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Bevezetés

Feliileti plazmonnak nevezziik a dielektrikumok és vezetdk (legtobb esetben fém)
hatarfeliiletén a kivilagitoé fény hatasara 1étrejovo rezondns kollektiv elektromos toltésrezgést.
A plazmonika, mint a fotonika plazmonokat targyalé aga ezen rezgések létrehozasaval,
karakterizalasaval és befolyasoldsaval foglalkozik. A miniatiirizalas fejlodésével elérhetové
valt eléggé kisméreti strukturak kialakitasa, ezekbdl olyan plazmonikus struktirdkon alapuld
eszkozok allithatok Ossze, amelyeknél a terjedésbdl adodo inherens veszteség a mitkddést
nem gatolja.

A plazmonok egyedi tulajdonsagain alapuld eszkdzok széles felhasznalasi kort fednek
le, a hulldmhosszal 6sszemérhetd periddusu plazmonikus strukturak felhasznalasaval szamos
optikai elem, példaul kétdimenzids tiikrok, nyaldbosztok hozhatéak létre. A plazmonikus
struktarak az adattarolasban, mikroszkopiaban ¢€s napelemek hatasfokdnak novelésére is
felhasznalhatoak. Jelentds alkalmazési teriilet a biologiai anyagok detektdldsa, a bio-
szenzorokban alkalmazott struktirak jelentés hanyadat a periodikus strukturak adjak.

Azonos frekvenciaju foton és plazmon esetén a plazmon Kpiazmon hulldmvektora
nagyobb, mint a fotoné, a feliileti plazmon diszperzids relacidja miatt, igy a plazmonok
keltése csak akkor lehetséges, ha ezt a kiilonbséget valahogyan kompenzéljuk. Erre a
problémara tobb megoldas is létezik, a legelterjedtebb kisérleti eljarasban prizmat hasznalnak
erre a célra. A fény és a plazmon hulldmvektora feliileti modulacidt, leginkdbb fémracsot
hasznalva csatolhat6. Racs segitségével a fény egy eszkdzbe be és kicsatolhato, igy
lehetéséget nyujt plazmonikus aramkordk létrehozasara, ami a jelenleg elérhetd
mérethataroknal kisebb elektronikai eszkdzok felé mutat, ami a fény alapli szamitastechnika
eloképe lehet.

Periodikus nanostruktardk kézben tarthatdo eldallitisa a sokrétii plazmonikai
felhasznalasi teriilet szempontjdbdl fontos. A 1ézeres anyagmegmunkalasi eljardsokkal egy
Iépésben viszonylag nagy feliileten alkalmazhatéak az anyag atstrukturdldsara. Lézeres
litografiai eljarasokban a feliillet maradandd6 modositdsa a Iézer paramétereitdl ¢és az
alkalmazott anyagtol fiiggden lehet ablaci6 és/vagy fotokémiai valtozas az adott anyagban. Az
ablacids eljarasok altalaban egylépéses viszonylag gyors és egyszertibbnek tekinthetd
technikak, de bonyolultabb struktirak eléallitasa ezzel a modszerrel is nehézkes. Osszetett
szerkezetl feliiletek allithatoak eld rezisztek tobblépéses litografidjaval. A 1ézeres tobblépéses
litografias eljarasok a legtobb esetben bonyolult felszerelést és nagy szaktudast igényelnek,
megfeleld méretli megmunkalas pedig nagyfoku tisztaszobaval rendelkezé laboratériumokban

valosithaté meg. Lézeres interferencia litografia alkalmazasdval hullamhossz nagysagrendii



struktirdk Aallithatok eld. A lézeres alkalmazasok kozos hatranya, hogy a nanométeres
tartomanyba esd feliiletmodositas a diffrakcidos hatar miatt csak nehezen befolyasolhatd
onszervezddo folyamatok segitségével lehetséges.

Jol kontrollalhatd viszont a l1ézeres kolloidgdmb litografiaval l1étrehozhato feliilet. A
modszer 1ényege, hogy a megmunkalando feliiletre kiilonbdzo technikakkal kolloid gombdoket
visznek fel, ezek a rajuk esd lézerfényt fokuszaljak és modositjdk a szubsztrat feliiletét. A
legtobb esetben a gdmbok szorosan illeszkedd hatszoges elrendezésben monorétegben
helyezkednek el a feliileten, igy a kivilagitas ezt a szimmetridt orokiti tovabb. Ettdl eltérd
mintdzat csak maszkfeliiletekkel vald tereléssel vagy a gdmbok kozotti kémiai erdk
befolyésolasaval érhetd el.

