimento de onda do vicuo para a frequéncia inserida,
para o modelo o tamanho maximo foi de A\/15. O tamanho maximo do elemento de malha
em meios dielétricos é aquele no espago livre dividido pela raiz quadrada do produto da
permissividade e permeabilidade relativas [I1]. A discretizacao final do modelo é mostrado

na [Figura 28| abaixo.

Para as malhas padrao controladas pela fisica, o software configura as sequéncias
de malha automaticamente. A discretizacao para os dominios de Far Field e da fisica do

sensor (prisma/ouro/Ar), foi feita com elemento do tipo Free triangular com refinamento
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Figura 28 — Malha de Discretizacao do modelo do sensor SPCE feita no COMSOL
Multiphysics®.

extremamente fino, ja a discretizacdo da camada PML foi definida uma malha quadrilateral
2D do tipo Mapped com distribuicao com 10 camadas distribuidas com os elementos da
malha ao longo da aresta de fronteira da camada de ouro. A malha completa consiste em

399580 elementos de dominio e 5670 elementos de limite.

4.3.3 Estudo (Study) do modelo

A ferramenta Study contém todos os nds que definem como resolver o modelo, para
o sensor modelado a etapa (Step) de estudo é de acordo com a fisica aplicada, ou seja,
no Frequency Domain, |Figura 29, Também é usado a ferramenta Parametric Sweep para
encontrar a solugao em uma sequéncia de problemas quando se varia alguns parametros

de interesse [11].

A simulagao foi feita em um Notebook com meméria RAM de 8GB com processador
Intel(R) Core(TM) i7-7500U CPU @2.70GHz~2.90GHz, onde o tempo de computagao
foi entre 2min a 8 min. Vale ressaltar que um dos beneficio de modelagem em 2D ¢é o
baixissimo custo computacional e tempo de computagao muito reduzido em comparagao

com a modelagem em 3D. Todos os resultados serao analisados no [Capitulo 5|
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Figura 29 — Janela de estudo usado nas simulagoes.

4.4 Modelo 2 - Sensor SPR na configuracao SPCE com 4 camadas
2D

A modelagem do sensor com 4 camadas segue os mesmos passos dos modelos com
3 camadas, sendo que a adicao de uma camada equivale ao dielétrico espacador do sensor
(Si03), que pode ser entendido como a substéncia que ira ligar os analitos ao sensor,
equivalendo a um modelo proximo do real . A anélise do modelo com quatro
camadas é o foco principal desse trabalho, essa analise sera feita afim de se obter concor-
dancia entre os resultados do sensor na configuracdo SPCE com resultados experimentais
ja obtidos em trabalhos realizados de sensores SPR na configuragdo Kretschmann [15],
para isso a camada onde estarao localizados as nanoparticulas sera substituida por uma
camada de dgua (H20). A camada de SiO; foi adicionada em cima da camada de ouro,
com uma espessura equivalente a altura do VED com 2’ = 29.12nm. O modelo de 4
camadas criado no COMSOL Multiphysics®, com os mesmo parametros da é

mostrado na abaixo:

Os parametros de propriedades elétricas dos materiais €,, assim como espessura
das camadas [ e o comprimento de onda de excitagdo A\ foram retirados de [I5], onde
sao valores de parametros 6pticos obtidos usando o procedimento experimental descrito
em uma plataforma de sensoriamento de SPR na configuracao Kretschmann. Devido a
reciprocidade eletromagnética do sensor Kretschmann e SPCE, esses valores foram fixados

afim comparar os resultados finais do sensor SPCE e validar o modelo criado no COMSOL.

A [Tabela 2] mostra esses valores.

