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1. Введение

Интерес	 к	 единичным	 плазмонным	 наноструктурам	
во	многом	обусловлен	возможностью	их	использования	
в	схемах	полностью	оптического	управления	и	передачи	
информации	[1],	в	которых	плазмонные	наночастицы	по-
зволяют	 как	 регистрировать	 излучение	 с	 нанометровой	
пространственной	 точностью	и	 субфемтосекундным	вре-
менным	 разрешением,	 так	 и	 управлять	 им	 [2].	 Однако	
совре	менные	исследования	показали,	что	возможности	ис-
пользования	единичной	плазмонной	наноструктуры	зна-
чительно	шире:	это	исследования	оптических	свойств	ме-
таллов	 на	 наномасштабах	 и	 структур	 их	 электронных	
уровней,	включая	квантовые	эффекты;	исследования	раз-
личных	 типов	 оптических	 нелинейных	 взаимодействий;	
создание	 высокочувствительных	 сенсоров.	 Единичная	
плазмонная	наноструктура	может	быть	также	использо-
вана	для	исследования	временных	 свойств	импульсного	
лазерного	излучения,	для	создания	оптических	пинцетов	
и	во	многих	других	приложениях	[3].

Как	хорошо	известно,	собственные	частоты	резонан-
сов	локализованных	плазмонов	могут	определяться	раз-
мером,	формой	и	материальным	составом	наночастицы	
[4–6].	При	этом	следует	разделять	два	случая:	когда	раз-
мер	 наночастицы	 меньше	 толщины	 скин-слоя	 металла	
или	больше	нее.	В	первом	случае	для	рассмотрения	опти-
ческого	взаимодействия	света	с	наночастицей	справедли-
во	 так	 называемое	 квазистатическое	 рассмотрение,	 при	
этом	собственные	частоты	плазмонных	резонансов	опре-
деляются	оптическими	константами	материала	нанострук-
тур	и	не	зависят	от	их	размера	[7].	Во	втором	случае	плаз-
монные	 резонансы	 сильно	 зависят	 от	 размера	 и	 геоме-
трии	наноструктур,	а	их	спектральное	положение	хорошо	
описывается	теорией	Ми	[7].	Тогда	удобно,	следуя	теории	

Ми,	 анализировать	 оптическое	 взаимодействие	 с	 нано-
структурами,	проводя	разложение	наведенной	в	нанострук-
туре	 поляризации	 на	 мультиполи.	 В	 таком	 разложении	
можно	выделить	в	оптическом	отклике	наночастицы	воз-
бужденные	локализованные	плазмонные	резонансы	раз-
личного	 порядка,	 соответствующие	 возбуждению	муль-
типолей	[8	–	11].	

Решение	уравнения	Лапласа	с	соответствующими	гра-
ничными	условиями	показывает	возможность	возникно-
вения	 эффективной	мультиполярной	поляризуемости	 в	
сфере	радиусом	R,	характеризуемой	диэлектрической	про-
ницаемостью	 ( )pe wu 	и	расположенной	в	среде	с	диэлектри-
ческой	проницаемостью	eout	[12]:	
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где	 параметр	 l	 определяет	 порядок	 мультипольности	
(l =	1	–	дипольный	резонанс,	l =	2	–	квадрупольный	и	т.	д.).	
Вклад	квадрупольного	члена	в	оптический	отклик	нано-
частицы	становится	заметным	уже	при	ее	размере	~30	нм,	
что	соответствует	характерным	значениям	толщины	скин-
слоя	 в	 видимом	 спектральном	 диапазоне.	 Квадруполь-
ный	резонанс	в	модели	Друде	возникает	при	частоте
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(wp	–	плазменная	частота	металла	наночастицы),	т.	е.	при	
более	высокой	энергии,	чем	энергия	дипольного	резонан-
са.	 Спектральный	 отклик	 наночастицы	 все	 еще	 опреде-
ляется	дипольным	резонансом,	но	при	увеличении	разме-
ра	наночастицы	вклады	мультипольных	резонансов	ста-
новятся	все	более	заметными.	Для	резонансов	высокого	
порядка	резонансное	условие	приближается	к	таковому	для 
поверхностных	 плазмонных	 поляритонов:	 ep(w)	 =	 –eout. 
Кроме	того,	становится	существенным	рассеяние	излуче-
ния	наночастицей.	Оно	становится	заметным	при	радиу-
се	~20	 нм	 и	 начинает	 доминировать	 в	 экстинкции	 при	
радиу	сах	более	100	нм.

Нами	рассмотрены	взаимодействие	лазерного	света	с	
единичной	 плазмонной	 наноструктурой	 специально	 соз-
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данной	геометрии	–	Split	Hole	Resonator	(SHR)	–	и	мно-
гообразие	оптических	явлений,	которые	при	этом	возни-
кают,	а	также	возможности	их	практического	применения	
для	построения	оптических	наноустройств.	Рассмотрен	слу-
чай	взаимодействия	наноструктуры	SHR	со	слабым	свето-
вым	полем	(линейное	оптическое	взаимодействие),	а	так-
же	взаимодействие	с	излучением	высокой	интенсивности	
(нелинейное	оптическое	взаимодействие).

2. Наноструктура, образованная  
наноотверстием и комплементарная  
наночастице: принцип Бабине

Принцип	 Бабине	 [13,	14]	 является	 классической	 кон-
цепцией	 волновой	 теории	 света.	В	 скалярной	формули-
ровке	принцип	Бабине	устанавливает	соответствие	между	
дифракционным	полем	на	некотором	экране	и	полем	на	
так	называемом	дополнительном	экране.	В	более	строгой	
формулировке	 принцип	 Бабине	 предполагает,	 что	 маг-
нитные	и	электрические	поля	являются	взаимно	заменяе-
мыми	 по	 отношению	 к	 идеально	 проводящему	 планар-
ному	структурированному	экрану	и	«дополнительному»	
к	нему	 [14].	Принцип	Бабине	позволяет	 решать	некото-
рые	задачи	классической	электродинамики	по	рассеянию	
электромагнитной	волны,	заменив	ее	другой	эквивалент-
ной	задачей,	решение	которой	известно	или	может	быть	
найдено	с	меньшими	трудностями.

