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Analise de Sensor SPR na Configuragao SCPE
Baseado em Camada Dupla de Grateno em THz

Yago G. da Conceicdo, André F. S. Cruz, Wendria C. da Silva, Andrey V. Pires, Patrik C. Lopes, Paulo R.
Amaral e Karlo Q. da Costa

Resumo— Este trabalho apresenta a analise paramétrica do
sensor SPR na configuracdo SPCE baseado em duas camadas
de grafeno. Realiza-se a analise pelo Método dos Elementos
Finitos, calculando os campos proximos e distantes na estrutura
do sensor. O modelo é formado por uma estrutura multicamadas:
Ar/ Grafeno/ SiO2/ Grafeno/ BK7. Na regidao do Ar localiza-se
um dipolo hertziano infinitesimal operando com A\ ~ 250um
simulando os analitos a serem detectados na resposta de saida
do sensor. Verifica-se o acoplamento do ondas TM na regido do
prisma analisando a melhoria na diretividade e sensibilidade do
Sensor.

Palavras-Chave— Grafeno, SPR, SPCE.

Abstract— This work presents the parametric analysis of the
SPR sensor in the SPCE configuration based on two layers
of graphene. The analysis is performed by the Finite Element
Method, calculating the near and far fields in the sensor
structure. The model is formed by a multilayer structure: Air/
Graphene/ SiO2/ Graphene/ BK7. In the region of Ar there
is an infinitesimal hertzian dipole operating with A ~ 250um
simulating the analytes to be detected in the sensor’s output
response. The TM waves are coupled in the prism region,
analyzing the improvement in the directivity and sensitivity of
the sensor.

Keywords— Graphene, SPR, SPCE.

I. INTRODUCAO

O grafeno € formado por 4tomos de carbono que se arranjam
em forma de hexdgonos e tem estrutura bidimensional obtido
experimentalmente [1] que juntamente com fésforo negro,
Nitreto de boro hexagonal (hBN) e Dissulfeto de Molibdénio
(MoS;) [2] formam as estruturas bidimensionais, tendo-se
como ponto de vista a fisica do estado sélido.

Desde seu isolamento em 2004 [3], o grafeno tem se tornado
um material muito promissor devido suas propriedades ele-
tromagnéticas, eletromecanicas e sua excelente condutividade
elétrica [4], podendo ser obtido (por ser uma forma alotrépica
do carbono) através do grafite. Estruturalmente o grafite pode
ser entendido como uma pilha de camadas individuais de
atomos de carbono. De fato, 1 mm de grafite possui cerca de
3 milhdes de camadas individuais separadas umas das outras
por uma distancia de 3,4/0\, aproximadamente [1], [4].

O sensor SPR (Surface Plasmon Resonance) trata-se de um
dispositivo fotdnico capaz de detectar alteracdes no indice
de refracdo eletromagnético na sua superficie, podendo essas
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alteracdes estarem relacionadas a interagdes intermoleculares
ou a deteccao de analitos imobilizados [4], a partir da interacao
entre as amostras analisadas e o campo evanescente gerado
pela onda SPP (Surface Plasmon Polariton), que se propagam
na interface metal-dielétrico [5].

SPPs foram referenciadas pela primeira vez no inicio do
século passado, mas somente no inicio da década de 1980,
dispositivos baseados em SPP comecaram a ser aplicados
em sensores Opticos [5] com aplicagdes em deteccdo de gas
e biossensores, caracterizando e quantificando as interacdes
biomoleculares e diagndsticos médicos para monitoramento
viral [4].

Um sensor SPR convencional na configuragdo SPCE (Sur-
face Plasmon Coupled Emission) é formado por uma estrutura
multicamadas acoplada a um canal de microfluidica por onde
passam analitos, que podem ser imobilizados sobre a estrutura
do sensor, que por sua vez é excitado por uma fonte externa
[4], [5].

