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1. Введение

Ключевым фактором повышения чувствительности и 
селективности оптической спектроскопии, в частности 
метода гигантского комбинационного рассеяния (ГКР), 
является создание резонансных структур с заданной фор-
мой и пространственным расположением нанорезонато-
ров, фокусирующих падающий свет [1, 2]. Современные 
технологии позволяют получать разнообразные резо-
нансные структуры со сложной геометрией [3]. Методы 
изготовления таких структур включают различные виды 
литографии – сфокусированную ионно-лучевую [4], элек
тронно-лучевую [5, 6], рентгеновскую, УФ, плазмонную 
(PCL) и интерференционную [7, 8], литографию наноим-
принтов (NIL) [9], литографию наносферами (NSL) [10], 
лазерно-индуцированный перенос металла [11]. Упомя
нутая интерференционная литография позволяет суще-
ственно снизить стоимость производства ГКР-подложек 
и сделать возможным их массовое производство.

В работе [7] рассмотрен массив золотых, а также ги-
бридных золото-серебряных нанодисков, которые изго-

тавливались методом рентгеновской литографии. Эффек
тивность таких наноструктур была подтверждена обнару-
жением низкой концентрации родамина 6G (R6G) мето-
дом ГКР с коэффициентом усиления 105 – 106. В работе [8] 
предложена ГКР-подложка, которая состоит из наноре-
зонаторов в виде массива серебряных отверстий поверх 
фоторезиста с дополнительным оптически непрозрачным 
подслоем серебра, изготовленных методом субдифракци-
онной плазмонной литографии. В такой конфигурации 
слой фоторезиста, расположенный между двумя слоями 
серебра, увеличивает добротность нанорезонаторов и чув
ствительность зондирования молекул. С помощью этих 
ГКР-подложек удалось достичь коэффициента усиления 
комбинационного рассеяния 107 от нанесенного на по-
верхность монослоя молекул R6G.

Такой подход к формированию оптически зеркально-
го металлического подслоя для увеличения добротности 
был теоретически предсказан и экспериментально иссле-
дован в том числе авторами настоящей статьи [2, 12, 13]. 
Теоретические предсказания и экспериментальные ис
следования продемонстрировали гигантские флуктуации 
электромагнитного поля в случае почти соприкасающихся 
плазмонных наночастиц цилиндрической формы [14, 15]. 
Было показано, что плазмонные нанорезонаторы, фоку-
сирующие свет в экстремально малых объемах, реали
зуют генерацию разных типов электромагнитных мод. 
Различная природа этих мод может приводить к биениям 
мод внутри нанорезонатора и осцилляциям Раби [16].

Плазмонные метаповерхности, которые состоят из 
субволновой тонкой диэлектрической пленки, помещен-
ной между оптически непрозрачной металлической плен-
кой и периодическими массивами субволновых металли-
ческих элементов, обладают способностью управлять ам-
плитудой, фазой и поляризацией отраженного света [14]. 
Открытые резонаторы могут эффективно накапливать 
электромагнитную энергию (см., напр., [17]). Гофриро
ванная металлическая поверхность может работать как 
открытый резонатор в оптическом диапазоне и генериро-
вать усиленное локальное электрическое поле [18]. Метод 
трансформационной оптики был разработан для расчета 
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оптических свойств метаматериалов [19]. Этот метод при-
менялся для исследования отражения от металлических 
решеток в недавних работах [20, 21]. Авторы разработали 
конформное преобразование, переводящее металличес
кую пластину с волнистым рельефом в гладкую пласти-
ну, оптические свойства которой можно определить 
аналитически. Разработанный метод был использован 
для теоретического изучения широкополосного терагер-
цевого поглощения в графеновых метаповерхностях [22], 
оптических свойств металлических поверхностей [21], 
нелокальных эффектов [23], а также для расчета потерь 
энергии электрона, летящего над модулированной метал-
лической поверхностью [24].

Мотивацией для изучения открытых плазмонных ре-
зонаторов в настоящей работе является эффект ГКР, ко-
торый возникает вследствие гигантского усиления ло-
кального электрического поля. ГКР позволяет идентифи-
цировать малые концентрации молекул, размещенных на 
профилированной металлической поверхности. Этот эф-
фект чрезвычайно важен для медицинской диагностики и 
фармакологии, например для раннего выявления рака не-
инвазивным методом, мониторинга доставки лекарств в 
организм человека, обнаружения и количественного кон-
троля специфических биомаркеров, таких как кардиова-
скулярные биомаркеры и гликированные белки [25, 26]. 
Недавно нами были зарегистрированы характерные спек
тры комбинационного рассеяния (КР) и ГКР от рецептор-
связывающего домена (RBD) гликопротеина S, который 
является ключевым вирусным антигеном нового корона-
вируса (SARS-CoV-2), связанного с тяжелым острым ре-
спираторным синдромом. Спектры получены путем пря-
мого измерения сигнала ГКР без использования каких-
либо низкомолекулярных молекул-репортеров [27].

