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В эксперименте по субпикосекундному лазерному размагничиванию одномерного полностью никеле-
вого магнитоплазмонного кристалла наблюдается уменьшение величины сверхбыстрого магнитооптиче-
ского эффекта Керра на 50 % при плотности энергии размагничивающего фемтосекундного импульса,
сравнимой с величиной, необходимой для достижения аналогичных значений в тонких пленках. Расчеты
показывают, что такое уменьшение не соответствует снижению намагниченности всей поверхности на
50 %, а является результатом появления размагниченных и не размагниченных участков поверхности.
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Экспериментальные исследования сверхбыстрого

лазерного размагничивания начались с пионерской

работы по наблюдению нестационарного магнито-

оптического эффекта Керра в тонкой пленке нике-

ля под действием фемтосекундного лазерного им-

пульса [1]. Оказалось, что характерное время из-

менения намагниченности заметно меньше периода

прецессии магнитных моментов. На протяжении по-

чти трех десятков лет для описания этого явления

выдвигались различные концепции, такие как трех-

температурная модель и расширения двухтемпера-

турной модели [1–3], механизм Эллиота–Яфета [4–

6], уравнение Ландау–Лифшица–Блоха [7], теория

функционала плотности с временным разрешением

[8–10]. Модели предсказывают близкие значения вре-

мен размагничивания, но расходятся в оценке зна-

чений необходимой плотности энергии. Более того,

экспериментальные [11, 12] и теоретические [13, 14]

исследования показали, что степень размагничива-

ния металлических пленок существенно зависит от

их толщины.

Наноразмерные системы поддерживают возбуж-

дение различных электромагнитных мод, позволяю-

щих концентрировать электромагнитное излучение.

Примерами таких мод являются ми-резонансы [15,

16], связанные состояния в континууме [17, 18], вол-

новодные моды [19], блоховские поверхностные вол-

ны [20], таммовские [21], локализованные [22, 23]

и решеточные [24, 25] плазмоны, поверхностные

плазмон-поляритоны [26–28]. Концентрация элек-

тромагнитного излучения позволяет повысить эф-
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фективность оптического нагрева [29, 30], приводит

к усилению нелинейно-оптических [31] и магнито-

оптических [32–34] явлений, а в экспериментах по

сверхбыстрому лазерному размагничиванию позво-

ляет снизить пороговые значения энергии импульса

накачки [35, 36], а также повысить чувствительность

методов детектирования [37]. Однако, нанострукту-

рирование приводит к появлению дополнительных

сверхбыстрых процессов и связанных с ними ха-

рактерных времен. Было показано, что требуется

учитывать плазмон-индуцированные межзонные пе-

реходы [38], процессы электронной диффузии при

неоднородном нагреве [39], термоакустические явле-

ния [40, 41], низкоразмерные эффекты [42]. Подоб-

ные особенности также могут влиять на результа-

ты исследования сверхбыстрой динамики магнитных

процессов в наноструктурированных пленках ферро-

магнетиков.

В данной статье экспериментально показано, что

в объемном никеле с субволновой модуляцией про-

филя поверхности сверхбыстрый магнитооптический

эффект Керра уменьшается на 50 % на субпикосе-

кундном временном масштабе при плотности энер-

гии размагничивающего импульса, сравнимой с ве-

личиной, необходимой для достижения аналогичных

значений в тонких пленках. Численно продемонстри-

ровано, что такое уменьшение не соответствует сни-

жению намагниченности всей поверхности никеля, а

является результатом появления периодических раз-

магниченных и не размагниченных участков поверх-

ности.

Исследуемый одномерный магнитоплазмонный

кристалл (МПК) представляет собой никелевую
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пластину толщиной 500 мкм с поверхностью волно-

образной формы. Образец был изготовлен методами

электронно-лучевой литографии и гальванопласти-

ки. Сначала на стеклянную подложку наносился

500-нм слой негативного фоторезиста, который

затем экспонировался электронным пучком для

создания периодической структуры. После чего

резист проявлялся, а на получившийся рельеф на-

пылялся тонкий проводящий слой серебра (∼ 50 нм).

На поверхности получившейся маски методом галь-

ванопластики наращивался слой никеля толщиной

500 мкм. Далее получившаяся структура механиче-

ски отделялась от поверхности фоторезиста, слой

серебра удалялся химически.

