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Исследованы магнитооптические эффекты в металл-диэлектрических наноструктурированных ма-

териалах на основе пленок опала, покрытых тонкой пленкой кобальт/серебро, поверхность которых

представляет собой плотноупакованные гексагональные решетки металлических нанополусфер и на-

ноотверстий. Экспериментально и теоретически показано, что в такой системе возбуждается широкий

спектр мод бегущих поверхностных плазмон-поляритонов, что приводит к резонансному усилению маг-

нитооптического эффекта в геометрии Войта.
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Формирование нанообъектов различного дизайна

и исследование их оптических свойств является ак-

туальной и важной с точки зрения возможных при-

менений задачей. Фундаментальный интерес пред-

ставляет изучение механизмов взаимодействия све-

та с нано- и микроструктурами, тогда как поиск ин-

новационных методов управления параметрами све-

та (интенсивностью, поляризацией, фазой) перспек-

тивeн для широкого круга приложений. Плазмон-

ные структуры играют важную роль в задачах на-

нофотоники вследствие реализации в них специфи-

ческих амплитудно-частотной и фазо-частотной ха-

рактеристик при взаимодействии с внешним элек-

тромагнитным полем и, как следствие, особых опти-

ческих свойств, не свойственных естественным ма-

териалам [1]. Поверхностные плазмон-поляритоны

(ППП) – поверхностные волны, распространяющи-

еся вдоль границы раздела металла и диэлектрика

или вакуума [2–4]. Возбуждение ППП приводит к

резонансному усилению амплитуды электромагнит-

ного поля в субволновой окрестности поверхности

металла, что перспективно как для создания сенсо-

ров [5, 6], так и для усиления оптических [7–10] и

нелинейно-оптических эффектов [11]. Длина волно-

вого вектора ППП, определяемая диэлектрически-
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ми проницаемостями граничащих материалов, пре-

вышает величину волнового вектора световой волны

в свободном пространстве, поэтому излучение, пада-

ющее на гладкую металлическую поверхность, не мо-

жет напрямую возбудить плазмон-поляритон и необ-

ходимо использовать специальные оптические схе-

мы, например, призменные (Кречмана, Отто). Одна-

ко периодическое структурирование металлической

пленки позволяет возбуждать ППП за счет дифрак-

ции на ней падающего света; в этом случае усло-

вие квазисинхронизма (закон сохранения импульса)

может быть выполнено за счет передачи части им-

пульса в периодическую решетку [2, 12]. Этот под-

ход привлекателен тем, что варьированием периода

плазмонной решетки возможно подобрать положе-

ние ППП под требуемый спектральный диапазон.

Особый интерес представляют магнито-

плазмонные структуры, в которых дисперсион-

ными характеристиками ППП можно управлять

за счет магнитного поля, модифицирующего оп-

тический отклик среды [13–16]. Усиление магни-

тооптических эффектов вследствие возбуждения

плазмон-поляритонов наблюдалось в 1D и 2D-

периодических решетках различного дизайна

[17–19], изготовленных методами литографии.

В то же время, перспективным представляется

использование альтернативных, более простых
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в реализации методов формирования высоко-

качественных пространственно-периодических

плазмонных структур для возбуждения ППП.

Один из них состоит в напылении металла на

поверхность коллоидного кристалла ПММА [20, 21]

или искусственного опала [22]. Такая структура

характеризуется периодическим поверхностным

профилем металла с массивом отверстий, также

образующих гексагональную решетку с перио-

дом, пропорциональным размеру монодисперсных

кремнеземных частиц, формирующих опаловую

матрицу. Несомненными преимуществами такой

метаповерхности является аномально высокое про-

пускание, обусловленное оптическим возбуждением

ППП [23–26], а также возможность одновременной

демонстрации фотоннокристаллических и плазмон-

ных свойств [27, 28]. Если на поверхность опала

или другого коллоидного кристалла нанести фер-

ромагнитный металл, то такая структура будет

демонстрировать магнитооптические свойства,

наиболее ярко выраженные в спектральной окрест-

ности ППП [29–31]. Минус такого подхода связан

с относительной малой величиной добротности

резонанса ППП в случае ферромагнитных метал-

лов. Традиционное решение проблемы, а именно,

сочетание в одной структуре ферромагнетика для

гиротропии и благородного металла (золота или

серебра) для возбуждения добротного резонанса,

демонстрирует свою эффективность в магнитоплаз-

монных структурах различного дизайна [32–34],

однако до настоящего времени не было реализо-

вано для композитных структур опал + металл.