Tabela 2 — Propriedade dos materias usados na modelagem do sensor de 4

Camadas.
A SF4( ¢,) Ouro(e,) l Si0s(e;) l H50(e,)
633nm]  3.06  —11.91+j-151 49.8mm| 215  29.12nm| 177
783[nm]  3.02  —2348+4;-1.79 498nm] 213  29.12mm]  1.76

Fonte: Adaptado de [15]

A discretizacao do sensor com 4 camadas segue as mesmas especificacoes do modelo
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Figura 30 — Modelo do sensor com 4 camadas feito no COMSOL Multiphysics®.

com 3 camadas com malha do tipo malha controlada pela fisica ( physics-controlled
mesh), com tamanho dos elementos extremamente fino (extremely fine). A malha completa
consiste em 731164 elementos de dominio e 9177 elementos de limite. Nota-se que a malha
de discretizacdo no meio H,O tem tamanhos de elementos de malha menores que em
os mesmos dominios para o Ar no modelo de 3 camadas, pois em meios dielétricos o
tamanho maximo é aquele no espaco livre (A/15) divido pela raiz quadrada do produto
da permissividade e permeabilidade relativas do meio. A simulagao totalizou em média
3719856 de nuimeros de graus de liberdade resolvidos em um tempo de 2 min no Study 1.
Todos os resultados serao discutidos no a seguir.
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Figura 31 — Malha de discretizagdo do Modelo do sensor com 4 camadas feito no COMSOL
Multiphysics®.



5 Resultados e Discussoes

Apés a modelagem e solucdo numérica do sensor no Study os resultados sao
apresentados e armazenados na janela Results do COMSOL Multiphysics®, nesse capitulo

serao apresentados todos os resultados para os tipos de modelo criado.

O objetivo foi analisar a resposta eletromagnética da estrutura multicamada para
diferentes parametros como a posigao (altura do dipolo) e frequéncia de radiacdo, para
avaliar e validar o funcionamento do modelo e assim fazer a comparacao com outras
referéncias, monitorando principalmente os diagramas de campos distantes (Far Field)
e campos proximos (campos totais H, e E,) considerando também tipos de modos que
sao excitados no sensor em funcao das caracteristicas das fontes dos elementos radiadores
(comprimento de onda). Os modelos criados sao todos em 2D, afim de tornar as simulagoes
e obtencao de resultados mais praticos e mais rapidos, com pouco custo computacional. Os
resultados obtidos foram comparados com resultados obtidos de outros trabalhos, como o
método DCIM (Método das Imagens Complexas Discretas) [13], pelo método FEM usando
o COMSOL Multiphysics® em 3D [12] e com resultados experimentais [I5] usando o sensor
na configuracao Kretschmann, para fins de validacdo do modelo criado e seus resultados
obtidos.

O problema eletromagnético equivalente destes nanosensores plasmonicos pode ser
representado por elementos radiadores excitados e situados em estruturas multicamadas,
sendo que o processo de re-emissao de nanoparticulas, inicialmente excitadas por umas fonte
externa, ¢ equivalente com a emissao de um dipolo e do ponto de vista do eletromagnetismo
uma nanoparticula pode ser descrito como um dipolo radiando com comprimento de onda A
[12][13][33]. O sensor SPCE para este trabalho ¢ inicialmente simplificado em trés camadas
conforme a com um dipolo infinitesimal (VED), localizado na camada de Ar,
em cima de uma camada fina de ouro, que por sua vez se localiza em cima de um prisma
optico SF4. Mais adiante o sensor é analisado para uma estrutura de 4 camadas, onde
¢é incluida uma camada de SiOy equivalente ao dielétrico espacador do sensor e o meio

externo considerado como agua, conforme a [Figura 15

5.1 Analise e Validacdo do Sensor SPCE 2D com 3 Camadas

Para validar o modelo 2D criado e alguns resultados parciais, parametros como
a permissividade dos materiais, comprimento de onda, e entre outros, foram fixados
conforme a referéncia [12], com as seguintes propriedades elétricas de permissividades
relativas da camada de Ar, ouro e prisma(SF4): ¢,; = 1, .0 = —11.672 — j1.352 e

g0 = 3.0615, respectivamente. Todos os materiais sao considerados nao magnéticos
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( = 1). Com um VED localizado a uma altura 2z’ = 20nm da camada de ouro (com
espessura [ = 50 nm) operando com um comprimento de onda A\ = 633 nm. A equivaléncia
eletromagnética do sensor com 3 camadas , assim como seu modelo criado no
COMSOL Multiphysics® e sua discretizagao foram apresentados