A plazmonikus detektorok kutatasdnak eredményeként az elsd plazmon rezonancia
spektroszkopian alapulé detektor 90-es évek elején jelent meg a kereskedelemben. A svéd
Biacore céget tobb mas kovette az évek folyaman, igy a folyamatos fejlesztéseknek
kdszonhetden az allergénektdl és tumormarkerektdl kezdve (Spreeta) antitesteken keresztiil
(Autolab Esprit) baktériumokig (Biacore 3000) biologia anyagok széles skéaldja mutathaté ki.
anyag optikai tulajdonsagait vizsgaljak meg és eldzetes hitelesités alapjan kovetkeztetnek a
mennyiségre. Tobbcsatornds késziilékek is 1éteznek, ezekkel egyszerre akar tobb mérés is
végezhetd egy idOben, de ezeknél viszonylag bonyolult a mérendd anyag megfeleld
keringetése.

Ezen eszk6zoknél egyszerlibb lehet az tigynevezett lab-on-chip koncepcion alapuld
plazmonikus detektor, amikor egy feliileten akar tobbféle, de jol meghatarozott anyag
kimutatasara célzottan kifejlesztett detektorrészt helyeznek el, és a fény ezekbe vald be- és
kicsatolasa pl. plazmonikus strukturdkkal megoldott. Ezek akar szarazon is miikddhetnek ¢és
litografias eljardsokkal gyorsan és kis koltséggel nyomtathatdak lehetnek.

Munkam soran a fent kifejtett elgondolds mentén azt vizsgéaltam, hogy fém é&s
polikarbonat feliileten eldallitott racsok hogyan alkalmazhatoak biodetektalasra. Az egyszerii
racsfeliilettél a bonyolultabb, részletgazdagabb feliiletek eldallitasa felé haladva kompozit
maszk alapu kolloid litografias elrendezéssel kisérletileg vizsgaltam, hogy linearis struktira
hogyan 4llithatd eld ¢és a mintdzat méretparaméterei milyen modon véltoztathatdak.
Végeselem modellezéssel a maszkos elrendezésnél kevesebb 1€pésbdl allo kombinalt
litografias elrendezés lehetdségeit tanulmanyoztam, mellyel az el6z6 megoldasnal egyszeriibb
¢s szintén szabalyozhaté modon allithatd eld linearis struktura. A plazmonikus strukturdkat
tanulmanyozva kerestem, hogy mely tulajdonsdgok esetében alkalmasak sztreptavidin

detektalasara.



Célkitiazések

A periodikus és nanométeres plazmonikus struktirdkra vonatkoz6 irodalom attekintése
alapjan levonhato a kovetkeztetés, mely szerint a periodikus és komplex, azaz a diffrakcios
limit alatti mérettartomanyba esé komponensekbdl felépiilé, ugyanakkor a fény
hullamhosszaval 0sszemérheté periddussal rendelkezd struktirdk jelenleg is nagyon széles
felhasznalasi kore még tovabb bdvithetd. Az ilyen tipusi komplex strukturdk létrehozasara
alkalmas technikdk altalaban iddigényesek és a legtobbszor jelentds anyagi raforditds sem
elhanyagolhaté szempont. Mindezek alapjan sziikségesnek latszik 0j periodikus és komplex
plazmonikus struktardk létrehozésara alkalmas eljarasok kidolgozdsa és ezen eljarasok
megval6sitasdhoz 1 kisérleti elrendezések Osszeallitasa.

Az egyes nanofotonikai és nanoplazmonikai felhasznalasi teriiletek specialis komplex
struktirakat igényelnek. Szamos elméleti modszer alkalmas a feliileti plazmonikus struktirak
optikai tulajdonsagokra gyakorolt hatdsanak leirdsara. A létrehozott nano- és plazmonikus
struktirdknak gyakorlati felhasznalasat megeldzi hatasuk kisérleti és elméleti modszerekkel
torténd vizsgalata, az eldallitott feliiletek biomolekula detektalasra valo alkalmazhatdésaganak
tesztelése.