В данной работе впервые исследованы оптиче-

ские и магнитооптические свойства структуры

опал/кобальт/серебро и проанализирована роль по-

верхностных плазмон-поляритонов в формировании

наблюдаемых эффектов.

Высокоупорядоченные пленки опала синтезиро-

вались методом жидкофазной коллоидной эпитак-

сии из водных и водно-спиртовых суспензий моно-

дисперсных сферических частиц аморфного кремне-

зема [35, 36]. В качестве подложек использовались

полированные с двух сторон пластинки плавленого

кварца толщиной 0.5 мм. Частицы имели диаметр

520 нм, а среднеквадратическое отклонение их раз-

меров не превышало 4%. Толщины пленок состав-

ляли 10–15 монослоев плотноупакованных сфериче-

ских частиц. Плоскость (111) гранецентрированной

кубической упаковки сфер была ориентирована па-

раллельно подложке. Выращенные опаловые плен-

ки выдерживали длительный нагрев до 800 ◦C без

изменения фотонно-кристаллических свойств и рас-

трескивания. Затем на их поверхность методом маг-

нетронного распыления был нанесен слой кобаль-

та, эффективная толщина которого составила около

dCo = 50 нм, а затем – слой серебра с эффективной

толщиной dAg = 10 нм (рис. 1a). Под эффективной

здесь имеется в виду толщина пленки, осажденной в

том же самом процессе напыления на плоской под-

ложке. Для опала с развитым рельефом поверхности

реальная средняя толщина слоя металла, покрываю-

щего сферы SiO2, примерно вдвое меньше. Таким об-

разом, частицы SiO2 были с одной стороны покрыты

металлом, и образец можно рассматривать как дву-

мерный периодический гексагональный массив нано-

отверстий между полусферами.

Характеризация магнитных свойств структуры

была проведена путем измерения гистерезиса ме-

ридионального магнитооптического эффекта Керра,

результаты представлены в работе [28]. Обнаружено,

что поле насыщения при намагничивании в плоско-

сти пленки составляет около 500 Гс, а при выключе-

нии внешнего магнитного поля наблюдается вихре-

вое состояние намагниченности полусфер.

Оптические частотно-угловые спектры пропуска-

ния и отражения образца были измерены с исполь-

зованием коллимированного пучка галогеновой лам-

пы в качестве зондирующего излучения. Образец

был помещен на гониометр, обеспечивающий точ-

ность определения угла падения около 1◦. Прошед-

ший (отраженный) через структуру свет детектиро-

вался спектрометром с разрешающей способностью

около 1 нм. Магнитооптические измерения были про-

ведены для внешнего поперечного магнитного поля

с напряженностью около 1.5 кГс, которое является

насыщающим в плоскости пленки для исследуемых

структур (рис. 1a). Характеристикой эффекта явля-

ется магнитный контраст, вычисляемый по форму-

ле: ρ(θ, λ) = T+(θ,λ)−T−(θ,λ)
T+(θ,λ)+T−(θ,λ) , где T+(θ, λ) и T−(θ, λ) –

коэффициенты пропускания образца при противо-

положных направлениях внешнего магнитного поля.

Эксперименты были проведены для двух азимуталь-

ных ориентаций образца относительно плоскости па-

дения xOz – когда проекция волнового вектора на

структуру kx лежит вдоль одного из векторов обрат-

ной решетки G1 и G2 (рис. 1b) и вдоль биссектрисы

угла между ними (рис. 2a).