В настоящей работе мы представляем компьютерное 
моделирование состоящей из наноямок метаповерх-
ности и экспериментальное наблюдение плазмонов, ко-
торые возбуждаются в этих наноямках, образованных 
металлической модулированной поверхностью. Откры
тый плазмонный нанорезонатор устроен таким образом, 
что можно добиться большого усиления электромагнит-
ного поля как вблизи плазмонной решетки, так и внутри 
нее. В перспективе это может быть использовано для уве-
личения чувствительности ГКР-спектроскопии. Представ
ленные метаповерхности относительно просты в изготов-
лении и недороги для массового производства. Ранее с 
использованием метаповерхностей удалось достичь низ-
кого предела обнаружения молекулярных комплексов 
методом ГКР [28]. Важными преимуществами метапо-
верхностей являются простая морфология с заданными 
параметрами, а также возможность подбора параметров, 
например периода и глубины модуляции, для эффектив-
ного размещения на поверхности вирусов, размер вирио-
нов которых составляет несколько сотен нанометров.

2. Моделирование

Компьютерное моделирование периодических на
норезонаторов выполнено нами в среде «COMSOL». 
Предполагается, что свет падает по нормали к плоскости 
пленки. Уравнения Максвелла решались методом конеч-
ных элементов. Геометрические параметры модели: пери-
од L = 760 нм, глубина модуляции пленки h = 30 нм, тол-
щина верхнего слоя серебра ~20 нм. Предполагается, что 
наноямки образованы слабопрофилированной металли-

ческой пленкой, расположенной над модулированным 
диэлектрическим слоем с показателем преломления n = 
1.41. Диэлектрическая постоянная серебра взята из экспе-
риментальных данных [29]. Конструкция верхнего сере-
бряного слоя учитывает тот факт, что в процессе элек
тронно-лучевого осаждения металлических покрытий в 
тонких пленках толщина металла неоднородна – на по-
верхности металла больше, чем на боковых стенках и 

Рис.1.  Рассчитанный спектр отражения (нулевой порядок дифрак-
ции) для метаповерхности при нормальном падении; L = 760 нм, 
h = 30 нм, толщина верхнего слоя серебра 18 нм.

Рис.2.  Расчетное усиление электрического поля |E/E0|2 для мета-
поверхности при нормальном падении; L = 760 нм, h = 30 нм, тол-
щина верхнего слоя серебра 18 нм.

Рис.3.  Распределение электрического поля |E/E0|2 для резонанс-
ной длины волны l = 1250 нм; L = 760 нм, h = 30 нм, толщина верх-
него слоя серебра 18 нм.
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во впадинах. Таким образом, пленка во впадинах в четы-
ре раза тоньше, чем в верхней части.

Период ячеек пленки выбран так, чтобы достичь воз-
буждения плазмонного резонанса вблизи длины волны 
лазерной накачки 785 нм, которая используется в спек-
трометрах комбинационного рассеяния. При близком к 
длине волны периоде в периодической системе наноямок, 
представляющей дифракционную решетку, ожидается 
распространение поверхностного плазмон-поляритон
ного возбуждения. Кроме того, выбранная геометрия 
пленки позволяет разместить в наноямках с усиленными 

электрическими полями исследуемые глобулы белков или 
вирусы с характерными размерами в сотни нанометров.

Стоит отметить, что резонансные параметры такой 
пленки, такие как период L, амплитуда модуляции h, тол-
щина пленки d, полностью определяют ее геометрию и 
могут быть найдены аналитически с использованием ме-
тода конформных преобразований, представленного в 
работах [15, 28]. Электрическое поле в пленке определяет-
ся следующей формулой:
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где E0 – амплитуда падающего поля; e1 – диэлектрическая 
проницаемость диэлектрика, поверх которого располо-
жена металлическая пленка; em – диэлектрическая прони-
цаемость металла пленки; k – номер моды.

Рассчитанные коэффициент отражения и напряжен-
ность электрического поля представлены на рис.1,2. Вид
но, что минимумы отражения соответствуют максиму-
мам напряженности электрического поля. Продемон
стрировано возбуждение дипольных и мультипольных 

Рис.4.  Распределение электрического поля |E/E0|2 для резонанс-
ной длины волны l = 765 нм; L = 760 нм, h = 30 нм, толщина верх-
него слоя серебра 18 нм.

