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У межах статистичної моделi розраховано спектри пропускання ультратонких плiвок срiб-
ла, нанесених на склянi пiдкладки. Необхiднi для розрахунку структурнi параметри плiвок
отриманi за допомогою мiкроскопiї атомних сил. Iз порiвняння розрахованих спектрiв з експе-
риментальними визначено ефективну дiелектричну проникнiсть навколишнього середовища
εm, оптичну товщину плiвок dopt та феноменологiчний параметр A, який описує розмiрну
залежнiсть дiелектричної проникностi срiбла.

Ключовi слова: ультратонкi плiвки срiбла, моделювання спектрiв, поверхневий плазмон-
ний резонанс, АСМ-топологiя.

PACS number(s): 78.66.Bz, 36.40.Gk, 78.20.−e

Ультратонкi металiчнi плiвки вiдносять до класу
наноструктурованих матерiалiв, якi мiстять провiдну
(кластери металу) та дiелектричну (повiтря та пiд-
кладка) фази. Їх отримують на первинних стадiях на-
пилення, коли формуються iзольованi металiчнi клас-
тери, якi трактують як розвпорядкованi нанокомпо-
зити з фрактальною структурою [1]. Оптичнi вiдгу-
ки таких структур пов’язанi передусiм iз взаємодi-
єю електромагнiтної хвилi з коливними рухами вiль-
них носiїв — поверхневими плазмонними коливання-
ми [2,3]. Дослiдження в цiй областi сформували важ-
ливу галузь нанотехнологiй та нанооптики — нано-
плазмонiку [4], найбiльш характерна риса якої пов’я-
зана iз сильною просторовою локалiзацiєю та високою

частотою коливань вiльних електронiв [5]. Характер
плазмонних коливань суттєво залежить вiд форми та
розмiру наночастинок, тому важливими є дослiджен-
ня зi встановлення взаємозв’язку мiж структурою та
оптичними спектрами таких композитiв.

У працях [6, 7] розвинуто теорiю для обрахун-
ку спектрiв пропускання розупорядкованих структур,
що складаються з частинок сфероїдальної форми. Її
суть полягає в тому, що загальний спектр розупоряд-
кованої структури формується двома плазмонними
модами кожної сфероїдальної частинки, якi збуджу-
ються в напрямi, паралельному до пiдкладки, на якiй
розмiщенi частинки. Спектр пропускання такої струк-
тури описується формулою [7]:

T =

[

1 +
4πIm αS

||/λ(1 − nS) + (2π|αS
|| |//λ(1− nS))2

(1 − Re αS
||/3εmdopt)2 + (Im αS

||/3εmdopt)2

]−1

, (1)

де αS
|| — поляризованiсть частинки у площинi, пара-

лельнiй до пiдкладки, εm – ефективна дiелектрична
стала середовища, nS — оптична константа пiдклад-
ки, dopt — оптична товщина плiвки.

Поляризованiсть αS
|| обраховуємо за формулою [7]:

αS
|| =

1

2
dm

∑

i

(α
(1)
i + α

(2)
i )/

∑

i

Vi, (2)

де сумуємо по всiх частинках з об’ємом Vi, i = 1 . . . n,
α

(1)
i та α

(2)
i — поляризованостi частинок уздовж осей

елiпсоїда, dm — масова товщина плiвки.
Формула (2) вiдображає добре вiдомий факт збу-

дження двох мод плазмонних коливань сфероїда,
спектральне положення яких залежить вiд ексцент-

риситету e частинки [8] та визначається спiввiдношен-
ням [7]:

α(k) = V

{

(ε − εm) +
1

εm

L(k)(e)

}−1

, (3)

де k=1,2; e — ексцентриситет сфероїда, ε — дiелект-
рична проникнiсть металiчної фази.

Величини L(k)(e) задали виразами

L(1) = A(e) −B(e), L(2) = 1/2− 1/2A(e)−B(e), (4)

де

A(e) =
1 − e2

2e3

{

ln

(

1 + e

1 − e

)

− 2e

}

(5)
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та

B(e) =
1

24

εs − 1

εs + 1
(1 − e2)−

1

2 . (6)

Дiелектричну проникнiсть ε срiбла описували модел-
лю Друде [9]

ε = 1 −
ω2

p

(ω2 + iγω)
, (7)

де ωp =
√

4πn2

ε0m
— плазмова частота (для срiбла

ωp = 9.28 еВ [4]). Через суттєвий вплив мiжзонних
переходiв обмежується застосування моделi для бла-
городних металiв. Модель Друде задовiльно описує
оптичний вiдгук металу до порога переходiв мiж зо-
нами, для срiбла цей порiг становить 4 еВ [4, 10], що
вiдповiдає довжинi хвилi вiд 300 нм.