В	 соответствии	 с	 принципом	 Бабине	 металлическая	
наночастица	(диск)	и	комплементарное	к	ней	наноотвер-
стие	 имеют	 комплементарные	 оптические	 спектры	 при	
освещении	 этих	 структур	излучением	 с	 соответственны-
ми	(ортогональными	друг	другу)	поляризациями:	макси-
мальное	 пропускание	 в	 отверстии	 наблюдается	 при	 га-
шении	света	в	комплементарной	частице.

Отметим,	что	принцип	Бабине	был	сформулирован	и	
доказан	для	структур,	образованных	идеальным	провод-
ником	 с	 бесконечной	 проводимостью.	 Однако,	 как	 по-
казали	 современные	 исследования,	 его	 можно	 исполь-
зовать	и	в	случае	металлов	с	конечной	проводимостью.	
Тогда	не	приходится	говорить	о	полной	комплементар-
ности	 взаимодействия	 света	 с	 бабине-комплементарны-
ми	структурами	из	реальных	металлов.	Однако	принцип	
Бабине	позволяет	найти	некоторые	закономерности	в	ре-
шении	таких	задач,	что	особенно	важно	при	проектиро-
вании	геометрии	наноструктур,	обладающих	заданными	
оптическими	свойствами,	т.	к.	точно	решить	задачу	опти-
ческого	взаимодействия	с	наноструктурой	произвольной	
геометрии	не	представляется	возможным.	

За	последнее	десятилетие	объектами	эксперименталь-
ных	и	теоретических	исследований	стало	множество	раз-
личных	 металлических	 наноструктур.	 Это	 единичные	
металлические	наночастицы,	их	массивы	[15,	16],	а	также	
металлические	 наноструктурированные	 пленки	 [17,	18].	
Они	 рассматриваются	 в	 качестве	 строительных	 блоков	
более	 сложных	 структур	 в	 нанооптике	 и	 нанофотонике	
[19,	20].	 Возможность	 использования	 принципа	 Бабине	
для	создания	и	исследования	новых	конструкций	метал-
лических	 наночастиц	 или	 тонких	 металлических	 нано-
структурированных	пленок	является	весьма	привлекатель-
ной.	Так,	принцип	Бабине	часто	используется,	например,	
при	 проектировании	 метаматериалов	 и	 наноантенн	 в	
различных	 спектральных	 диапазонах	 –	 от	 видимого	 до	
микроволнового	[21	–	24].

Однако	 в	 оптическом	 диапазоне	 существуют	 прин-
ципиальные	 физические	 ограничения	 на	 применимость	
принципа	 Бабине.	 Граничные	 условия	 для	 металличе-
ской	наноструктуры	не	 являются	 строго	применимыми,	
т.	к.	в	этом	случае	глубина	проникновения	поля	сравни-
ма	с	размером	структуры.	Кроме	того,	наноструктуры	в	
оптическом	диапазоне	обладают	относительно	высокими	
потерями.	Возникает	вопрос:	насколько	применим	прин-
цип	Бабине	в	оптическом	диапазоне	для	металлических	
наноструктур?

Использование	 принципа	 Бабине	 для	 предсказания	
отклика	металлических	плазмонных	наноструктур	с	раз-
мерами,	существенно	меньшими	длины	волны	в	оптиче-
ском	диапазоне,	не	всегда	приводит	к	согласующимся	с	
экспериментальными	данными	выводам,	что	в	большин-
стве	случаев	связано	с	конечностью	толщины	скин-слоя.	
Ситуация	представляется	еще	более	сложной	при	рассмо-
трении	нелинейных	свойств	металлических	наноструктур	
[25	–	28].

Приведем	в	качестве	примера	использование	принци-
па	Бабине	для	характеризации	пропускания	 света	через	
наноотверстие.	Так,	из	принципа	Бабине	следует,	что	на-
норазмерное	 отверстие	 в	 проводящем	 экране	 и	 наноча-
стицу	(нанодиск)	можно	характеризовать	эквивалентны-
ми	наведенными	электрическим	и/или	магнитным	момен-
тами.	Действительно,	как	было	показано	в	 [29],	поле	на	
большом	расстоянии	от	отверстия	эквивалентно	полю	от	
двух	 диполей:	магнитного	диполя,	 параллельного	 экра-
ну,	и	электрического	диполя,	перпендикулярного	экрану.	
Строгие	 численные	 расчеты	 [30,	31]	 подтвердили	 основ-
ные	выводы	относительно	оптического	отклика	наноот-
верстия	и	также	показали,	что	соответствующее	сечение	
рассеяния	меньше	геометрического	сечения	при	ра	диусе	
отверстия	a <	 0.2	l.	В	 реальных	металлических	 экранах	
могут	 возникать	 локализованные	 плазмонные	 резонан-
сы,	 которые	 влияют	 на	 величину	 сечения	 пропускания	
[32,	33].	

Несмотря	 на	 отмеченные	 проблемы	 использования	
принципа	Бабине,	он	 является	ценным	ориентиром	при	
дизайне	металлических	наноструктур,	однако	необходи-
мо	учитывать	ограниченность	его	применения.

3. Тепло на наноуровне: наночастица  
и наноотверстие 

При	исследовании	взаимодействия	лазерного	излуче-
ния	с	наноструктурами	важно	помнить,	что	резонансные	
металлические	 наноструктуры	 являются	 сильными	 по-
глотителями	света.	Так,	почти	весь	свет,	падающий	на	на-
ноструктуру,	может	быть	преобразован	в	тепло	[34	–	38].	
На	резонансной	частоте	поперечное	сечение	поглощения	
равно	квадрату	длины	волны	излучения	и	может	быть	в	
несколько	 раз	 больше	 физического	 сечения	 нанострук-
туры.	Сечение	рассеяния	металлической	наноструктуры	
также	 увеличивается	 на	 резонансной	 частоте.	В	 зависи-
мости	 от	 размера	 наноструктуры	доминирует	 рассеива-
ние	или	поглощение	–	при	малых	размерах	(менее	15	нм)	
поглощение	доминирует	над	рассеянием	и	наоборот.	