Ennek fényében a kovetkezd célokat tiiztem ki:

Els6 célom vizsgélni a lézeres besugarzassal létrehozhatdé fémracsok arany-eziist
rétegvastagsagaitol fiiggd feliileti mindségét, mely a biodetektalashoz sziikséges idedlis
rétegkombindcid6 meghatarozasahoz sziikséges. Célom kimutatni ezen feliiletek feliileti
plazmon rezonancia spektroszkopids (surface plasmon resonance spectroscopy, SPRS)
vizsgalataval, hogy a fémracsok plazmonikus biodetektorként alkalmazhatok.

Masodik célom meghatarozni azokat a 1ézeres strukturalasi paramétereket, melyekkel
bimetal filmre felvitt polimer réteg feliileti topografidjja hangolhat6. SPRS moédszerrel
vizsgalni kivantam polikarbonat racs biodetektorként vald alkalmazasat, és hogy hogyan
valtozik a sztreptavidin detektalasanak érzékenysége a vonalas polikarbonat racsra felvitt
molekulahoz kotott arany részekék esetén.

Harmadik célom polimer mesterracsra forgatva bevonassal felvitt kolloid gdmbdkon
alapulé kompozit maszk készitése, ¢s ennek homogén Iézeres kivilagitasaval vonalas
elrendezésti lyukmintazat létrehozésa. Tervezem a linedris lyukmintdzat dielektrikumok
detektalaséara alkalmas szenzorfeliiletként valo tesztelését.

Negyedik célom végeselem modellezéssel az arany filmre helyezett arany és Stober-
kvarc kolloid részecskékbdl képezett monorétegek két interferald 1ézernyaldbbal torténd
kivilagitasanak vizsgalata, a létrejov0 mintdzat tulajdonsdgainak a monoréteg ¢és a
megvilagitas paramétereitol valo fliggésének meghatarozasa. Tervezem az igy létrehozhatd

linedris komplex struktardk plazmonikus hatdsdnak elméleti tanulmanyozasat.



Alkalmazott modszerek

Fém bimetal filmek és bimetal filmre felvitt polikarbonat rétegben racsok eldallitasara
megmunkalasara a kétnyalab interferencia modszer alkalmaztam. Eldnye, hogy egyszeriibb
elemekkel, koltséghatékonyabban, rugalmasan valtoztathatd mddon allithatd eld megfeleld
periodusu struktura. Két koherens, azonos hullamhosszl, ugyanazon beesési sikban adott
szOgben talalkozd nyalab interferalva csikrendszert hoz 1étre. A kisérletek soran a médszernek
kétféle megvaldsitasat alkalmaztam. Az els0 elrendezés alkalmazasa soran tiikrok
segitségével hozunk létre interferencia-mintdzatot a megmunkaland6 feliileten, a masik a
mesterracson alapulo elrendezés volt. Az elénydket és hatranyokat figyelembe véve a tiikrok
alkalmazasan alapulé modszerrel a nagyobb energiasiiriséget igényld fémfeliileteken, mig a
racsot alkalmazo elrendezéssel a polikarbonattal bevont mintdkon allitottunk elé periodikus
struktarakat. Az alkalmazott fényforras egy impulzusiizemii Nd:YAG (Spectra Physics Qanta
Ray Pro, 10 Hz) 1ézer volt, negyedik harmonikusénak Agy =266 nm hulldmhosszi, T =10 ns
impulzushosszu fényével munkaltuk meg a mintafeliiletet.

A felhasznalt mintafeliiletek alapja NBK7 tipusu interferometrikusan sima
iiveghordozora (Geodasy és EKSMA) vakuumparologtatott (Optilab Kft.) arany és eziist
nemesfém réteg volt, a legtobb esetben eziist-arany bimetal réteget alkalmaztunk kiilonb6z6
rétegkombinacidkban. A fémfeliileteket egyes esetekben polikarbonat réteggel is bevontuk.
Ennek eldnye, hogy a fémeknél alacsonyabb a roncsolési kiiszobe, igy rendezett és jol
kontrollalhatd racsok hozhatok létre a feliileten kis energiasiiriségeknél. A polikarbonat
réteget az Un. spin-coating, forgatva bevonas technikdval vittiik fel a feliiletre. Ugyancsak a
forgatva bevonas technikdjat hasznaltuk kvarc kolloid gombok a racsok feliiletére valo
felvitelénél. Itt a racs volgyeinek adhézidja és a feliilet periodikus topografidja biztositja a
gombok rendezettségét. A racs volgyeibe felvitt gombok alkotta komplex maszkot KrF
excimer lézerrel vilagitottam ki, majd a létrehozott lyukmintazat vizsgalata utan tovabbi
kolloid gombokkel vagy polikarbonat réteggel vontam vissza a mar emlitett modszerek
szerint. Kolloidgomb litografia modellezésénél Stober-kvarc ¢és fém kolloidgombdoket
hasznaltam, a kisérleteket Stober-kvarc gombokkel végeztem el.

