Динамика оптического пропускания метаповерхности на основе золотых наносфер, покрытых железо-иттриевым гранатом
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Для исследования сверхбыстрых процессов используются методики, позволяющие модулировать свойства материала с помощью мощных лазеров, например, «зонд-накачка». Благодаря ультракороткому лазерному импульсу большой пиковой мощности можно вызывать нагрев электронного газа в металлах и как следствие изменение диэлектрической проницаемости [1]. С помощью фемтосекундного лазера можно наблюдать на субпикосекундном масштабе изменение оптического пропускания. Для этого измеряется дифференциальный коэффициент пропускания, определяющийся как
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 – коэффициенты пропускания при наличии и отсутствии импульса накачки соответственно. 
При лазерном облучении пространственно упорядоченных наночастиц с периодом порядка длины волны возбуждаются поверхностные решеточные резонансы (ПРР). Возможно появление других резонансных мод в зависимости от геометрических и физических свойств образца. Так, например, в отличие от изолированных наночастиц возбуждение таких резонансов в массиве приводит к усилению модуляции оптических свойств. В работе [2] было обнаружено, что отклик системы зависит от формы частиц, от их пространственной структуры, которую они образуют, и как следствие от ориентации по отношению к падающему излучению. 
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В настоящей работе экспериментально и численно исследуется система, представляющая собой квадратную решетку из периодически расположенных золотых наносфер, покрытых слоем висмут-замещенного железо-иттриевого граната (Bi:YIG) (рис. 1.). Магнитооптические свойства образца исследовались в работе [3]. 
В ходе работы измерялись спектры дифференциального коэффициента пропускания образца ΔT/T под действием лазерного импульса (рис.2.а). На них можно наблюдать несколько резонансных особенностей. Резонанс на длине волны 530 нм – квазиволноводная мода в слое граната, на 615 нм и на 730 нм – возникающие в золотых наносферах квадрупольный и дипольный решеточные плазмонные резонансы, соответственно. Исследовались две конфигурации накачки: резонансный случай при возбуждении дипольного плазмона (угол падения 0 градусов) и нерезонансный случай (угол падения 17 градусов).  Спектры в двух случаях качественно схожи, но при одинаковых мощностях эффекты для нормального падения проявляются примерно в 3 раза сильнее. Также изучена зависимость ΔT/T от интенсивности падающего излучения. Для дипольного резонанса зависимость похожа на линейную, а для квазиволноводной моды при увеличении интенсивности сигнал растёт сублинейно.
Помимо этого, исследована динамика пропускания вблизи дипольного резонанса и квазиволноводной моды (рис.2.б). Графики процессов имеют характерные особенности: по сравнению с резонансом на 730 нм для моды на 530 нм максимум дифференциального пропускания достигается на больших временных задержках, а последующая релаксация замедляется. Обнаружено, что эффект сильно зависит от спектрального положения относительно резонанса и сильнее проявляется при больших мощностях. Также заметна характерная выпуклость динамики в окрестности квазиволноводной моды при задержке ~3 пс, которая не наблюдается у дипольного резонанса. Точное объяснение этому явлению дать пока трудно, но можно предположить, что на 530 нм проявляются процессы, связанные с гранатом. Возможно, поэтому мы не наблюдаем их вблизи дипольного резонанса, связанного с колебаниями электронного газа золота.
Методами численной аппроксимации было обнаружено, что замедление связано с изменением положения резонанса волноводной моды со временем. Была построена численная модель, описывающая динамику оптического отклика. Модель включала в себя двухтемпературную динамику и дополнительный процесс с временем большим, чем время электрон-фононной релаксации. С помощью варьирования величины вкладов каждого из процессов была описана динамика вблизи дипольного резонанса и квазиволноводной моды.
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Рис. 1. а) Схематическое изображение образца R = 55 нм, H = 95 нм, h = 80 нм, �d = 600 нм; б) изображение образца, полученное с помощью сканирующего электронного микроскопа [3].








Рис. 2. а) спектры ΔT/T при задержке 500 фс для двух поляризаций пучка зонда и различных конфигураций пучка накачки; б) динамика пропускания вблизи дипольного резонанса и квазиволноводной моды.