Феноменология	переноса	тепла	довольно	сильно	отли-
чается	на	макро-	и	микропространственных	масштабах.	
И	если	передача	тепла	на	макромасштабах	рассматрива-
ется	 как	медленный	процесс	 (так,	 временная	шкала	 для	
теплопроводности	 в	 макроскопических	 системах	 разме-
ром	~1	м	 составляет	 несколько	минут),	 то	 распростра-
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нение	 тепла	 на	 микроуровне	 является	 чрезвычайно	 бы-
стрым	 и	 эффективным	 процессом	 с	 временной	 шкалой	
~10	 нс.	 Микромасштабная	 передача	 тепла	 происходит	
практически	безынерционно.	Такое	утверждение	еще	бо-
лее	 справедливо	 при	 рассмотрении	 передачи	 тепла	 при	
наноразмерных	масштабах.	Это	связано	с	различной	при-
родой	передачи	тепла:	на	макроуровне	это	фононный	и	
электронный	переносы,	на	микроуровне	–	радиационный.	

Важными	характеристиками	процесса	поглощения	ла-
зерного	излучения	наночастицей	является	 ее	 температу-
ра,	 а	 также	 временная	и	пространственная	 зависимости	
температуры	 наночастицы	 и	 ее	 окружения.	 Данные	 па-
раметры	существенным	образом	зависят	от	режима	осве-
щения	 –	 непрерывного	 или	 импульсного.	 Тепловыделе-
ние	 после	 светового	 возбуждения	 возникает	 из-за	 бы-
строй	дефазировки	когерентного	электронного	движения	
в	 сочетании	 с	 быстрой	 передачей	 энергии	 кристалличе-
ской	 решетке	 металла	 [39	–	41].	 Генерация	 тепла	 проис-
ходит	чрезвычайно	быстро,	и	термолизация	осуществля-
ется	за	время	порядка	нескольких	пикосекунд.	С	другой	
стороны,	 температура	 окружающей	 среды	 повышается	
за	значительно	бóльшие	времена,	которые	определяются	
физическими	процессами	теплопроводности.

В	 работе	 [42]	 было	 показано	 существенное	 влияние	
гео	метрии	и	окружения	наноструктуры	на	ее	нагрев	при	
облучении	лазерным	импульсом.	Так,	в	сравнении	с	ба-
бине-комплементарной	структурой,	изготовленной	в	ме-
таллической	пленке,	тепловое	разрушение	металлической	
наноструктуры	происходит	при	более	низких	интенсив-
ностях	лазерного	излучения	(рис.1).	На	рис.1,a	показано	
рассчитанное	распределение	температуры	в	наностержне	
из	алюминия	размером	50	́ 	570	нм,	а	на	рис.1,б	–	анало-
гичное	распределение	для	нанощели	тех	же	размеров,	из-
готовленной	 в	 пленке	 алюминия	 толщиной	 50	 нм.	 Обе	
структуры	освещаются	плоской	монохроматической	волной 
с	l	=	1560	нм	при	интенсивности	излучения	8	́ 	1013	Вт/см2. 
Поляризация	излучения	для	наностержня	направлена	вдоль 
его	оси,	а	для	нанощели	она	перпендикулярна	большому	
размеру	наностержня,	так	что	в	обоих	случаях	реализует-
ся	резонансное	возбуждение	плазмонных	колебаний.	Из	
рис.1	 видно,	 что	 при	 одинаковой	 интенсивности	 нано-

стержень	разогревается	до	 существенно	бóльших	 (более	
чем	на	порядок)	температур	в	сравнении	с	нанощелью.

4. Гибридная плазмонная SHR-наноструктура

В	работе	[43]	на	основе	использования	принципа	Ба-
бине	и	теплового	поведения	наноструктур	в	сильном	ла-
зерном	поле	предложена	новая	концепция	нанострукту-
ры,	 объединяющая	 преимущества	 наноструктуры	 типа	
наностержня	 (сильные	 нелинейные	 свойства)	 и	 наноот-
верстия	в	металлическом	экране	(отсутствие	фоновой	за-
светки,	 устойчивость	 к	 высокой	 интенсивности	 излуче-
ния).	 Предложенная	 наноструктура	 представляет	 собой	
наноотверстие,	 изготовленное	 в	 металлической	 пленке	
с	 расположенным	 внутри	 наноотверстия	 наностержнем	
(рис.2);	она	получила	название	Split	Hole	Resonator	(SHR)	
[43]	и	в	определенном	смысле	является	комплементарной	
к	 известной	 наноструктуре	 Split	 Ring	 Resonators	 (SRR)	
[25	–	28,	44].	

Расчеты	 показали,	 что	 эффективность	 преобразова-
ния	 излучения	 в	 SHR-наноструктуре	 сильно	 зависит	 от	
ее	геометрии	(диаметр	наноструктуры,	длина	наностерж-
ня),	 материала	 пленки	 и	 показателя	 преломления	 окру-
жающей	среды.	Это	объясняется	сильной	зависимостью	
эффективности	 возбуждения	 локализованных	 плазмон-
ных	колебаний	от	геометрии	наноструктуры	и	ее	локаль-
ного	окружения	[45],	которые	определяют	распределение	
и	амплитуду	электромагнитного	поля	вблизи	нанострук-
туры.	

На	рис.2,б	представлено	рассчитанное	распределение	
поля	в	SHR-наноструктуре	при	ее	облучении	плоской	све-
товой	волной	на	l	=	1.56	мкм,	соответствующей	плазмон-
ному	резонансу	наноструктуры.	Видно,	что	такая	нано-
структура	 формирует	 однополюсную	 антенну	 с	 полем,	

Рис.1.	 Расчетное	пространственное	2D	распределение	температу-
ры	 и	 его	 одномерный	 срез	 в	 двух	 комплементарных	 нанострук-
турах:	 алюминиевом	наностержне	 размером	 50	́ 	50	́ 	570	 нм	 (а)	 и	
в	нанощели	размером	50	́ 	570	нм,	изготовленной	в	алюминиевой	
пленке	толщиной	50	нм	(б)	при	нагреве	лазерным	излучением.