A létrehozott rétegkombinaciok ¢és megmunkalt mintafeliiletek gyengitett teljes
visszaverddés (ATR) modszerén alapuld plazmon rezonancia spektroszkopiai (SPRS)
vizsgalatara a hagyomanyos Kretschmann-féle elrendezés egy médositott valtozatat épitettiik
meg. A rétegek feliileti topografiajanak vizsgalatira az atomi erd mikroszkopia (AFM)
modszerét alkalmaztam. Méréseim sordn a dinamikus un. tapping lizemmodot hasznéltam,
melynek soran a ta statikus kontakt moddal szemben nem érintkezik kozvetleniil a feliilettel,
igy kényesebb, sériilékenyebb, akar €16 biologiai mintafeliiletek is mérhetdk ezzel a
modszerrel. A faziskép segitségével a feliilleten elhelyezkedd kiillonbozé anyagokat lehet

feltérképezni az oszcillacid fazisanak a vezérlo jelzéshez képest mért valtozasabol.



A készitett mintakat bioldgiai anyagok detektalasara hasznaltuk, vizsgaltuk a tiszta és
arany részekével jelolt sztreptavidin kis mennyiségti kimutatasat kiilonbozd esetekben. A
mintakra val6 anyagfelvitel minden esetben frissen késziilt oldatok hasznélataval végeztiik. A
sztreptavidin €s biotin kozott az egyik legerdsebb nem kovalens kotés jon 1étre, igy a biotin
mennyiségének szabalyozasaval a feliilethez kotott sztreptavidin mennyisége, és igy a jelold
aranymennyiség allandosaga jol befolyasolhato.

Elméleti modszereket is alkalmaztam a feliileteken mért SPRS jel elemzésére illetve a
kolloid gomb monorétegek kivilagitasaval elérhetd mintazat tanulmanyozasara. A végeselem
modszer (Finite Element Method, FEM) egy numerikus szamitasi eljaras, mellyel
meghatarozott parcidlis differencialegyenletek kozelitd megoldasait lehet kiszamolni egy jol
definialt térhald csomodpontjaiban, amely megoldas a metszéspontok kozotti térre
extrapolalhat6. FEM modszerrel meghataroztam, hogy kolloid részecskékbol képezett
monorétegek két interferald 1ézernyalabbal valo kivilagitasa hogyan befolyasolja a 1étrejové
mintdzat tulajdonsagait, valamint periodikus lyukmintdzatokra a feliilet transzmisszidjanak
hullamhosszra valé érzékenységét.

A mintafeliiletek tervezésére, modellezésére illetve az SPRS mérések soran kapott
rezonanciagorbék elemzésére, analitikus szamitasi modszereket is alkalmaztunk. Az
analitikus szamolasra a transzfer matrix modszert (transfer matrix method, TMM) hasznaltam,
mellyel vékonyréteg ¢és vékonyrétegek kombinacidjanak reflexidja, transzmisszidja és
abszorpcidja egyszerlien szamolhatd. A moddszer lényege, hogy a rétegek hataran egy
megfeleld transzfer matrix segitségével az elektromagneses tér reflexidja, transzmisszidja
pontosan szamolhatd, tobb réteg esetén pedig a teljes rendszerre vonatkozd matrix
kiszamithato.

Uj tudomanyos eredmények

1.(a) Kiilonboz6 Osszetételli eziist és arany bimetal réteggel bevont tiveghordozon
készitett 900 nm periddust racsok atomi erd mikroszkopos vizsgalataval igazoltam, hogy a
feliileten 1étrehozhato struktira mindsége fiigg az egyes fémrétegek vastagsagatol [T1].

1.(b) A fedetlen és sztreptavidin molekula-réteggel bevont fémracsok modositott
Kretschmann-féle elrendezésben végzett szogfiiggd plazmon rezonancia spektroszkopiai
(SPRS) vizsgalataval kimutattam, hogy a periodikus feliileti struktirakat tartalmaz6 bimetal
fémrétegek plazmonikus detektor-elemként alkalmazhatok [T1].