no |Capitulo 3| e [Capitulo 4} O objetivo foi analisar a resposta eletromagnética do sensor

com 3 camadas, monitorando principalmente os diagramas de campos distantes (Far Field)
e as componentes de campo H, ou E, e comparado os resultados de 0gpp com [12]. A

simulacdo teve um nimero de graus de liberdade de 2861749 resolvidos em um tempo

de solucao igual a 2min. As [Figura 32| [Figura 33| e [Figura 34] mostram os resultados

obtidos da componente real F, do campo elétrico, do modulo da fase de H, e o diagrama
de campo distante (Far Field) bidimensional obtidos no modelo 2D, comparados com os

resultados obtidos em um modelo 3D da referéncia [12]], respectivamente.

Surface: Electric field, z component (V/m)
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Figura 32 — Componente real F, do campo elétrico para o sensor com 3 camadas obtido
no COMSOL Multiphysics®: (a) Para o modelo 2D criado e (b) para o modelo
3D comparativo. Adaptado de [12].
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E possivel observar da a formagao de plasma de superficie nas direcoes
do eixo —z e +x acima da camada de ouro e que ondas planas Transversais Magnéticas
(TM) surgem na camada do prisma. Sabe-se que os analitos avaliados irradiam luz nao
polarizada e apesar do emissor 6ptico/dipolo ser ndo polarizado, da nota-se
que a luz que ira incidir no detector 6ptico sera altamente polarizada no modo TM com
um angulo de acoplamento caracteristicos dos radiadores presentes na primeira camada.
Apesar da diferenca nas intercidades dos campos obtidos em relacao ao modelo 3D, no
estudo de sensores SPR o resultado mais importante observado ¢ a fase dos campos obtidos,
que independente dos tipos de fonte de excitagdo usado e da dimensao do sensor (2D ou 3
D), devem ser iguais. O dngulo das frentes de ondas planas, no modo TM, na camada do

prisma é observado no grafico de campo distante (Far Field). Esse angulo fica em torno de
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Figura 33 — Modulo da fase de H, do campo magnético para o sensor com 3 camadas
obtido no COMSOL Multiphysics®, (a) Para o modelo 2D criado, (b) Para o
modelo 3D comparativo. Adaptado de [12].
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Figura 34 — Diagrama de Far Field bidimencional do sensor com 3 camadas obtido no
COMSOL Multiphysics®.

Ospp ~ 35°, como mostra a proximo da referéncia [12] com valor de dngulo de
acoplamento fgpp ~ 34.8° obtido em um modelo 3D no COMSOL Multiphysics®. Ondas
TM surgem na camada do prisma porque parte da emissao estd no modo TM e excita
uma onda SPP na superficie Ar/Ouro e a onda evanescente que ultrapassa a fina camada

de ouro serd irradiada no prisma com polariza¢do no modo TM [13].
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Os resultados obtidos foram bastante condizentes com os da referéncia [I2] e mais
importante ainda foi obaixo custo computacional do modelo 2D criando em relagao ao
modelo 3D usando em [I2]. Os resultados obtidos em [I2] além da alta necessidade de
memoria computacional (utiliza-se cerca de 28GB de RAM) também demandaram varias
horas de processamento no COMSOL Multiphysics® (de 8 a 10 horas), senso que no modelo
2D criado teve um tempo para solucao de 2min para uma malha extremamente fina

controlada pela fisica.

Para a anéalise do modelo em funcao da altura z’ da linha de corrente, foi usado
o mesmo modelo da andlise anterior, com os mesmos parametros, onde foi analisado os
resultados para valores de 2’ = 20 nm, 50 nm, 100 nm, 150 nm e 200 nm. Foi usado a opcao
Parametric Sweep do Study do COMSOL Multiphysics® para solucionar problemas com
variagao de parametros, onde a simulagao durou 8 min e 19 s. A malha de discretizagdo nao
pode ser muito refinada pois esse tipo de andlise exigi muito mais recurso computacional.
A mostra os resultados de Far Field obtidos para o modelo 2D e a comparacao
com o resultado do modelo 3D da referéncia [I2], obtendo-se d&ngulos de acoplamento bem
proximos, observados pelos 16bulos inferiores na camada do prisma onde sao direcionados
em um angulo de acoplamento fgpp caracteristicos das propriedades elétricas do sensor e
dos analitos em sua superficie. Vale ressaltar que a identifica¢do do angulo no gréafico de

Far Field é obtido de maneira visual e nao é dado em uma escala mais precisa e exata.