Рис.5.  Напряженность электрического поля |E/E0|2 в зависимости от толщины диэлектрического слоя при толщине подслоя серебра dAg 
= 30 (а), 40 (б), 80 (в) и 160 нм (г); резонансная длина волны l = 785 нм, L = 760 нм, dAg2 = 10 нм.



«Квантовая электроника», 52, № 7 (2022)	 А.В.Иванов, Н.В.Бахолдин, М.С.Михайлов и др.618

Рис.6.  Распределение электрического поля |E/E0|2 для резонанс-
ной длины волны l = 785 нм; dAg = 160 нм, L = 760 нм, dAg2 = 10 нм, 
толщина диэлектрического слоя 20 нм.

Рис.7.  Фотография поверхности, полученная при помощи скани-
рующего электронного микроскопа (СЭМ); L = 760 нм, h = 30 нм.

Рис.8.  Экспериментальные спектры отражения от метаповерхности для различных углов падения света; L = 720 нм, h » 30 нм.
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плазмонных резонансов, приводящих к усилению элек-
трического поля в нанорезонаторах. Распределение элек-
трического поля в дипольных и мультипольных плазмон-
ных резонансах показано на рис.3,4. Видно, что для 
выбранных параметров метаповерхности длина волны 
мультипольного резонанса близка к 785 нм. При мульти-
польном резонансе электрическое поле усиливается по 
всей поверхности металлической пленки. Мы полагаем, 
что полученное распределение поля играет ключевую 
роль в усилении сигнала ГКР.

Представим, что на такую метаповерхность нанесены 
дополнительный диэлектрический слой с показателем 
преломления n = 1.5 и дополнительный тонкий серебря-
ный слой (dAg2 = 10 нм). Диэлектрическим слоем могут 
имитироваться молекулярный слой или, например, слой 
диоксида кремния (SiO2 ). Зависимости напряженности 
электрического поля от толщины диэлектрического слоя 
при фиксированной длине волны 785 нм и различной тол-
щине серебряного подслоя dAg представлены на рис.5. 
Показано, что существует резонансная толщина диэлек-
трического слоя, при котором электрическое поле усиле-
но и сильно зависит от толщины серебра. На рис.6 пред-
ставлено распределение электрического поля при резо-
нансной толщине диэлектрического слоя.

3. Экспериментальное исследование  
метаповерхности

Модулированная диэлектрическая поверхность была 
изготовлена методом голографической интерференцион-
ной литографии [28]. После этого были нанесены два слоя 
диоксида кремния SiO2 толщиной 80 нм, а также слой се-
ребра толщиной 20 – 30 нм, который был сформирован 
методом электронно-лучевого испарения в вакууме. Та
ким образом изготовлены метаповерхности с периодом 
от 720 до 770 нм и глубиной модуляции от 8 до 30 нм 
(рис.7).

Для определения макроскопических свойств метапо-
верхностей с помощью спектроскопического эллипсоме-
тра SE 850 DUV (Sentech, Германия) были измерены спек-
тры отражения при двух поляризациях: Rp для р-поля
ризованного падающего света и Rs для s-поляризованного 
падающего света в диапазоне углов от 20° до 70° с шагом 
10°. На рис.8 показаны измеренные спектры отражения 
Rp и Rs для поперечной и продольной поляризаций.

Экспериментально продемонстрировано, что в спек-
трах отражения имеются минимумы в широком диапазо-
не длин волн при различных углах падения света. Ми
нимумы наблюдаются в спектральном диапазоне от 400 
до 800 нм и, в частности, вблизи длины волны возбужде-
ния 785 нм. При малых углах падения разница в коэффи-
циентах отражения между поперечной p- и продольной 
s-поляризацией исчезает в силу симметрии ямок. Мы по-
лагаем, что эти минимумы в спектрах отражения, близ-
кие по длине волны к длине волны возбуждения 785 нм, 
соответствуют плазмонным резонансам, позволяющим 
на несколько порядков усилить сигнал ГКР от иммоби-
лизованных на метаповерхность молекул.

4. Выводы

Представлена резонансная метаповерхность, состоя-
щая из периодически модулированной металлической 
пленки. Теоретические и экспериментальные исследова-

ния показали, что металлодиэлектрическая структура де-
монстрирует гигантский оптический отклик из-за воз-
буждения локализованных поверхностных плазмонов. 
Распределение усиленного электрического поля, создава-
емого модулированной тонкой серебряной пленкой, рав-
номерно по всей поверхности пленки. Таким образом, 
предложенные метаповерхности, недорогие и относи-
тельно простые для массового производства, могут быть 
использованы для качественного и количественного ана-
лиза различных биохимических агентов.
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