Характеризация магнитоплазмонного кристалла

проводилась на атомно-силовом и сканирующем

электронном микроскопах. Было получено, что фор-

ма поверхности образца близка к синусоидальной,

амплитуда первой пространственной гармоники

составляет 45 нм, что соответствует глубине мо-

дуляции поверхности 90 нм, амплитуды второй и

последующих пространственных гармоник не пре-

вышают 1–2 нм. Пространственный период образца

составляет 503 ± 2 нм. Образец был ранее детально

исследован оптическими и магнитооптическими

методами в работе [32]. Было получено, что в

нем поддерживается возбуждение поверхностных

плазмон-поляритонов минус первого порядка для

широкого диапазона углов падения излучения в

видимом спектральном диапазоне. Пространствен-

ная конфигурация образца соответствует условию

критического связывания (Γabs = Γrad) [30, 32].

В спектре коэффициента отражения наблюдается

резонанс типа Фано с близким к нулю значением в

минимуме. Значение экваториального магнитоопти-

ческого эффекта Керра (ЭМОЭК) в исследуемом

образце в области резонанса доходит до 2.4 · 10−2,

что соответствует 77-кратному усилению по сравне-

нию с неструктурированной пленкой. В работе [37]

в рассматриваемом никелевом МПК проводилось

исследование сверхбыстрых процессов, вызванных

лазерным нагревом импульсом с длиной волны

800 нм, плотностью энергии 7 мДж/см2 на длине

волны зонда 645 нм, лежащей в окрестности ми-

нимума плазмонного резонанса. Было обнаружено

изменение коэффициента отражения образца на 6 %

и снижение абсолютного значения ЭМОЭК в нем на

65 % с 1.2 · 10−2 до 4 · 10−3.

В данной работе исследование сверхбыстрого ла-

зерного размагничивания никелевого магнитоплаз-

монного кристалла проведено в схеме фемтосекунд-

ной спектроскопии с временным разрешением “зонд-

накачка”. В качестве источника излучения исполь-

зовался титан-сапфировый фемтосекундный лазер с

регенеративным усилителем Coherent Libra c цен-

тральной длиной волны 800 нм, длительностью им-

пульса 70 фс и частотой повторения 1 кГц. Импульс

на светоделительной пластинке разделялся на два,

один из которых под нормалью падал на образец, на-

гревая его (импульс накачки). Для этой длины волны

при нормальном падении поверхностный плазмон не

возбуждается. Второй пучок генерировал суперкон-

тинуум в кристалле сапфира в спектральном диапа-

зоне от 500 до 1400 нм, который в дальнейшем падал

на образец под углом 12◦ и использовался для зон-

дирования. Для данного угла падения длина волны

возбуждения поверхностных плазмонов в исследуе-

мом образце составляет 620 нм [32]. В плече зондиро-

вания излучение с длиной волны больше 750 нм обре-

залось коротковолновым фотонно-кристаллическим

фильтром. Плотность энергии излучения пучка на-

качки на поверхности образца составляла 6 мДж/см2

и порядка 1 нДж/см2 для пучка зондирования, диа-

метры пучков – 700 и 400 мкм, соответственно. На-

сыщающее магнитное поле величиной 500 Гс прикла-

дывалось к образцу перпендикулярно плоскости па-

дения излучения в экваториальной геометрии.

В эксперименте измерялся магнитооптический

контраст ∆δ, определяемый как разность значений

эффекта Керра под действием и в отсутствии накач-

ки:

∆δ(τ) = δpump(τ)− δno pump, (1)

где τ – время задержки между импульсами накачки

и зонда. Для нахождения значений δ использовалось

выражение:

δ = 2
R(H)−R(−H)

R(H) +R(−H)
. (2)

Экспериментальные спектры магнитооптическо-

го контраста магнитоплазмонного кристалла для

различных времен задержки между импульсами на-

качки и зонда представлены на верхней части рис. 1.