Рис.2.	 Изображение	 в	 электронном	микроскопе	 SHR-нано	струк-
туры,	изготовленной	в	алюминиевой	пленке	толщиной	50	нм	(а),	
расчетное	распределение	поля	при	облучении	наноструктуры	пло-
ской	монохроматической	волной	на	длине	волны	1560	нм	(б),	опти-
ческое	 изображение	 наноструктуры	 при	 ее	 облучении	 лазерным	
излучением	 (1560	 нм)	 с	 регистрацией	 на	 длине	 волны	 генерации	
3-й	 гармоники	 (520	 нм)	 (в),	 а	 также	 измеренный	 спектр	 генера-
ции	3-й	гармоники	(г).	
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локализованным	вблизи	кончика	ее	наностержня.	Расче-
ты	показали	 [43],	что	максимум	поля	в	SHR-нанострук-
туре	 на	 порядок	 больше,	 чем	 для	 наностержня	 при	 вы-
бранной	частоте	возбуждающего	излучения.	

Важным	свойством	SHR-наноструктуры	является	силь-
ная	зависимость	резонансных	частот	ее	плазмонных	ко-
лебаний	от	размера	и	формы	наноструктуры	и,	как	след-
ствие,	ее	оптических	свойств.	Для	создания	наноструктуры	
с	заданными	оптическими	свойствами	ее	геометрия,	как	
правило,	 должна	 контролироваться	 с	 точностью	~l/10.	
В	 случае	 нелинейных	 процессов	 необходимо	 контроли-
ровать	 геометрию	 наноструктуры	 с	 еще	 более	 высокой	
(~l/100)	точностью	[43],	что	требуется	для	контроля	по-
верхностных	 состояний	 электронов,	 задаваемых	 неров-
ностями	на	поверхности	наноструктуры.

Контроль	формы	и	размера	наноструктур	позволяет	
управлять	 характером	 их	 нелинейно-оптического	 взаи-
модействия	 с	 лазерным	 излучением	 (нелинейные	 про-
цессы,	 их	 эффективность)	 [43,	46].	 Так,	 взаимодействие	
лазерного	излучения	с	наноструктурами	с	«гладкой»	по-
верхностью	 характеризуется	 в	 основном	 когерентной	
дина	микой	ансамбля	свободных	электронов	(плазмонов).	
Результатом	 такого	 взаимодействия	 является	 генерация	
гармоник	 излучения.	 Принципиально	 другой	 сценарий	
реализуется	для	наноструктуры,	на	поверхности	которой	
есть	«шероховатости»	с	характерным	размером	~10	нм.	
Это	может	приводить	к	доминированию	процессов,	свя-
занных	 с	 динамикой	 экранированных	 электронов,	 и	 к	
нелинейно-оптическому	взаимодействию,	проявляющему-
ся	как	многофотонная	люминесценция.	

4.1. Генерация 3-й гармоники от SHR

Нелинейная	оптика	металлов	–	это	оптика	поверхно-
стей,	наноструктурированных	поверхностей	и	нанострук-
тур,	поскольку	излучение	проникает	в	металл	на	глубину	
порядка	толщины	скин-слоя.	Отметим,	что	в	оптическом	
диапазоне	толщина	скин-слоя	составляет	30	–	50	нм,	что	
может	быть	сравнимо	с	размером	наночастицы.	С	физи-
ческой	точки	зрения	возникновение	оптической	нелиней-
ности	 в	 металлических	 наноразмерных	 структурах	 обу-
словлено	движением	электронов	в	полях	резонанса,	инду-
цированного	лазерным	излучением	[47].	В	сильных	лазер-
ных	полях	движение	свободных	электронов	плазмонных	
наноструктур	 характеризуется	 большими	 амплитудами	
колебаний.	Это	приводит	к	проявлению	ангармонизма	в	
движении	облака	электронов	и,	как	следствие,	к	возник-
новению	эффективного	нелинейного	дипольного	момен-
та	[48].	

Известным	эффектом	нелинейно-оптического	взаимо-
действия	 лазерного	 излучения	 с	 наноструктурами	 явля-
ется	генерация	гармоник	[49	–	56].	К	настоящему	времени	
в	наноплазмонике	проведены	многочисленные	исследова-
ния	генерации	3-й	гармоники	от	металлических	поверх-
ностей	 [57	–	63],	 металлических	 наноструктурированных	
поверхностей	[58,	61,	64	–	66],	от	ансамбля	наночастиц	[27,	
46,	67	–	70]	 и	 единичных	 наноструктур	 [11,	43,	52,	71	–	73].	
Выполнены	работы	с	металлическими	наноструктурами	
в	виде	наностержней	(наноантен)	[71,	72,	74]	и	наноотвер-
стий	 [11,	68,	75].	 Установлено,	 что	 эффективность	 нели-
нейных	процессов	существенно	зависит	от	формы	и	раз-
меров	наноструктур.	Так,	 в	 круглом	наноотверстии	 эф-
фективность	на	несколько	порядков	меньше,	чем	в	на-
ноструктуре	 в	 форме	 наностержня	 [72]	 или	 нанощели	

[42,	75].	Это	обусловлено	большим	различием	в	усилении	
поля	локализованными	вблизи	наноструктур	плазмонны-
ми	колебаниями.	

Оптический	 отклик	 SHR-наноструктуры	 резонансно	
зависит	от	ее	размеров	[43],	тщательный	выбор	которых	
позволяет	реализовать	эффективную	генерацию	3-й	гар-
моники	от	SHR.	Наиболее	распространенным	плазмон-
ным	материалом	 является	 золото.	Однако	 недавние	 ис-
следования	показали,	что	алюминий	обладает	значитель-
но	 большей	 оптической	 нелинейностью.	 Так,	 на	 длине	
волны	1560	нм	коэффициент	восприимчивости	третьего	
порядка	для	алюминия	на	три	порядка	выше,	чем	для	зо-
лота	[42,	75].	На	длине	волны	780	нм	это	различие	дости-
гает	 около	 102	 [76].	 Таким	 образом,	 наноструктуры	 из	
алюминия	могут	быть	более	эффективными	(в	сравнении	
с	наночастицами	золота)	источниками	генерации	3-й	гар-
моники.	Однако	на	длине	волны	780	нм	в	золотой	нано-
структуре	наблюдается	большее	усиление	амплитуды	поля	
в	сравнении	с	наноструктурой	из	алюминия,	где	потери	
очень	велики.	Это	объясняется	тем,	что	золото	обла	дает	
лучшими	 плазмонными	 свойствами	 на	 l	 =	 780	 нм,	 чем	
алюминий	(бóльшее	усиление	локального	поля,	меньшие	
потери)	[42,	75].