A .(a) a presenta o diagrama de campo distante onde pode-se fazer uma
analise da intensidade do campo distante para diferentes valores de 2’ e medir o Angulos
de acoplamento #gpp de acordo com a direcao da linha de Far Field na regiao do prisma.
Esses angulos dao a dire¢ao de propagagao da frente da onda plana (TM) no prisma, onde
os angulos para os modelos 2D e 3D é em torno de f5pp ~ 35°. Nota-se que a intensidade
dos 16bulos inferiores e superiores, que dependem do acoplamento de campo no prisma e
do campo total na camada de Ar respectivamente, diminuem com o aumento da altura
da linha de corrente z’. Portanto, a onda SPP acopla-se cada vez melhor por campo
proximo quando os elementos radiadores estiverem mais proximas do sensor SPCE e assim

tornando-se mais facil de identificar o &ngulo de acoplamento Ospp [12][13].

Os resultados obtidos do modelo 2D criado em comparacao com os do modelo 3D,
apesar de terem uma perda nas intensidades nos campos eletromagnéticos obtidos e também
no campo distante, tem uma boa concordancia na anélise do angulo de acoplamento fspp
0 que é extremamente importante para caracterizacao dos analitos analisados no sensor
plasmonico. Com isso, usou-se o modelo desenvolvido para simulagoes comparativas com
resultados obtidos pelo método DCIM (Método das Imagens Complezas Discreta) criado
pela referéncia [13]. Para isso, usou-se as mesmas propriedades elétricas de [I3] para o
sensor SPCE com trés camadas, tal que as permissividades relativas do Ar, Ouro e do

Prisma foram: €,y = 1, €,0 = —11.53 — j1.2 e ,5 = 2.3, respectivamente. O VED esta
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Figura 35 — Diagrama de campo distante bidimensional obtido no COMSOL
Multiphysics®, para o sensor com 3 camadas variando a altura 2, (a) para o
modelo 2D criado e (b) modelo 3D comparativo. adaptado de [12]

localizado & uma altura 2z’ = 20 nm da fina camada de Ouro com espessura de 50 nm e
operando com um comprimento de onda A = 633 nm. As especifica¢oes de construcao do

modelo e da malha aplicada seguem os mesmo passos da comparac¢ao com o modelo 3D. A
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simulagao teve um ntimero de graus de liberdade de 4551265 resolvidos em um tempo de

solucao igual a 2min e 50 s.

A |[Figura 36(a) e |[Figura 36|b) mostram a parte real do campo elétrico F, em dB
obtido via DCIM e via um modelo 3D no COMSOL criados por Sousa [I3]. A [Figura 36(c)
mostra o mesmo componente de campo em dB obtido pelo método numérico criado por
K. A. Michalski [I4]. J4 a [Figura 36|(d) foi obtida pelo modelo 2D desse trabalho onde

observa-se das figuras que o comportamento das ondas na camada do prisma se assemelha a

ondas planas altamente direcionadas em um angulo de acoplamento especifico. Observa-se
também que as distancias entre as frentes de onda em todos os resultados sdo iguais, ou

seja, mesmo comprimento de onda.
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Figura 36 — Componente real F, do campo elétrico em dB para o sensor com 3 camadas
obtido via: (a) DCIM adaptado de [13], (b) para o modelo 3D COMSOL.
Adaptado de [13], (¢) método numérico de [14] e (d) modelo 2D criado no
COMSOL.