No espectro 6ptico, a operacdo do sensor SPCE é baseada
no fendmeno da ressonncia plasmonica que ocorre em metais
nobres submetidos a altas frequéncias. Na faixa de Terahertz,
os metais sdo altamente refletivos, o que impede o funcio-
namento deste dispositivo nessa frequéncia. Para contornar
esse problema, o grafeno tem sido proposto por apresentar
baixas perdas em Terahertz [4], [6], além de suportar ondas
plasmonicas. Trabalhar com esse dispositivo na faixa THz
possibilita aumentar suas dimensdes [4], [5] o que reduz os
custos de fabricacdo do sensor [4].

Este trabalho apresenta uma andlise numérica de um sensor
SPR na configuracio SPCE baseado em dupla camada gra-
feno na faixa THz. Foram realizadas simulages no ambiente
COMSOL Multiphysics®, que tem por base o Método dos
Elementos Finitos para resolver os campos proximos e dis-
tantes. Andlises paramétricas foram realizadas no near field
e far field, verificando a influéncia na resposta do sensor
quanto a orientacdo e altura do dipolo hertziano que modela o
comportamento da particula alvo. O modelo na faixa de THz
apresentado aqui ja foi validado em outros trabalhos [4], [6],
assim, o foco aqui serd uma andlise paramétrica mais detalhada
e aprofundada.

II. MODELAGEM NUMERICA DO SENSOR

A estrutura trabalhada (Fig. 1) é composta por multicamadas
(Ar/ Grafeno/ SiOy/ Grafeno/ Prisma BK7) e é excitada por
uma fonte externa que opera com comprimento de onda A na
faixa THz.
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Fig. 1. Modelo funcional do sensor SPR na configuracio SPCE acoplado a
um canal microfluidico.

Os analitos sdo imobilizados sobre a superficie do sensor
por meio de uma substancia ligante que tem afinidade quimica
com a particula mas que seja eletricamente inerte [4], sendo
entdo, excitada por uma fonte laser que opera na faixa terahertz
com \ ~ 250um.

Quando excitadas as nanoparticulas re-irradiam ondas no
mesmo comprimento de onda que excitam ondas SPP nas
interfaces com camadas de grafeno acoplando ondas altamente
polarizadas em modo transversal magnético na regido do
prisma. A resposta eletromagnética do sensor aparece como
um cone na regido do prisma [4], onde o angulo do abertura
Ospp estd em funcdo do indice de refracdo efetivo do canal
microfluidico. Essa resposta € lida por detectores na parte
inferior do dispositivo.

A modelagem numérica do sensor SPR foi realizada no am-
biente de simulagio 3D do software COMSOL Multiphysics®
com base na geometria apresentada na Fig. 2, onde a camada
referente ao canal microfluidico estd apresentada como a
camada de Ar e a particula alvo e seu processo de re-irradiacao
(inicialmente excitada por uma fonte externa) é equivalen-
temente relacionada com a emissdo de um dipolo hertziano
equivalente [4]-[6] com momento de corrente normalizado
operando com comprimento de onda .

7 z=hAr
1 A6 FJ_ ______________ 7=hSi0,+hDipolo

Z v IhDipolo .

N z=hSiO,

Camada 1 de Grafeno—*
O2 i &
Zﬁ» Camada 2 de Grafeno—yg 7=0
Prisma - p, €,
X® e z=-hPrisma

Fig. 2. Modelo equivalente do sensor multicamadas na configuragdo SPCE.

A altura do dipolo em relacio a primeira camada do
dispositivo representa o tamanho da substincia ligante que

fixa o analito sobre o sensor [5]. Foram realizadas analises
de campo elétrico e magnético variando a altura do dipolo
hertziano (Fig. 3a) dada por hpiporo = h(A/632.8) sendo h
variado em h = 20pum, h = 100um e h = 200um para cada
uma das orienta¢des do dipolo ' = 0°, §' = 45° e §' = 90°
com ¢’ = 0°. Essa andlise serve para verificar a influéncia
do separador quimico bem como a fidelidade do modelo com
dipolo representando a particula alvo e seu processo de re-
irradiag@o.

O dominio espacial de simulacio foi definido por uma esfera
de raio 4\ dividida em trés camadas esféricas. A (Fig. 3b)
mostra a malha discretizada do problema.