Практический	интерес	представляет	также	получение	
генерации	гармоник	от	наночастиц	на	частотах	УФ	диа-
пазона.	Во-первых,	это	позволяет	реализовать	нанолока-
лизованные	источники	УФ	излучения,	необходимые	для	
нанодиагностики	 и	 нанолитографии.	 Во-вторых,	 вы	со-
кая	 оптическая	 нелинейность	 наночастиц	 в	 УФ	 спек-
тральном	 диапазоне	 может	 использоваться	 в	 фототера-
пии	клеток	 [77].	Генерация	УФ	излучения	плазмонными	
наноструктурами	 слабо	 изучена.	 Существует	 всего	 не-
сколько	экспериментальных	работ	[68,	78,	79],	демонстри-
рующих	генерацию	3-й	гармоники	при	возбуждении	на-
ноструктур	 излучением	фемтосекундного	 лазера.	Так,	 в	
работе	 [79]	 от	 единичной	 золотой	 наноструктуры	 был	
получен	поток	УФ	фотонов,	равный	104	фотон./c.

Как	показано	в	работе	[43],	плазмонные	моды	в	SHR-
наноструктуре	 возникают	 при	 некотором	 соотношении	
между	 диаметром	 отверстия	 и	 длиной	 наностержня,	 от	
которых	зависит	возникновение	различной	мультиполь-
ности	 в	 отклике	 наноструктуры.	 Число	 возбуждаемых	
мод	определяется	шириной	 спектра	возбуждающего	ла-
зерного	излучения.	При	малых	размерах	наноструктуры	
число	возбуждаемых	мод	определяется	только	размером	
наноструктуры	и	оно	невелико.	Напротив,	при	больших	
размерах	наноструктуры	число	 возбужденных	плазмон-
ных	мод	может	быть	значительным,	и	для	их	эффектив-
ного	возбуждения	требуется	довольно	большая	ширина	
спектра	лазерного	излучения	[11].

Экспериментально	 исследовалась	 [43]	 генерация	 3-й	
гармоники	 от	 SHR-наноструктуры	 в	 геометрии	 рис.2,a. 
Наноструктуры	изготавливались	с	помощью	сфокусиро-
ванного	ионного	пучка	в	металлической	пленке	и	облу-
чались	импульсным	излучением	фемтосекундной	длитель-
ности,	 сфокусированным	 в	 малое	 пятно.	 На	 рис.3	 ил-
люстрируется	 характер	 генерации	 гармоник	 излучения	
в	SHR-наноструктуре.	Лазерное	излучение	возбуждает	в	
ней	четыре	плазмонные	моды:	дипольную	моду	w1	(	l1 = 
750	нм),	мультипольную	 (n	=	3)	моду	w2	 (	l2	=	770	нм),	
мультипольную	(n	=	4)	моду	w3	 (	l3	=	800	нм)	и	мульти-
польную	(n	=	5)	моду	w4	(	l4	=	880	нм).	Спектральные	за-
висимости	интенсивности	поля	в	этих	модах	представле-
ны	на	рис.3,а.	Для	возбуждения	перечисленных	локали-
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зованных	 плазмонных	 резонансов	 SHR-наноструктура	
облучалась	фемтосекундным	излучением	длительностью	
в	два	периода	световой	волны,	которое	фокусировалось	в	
пятно	диаметром	несколько	микрометров	 [11].	Большая	
ширина	 спектра	 такого	 лазерного	 излучения	 позволяет	
одновременно	 возбудить	 в	 SHR-наноструктуре	 четыре	
мультипольные	плазмонные	моды.	

На	вставках	рис.3,а	приведены	результаты	численно-
го	моделирования	(с	использованием	метода	FDTD)	рас-
пределения	амплитуды	ближнего	поля	SHR-нано	струк	ту-
ры	при	ее	облучении	монохроматически	деполяризован-
ным	излучением.	Полученные	распределения	амплитуды	
ближнего	поля	подтверждают	мультипольный	характер	
возбуждаемых	 резонансов.	 Спектральная	 близость	 мод	
w3	и	w4	приводит	к	тому,	что	ближнее	поле	на	длинах	волн	
вблизи	этих	резонансов	является	суммой	ближних	полей	
мод	w3	и	w4.	Большая	спектральная	ширина	плазмонных	
мод	 объясняет	 отличие	 числа	 мультиполей	 (вставки	 на	
рис.3,а)	от	найденных	экспериментально	значений	муль-
типольности	для	каждой	моды.

Возбуждение	 плазмонных	 мод	 приводит	 к	 увеличе-
нию	локального	поля	на	соответствующих	длинах	волн	
l1,	l2,	l3	и	l4,	поэтому	излучение	2-й	и	3-й	гармоник	реа-
лизуется	на	удвоенных	и	утроенных	частотах	этих	резо-
нансов.	На	 рис.3,б	 представлены	 расчетный	 и	 измерен-
ный	спектры	генерации	2-й	гармоники,	соответствующие	
возбуждению	в	SHR-наноструктуре	плазмонных	мод	w1,	
w2,	w3	и	w4.	На	рис.3,в	приведены	расчетный	и	измерен-
ный	спектры	излучения	на	частоте	3-й	гармоники,	соот-
ветствующие	 возбуждению	 плазмонных	 мод	 w1,	 w2,	 w3 
и	w4.	Как	было	показано	в	работе	[11],	сечение	процесса	

генерации	 2-й	 гармоники	 единичной	 SHR-нанострукту-
рой	 sw ®	2w	 =	 2.4	́ 	10–18	 см2,	 для	 3-й	 гармоники	 sw ®	2w = 
7	́ 	10–16	см2.	Пиковая	мощность	I3w peak	=	3.4	́ 	107	Вт/см2,	а	
амплитуда	поля	излучения	на	частоте	3-й	гармоники	со-
ставила	 значительную	часть	амплитуды	поля	на	фунда-
ментальной	частоте:	E3w	=	0.006Ew.	Таким	образом,	SHR-
нанострук	тура	является	наноисточником	УФ	излучения	с	
рекордно	 высокой	 интенсивностью	 и	 эффективностью	
преобразования	 света	 с	 потоком	 фотонов	 в	 УФ	 спек-
тральном	диапазоне	4	́ 	108	фотон./c	[11].	

