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Zweidimensionale Anordnungen hochbrechender dielektrischer Nanoresonatoren bieten vielfaltige

neue Mdoglichkeiten, um Licht mit hoher Effizienz zu kontrollieren.

Isabelle Staude

Mie-Resonanzen sind fiir die Lichtstreuung ver-
antwortlich, die Schonwetterwolken ihre weifle
Farbe verleiht. Weniger bekannt ist, dass sich maf3-
geschneiderte Mie-Resonanzen dielektrischer
Designer-Nanopartikel einsetzen lassen, um Licht
gezielt zu manipulieren. Damit ist es méglich, nano-
meterdiinne Metafilme zu konstruieren, welche
kiinftig die Aufgaben konventioneller optischer
Komponenten libernehmen und neue photonische
Funktionalitaten bereitstellen kénnten.

as im 17. Jahrhundert von Christiaan Huygens

formulierte Prinzip besagt, dass jeder Punkt ei-

ner Wellenfront den Ausgangspunkt einer neuen
Elementarwelle bildet [1]. Entsprechend lasst sich die
Wellenfront einer Lichtwelle durch Aufprigen einer
raumlich variierenden Phasenverteilung kontrollie-
ren. Dies ist der Schliissel zu einer Reihe optischer
Funktionalititen wie Strahlablenkung, -formung und
Fokussierung. Meist erfiillen diese Aufgaben konventi-
onelle optische Komponenten wie Linsen, welche dem
einfallenden Licht eine rdumliche Phasenverteilung
durch Propagation in einem transparenten Material
iiber makroskopische Distanzen aufpragen.

Die Fortschritte in der Nanotechnologie ermdgli-
chen es, diese Funktionen nun auch durch struktu-
rierte Filme, die nur zehn bis wenige hundert Nano-
meter diinn sind, bereitzustellen. Dabei handelt es sich
um so genannte photonische Metafilme bzw. -oberfli-
chen [2]. Ahnlich wie dreidimensionale photonische
Metamaterialien, die andere optische Eigenschaften
als natiirliche Materialien besitzen konnen [3], bieten
Metafilme zahlreiche Freiheitsgrade, die tiber diejeni-
gen konventioneller optischer Komponenten hinaus-
gehen. Beispiele sind eine lokal polarisationssensitive
optische Antwort oder mafigeschneiderte Dispersion.

Metafilme sind meist aus Nanopartikeln aufgebaut,
die auf Subwellenldngenskala in einer Ebene angeord-
net sind. Dadurch treten keine héheren Beugungsord-
nungen auf, sodass saimtliches Licht in der fundamen-
talen Ordnung verbleibt. Das oszillierende elektrische
Feld einer einfallenden Lichtwelle fiihrt je nach Materi-
al zur periodischen Verschiebung von freien und/oder
gebundenen Ladungstragern in den Nanopartikeln
und damit zu lokalen Strémen, deren Dynamik sich in
guter Naherung als getriebener harmonischer Oszilla-
tor beschreiben lésst. Die oszillierenden Strome strah-
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len wiederum elektromagnetische Felder ab, die sich
mit der einfallenden Welle iiberlagern. Im einfachsten
Fall linearer oszillierender Strome entsteht elektrische
Dipolstrahlung. Dabei ist es moglich, die Resonanzfre-
quenz durch Grofle, Materialkomposition, Form und
Anordnung des jeweiligen Nanopartikels gezielt einzu-
stellen. Fiir zehn bis wenige hundert Nanometer kleine
Partikel liegen die Resonanzfrequenzen im sichtbaren
und nahinfraroten Spektralbereich.