-500 0 500 oD o

Dipolo

, Jo Si0: 1

. z 0
l_"‘ Prisma (g y‘\L'X o x10% um (b)

Fig. 3. Visdo do dispositivo modelado no software: (a) detalhe da estrutura
e identificacdo das camadas; (b) estrutura com malha discretizada.

A malha de discretizagio é formada em trés defini¢Ges.
Na camada mais externa onde estd definida a PML (Perfect
Matched Layer - Fig. 4a), foi setado a defini¢do de distribuigcdo
(Distribution) em modo Swept onde foi configurado para 6
elementos, discretizando a PML em 6 camadas.

Para a segunda camada (Fig. 4b), Far-Field Domain, foi
escolhido a malha do tipo Tetraédrico Livre (Free Tetrahedral)
com tamanho dos elementos predefinidos como Extra fine. No
restante da estrutura, onde de fato estd o sensor na configu-
racdo SPCE, também foi escolhido malha do tipo Tetraédrico
Livre, mas com seu refinamento de malha sendo configurado
para elementos Extremely fine.

(a) (b)

-1 x10% um

-1 x10% Um

Fig. 4. Identificacdo das camadas: (a) camada absorvente (PML - Perfect
Matched Layer); (b) Far-Field Domain.

A malha completa consiste em 219.595 elementos de domi-
nio, 28.162 elementos de limite e 1.307 elementos de borda.
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Apenas uma simulag@o totalizou 11h 6min e 30s em um
computador de 64GB de memédria RAM com processador
Intel(R) Xenon(R) CPU E5-1650 3.50GHz de 12 nicleos.

O dipolo é modelado pela fun¢do Electric Point Dipole com
especificacdo de Magnitude and direction sendo o Electric
current dipole moment [7] dado pela Equagdo 1, sendo n, =
la, + lay + la,, com a componente y zerada, uma vez que
a orientacdo serd analisada no plano zz.

P=pn, Am (1)

Para verificar a resposta eletromagnética do sensor a con-
dicdo sem amostragem, o canal microfluidico foi modelado
como uma camada de ar (¢,1) enquanto a camada de SiO,
(er2) foi definida com uma espessura de hSiO5 e posicionada
entre duas camadas de grafeno. Na ultima camada foi usado
o prisma 6ptico BK7 (g,3).

A Tabela I apresenta a relacdo dos parametros inseridos no
COMSOL Multiphysics® para a modelagem da estrutura.

TABELA 1
PARAMETROS PARA MODELAGEM DA ESTRUTURA. [4]

Nome Expressao Valor
lamb c_const/1.2[THz] 2.4983E-4 m
a 4.5*lamb 0.0011242 m
far lamb/5 4.9965E-5 m
pml lamb/5 4.9965E-5 m
hDipolo 20*(lamb/632.8) 7.8959E-6 m
hSiO2 50*(1lamb/632.8) 1.974E-5 m
er_Prisma 2.34 2.34
er_SiO2 2.132 2.132
T 300[K] 300 K
uc 0.5[eV] 8.0109E-20 J
umb 1074[cm™2/(V*s)] 1 m™2/(V-s)
vf 1076[m/s] 1E6 m/s
tau (uc*umb)/((vf"2)*e_const) S5E-13 s
gamma tau™(-1) 2E12 1/s

O grafeno é um material considerado aproximadamente
bidimensional, tendo espessura de até uma unica camada
atdbmica [4]. Por essa razdo, podemos modelar o grafeno
como uma impedancia de superficie Z; = 1/0, na interface
entre as camadas Ar/SiOs e SiOs/Prisma. No COMSOL
Multiphysics®, isso é feito usando a condi¢io de contorno
de densidade de corrente superficial (Surface Current Density
- Equagdo 2) [7] nas interfaces situadas em z = 0 (Interface
1) e z = hSi0O5 (Interface 2).