A (d) mostra a fase do campo elétrico £, em radianos obtido pelo modelo
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2D criado e comparado com resultados obtidos pelo método DCIM [13] (Figura 37} (a)),
pelo método numérico feito em [14] (Figura 37} (b)) e pelo modelo 3D feito no COMSOL
por [12] (Figura 37l(c)). Observa-se que os resultados obtidos sdo bem semelhantes em
relacdo aos planos de fase, principalmente proximo a fonte de excitagdo. Os planos de
fase do modelo 2D criado é mais préximo do modelo 3D, visto que o método de solugao
é igual e com o mesmo Software, mas com resolugdo de imagem bem mais refinada. O

comportamento das ondas planas acopladas, no modo TM, que surgem na camada do

prisma é bastante visivel nas [Figura 36| e |Figura 37, onde a frente de onda na camada do

prisma tem angulo de acoplamento Ogpp ~ +43.5°.
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Figura 37 — Fase da componente F, do campo elétrico em radianos para o sensor com 3
camadas obtido via: (a) DCIM adaptado de [I3], (b) método numérico feito
por [14], (¢) obtido no COMSOL em um modelo 3D criado por [12] e (d)
modelo 2D criado no COMSOL.

A mostra o diagrama de campo distante (Far Field) obtido para o modelo
2D criado em comparacao com o resultado via DCIM feito por [I3]. Observar-se que as
intensidade das linhas de campo distante (16bulos inferiores) na camada do prisma sao
altamente direcionadas em um angulo de acoplamento caracteristicos, sendo que para o
modelo 2D via COMSOL é igual a Ogpp ~ +43.5° e para o método DCIM é Ospp ~ +43.7°.
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Os resultados obtidos em [Figura 32| a [Figura 38 mostram boa concordancia e aproximacao

com os resultados das referéncias comparadas, principalmente na identificacdo do angulo
de acoplamento Ogpp, visto que a identificacdo do angulo no grafico de Far Field é obtido
de maneira visual e nao é dado em uma escala mais precisa e exata, sendo assim validando
a metodologia e o formalismo do modelo 2D criado no COMSOL Multiphysics®. Com isso,
o passo final desse trabalho serd analisar o modelo com 4 camadas em relagao a resultados

experimentais para um sensor Kretschmann de 4 camadas.
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Figura 38 — Diagrama de campor distante (Far Field) para o sensor com 3 camadas
obtido via: (a) modelo 2D criado com angulo de acoplamento 0gpp ~ +43.5°
e (b) DCIM adaptado de [I3] com &dngulos de acoplamentos quase idénticos
para os dois métodos de solugao, Ospp ~ +43.7°.
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5.2 Analise do Sensor SPCE 2D com 4 Camadas

A primeira andlise do projeto foi a modelagem de uma estrutura com trés camadas e
para termos comparativos, os resultados obtidos foram bastante coerentes com as referéncias
[12][13]. A analise feita aqui é com o modelo de 4 camadas do sensor da sendo
que a primeira camada onde estao localizadas as nanoparticulas no canal microfluidica
é composto de dgua(H0) e a introdugdo da camada referente ao dielétrico espagador
(Si03) no modelo totalizard as 4 camadas. O elemento espagador (dielétrico espagador),
pode ser entendido como a substancia que ird ligar os analitos ao sensor e essa anélise
sera feita afim de se obter concordancia entre os resultados do sensor na configuragao
SPCE com resultados experimentais [I5] obtidos por trabalhos realizados em parceria de
um sensor SPR na configuragdo Kretschmann. Parametros como a permissividade dos
materiais €,, comprimento de onda A de emissao do dipolo (VED), espessura das camadas
[ foram retiradas de [I5], onde esses valores estao descritos na tal que a altura 2’/
do VED é dada pela espessura do dielétrico espagador.