Der charakteristische Phasenverlauf eines harmo-
nischen Oszillators hilft dabei, die Phase in der Ebene
raumlich zu kontrollieren: Fiir Frequenzen unterhalb
der Resonanzfrequenz folgt der im Nanopartikel in-
duzierte Strom der Phase des elektrischen Feldes der
treibenden Lichtwelle, nahe der Resonanz hinkt er

® Photonische Metafilme bestehen aus Nanopartikeln, die
auf Subwellenldangenskala in der Ebene angeordnet sind.

m FEine einfallende Lichtwelle verschiebt die Ladungstra-
ger in den Nanopartikeln und verursacht oszillierende
Stréme, die elektromagnetische Felder abstrahlen.

m Gelingt es, in den Nanopartikeln gekreuzte elektrische
und magnetische Dipole mit vergleichbarer Resonanz-
starke und -breite anzuregen, lasst sich die transmit-
tierte Phase bei hoher Transmission kontrollieren.

m Damit bieten nanoskopisch diinne Filme grundlegend
neue Moglichkeiten, z. B. fur multifunktionale, durch-
stimmbare und nichtlineare optische Komponenten.
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Dielektrische
Metafilme, hier als
farbige Quadrate
zu sehen, lassen
sich im Labor
optisch charakteri-
sieren.
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Abb.1 Die Abstrahlcharakteristik elektri-
scher und magnetischer Dipole mit Di-
polmomenten pep bzw. ump (a) zeigt, dass
fir die Uberlagerung eines gekreuzten
elektrischen und magnetischen Dipol-
strahlers Licht in eine Richtung emittiert
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wird. Transmittierte elektrische Feldam-
plitude und Phasenverzdgerung fir ein
Array aus gekoppelten elektrischen und
magnetischen Dipolen mit identischen

resonanten Polarisierbarkeiten (b). Der

Resonanzbereich ist grau schattiert.

ihr um /7 hinterher, fiir hohere Frequenzen wird er
gegenphasig. Prinzipiell gilt es also, die Resonanz-
frequenz der Nanopartikel als Funktion ihrer Position
in der Ebene anzupassen.

Allerdings kann eine einzelne Resonanz nur den Be-
reich von Ag = mabdecken. Zudem geht die Resonanz
eines Arrays von Nanopartikeln mit einem Minimum
in der Transmission einher, da die abgestrahlten Felder
in Vorwirtsrichtung destruktiv mit der einfallenden
Welle interferieren. Damit ist der Metafilm gerade
im relevanten Spektralbereich nahezu lichtundurch-
lassig. Doch Nanoresonatoren, welche die optische
Anregung oszillatorischer Kreisstrome ermoglichen,
besitzen nach dem Induktionsgesetz neben der elekt-
rischen auch eine magnetische Polarisierbarkeit. Fiir
die Superposition eines gekreuzten elektrischen und
magnetischen Dipolstrahlers stellt sich eine einseitige
Abstrahlung ein, wie sie auch die (fiktiven) Huygens-
schen Elementarwellen aufweisen (Abb. 1a).

Um zu iberpriifen, wie sich Nanoresonatoren mit
einer elektrischen und einer magnetischen Polari-
sierbarkeit auf die Transmissionseigenschaften des
Metafilms fiir senkrecht einfallende ebene Wellen mit
Frequenz w auswirken, beschreiben wir diesen als ein
zweidimensionales Gitter aus gekoppelten elektrischen
und magnetischen Dipolen mit resonanten Polarisier-
barkeiten (Resonanzfrequenzen wem, Dampfungskon-
stanten ye.m). Fiir eine unendliche Ausdehnung des
Gitters, starke Resonanzen und Anregung mit einer
ebenen Welle nehmen die komplexen Reflexions- und
Transmissionskoeffizienten die folgende Form an [4]:

t=1+

2iy.w 21Ymw ( 1)
Wi- W =2ipw W~ 0 = 2P
2iy.w 20Ymw

r=

W =W =2iPe0 W~ @ = 2iYmw

Der letzte Term beschreibt jeweils die magnetische, der
vorletzte die elektrische Antwort. Setzen wir w.= wn
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und ye = ym, so wird der Metafilm iiber den gesamten
Resonanzbereich transparent (Abb. 1b). Die resonante
Antwort des Systems zeigt sich in der Phase des trans-
mittierten Lichtfeldes, die tiber die spektrale Breite der
Resonanzen eine Variation von Ag = 2 beschreibt.
Gelingt es also, in Nanopartikeln, die auf einem 2D-
Gitter angeordnet sind, gekreuzte elektrische und
magnetische Dipole mit vergleichbarer Resonanzstérke
und -breite anzuregen, ist die vollstindige Kontrolle
iiber die transmittierte Phase mit voller Phasenab-
deckung bei gleichzeitig hoher Transmission méglich.