Jso =04 (Eza, + Eja,) Am )

Onde o0, € a condutividade superficial do grafeno, e
(Era, + Eya,) é o campo elétrico tangencial a interface
(Condigdo de Impedancia) [6]. Na equagdo anterior o, pode

ser dado pela Equagdo 3 dividida em duas partes. Uma des-
crevendo as transi¢des intrabanda (transi¢des dentro da banda
de condugdo, ou valéncia, onde o0 momento ndo é conservado
- Equacdo 4) e outra responsdvel pelas transi¢des interbanda
(transi¢cdes verticais da valéncia para a banda de conducio,
caso em que existe conservagdo do momento - Equagdo 5).

09 (W) = Cintra (W) + Tinter (W) 3)

Uma expressdo analitica para a condutividade dinamica do
grafeno pode ser obtida no ambito da teoria da resposta linear
e € calculada por meio da férmula de Kubo [4], [8].

o) 4
7 h(y+iw)

Tintra (W) =

[,uc +2kpTIn (1 + e_”‘C/kBT)] @)

A Equagio 4 caracteriza a parcela intrabanda de o, (w), onde
o9 = €2/ (4h), kp é a constante de Boltzmann, v = 77! ¢
a taxa de relaxamento [9] e u. potencial quimico da folha
de grafeno, enquanto que para a parcela interbanda temos a

Equacao 5 [10].

®)

Tinter (w) =

—ie? (2luc| — —7)71)
dmh 2|Mc| +(w_’7)h

No grafeno sabe-se que o tempo de amortecimento 7 de-
pende do nivel de dopagem do material, seja estatico (processo
quimico) ou dinamico (aplicagdo de um campo polarizador
externo) [6]. Para grafeno acima de um substrato SiOs, esse
parimetro fenomenoldgico pode ser aproximado pela Equagéo
6 [9]. Onde py,p € a mobilidade eletronica no grafeno, e a
carga do elétron e vy a velocidade de Fermi.

= /ch/;mb (6)
vpe

A Tabela II apresenta a relacdo de descricdo dos pardmetros
para a condutividade do grafeno dada pela Equacdo 3 [4].

TABELA 1II
PARAMETROS UTILIZADOS PARA CALCULAR A CONDUTIVIDADE
SUPERFICIAL DO GRAFENO. [6], [8]

Valor Unidade Descricao
1.6022E-19 C Electron charge
B 1.0546E-34 J-s/rad  R. Planck constant
kg  1.3806E-23 J/K Boltzmann constant
T 300 K Temperature
R 1E6 m/s Fermi velocity
Lomb 1E4 em?/V-s  Electronic mobility
o) e?/4h S AC Conductivity
Le 0.5 eV Chemical potential

III. RESULTADOS

Modelada a estrutura no software e os parametros constru-
tivos definidos, as simulagdes de campo préximo e distante
foram realizadas na frequéncia de 1,2THz. Potencial quimico
de p. = 0.5eV foi aplicado igualmente as camadas de grafeno.
A partir daf foi realizado andlise do comportamento do modelo
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aos parametros de altura do dipolo elétrico (dipolo hertziano)
e sua orientagdo. Os resultados sdo mostrados nas figuras
seguintes.

Essa andlise serve para verificar a influéncia do separador
quimico eletricamente inerte que liga o analito a superficie
do sensor [4]. Foram realizadas andlises de campo elétrico
e magnético variando a altura do dipolo hertziano dada por
hpipoto = h(A/632.8) sendo h variado em 20um, 100um e
200pm para cada uma das orienta¢des do dipolo 6’ = 0° (Fig.
5), 8/ = 45° (Fig. 6) e 6/ = 90° (Fig. 7).

120 100 80

40 120 100 80 40 120 100 80 60 40
[____—aaasassasse |

120 100 80 60 40 120 100 80 40

e t00 50 ot b0 80 iy
z .

X ( ¥-x (|)

120 100 80 60 40
z z
¥x M (9) ¥ u h)

Fig. 5. Dipolo orientado na vertical (VED - 6 = 0°). E ¢ H com
hDipolo = h(A/632.8). 20log (|Re{Ez}|): com h = (a) 20um, (b)
100pm, (c) 200pum. 201og (|Re{E-}|): com h = (d) 20um, (e) 100um,
(f) 200pum. 20log (|[Re{Hy}|): com h = (g) 20um, (h) 100um, (i)
200pm.