A equivaléncia eletromagnética do sensor com 4 camadas (Figura 15]), o modelo
criado no COMSOL Multiphysics® (Figura 30) e sua discretizacdo (Figura 31)) foram

apresentados no [Capitulo 3| e [Capitulo 4 A simulagdo para os primeiros parametros
da onde A\ = 633 nm, teve um numero de grau de liberdade igual a 3719856

resolvidos em um tempo de solucao igual a 1 min e 48 s. O objetivo foi analisar a resposta

eletromagnética da estrutura multicamadas, monitorando principalmente os diagramas

de campos distantes (Far Field) e comparando os resultados de fspp com os de [15]. As

[Figura 39| e [Figura 40| mostram os resultados obtidos da componente F, do campo elétrico

com sua fase e o diagrama de campo distante (Far Field) em t = 0 s, respectivamente.
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Figura 39 — Resultados obtidos para os primeiros parametros no modelo 2D com 4
camadas: (a) Componente F, do campo elétrico e (b) Fase de E,.

E possivel observar da o surgimento de ondas SPPs acima da camada
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Figura 40 — (a) Diagrama de Far Field bidimensional do sensor 2D com 4 camadas obtido
no COMSOL Multiphysics®, com angulo de acoplamento fspp ~ 58°. (b)

Perfil experimental de angulo minimo SPR em \; = 633 nm, com angulo de
ressonancia 6 ~ 58.5°. Adaptado de [15]

de Ouro, tanto na camada de Si0y como na camada de H»O, e que as ondas planas
diretamente polarizadas (modo TM) que surgem na camada do prisma tem um angulo
de acoplamento Ospp = 58° onde se pode observar com mais precisao do diagrama de
campo distante da |Figura 40f(a). Observa-se que o dngulo obtido para os pardmetros
referentes a A = 633 nm tem uma boa concordancia com o mostrado na referéncia [I5] para
os mesmos pardmetros onde o angulo de ressonancia é 6 ~ 58.5° (Figura 40|b)) obtido

experimentalmente de um sensor SPR na configuracao Kretschmann.

A simulacdo para os segundo parametros da onde \y = 783 nm, teve

um numero de grau de liberdade igual a 3987522 resolvidos em um tempo de solucao

igual a 1min e 59s. A |[Figura 41| e a [Figura 42(a), mostram os resultados obtidos da

componente F, com sua fase e o diagrama de campo distante, respectivamente, para a
segunda analise do modelo com 4 camadas, onde é observavel o surgimento de ondas SPPs
acima da camada de ouro e as frente das ondas planas acopladas na camada do prisma
sao altamente direcionadas em um angulo de acoplamento 0spp & 55°. O resultado obtido
para o angulo de acoplamento, observado no grafico de Far Field da (a,), para
A = 783 nm teve boa concordancia com o da referéncia [I5], que obteve um angulo de
ressondncia § ~ 54.2° obserevado na [Figura 42|(b). Vale ressaltar que a observacdo do
angulo na é feita visualmente, sem uma escala precisa e mais exata.

Comparando os gradicos de Far Field para os dois comprimentos de onda ([Figura 40
e|Figura 42)) observa-se que o melhor acoplamento das ondas SPPs é para o comprimento de
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Figura 41 — Resultados obtidos para os segundos parametros no modelo 2D com 4 camadas:
(a) Componente E, do campo elétrico e (b) Fase de F..
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Figura 42 — (a) Diagrama de Far Field bidimensional do sensor 2D com 4 camadas para
os segundos parametros obtido no COMSOL Multiphysics®, com angulo de
acoplamento f0gpp = 55°. (b) Perfil experimental de angulo minimo SPR em
Ay = 783 nm, com angulo de ressonancia 6 ~ 54.2°. Adaptado de [15]

onda A\; = 633 nm, onde é possivel observar que o campo irradiado na camada do prisma,
entre os dois casos, se acopla com mais intensidade, sendo que sao mais direcionados em

apenas uma direcao especifica, para o primeiro grafico de campo distante (Far Field).



6 Conclusao

Nesse trabalho, foi apresentada a solucdo numérica, por meio do método dos
elementos finitos (FEM), de sensores plaménicos na configuragao SPCE com 3 e 4 camadas
usando o Software COMSOL Multiphysics® em modelagem 2D. Os principais resultados
observados foram as componentes F. do campo elétrico com sua fase, e principalmente os
diagramas de campo distante (Far Field), onde obteve-se os dngulos de ressonéncia 0spp,
que ¢ o principal resultado na andlise de sensores SPR para caracterizagao e identificagao

dos analitos em sua superficie.