Metafilme im praktischen Einsatz

Geometrisch komplexe plasmonische Nanoresonatoren
wie Split-Ring-Resonatoren besitzen magnetische
Polarisierbarkeiten. Sie sind damit im Prinzip als Meta-
filmbausteine geeignet. Dort treten jedoch intrinsische
Absorptionsverluste auf, was die Transparenz und
damit die Anwendung plasmonischer Metafilme limi-
tiert. Zudem ist es extrem schwierig, fiir plasmonische
Nanoresonatoren magnetische Dipolresonanzen im
sichtbaren Spektralbereich zu erzielen.

Eine Losung dieser Probleme bieten hochbrechende
dielektrische Nanopartikel. Die Streuung an spha-
rischen Nanopartikeln kann man mittels Mie-Theorie
beschreiben [5]. Das Streufeld des Partikels lasst sich
in eine Reihe von abstrahlenden sphérischen Wellen-
funktionen entwickeln, wobei der 2"-te Term des
gestreuten elektrischen (magnetischen) Feldes propor-
tional zum entsprechenden Entwicklungskoeffizienten
a, (b,) ist. Obwohl Gustav Mie sich auf die mathema-
tische Beschreibung der Farbeffekte einer Suspension
von Goldnanopartikeln konzentrierte, ist seine Theorie
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Abb.2 Mittels Mie-Theorie lasst sich der Streuquerschnitt ei-
ner dielektrischen Kugel (a =200 nm) mit Brechungsindex

n = 3,5 berechnen. Die Maxima niedrigster Ordnung sind der
elektrischen (Koeffizient a,) und magnetischen (Koeffizient b,)
Dipolresonanz zuzuordnen, deren optische Nahfeldcharak-
teristika schematisch im oberen Teil des Bildes zu sehen sind.
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Abb. 3

Die elektronenmikroskopische
Aufnahme zeigt einen Metafilm aus Sili-
zium-Nanozylindern (a). Die experimen-

auf dielektrische Partikel anwendbar. Insbesondere ist
bei hochbrechenden dielektrischen Nanopartikeln der
Streuquerschnitt durch eine Serie von Maxima charak-
terisiert, die auf verstérkte Streuung bei den Resonanz-
frequenzen des Nanopartikels zuriickgehen (Abb.2). Fiir
ein Partikel mit Radius a und Brechungsindex # in Va-
kuum erscheint die fundamentale Mode etwa bei einer
Wellenlénge A = 2na. Dabei handelt es sich um die ma-
gnetische Dipolmode, die durch den Koeffizientien b,
beschrieben wird und durch das Auftreten eines oszil-
lierenden zirkularen Verschiebestroms im Innern des
Nanopartikels gekennzeichnet ist. Die nachsthohere
Mode ist die elektrische Dipolmode mit dem Koeffizi-
enten a;. Fiir hochbrechende, absorptionsarme Nano-
partikel nehmen g, und b, vergleichbare Werte an. Fiir
kugelformige Siliziumnanopartikel mit Durchmessern
um 100 nm gelang 2012 erstmals der experimentelle
Nachweis fiir den sichtbaren Spektralbereich [6].
Damit sind Mie-resonante dielektrische Nanoparti-
kel vielversprechende Bausteine von transparenten Me-
tafilmen mit simultaner elektrischer und magnetischer
Antwort. Doch fir kugelformige Partikel ist die magne-
tische Dipolmode stets die fundamentale Mode und zu-
dem spektral von der elektrischen Dipolmode getrennt.
Um eine grofiere Zahl geometrischer Parameter und
groflere Freiheit bei der Einstellung der Resonanzeigen-
schaften zu erzielen, bieten sich nicht-sphérische di-
elektrische Nanopartikel an. Wir konzentrieren uns da-
bei auf zylindrische Nanopartikel, die mittels lithogra-
phischer Verfahren (z. B. Elektronenstrahllithographie)
herzustellen sind (Abb. 3a). Obwohl die Mie-Theorie
nicht mehr anwendbar ist, besitzen die Partikel Mie-
artige Resonanzen. Um die Modenstruktur solcher Par-
tikel zuverldssig vorherzusagen, sind meist numerische
Simulationsverfahren nétig. Fiir zylindrische Silizium-
Nanopartikel ist es moglich, die elektrische und magne-
tische Dipolmode {iber das Verhéltnis aus Héhe und
Durchmesser des Zylinders spektral gegeneinander zu
verschieben und in spektralen Uberlapp zu bringen
[7, 8]. Ordnen wir derartige doppelresonante Partikel
auf Subwellenldngenskala in einer Ebene an, resultiert
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tell gemessene Transmission und Refle-
xion (b) solcher Metafilme fiir eine Varia-
tion des Zylinderradius bestétigen, dass
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der Film fur spektral Gberlappende elek-
trische und magnetische Dipolmoden
transparent wird.