Наиболее существенное изменение ∆δ наблюдается

в спектральной области от 600 до 640 нм, соответ-

ствующей области плазмонного резонанса. Модуля-

ция эффекта Керра достигает максимума на времен-

ной задержке τ = 500фс, соответствующей време-

ни размагничивания никеля [1]. Спектр магнитооп-

тического контраста ∆δ для данной временной за-

держки представлен на нижней части рис. 1 вме-

сте со спектрами эффекта Керра δpump (синие точ-

ки) и δno pump (синяя кривая). Под действием лазер-

ного нагрева происходит сдвиг резонанса в спектре
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Рис. 1. (Цветной онлайн) Верхний рисунок: зависи-
мость магнитооптического контраста ∆δ исследуемого
образца от времени задержки τ между импульсами и
от длины волны λ зондирующего импульса. Нижний
рисунок: спектр магнитооптического контраста (серая
кривая) исследуемого образца при временной задерж-
ке τ = 500фс. Также представлены спектры ЭМОЭК
при отсутствии δno pump (синяя кривая) и под действи-
ем (синие точки) δpump накачки. Описание кривой, по-
казанной фиолетовой прерывистой линией, приводится
в основном тексте

ЭМОЭК на 3 нм и уменьшение его абсолютных зна-

чений в два раза. Это может быть обусловлено двумя

факторами – сверхбыстрым размагничиванием нике-

ля и изменением волнового вектора поверхностного

плазмона kSPP . Изменение его действительной ча-

сти (∆k
′

SPP
6= 0) должно приводить к сдвигу плаз-

монного резонанса, а мнимой части (∆k
′′

SPP
6= 0) –

к изменению его добротности. Однако под действи-

ем излучения накачки уширения спектра ЭМОЭК

не наблюдается, модификация волнового вектора по-

верхностного плазмона сводится к изменению его

действительной части. Компенсировав соответству-

ющий сдвиг плазмонного резонанса, можно полу-

чить вклад от размагничивания: если сдвинуть кри-

вую δno pump на величину 3 нм в длинноволновую об-

ласть и уменьшить ее абсолютные значения в 2 раза,

то полученная кривая δ∗no pump (показана фиолетовой

пунктирной кривой на нижней части рис. 1) практи-

чески совпадет с δpump. Таким образом, лазерное раз-

магничивание 70-фс импульсом с длиной волны 800

нм и плотностью энергии 6 мДж/см2 вызывает 50 %

уменьшение абсолютных значений ЭМОЭК в окрест-

ности плазмонного резонанса.

Наблюдаемое в эксперименте уменьшение вели-

чины ЭМОЭК в объемном образце при данной плот-

ности энергии импульса накачки характерно для

тонких никелевых пленок толщиной 15–20 нм [1, 11,

43]. Однако известно, что объемные образцы размаг-

ничиваются слабее пленок [44]. В работе [45] было

показано, что для 65 % размагничивания объемного

никеля требуется плотность энергии, сравнимая с по-

рогом плавления. Эта особенность может быть свя-

зана с пространственной неоднородностью рельефа

образца, которая влияет на пространственное рас-

пределение областей нагрева и зондирования. Для

исследования этого вопроса были проведены расче-

ты оптического поглощения импульса накачки и ди-

намики распределения температуры в образце с по-

мощью двухтемпературной модели.

Расчеты стационарного распределения электри-

ческой компоненты ближнего поля в исследуемом об-

разце и поглощенной им энергии на длинах волн на-

качки (800 нм) и зондирования (617 нм) проводились

в программном пакете Comsol Multiphysics. Геомет-

рия образца (пространственный период, глубина мо-

дуляции), а также условия эксперимента (углы па-

дения соответствующих пучков, поляризация, плот-

ность энергии источника) воспроизводились в моде-

ли. Расчет температурной динамики проводился в

рамках двухтемпературной модели [46] – системы

дифференциальных уравнений в частных производ-

ных параболического типа, описывающей процессы

теплообмена между электронами и фононами в ме-

талле:






γTe
∂Te

∂t
= ∇(Ke∇Te)− g(Te − Tl) + S(r, t)

Cl
∂Tl

∂t
= ∇(Kl∇Tl) + g(Te − Tl),

(3)
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где γTe и Cl – теплоемкости электронной и фонон-

ной подсистем, Ke и Kl – теплопроводность элек-

тронного газа и решетки, соответственно, g – ко-

эффициент связывания, характеризующий передачу

энергии от нагретых электронов фононам решетки,

S(r, t) – член, характеризующий источник нагрева.