4.2. Многофотонная люминесценция от SHR

Примером	проявления	динамики	экранированных	элек-
тронов	в	плазмонных	наноструктурах	являются	однофо-
тонная	 [80	–	82]	 и	 многофотонная	 [83	–	86]	 фотолюми-
несценции.	Нелинейная	фотолюминесценция	наночастиц	
актив	но	исследуется	в	последнее	время	в	связи	с	много-
численными	применениями	в	спектроскопии	и	для	зонди-
рования.	Среди	нелинейных	процессов	фотолюминесцен-
ции	 наиболее	 детально	 изученным	 является	 двухфотон-
ный	процесс	(2ФФЛ)	в	золотых	наночастицах.	На	рис.4,a 
показана	 схема	 2ФФЛ	при	 возбуждении	 золота	излуче-
нием	с	длиной	волны	780	нм	[87].	Первый	фотон	возбуж-
дает	электрон	через	внутризонный	переход	sp-зоны	про-
водимости.	Второй	фотон	возбуждает	электрон	из	зоны	d,	

Рис.3.	 Генерация	 гармоник	 излучения	 в	 SHR-наноструктуре:	a – 
нормированные	 расчетные	 спектральные	 зависимости	 интенсив-
ностей	 полей	 плазмонных	мод	w1,	w2,	w3,	w4	 и	 соответствующие	
им	расчетные	распределения	амплитуды	ближнего	поля	SHR-на-
ноструктуры;	 б	 –	 измеренный	 спектр	 излучения	 2-й	 гармоники	
(пунктир)	 и	 расчетные	 спектры	 генерации	 2-й	 гармоники,	 соот-
ветствующие	возбуждению	в	SHR	плазмонных	мод	w1,	w2,	w3,	w4;	
в	–	измеренный	спектр	излучения	на	частоте	3-й	гармоники	и	рас-
четные	 спектры	генерации	3-й	 гармоники,	 соответствующие	воз-
буждению	в	SHR	плазмонных	мод	w1,	w2,	w3,	w4.

Рис.4.	 Двухфотонная	 люминесценция	 в	 золоте:	 а	 –	 схема	 зонной	
структуры	золота	вблизи	точки	симметрии	L	первой	бриллюэнов-
ской	зоны;	многофотонное	возбуждение	переводит	электрон	из	зоны d 
в	зону	sp,	после	безызлучательной	релаксации	дырки	и	электрона	
возможна	электронно-дырочная	рекомбинация	со	спонтанным	из-
лучением	фотона	(фотолюминесценция)	и	б	–	измеренный	спектр	
2ФФЛ	(1)	и	спектр	возбуждающего	лазерного	излучения	(2).



823Единичная	гибридная	наноструктура	как	эффективный	нанолокализованный	источник	света

и	электрон	рекомбинирует	с	 sp-дыркой	в	зоне	проводи-
мости.	ФЛ	 возникает	 в	 результате	 двухфотонного	 про-
цесса	создания	дырки	в	зоне	d	и	последующей	рекомби-
нации	с	 электроном	в	 sp-зоне.	Из-за	повышенной	плот-
ности	состояний	межзонная	излучательная	рекомбинация	
при	2ФФЛ,	как	и	при	обычной	ФЛ,	происходит	вблизи	
точек	L	и	X	обратного	пространства,	приводя	к	появле-
нию	 двух	 полос	 излучения	 в	 зеленом	 и	 красном	 спек-
тральных	диапазонах	соответственно	[87].	

Известно,	 что	 многофотонная	 фотолюминесценция	
имеет	наибольшую	эффективность	при	малых	размерах	
наноструктур	[86,	88].	В	этом	случае	образуются	локали-
зованные	поверхностные	электронные	состояния	экрани-
рованных	электронов.	Пример	проявления	таких	поверх-
ностных	 состояний	 представлен	 на	 рис.5,	 где	 пока	заны	
результаты	 измерений	 генерации	 излучения	 единичной	
SHR-наноструктуры,	 на	 кончике	 наностержня	 которой	
находятся	специально	изготовленные	неровности	разме-
ром	5	–	15	нм	(рис.5,a).	При	этом	остальные	геометриче-
ские	размеры	в	точности	такие	же,	как	у	SHR-нанострук-
туры,	 представленной	 на	 рис.2.	 Эта	 наноструктура	 об-
лучалась	излучением	на	длине	волны	1560	нм	с	теми	же	
параметрами,	что	и	наноструктура	на	рис.2.	Расчеты	по-
казывают,	что	распределение	ближнего	поля	этой	нано-
структуры	на	частоте	возбуждающего	излучения	не	отли-
чается	от	распределения	ближнего	поля	в	наноструктуре	
с	«гладким»	наностержнем	(см.	рис.2):	в	пространствен-
ном	распределении	поля	на	основной	частоте	есть	четко	
выраженный	максимум	в	центре	наноструктуры,	вблизи	
кончика	 наностержня	 (рис.3,б).	 В	 оптическом	 изобра-
жении	наноструктуры,	при	регистрации	в	спектральном	
диапазоне	 400	–	800	 нм,	 видно	 пятно,	 диаметр	 которого	
ограничен	 числовой	 апертурой	 объектива	 микроскопа	

(дифракционно	ограниченное	пятно)	(рис.3,в).	В	спектре	
излучения	наноструктуры	помимо	узкого	пика,	соответ-
ствующего	генерации	3-й	гармоники	излучения,	присут-
ствует	широкополосное	 излучение	 в	 спектральном	 диа-
пазоне	 от	 390	 нм	 до	 более	 чем	 800	 нм	 (рис.5,г).	 Такое	
широ	кополосное	излучение	является	результатом	много-
фотонной	люминесценции,	имеющей	порядок	вплоть	до	
4-го:	измерения	показали,	что	мощность	этого	излучения	
зависит	 от	 интенсивности	 возбуждающего	 излучения	 в	
степени	 3.3.	 Многофотонное	 излучение	 является	 след-
ствием	возбуждения	локализованных	на	поверхности	алю-
миния	поверхностных	состояний	электронов,	возникших	
на	 наноразмерных	 неоднородностях	 поверхности	 алю-
миниевой	 пленки.	 В	 SHR-наноструктуре	 эти	 состояния	
были	созданы	ионным	пучком	на	кончике	наностержня	–	
в	месте	нахождения	максимума	поля	на	основной	частоте.