2.(a) Kimutattam, hogy a bimetal filmre forgatva bevonas moédszerével felvitt vékony
polikarbonat dielektrikum réteg mesterracsos elrendezésben kivildgitasa hatasara kialakulo
felileti topografia modulaci®é hangolhato a kisérleti paraméterekkel (lovésszam,
energiastiriiség, polarizacio) [T2].

2.(b) Igazoltam, hogy az s-polarizalt fénnyel 1étrehozhatd lineéris polikarbonat-raccsal
fedett bimetdl réteg plazmonikus detektor-elemként alkalmazhatd kis mennyiségl

sztreptavidin plazmon rezonancia spektroszkopia modszerével torténd kimutatdsara. SPRS



vizsgalattal és végeselem modszerrel igazoltam, hogy a sztreptavidin molekula kolloid-
részecskével torténd jelolésével a detektalas érzékenysége novelhetd [T3].

3.(a) A 416 nm és 833 nm periddusu linearis polikarbonat racsokra a forgatva bevonas
modszerével felvitt 250 nm és 500 nm atmérdjii Stober-kvarc kolloid gombdk alkotta
kompozit maszk lézeres megvilagitdsaval igazoltam, hogy tobblépéses kisérleti eljarassal
linearis lyukmintazat hozhat6 1étre [T4].

3.(b) A lyukmintazat utdlagos dielektrikum kolloid részecske- és polimer-réteggel
torténd bevonasaval igazoltam, hogy a kompozit maszk alkalmazasaval eldallitott szenzor-
feliilet dielektrikum rétegek detektaldsara alkalmazhat6 [T4].

4.(a) Arany filmre helyezett arany ¢és Stober-kvarc anyagi kolloid gombok
monorétegének kétnyaldbos interferencia-mintazattal kivilagitdsanak végeselem modszerrel
torténd modellezésével igazoltam, hogy optikai eljardssal is 1étrehozhatd linearis
lyukmintazat. Kimutattam, hogy a d tavolsagra elhelyezkedé goémbok monorétegének (1, 0, 0)
iranydhoz képest az interferencia-maximumok irdnyat valtoztatva a gombok kozotti
[d21/] 3d/ 2] tavolsaggal 0Osszemérhetd periddust, egymastol [d/\/gd] tavolsagra
elhelyezkedd nano-objektumok linearis mintazatat lehet létrehozni. Kimutattam, hogy a
kivilagité fény 400nm vagy 532nm hulldmhosszatol ¢és cirkularis vagy linearis
polarizacigjatol fiiggetleniil kétnyaldbos interferencia-mintazattal vald kivilagitds esetén a
gombok alatti kozeltér erésitése nagyobb, mint a homogén kivilagitassal elérhetd értékek [TS,
T6].

4.(b) Arany gOmb esetén igazoltam, hogy az 532 nm-es hulldmhosszon vald
kivilagitasakor a létrehozhato struktira mérete a gombatmérdovel csokken. A lyukak és
lyukparok alkotta hatszoges és négyszoges mintazatok spektralis hatasanak végeselem
modellezésével bizonyitottam, hogy a ~10 nm atméréji a lyukak és a lyukakbodl képezett
mintazat geometridja mar kimutathatéan befolydsolja az objektumokat tartalmazé vékony
aranyfilm transzmisszios spektrumat, amely a specifikus bioszenzorizacids alkalmazasokat
el6segitheti [T5].

4.(c) Arany filmre helyezett 500, 250 és 100 nm atmérdjii Stober-kvarc gombok esetén
igazoltam, hogy a homogén nyalabbal kivilagitas kor alaku nano-objektumokat eredményez
cirkularis polarizacié esetében mindkét vizsgalt hullimhosszon, mig a lineéris polarizalt
nyalab hatdsara 1étrejovo objektumok nagyobb ellipticitast mutatnak 532 nm hullimhosszon,
mint 400 nm-en. Kétnyaldbos interferencia-mintdzattal valo kivilagitast alkalmazva elliptikus
lyukakbol all6 linearis mintazat hozhatd létre linedris polarizacioval, cirkularis polarizacio
esetén pedig a koralakot jobban kozelitd nanolyukak és nanoholdak egyiittes mintazata
allithato elo [T6].
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