Полученные частотно-угловые спектры пропуска-

ния представлены на рис. 1c, d и 2b, c. Все они де-

монстрируют максимум на длине волны около 680 нм

при нормальном падении света на структуру. Спек-

тры, измеренные для p-поляризованного излучения

накачки, имеют V-образную форму области высо-

кого пропускания, причем угол наклона “ветвей”
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Рис. 1. (Цветной онлайн) (a) – Схема гетероструктуры и ход луча при исследовании ее магнитооптического откли-

ка в геометрии Войта; (b) – азимутальное положение структуры относительно плоскости падения xOz, магнитное

поле приложено вдоль оси Oy; (с), (d) – частотно-угловые спектры пропускания при p- и s-поляризованном излуче-

нии накачки, соответственно; (e), (f) – частотно-угловые спектры магнитного контраста при p- и s-поляризованном

излучении накачки соответственно

меняется при азимутальном повороте образца (см.

рис. 1c и 2b), что будет обсуждено ниже. При s-

поляризованном излучении накачки ярко выражен

только максимум при θ = 0◦.

В спектре отражения наблюдается область мак-

симального значения коэффициента R(θ, λ) вблизи

длин волн 600–800 нм, для которых коэффициент от-

ражения достигает значения 0.15 (рис. 2d).
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Рис. 2. (Цветной онлайн) (a) – Азимутальное положение структуры относительно плоскости падения xOz, маг-

нитное поле приложено вдоль оси Oy; (b), (с) – частотно-угловые спектры пропускания гетероструктуры

опал/кобальт/серебро при p- и s-поляризованном излучении накачки, соответственно; (d) – частотно-угловой спектр

отражения, p-поляризованное излучение накачки; (e), (f) – частотно-угловые спектры магнитного контраста при p- и

s-поляризованном излучении накачки, соответственно; (g) – спектр магнитного контраста аналогичной структуры без

серебра, p-поляризованное излучение накачки

Частотно-угловые спектры магнитного контраста

(рис. 1e, f и 2e, f) демонстрируют сложное знакопере-

менное поведение, максимальная величина ρ(θ, λ) со-

ставляет 6.5 · 10−3. Следует отметить, что ρ(θ, λ) яв-

ляется нечетной функцией угла падения (т.е. меняет

знак при смене θ на −θ), что характерно для магни-

тооптического эффекта в геометрии Войта [37].

Для расчетов дисперсионных кривых ППП была

использована модель двумерной металлической ре-

шетки, граничащей с одной стороны с опалом, с дру-

гой – с воздухом. Закон сохранения импульса для

волнового вектора ППП β в этом случае можно за-

писать следующим образом [23]:

β = kx +mG1 + nG2, (1)

где kx – проекция волнового вектора на плоскость

структуры, |kx| = kx = k0 sin θ, (m;n) – пара целых

чисел, |G1| = |G2| = G = 4π√
3d

– векторы обрат-

ной решетки для гексагонального массива с перио-

дом d, оси координат указаны на рис. 1 a, b. Если про-

екция волнового вектора ориентирована вдоль одно-

го из векторов обратной решетки (рис. 1b), т.е. kx

коллинеарен G1, то G1 = Gex, G2 = Gex cos(π/3) +

Gey sin(π/3) (ex и ey – орты вдоль соответствующих

осей), а возведение в квадрат равенства (1) дает:

β2 =

(
kx +mG+

nG

2

)2

+

(
nG

√
3

2

)2

. (2)

Если проекция плоскости падения ориентирована

вдоль биссектрисы угла между векторами обратной

решетки G1 и G2 (рис. 2a), то G1 = Gex cos(π/6) −
Gey sin(π/6), G2 = Gex cos(π/6)+Gey sin(π/6), а воз-

ведение в квадрат равенства (1) дает:

β2 = (kx)
2 +G2(m2 +n2 +mn) +

√
3Gkx(m+ n). (3)

Таким образом, для различной ориентации плос-

кости падения зондирующего излучения относитель-

но кристаллографических осей поверхностной ме-

таллической гексагональной решетки спектры ППП

будут смещены друг относительно друга.