Эффективность	фотолюминесценции	может	быть	зна-
чительно	 увеличена.	В	 работе	 [86]	 продемонстрировано	
усиление	фотолюминесценции	в	106	раз	при	использова-
нии	 наноструктуры	 из	 золота,	 помещенной	 вблизи	 фо-
тонного	 кристалла,	 который	 поддерживает	 оптическое	
таммовское	состояние	на	длине	волны	возбуждения	фо-
толюминесценции.

Одним	из	возможных	практических	применений	2ФФЛ	
является	создание	нанолокализованных	широкополосных	
источников	лазерного	излучения	[87].

5. Наноустройства на основе SHR 

5.1. Полностью оптический нанодисплей

Геометрия	 SHR	 имеет	 явно	 выраженную	 анизотро-
пию,	 определяемую	 направлением	 ее	 наностержня	 (см.	
рис.2),	что	предполагает	поляризационную	зависимость	
оптического	 отклика	 SHR	 на	 внешнее	 лазерное	 поле.	
Поляризационная	зависимость	нелинейного	отклика	SHR	
на	внешнее	лазерное	поле	исследовалась	нами	в	[89].	Тео-
ретические	расчеты	распределения	ближнего	поля	SHR-
наноструктуры	 в	 поле	 монохроматического	 лазерного	
излучения	на	фундаментальной	частоте	(	l	=	1560	нм)	по-
казали,	 что	 изменение	 поляризации	 излучения	 с	 парал-
лельного	наностержню	на	ортогональное	приводит	к	из-
менению	 интенсивности	 поля	 на	 основной	 частоте	 в	
50	раз.	При	этом	экспериментально	показано,	что	такое	
изменение	 поляризации	 увеличивает	 мощность	 излуче-
ния	на	частоте	3-й	гармоники	в	40	000	раз	[89].

На	рис.6	представлена	зависимость	сигнала	генерации	
3-й	 гармоники	 от	 поляризации	 возбуждающего	 излуче-
ния.	Видно,	что	при	поляризации	излучения,	ортогональ-
ной	наностержню	(j	=	90°),	эффективность	гене	рации	3-й	
гармоники	минимальна.	При	 повороте	 поляризации	 на	
90°	мощность	 излучения	 на	 частоте	 3-й	 гармоники	 воз-
растает	 в	 4	́ 	104	 раз.	 Высокая	 чувствительность	 к	 поля-
ризации	является	следствием	трехстепенной	зависимости	
эффективности	процесса	генерации	3-й	гармоники	от	ин-
тенсивности	падающего	излучения.	

Сильная	зависимость	генерации	3-й	гармоники	SHR-
наноструктуры	позволяет	использовать	 ее	 для	 создания	
прототипа	 полностью	 оптического	 дисплея,	 в	 котором	
пикселями	 являются	 сами	 SHR-наноструктуры	 [89].	 Та-
кой	оптический	дисплей	представляет	собой	матрицу	4	́ 	4	
SHR-наноструктур	 с	 расстоянием	 между	 ними	 1	 мкм	
(рис.7).	Размер	оптического	дисплея	определяется	мини-
мальным	расстоянием	между	наноструктурами,	 равным	

Рис.5.	 Многофотонная	фотолюминесценция	(МФЛ)	от	SHR-на	но-
структуры,	изготовленной	в	алюминиевой	пленке	толщиной	50	нм:	
a	 –	 изображение	 наноструктуры	 в	 электронном	микроскопе;	 б – 
расчетное	распределение	поля	при	облучении	наноструктуры	пло-
ской	монохроматической	волной	на	l	=	1560	нм;	в	–	оптическое	изо-
бражение	наноструктуры	при	ее	облучении	лазерным	излучением	
на	l	=	1560	нм	и	регистрации	в	спектральной	области	400	–	800	нм;	
г	–	измеренный	спектр	излучения	МФЛ	при	освещении	нанострук-
туры	лазерным	излучением	с	l	=	1560	нм.
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500	нм	(1/3	длины	волны	возбуждающего	излучения).	На-
ноструктуры	 изготавливались	 в	 пленке	 алюминия	 тол-
щиной	50	нм.	Наностержень	каждой	SHR	повернут	отно-
сительно	соседней	наноструктуры	на	угол	11.5°	 (рис.7,a).	
Работа	такого	оптического	дисплея	происходит	следую-
щим	образом.	Все	SHR-наноструктуры	освещаются	фем-
тосекундным	 излучением	 (	l	 =	 1.56	 мкм).	 Если	 поляри-
зация	 излучения	 выбрана	 вдоль	 наностержня	 одной	 из	
SHR,	 тогда	 только	 эта	 наноструктура	находится	 в	 точ-
ном	резонансе	с	лазерным	полем	и	именно	она	становит-
ся	эффективным	источником	3-й	гармоники.	Таким	обра-
зом,	выбирая	определенное	направление	вектора	поляри-
зации	излучения,	можно	«включать»	определенные	пик-
сели	дисплея.

На	рис.7,б	и	в	демострируется	работа	оптического	на-
нодисплея,	который	освещается	излучением	фемтосекунд-
ного	лазерного	импульса.	При	вращении	вектора	поля-
ризации	 возникает	 резонанс	 с	 одной	 из	 SHR-структур	
дисплея,	и	эта	SHR	становится	источником	излучения	на	
частоте	 3-й	 гармоники.	Например,	 для	 адресного	 обра-
щения	к	первому	пикселю	дисплея	(на	рис.7,а	–	квадрат	
слева)	вектор	поляризации	направлен	вдоль	наностержня	
этой	SHR.	Освещение	дисплея	в	данном	случае	при	водит	
к	возникновению	свечения	только	этого	пикселя	(рис.7,б).		

При	повороте	 вектора	 поляризации	происходит	 его	 со-
впадение	с	направлением	наностержня	другого	SHR	(на	
рис.7,а	–	квадрат	справа).	В	результате	возникает	его	ре-
зонанс	 с	 падающим	 излучением	 и	 появляется	 свечение	
только	этого	пикселя	(рис.7,в).

Следует	отметить,	что	оптический	дисплей	может	обес-
печивать	ультрабыстрое	управление	пикселями,	посколь-
ку	характерное	время	релаксации	плазмонных	колебаний	
в	алюминии	составляет	около	100	ас	[2].	