120 100 80 40 120 100 80 40

40 120

(h) ¥-x

Fig. 6.
h(A/632.8). 20log (|Re{E.}|): com h = (a) 20um, (b) 100um, (c)
200pum. 20log (|[Re {E.}|): com h = (d) 20um, (e) 100um, (f) 200um.
201og (|[Re {Hy}|): com h = (g) 20pm, (h) 100pum, (i) 200pum.

Dipolo orientado na diagonal (¢’ = 45°). E ¢ H com h Dipolo =

sv“'"'»ﬂ
¥ox (f)

120 100 80 60 40
[ aaameassseec ]

z .
(h) y-x (i)
Fig. 7. Dipolo orientado na horizontal (HED - ¢’ = 90°). E ¢ H com
hDipolo = h(A/632.8). 20log (|Re{E:}|): com h = (a) 20um, (b)
100um, (c) 200pm. 201og (|[Re {E-}|): com h = (d) 20um, (¢) 100um,
(f) 200um. 20log (|Re{Hy}|): com h = (g) 20um, (h) 100pm, (i)
200pum.

$x (9) v-x

Os resultados obtidos mostram que a alteracdo do espa-
camento entre o dipolo hertziano e a primeira camada de
grafeno (que representa a altura da substancia ligante) ndo
introduz alteragdes significativas de campo préximo na regiao
do prisma, mas altera a distribuicio de campo no dominio
caracterizado pelo ar (representando o canal microfluidico por
onde a amostra contendo os analitos ird circular). Apesar
disso, se a altura da substancia ligante for aumentada pode-se
gerar uma excitagdo menos intensa de plasmons de superficie,
motivo pelo qual é usado 20nm nas referéncias [5], [11] e
hpipolo = 20(A/632.8) neste trabalho.

Isso pode ficar mais evidente na Fig. 8 onde a intensidade
dos 16bulos inferiores, que dependem do campo acoplado no
prisma, assim como dos l6bulos superiores, que dependem
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do campo total na primeira camada [12], aumentam de in-
tensidade inversamente proporcional a altura do analito. Isso
mostra que o modo SPP acopla-se melhor no prisma com a
proximidade das nanoparticulas da interface.

— hd=20%(1/632.8)
— hd=100%(1/632.8)
— hd=200%(A/632.8)

90°

x10* (a)

— hd=20%(1/632.8)
— hd=100%(1/632.8)
— hd=200%(A/632.8)

— hd=20%(A/632.8)
__| —hd=100%(\/632.8)
2707 — hd=200+(5632.8)| (C)

Fig. 8. Far Field 2D com h = 20um, h = 100um e h = 200pum para
¢ =0°e(a) 0 =0° (b) 0/ =45° ¢ (c) &' = 90°.

IV. CONCLUSAO

Foi constatado que a altura do dipolo em relacdo a superficie
do sensor (primeira camada de grafeno) afeta a intensidade de
campo distante de forma inversamente proporcional, deixando
os lébulos inferiores do diagrama de radiacdo maiores a
medida que se diminui hDipolo (Fig. 8a).

Pdde-se mostrar por meio de andlise do campo elétrico
e magnético para diferentes orientagdes do dipolo hertziano

2

que para esse tipo de sensor a melhor configuragao é com

dipolo elétrico vertical (VED) resultando no acoplamento de
ondas altamente polarizadas em modo TM. Na configuracio
de HED (Fig. 8c), hd uma relativa transmissdo de campo na
regido do prisma, mas ndo ha excitacdo de SPP nas interfaces
grafeno/SiO, e SiO,/grafeno, ou seja, o campo € proveniente
apenas da radiacdo do dipolo, ndo possui diretividade carac-
terizada pelo acoplamento de ondas plasmonicas confirmando
a teoria esplanada em [4], [11].

Todos os resultados obtidos apresentam coeréncia e consis-
téncia, apresentando o que se espera para esse tipo de sensor:
uma boa sensibilidade quando trata-se da deteccdo de analitos
(podendo ser dentre outros, analitos quimicos e bioldgicos) e
boa diretividade de ondas TM na regido do prisma que serdo
recebidas pelo detector.
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