ein nahezu transparenter Film (Abb. 3b). Eine interfero-
metrische Messung bestitigt den charakteristischen
Verlauf der Transmissionsphase von Null bis 27 [4].
Um diese doppelresonanten dielektrischen
Huygens-Metafilme zur gezielten Wellenfrontkontrol-
le einzusetzen, muss man die bei einer bestimmten
Wellenldnge realisierte Transmissionsphase als Funk-
tion der Position in der Ebene einstellen. Dazu ist es
notig, die Geometrie des Metafilms positionsabhéngig
so zu verandern, dass sich die Resonanzen auf defi-
nierte Weise spektral verschieben und der Moden-
iberlapp erhalten bleibt. Das ist durch eine positions-
abhingige Dichte der Nanopartikel méglich, da die
Resonanzfrequenzen sensitiv von der Umgebung des
Nanopartikels abhdngen. Auf dieser Basis haben wir
bereits zwei Elemente zur Wellenfrontkontrolle experi-
mentell demonstriert. Beim ersten handelt es sich um
eine Phasenmaske, die einen azimuthalen Phasengradi-
enten von Null bis 2rt durch vier Quadranten mit dqui-
distanten Phasenschritten von n/2 approximiert und
damit einen einfallenden Gauf3schen Strahl in einen
Vortexstrahl tiberfiihrt [9], der in der hochauflosenden
optischen Mikroskopie zum Einsatz kommen konnte.
Das zweite Element ist ein holographischer Huygens-
Metafilm, der ein Bild der Buchstaben hv erzeugt

aus [10]

0 I r
Phase in rad

Abb.4 Ein maf3geschneiderter Silizium-Metafilm pragt der
einfallenden Lichtwelle die links abgebildete, interferome-
trisch gemessene raumliche Phasenverteilung auf, was zur
Projektion der Buchstaben hv hinter dem Metafilm fihrt.
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Abb.5 Ein Silizium-Metafilm lasst sich in eine Flussigkristallzel-
le integrieren (oben). Eine duBBere Wechselspannung fihrt zu
einer Rotation der Flussigkristallmolekile und damit zu einer
deutlichen Anderung der Transmission des Metafilmes (unten).

(Abb. 4) [10]. Beide Elemente haben hohe Transmissions-
effizienz von bis zu 80 Prozent und funktionieren un-
abhéngig von der Polarisation des einfallenden Lichts.