Толщины слоев металлов в наших образцах срав-

нимы с толщиной скин-слоя, т.е. с глубиной про-

никновения ППП, поэтому, строго говоря, Co/опал
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и Ag/воздух не являются двумя независимыми ин-

терфейсами [38]. Однако для упрощения расчетов

будем рассматривать их по отдельности. Кроме то-

го, поскольку реальная толщина пленки серебра на

поверхности сфер опала составляет около 5 нм, то

ей можно пренебречь и рассчитывать дисперсион-

ные кривые для интерфейсов Co/опал и Co/воздух

по формуле [12]:

β = k0

√∣∣∣∣
ǫ1ǫi
ǫ1 + ǫi

∣∣∣∣, i = 2, 3, (4)

где k0 – модуль волнового вектора падающего света,

ǫ1, ǫ2 и ǫ3 – диэлектрические проницаемости кобаль-

та [39], опала [40] и воздуха соответственно. В за-

висимости от геометрии эксперимента, были взяты

выражения (2) или (3) для β, подставлены в (4) и в

пакете Wolfram Mathematica построены дисперсион-

ные кривые для ППП (рис. 1, 2). Каждой паре целых

чисел (m;n) соответствуют два плазмона, возбуж-

даемые на границах раздела опал/Co (пунктирные

кривые) и Co/воздух (сплошные кривые).

Положение узлов пучков дисперсионных кривых

не зависит от азимутальной ориентации образца и

определяется выражением |β| = G
√
m2 + n2 +mn

[20, 24]. Видно, что в исследуемой спектральной об-

ласти есть два узла в окрестности длин волн 500

и 680 нм, и соответствующие таким наборам чисел

(m;n), что
√
m2 + n2 +mn = 1.

Сопоставляя экспериментальные и расчетные ре-

зультаты, можно сделать вывод о том, что V-

образные максимумы пропускания (рис. 1c и 2b) свя-

заны с возбуждением ППП (±1; 0), что характер-

но для наноперфорированных структур [22, 24, 25].

Очевидно также, что спектральное положение мак-

симумов T (θ, λ) при наклонном падении света на

структуру существенно зависит от азимутальной

ориентации образца, что соответствует формулам (2)

и (3). Что касается величины пропускания в мак-

симуме, она составляет Tabs ∼ 10%, а доля пло-

щади поверхности отверстий – Teff ∼ 9% (реально

Teff < 9% за счет “спекания” сфер диоксида кремния

и зарастания отверстий металлом при напылении).

Таким образом, можно говорить об аномальном про-

пускании, превышающем Tabs/Teff ∼ 110% [41]. Со-

поставим экспериментальные спектры с аналогичны-

ми данными для образца без серебра [28]. Следует

уточнить, что в работе [28] все спектры пропускания

нормированы на сплошную пленку кобальта той же

эффективной толщины. Для структуры с диаметром

сфер 520 нм (образец “4” в работе [28]) максималь-

ное относительное пропускание составляет около 4.5,

пропускание референсной сплошной пленки кобаль-

та толщиной 52 нм – около 2 % [39]. Следовательно,

для структуры опал/кобальт абсолютное максималь-

ное значение T (θ, λ) ∼ 4.5·2% ∼ 9%. Таким образом,

можно сделать вывод, что ни спектральное положе-

ние максимумов пропускания не изменилось после

напыления Ag, ни величина T (θ, λ) в спектральной

окрестности ППП.

Усиление отражения в области длин волн 600–

800 нм также связано с возбуждением ППП (−1; 0)

(рис. 2d). Аналогичный эффект наблюдался в сереб-

ряных пленках на опале в работе [27]. Также можно

отметить слабое увеличение R вдоль дисперсионной

кривой ППП (−2; 0).

Магнитооптический отклик пленки в геометрии

Войта возникает из-за разницы показателей прелом-

ления граничащих с ней сред, т.е. из-за разных ко-

эффициентов отражения на верхней и нижней гра-

ницах слоя кобальта [37]; в симметричной структуре

этот эффект отсутствует. На частотно-угловых спек-

трах магнитного контраста наблюдается смена зна-

ка ρ(θ, λ) вдоль дисперсионных кривых ППП (±1; 0)

(рис. 1e и 2e), что связано со спектральным сдвигом

резонанса при приложении поперечного насыщаю-

щего магнитного поля, причем направление сдвига

определяется направлением H. Связь спектрально-

го поведения магнитного контраста с возбуждением

ППП в коротковолновой области неочевидна из-за

большого количества дисперсионных кривых в этом

диапазоне.