5.2. Нанозонд фемтосекундного лазерного импульса

В	настоящее	время	измерение	сверхбыстрого	(на	фем-
тосекундной	временной	шкале)	оптического	поля	с	нано-
метровым	пространственным	разрешением	по-прежнему	
представляется	трудно	выполнимой	задачей.	Такие	изме-
рения	принципиально	важны	и	для	понимания	простран-
ственно-временной	 динамики	 сверхкоротких	 импульсов	
[90],	и	для	многих	научных	и	практических	применений,	
таких	как	изучение	взаимодействия	света	и	вещества	на	
наноуровне	[91	–	93].

Хорошо	известно,	что	полное	знание	параметров	ла-
зерного	 импульса	 E(t)	 может	 быть	 достигнуто	 путем	
изме	рения	автокорреляционных	функций	всех	порядков	
Gn(t)	 [90].	 Экспериментально	 корреляционные	 функции	
высших	порядков	могут	быть	получены	с	использовани-
ем	многофотонных	процессов.	На	практике,	как	правило,	
ограничиваются	измерениями	автокорреляционной	функ-
ции	 второго	 порядка	 и	 последующим	 анализом	резуль-
татов	в	предположении	априорного	 знания	вида	огиба-
ющей	функции	лазерного	импульса.	Еще	более	сложной	
задачей	является	измерение	сверхкороткого	оптического	
импульса	с	наноразмерным	пространственным	разреше-
нием	[94	–	96].

SHR-наноструктура	может	служить	нанозондом	фем-
тосекундного	 лазерного	 импульса.	При	 высокой	интен-
сивности	лазерного	излучения	реализуется	 эффективное	
нелинейное	взаимодействие	излучения	с	SHR-нанострук-
турой,	приводящее	к	генерации	гармоник,	излучение	ко-
торых	можно	использовать	для	проведения	автокорреля-
ционных	измерений	длительности	возбуждающего	нано-
структуру	лазерного	импульса.	При	этом	оптические	поля	
2-й	и	3-й	гармоник	локализованы	на	нанометровом	мас-
штабе	и,	следовательно,	эффективный	размер	зонда	так-

Рис.6.	 Зависимость	амплитуды	генерации	3-й	гармоники	от	поля-
ризации	возбуждающего	излучения.	На	вставках	приведены	рас-
четные	 распределения	 ближнего	 поля	 на	 основной	 частоте	 для	
максимальной	и	минимальной	эффективностей	генерации.

Рис.7.	 Полностью	оптический	дисплей	на	основе	SHR-наноструктур,	изготовленных	в	пленке	алюминия	толщиной	50	нм	в	виде	матри-
цы	4	́ 	4	с	шагом	1	мкм.	Изображение	оптического	дисплея	в	электронном	микроскопе	(a),	изображение	дисплея	в	оптическом	микроско-
пе	при	его	освещении	излучением	с	поляризацией	вдоль	наностержня	первой	SHR,	указанной	рамкой	слева	(б),	и	изображение	дисплея	
в	оптическом	микроскопе	при	его	облучении	излучением	с	поляризацией	вдоль	направления	наностержня	SHR,	указанной	рамкой	спра-
ва	(в).	Стрелки	на	SHR-нано	структуре	показывают	направления	поляризации	возбуждающего	излучения.
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же	является	нанометровым.	Таким	образом,	SHR	может	
быть	 использована	 для	 измерения	 временных	 свойств	
фемтосекундного	лазерного	излучения.	

SHR-структура,	использованная	в	качестве	нанозон-
да,	была	изготовлена	в	пленке	алюминия	(100	нм)	нане-
сенной	 на	 ультратонкую	 мембрану	 (40	 нм)	 c	 помощью	
остросфокусированного	 ионного	 пучка	 [43].	 Геометри-
ческие	размеры	наноструктуры	выбраны	такими,	чтобы	
можно	было	реализовать	максимальное	усиление	ампли-
туды	 ближнего	 поля	 на	 фундаментальной	 частоте	 [43].	
Излучение	 от	 SHR-наноструктуры	 при	 возбуждении	 ее	
лазером	с	длиной	волны	1560	нм	содержит	2-ю	и	3-ю	гар-
моники	 (рис.8,a).	 Оптическое	 изображение	 SHR-нано-
структуры	на	длине	волны	генерации	3-й	гармоники	по-
казано	на	рис.8,в.

Схема	измерения	пространственно-временных	свойств	
фемтосекундного	 лазерного	 излучения	 с	 помощью	 еди-
ничной	 плазмонной	 SHR-наноструктуры	 показана	 на	
рис.8.	После	интерферометра	Майкельсона	излучение	за-
водилось	 в	микроскоп	и	фокусировалось	на	SHR-нано-
структуре.	Прошедшее	через	наноструктуру	излучение	на	
фундаментальной	 частоте,	 а	 также	 излучение	 2-й	 и	 3-й	
гармоник	собиралось	на	фотодетектор.	Прошедшее	через	
наноструктуру	излучение	на	основной	частоте	позволяло	
проводить	 автокорреляционные	 измерения	 1-го	 поряд-
ка,	на	частоте	2-й	гармоники	–	2-го	порядка	и	на	частоте	
3-й	гармоники	–	3-го	порядка.	Таким	образом,	нанозонд	
на	 основе	 SHR-наноструктуры	 дает	 возможность	 изме-
рять	 длительности	 фемтосекундных	 импульсов	 с	 нано-
метровым	пространственным	разрешением.

6. Заключение

В	настоящей	работе	представлен	краткий	обзор	экс-
периментальных	 исследований	 линейных	 и	 нелинейных	
свойств	единичной	плазмонной	SHR-наноструктуры.	По-
казана	 возможность	 эффективной	 генерации	 гармоник	
от	инфракрасного	до	ультрафиолетового	диапазона	длин	

волн,	 а	 также	многофотонной	люминесценции	от	SHR-
наноструктуры.	 Продемонстрировано	 создание	 оптиче-
ских	наноустройств	на	основе	SHR-наноструктуры:	пол-
ностью	оптического	нанодисплея	и	нанозонда	для	изме-
рения	длительности	фемтосекундного	излучения.
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