Nun existieren diverse Methoden, um beliebige
Phasenmasken durch nanostrukturierte dielektrische
Filme zu implementieren, beispielsweise effektive
Medienansitze oder das Aufpragen einer positions-
abhingigen geometrische Phase [2, 7]. Warum also
sind dielektrische Huygens-Metafilme so interessant?
Zum einen kombinieren sie eine hohe Effizienz mit
einem sehr flachen Profil und stellen keine funda-
mentalen Bedingungen an den Polarisationszustand
des einfallenden Lichts. Zudem basieren sie auf der
Anregung wohldefinierter Mie-artiger Resonanzen.
Wie alle resonanten Systeme haben sie damit zwar eine
begrenzte Bandbreite, erlauben es aber, die spektrale
und raumliche Dispersion gezielt durch das Metafilm-
Design einzustellen. Auch erleichtert die spektrale
Dispersion die aktive Durchstimmbarkeit und Schalt-
barkeit von Metafilmen und er6ffnet damit ein hohes
Anwendungspotenzial fiir schaltbare optische Systeme.
Mittels Integration eines Mie-resonanten Silizium-
Metafilms in eine Fliissigkristallzelle gelang es, die
spektrale Durchstimmbarkeit der elektrischen und
magnetischen Dipolresonanzen als Funktion von Tem-
peratur [11] und angelegter Spannung [12] experimen-
tell zu demonstrieren (Abb. 5). Dabei haben wir starke
Verschiebungen der Resonanzwellenldnge und hohe
Schaltkontraste realisieren kénnen.

Zudem sind resonante Metafilme in der Lage, die
optischen Nahfelder durch den Antenneneffekt lokal
zu verstarken. Dadurch konnen sie die Licht-Materie-
Wechselwirkung beeinflussen und intensivieren [7].
Dieses Konzept haben wir zur Verstarkung und
Manipulation nichtlinearer optischer Effekte in Mie-
resonanten Metafilmen eingesetzt. So konnten wir
in Silizium-Metafilmen, die bei der Wellenlénge der

54  Pphysik Journal 16 (2017) Nr.8/9

magnetischen Dipolresonanz optisch angeregt wurden,
eine um zwei Groflenordnungen starkere Intensitit
der dritten Harmonischen detektieren als fiir einen
unstrukturierten Siliziumwafer [13]. Auch nichtlineare
optische Prozesse wie die Zweiphotonenabsorption
und die Erzeugung freier Ladungstréger lassen sich
durch Mie-Resonanzen dramatisch verstirken. Dies
ermoglicht ultraschnelle optische Schalter mit Halblei-
ter-Metafilmen [14]. Eine zukiinftige Kombination der
Wellenfrontkontrolle durch Mie-resonante Metafilme
mit ihren nichtlinearen und ultraschnellen Funktio-
nalitdten konnte viele Anwendungen wie schnellere
raumliche Lichtmodulatoren und hintergrundfreie
Hologramme erméglichen.

Der Antenneneffekt der einzelnen Mie-resonanten
Nanopartikel lasst sich auch nutzen, um die spontane
Emission gezielt zu beeinflussen. Durch Kopplung von
Emittern an bestimmte photonische Resonanzen des
Metafilms lassen sich z. B. die spektrale Zusammen-
setzung der Emission [15], die Polarisation sowie die
Richtungsverteilung [8] der Abstrahlung wunschgemaf3
anpassen. Derlei Fortschritte konnten in der Display-
industrie sowie in der Entwicklung von Quellen mafi-
geschneiderter Lichtfelder Anwendung finden.

Mie-resonante dielektrische Metafilme bieten ein
breites Spektrum an Moglichkeiten, um Lichtfelder
mit hoher Effizienz zu kontrollieren. Damit haben die
nanoskopisch diinnen Filme nicht nur das Potenzial,
bestimmte konventionelle optische Komponenten zu
ersetzen, sondern er6ffnen grundlegend neue Mog-
lichkeiten, beispielsweise fiir multifunktionale, durch-
stimmbare und nichtlineare optische Komponenten.
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