A primeira andlise feita com o modelo 2D do sensor com 3 camadas foi para
comparar com resultados de um modelo 3D criado utilizando o mesmo Software em [12] e
validar o modelo criado. Apesar das componentes de campo obtidas terem uma escala de
intensidade menor, os resultados obtidos foram bastantes condizentes em comparagao a
resultados obtidos em um modelo 3D feito por [12], onde o dngulo de acoplamento obtido
Ospp =~ 35° foi bem préximo do obtido no modelo 3D de 6 ~ 34.8°. No estudo de sensores
multicamadas, independentemente do tipo da fonte de excitagao ou do tipo de modelo (2D
ou 3D), a fase da radiagdo que se acopla através do prisma deve ser igual e os principais
comportamentos observados é o comprimento de onda A das frentes de onda obtidos junto
com a direcao fgpp da radiacdo na camada do prisma, que depende da estrutura e das
propriedades elétricas do sensor SPCE. Vale ressaltar que a observacao do angulo fspp,
obtidos através dos diagramas de Far Field, é feita visualmente e sem uma escala de

precisao alta.

Analisando o sensor de 3 camadas para uma variacado paramétrica da altura z’
do elemento radiador sobre sua superficie, observou-se que a onda SPP acopla-se cada
vez melhor por campo proximo quando os elementos radiadores estiverem mais préximas
do sensor SPCE em 2z’ = 20 nm e assim tornando-se mais facil de identificar o d&ngulo de

acoplamento Ogpp.

O sensor 2D com 3 camadas também foi analisado e comparado com resultados
obtidos usando outros métodos de solucao como o DCIM. Os resultados observados foram
bem préximos dos obtidos via DCIM, principalmente do angulo de acoplamento que foram
quase idénticos. A reciprocidade dos resultados obtidos validam o modelo 2D criado, tendo
como principal ponto positivo o pequeno custo computacional para simulacao e solucao
dos problemas resolvidos em sensores SPR, principalmente em relacdo ao modelo 3D que
utiliza-se cerca de 28GB de RAM usando o mesmo Software e demandando varias horas
de processamento (de 8 a 10 horas). Vale lembrar que o modelo 2D criado tem um tempo

de processamento em torno de 2min a 8 min .



A dltima etapa do trabalho foi analisar o mesmo modelo 2D para um sensor SPCE
com 4 camadas, onde os resultados obtidos foram comparados com resultados experimentais
obtidos em [I5] para um sensor SPR na configuragdo Kretschmann. Os resultados obtidos
foram satisfatorios e através da comparagao com a referéncia [15], pode-se valida-los junto
ao modelo numérico feito no COMSOL Multiphysics®. Através dos resultados comprovou-se
também a reciprocidade eletromagnética do sensor SPR na configuracao SPCE com o

sensor SPR na configuragdo Kretschmann.

Portanto, os resultados obtidos neste estudo foram satisfatérios, coerentes e con-
sistentes. com isso, esse trabalho pode servir de base para analise de sensores SPCE na
deteccao de nanoparticulas ou nanopoluente, pois os resultados obtidos mostram que o
sensor SPCE, tem suas ondas irradiadas no prisma (no modo TM) altamente direcionadas

em um angulo especifico ao incidir no detector.

6.1 Trabalhos Futuros

Com os conceitos adquiridos e aprimorados na area de Sensores Plasmonicos e na
modelagem de estruturas multicamadas usando o Software COMSOL Multiphysics®, esse

trabalho pode ser estendido para trabalhos futuros em:

o Analisar parametricamente o modelo para diferentes comprimentos de onda, na faixa

optica.

o Tentar otimizar o sensor, como melhorar sua sensibilidade. Através por exemplo da

utilizagao de grafeno.
o Analisar as outras componentes de campo elétrico e as magnéticas.

o Comparar os resultados com outro métodos de solu¢ao, como por exemplo o Método
dos Momentos (MoM), Método das Diferengas Finitas e etc.

« Modelar no COMSOL Multiphysics® outras configuracoes de sensores SPRs, como a

Kretschmann ou Otto.
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