Результат для ρ(θ, λ) (рис. 2e) следует также срав-

нить с данными для аналогичного образца без се-

ребра (рис. 2g) в той же азимутальной ориентации.

Качественно графики похожи, однако по величине

магнитный контраст в образце с серебром в районе

возбуждения ППП (±1; 0) примерно в 2 раза больше,

чем в структуре без серебра. Более наглядно это по-

казано на рис. 3, где представлены срезы рис. 2e и 2g

при углах падения θ = ±25◦. Максимум магнитного

контраста |ρ(θ, λ)| достигается на длине волны около

650 нм и составляет по модулю 6·10−3 для структуры

опал/Co/Ag и 3 · 10−3 для структуры опал/Co. Та-

ким образом, присутствие в составе рассматриваемой

гетероструктуры тонкой пленки серебра приводит к

усилению магнитооптического отклика в 2 раза, при

этом, как было отмечено выше, уменьшения про-

пускания структуры не наблюдается. Из-за сложной

формы экспериментальных спектров T (θ, λ) невоз-

можно напрямую оценить добротность наблюдаемых

ППП, однако можно предположить, что наличие се-

ребра приводит к возбуждению более высокодоброт-

ного резонанса, который участвует в формировании
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Рис. 3. (Цветной онлайн) Спектры магнитного кон-

траста образца опал/кобальт (черные линии) и

опал/кобальт/серебро (красные линии), измеренные

при p-поляризованном падающем излучении, при θ =

= 25◦ (сплошные линии) и θ = −25◦ (пунктирные ли-

нии). Серая линия соответствует спектральному поло-

жению ППП

и оптического (аномального пропускания), и магни-

тооптического отклика.

Что касается спектров, измеренных при s-

поляризованном излучении накачки, то при ориен-

тации волнового вектора вдоль G1 в силу граничных

условий не возбуждаются ППП с n = 0, поэтому

наиболее добротные ветви с (±1; 0) не проявлены

ни в спектре T (θ, λ) (рис. 1d), ни в спектре ρ(θ, λ)

(рис. 1f). Смена знака ρ(θ, λ) наблюдается вдоль

кривой ППП (0;±1).

В случае, когда s-поляризованное излучение на-

качки падает так, что волновой вектор направлен

вдоль вектора трансляции (рис. 2a), то наиболее за-

метно проявлены минимумы модуля магнитного кон-

траста на ветвях (±1; 0) (сплошные линии на рис. 2f)

без смены знака ρ(θ, λ). По-видимому, при этом про-

исходит возбуждение двух близких по частоте ППП,

распространяющихся под противоположными угла-

ми к kx и, соответственно, проявляющих противопо-

ложные знаки магнитооптических эффектов. След-

ствием взаимодействия этих двух плазмонов, спек-

тры магнитооптического эффекта которых различа-

ются знаком, является наблюдающийся в экспери-

менте минимум модуля магнитного контраста.

Таким образом, разработан и изучен новый тип

плазмонных структур опал/Co/Ag, не требующий

использования методов литографии. В спектрах та-

ких структур обнаружены области, где наблюда-

ется аномальное пропускание, превышающее 110 %

и высокое отражение, обусловленные возбуждени-

ем ППП. При p-поляризованном излучении накач-

ки наблюдается смена знака магнитного контраста

в области резонансов, причем величина магнитного

контраста |ρ(θ, λ)| достигает 0.65 %, что вдвое боль-

ше, чем в аналогичных структурах без серебра. В

s-поляризованном зондирующем излучении обнару-

жен минимум магнитного контраста без смены зна-

ка в области резонансного возбуждения ППП. Вы-

полненные исследования показывают, что возмож-

на дальнейшая оптимизация плазмонных свойств ге-

тероструктур на основе пленок опала, что позволя-

ет рассматривать их как перспективные материа-

лы нанофотоники, способные управлять параметра-

ми электромагнитного излучения путем изменения

угла падения света, азимутальной ориентации вза-

имодействующей с ними структуры и приложении

статического магнитного поля.
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