Пространственный профиль S(r, t) соответствовал

рассчитанной поглощенной энергии на длине волны

800 нм, а временная зависимость повторяла огибаю-

щую импульса накачки. Система уравнений (3) поз-

воляет найти электронную Te и решеточную Tl тем-

пературы в различные моменты времени в разных

точках пространства. Константы γ,Ke, g, Cl,Kl были

подобраны так, чтобы наилучшим образом аппрок-

симировать полученные в работе [37] временные за-

висимости дифференциального отражения. Для чис-

ленного решения системы (3) также использовался

программный пакет Comsol Multiphysics.

Полученное распределение температуры элек-

тронного газа в образце на задержке τ = 500фс,

соответствующей времени достижения максимума

Te, показано на верхней части рис. 2. Видно, что

исследуемый магнитоплазмонный кристалл нагрева-

ется неравномерно: тепло локализуется в канавках

Рис. 2. (Цветной онлайн) Верхняя панель: рассчитан-
ное в рамках двухтемпературной модели распределе-
ние электронных температур на одном периоде образ-
ца спустя τ = 500фс после прихода импульса накач-
ки (800 нм). Нижняя панель: распределение квадрата
электрической компоненты ближнего поля зондирую-
щего импульса в образце на длине волны возбуждения
поверхностного плазмона (617 нм), нормированное на
максимум

решетки, в то время как ее вершины остаются хо-

лодными. Температура в более нагретых областях

оказывается выше, чем в тонких пленках при соиз-

меримой по величине плотности энергии импульса

накачки [1], однако температура в более холодных

областях (вершинах) будет ниже. В силу того, что

размагничивание следует за температурой, можно

утверждать, что в отличие от гладкой пленки в слу-

чае решетки образуется неравномерный профиль на-

магниченности. В этом случае важную роль начина-

ет играть пространственное распределение ближне-

го поля импульса зондирования, определяемое лока-

лизацией поверхностного плазмона и представленное

на нижней части рис. 2 для длины волны плазмон-

ного возбуждения. Область зондирования лишь ча-

стично перекрывается с областью повышенного на-

грева. Это и приводит к снижению эффекта Керра

на 50 %, что сопоставимо по величине с эффектом

в тонких пленках при близких значениях плотности

энергии [1, 11, 43].

В заключение, в работе наблюдается сверхбыст-

рое уменьшение экваториального магнитооптическо-

го эффекта Керра на 50 % в спектральном диапа-

зоне возбуждения поверхностных плазмонов в пол-

ностью никелевом магнитоплазмонном кристалле

при плотности энергии размагничивающего фемто-

секундного импульса 6 мДж/см2. Исходя из литера-

турных данных, такие значения для объемных образ-

цов ожидались при плотностях энергии в несколько

раз больше [8, 45]. Для объяснения этой особенно-

сти были проведены расчеты пространственных рас-

пределений ближнего поля зондирующего импуль-

са и электронной температуры в образце. Наблю-

даемое уменьшение ЭМОЭК объясняется не сниже-

нием намагниченности всей поверхности на 50 %, а

ее пространственно неоднородным нагревом. Канав-

ки решетки нагреваются сильнее поверхности тонких

плоских пленок в аналогичных условиях. В резуль-

тате размагничивается только часть поверхности об-

разца. Таким образом, в наноструктурированных си-

стемах макроскопический сверхбыстрый магнитооп-

тический отклик связан с намагниченностью слож-

ным образом и требует дополнительной интерпрета-

ции в каждом случае.
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M. Broyer, Phys. Rev. Lett. 85, 2200 (2000).

43. T. Roth, A. J. Schellekens, S. Alebrand, O. Schmitt,
D. Steil, B. Koopmans, M. Cinchetti, and
M. Aeschlimann, Phys. Rev. X 2, 021006 (2012).

44. K. Krieger, P. Elliott, T. Müller, N. Singh, J. Dewhurst,

E. Gross, and S. Sharma, J. Phys. Condens. Matter 29,

224001 (2017).

45. U. Bierbrauer, S. T. Weber, D. Schummer,

M. Barkowski, A.-K. Mahro, S. Mathias,

H.C. Schneider, B. Stadtmüller, M. Aeschlimann,

and B. Rethfeld, J. Phys., Condens. Matter 29, 244002

(2017).

46. С. И. Анисимов, Б. Л. Капелиович, Т. Л. Перельман,

ЖЭТФ 66, 776 (1974).

Письма в ЖЭТФ том 118 вып. 7 – 8 2023