Pозмiрну залежнiсть дiелектричної проникностi
включали в загальний коефiцiєнт загасання γ додан-
ка, що враховує розсiяння електронiв на повернях на-
ночастинок:

γ = γ∞ +
AvF

R
, (8)

тут vF — швидкiсть Фермi (для срiбла vF = 1, 39 ·
106 м/с), A – феноменологiчний параметр, залеж-
ний вiд топологiї метал-дiелектричного композита, R
— характерний розмiр субструктури плiвки, що вiд-
повiдає середньому еквiвалентному радiусовi части-
нок металу. Коефiцiєнт γ∞ = 0.021 еВ [9] врахо-
вує загасання, що зумовлене електрон-електронною,
електрон-фононною взаємодiями та взаємодiєю елек-
тронiв iз дефектами кристалiчної ґратки.

Iз наведених вище формул випливає, що для обра-
хунку спектрiв треба знати об’єми V та ексцентриси-
тети e всiх частинок, що взаємодiють з електромаг-
нiтною хвилею, дiелектричну проникнiсть матерiалу
ε та параметри A, εm й dopt.

Значення V та e отримано з АСМ-дослiдження плi-
вок. На рис. 1,а наведено тривимiрне зображення
АСМ-топологiї плiвки dm=3.6 нм розмiром 2×2 мкм.
Методом вододiлу на зображеннi видiленi сеґменти,
що з деяким наближенням вiдповiдають частинкам
металу на поверхнi скла (рис. 1,б). Для них легко ви-
значити форму та розмiри. Площу S обчислювали як
добуток суми елементiв зображення, що вiдповiдають
частинцi, та площi елементарної комiрки зображен-
ня. Об’єм частинки вiдносно мiнiмуму hmin тополо-
гiї, що належить частинцi, визначали за формулою
V =

∫

S
(z(x, y)−hmin)) dx dy. Iз значень площ частинок

отриманi еквiвалентнi радiуси як радiуси вiдповiдних

кругiв, що мають таку площу: Req =
√

4S
π

. Усередне-
ний за ансамблем, цей параметр приблизно вiдповiдає
характерному розмiру R, що входить у спiввiдношен-
ня (8). Форму частинок металу найкраще описувати
сфероїдом, довга вiсь якого напрямлена вздовж пло-
щини пiдкладки. Це дає змогу оцiнити спiввiдношен-

ня мiж основними осями — ексцентриситети — части-
нок. Сукупностi пар об’ємiв та ексцентриситетiв еле-
ментiв структури (V , e) є вхiдними параметрами у
статистичнiй моделi [6].

Рис. 1. (Кольоровий онлайн.) АСМ-топологiя поверхнi
острiвцевої структури (а) та видiленi на поверхнi частин-
ки методом вододiлу (б); (в) — розподiли за об’ємом та
ексцентриситетом частинок для цiєї топологiї (точки —
отриманi данi, суцiльна лiнiя — покриття вiдповiдними
розподiлами).

Для зменшення впливу нерiвномiрностей та шумiв,
якi виникають за рахунок досить малої кiлькостi еле-
ментiв структури, що є в межах вiкна сканування
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мiкроскопа, порiвняно з кiлькiстю частинок, на якi
дiє свiтлова хвиля при вимiрюваннi спектрiв, проведе-
но декiлька сканувань iз рiзним кроком дискретизацiї
сиґналу топологiї та апроксимацiю розподiлiв части-
нок за ексцентриситетами й об’ємами за допомогою
нормального розподiлу та гамма-розподiлу вiдповiд-
но. Вибiр саме цих статистичних розподiлiв продик-
тований формою експериментальних розподiлiв: саме
для них мiнiмальне середньоквадратичне вiдхилення
для всiх плiвок є найменшим. На рис. 1, в наведено
приклад розподiлiв для зображення топологiї повер-
хнi плiвки dm = 3.6 нм.

Iншi параметри моделi A, εm й dopt отримали шля-
хом мiнiмiзацiї функцiонала |Dexp−Dmod|, де Dmod =

ln
(

1
T

)

та Dexp = ln
(

TS

TF

)

спектри оптичної густини,

для яких T розраховане за спiввiдношенням 1, TS —
пропускання пiдкладки, а TF — пропускання плiвки
з пiдкладкою. Для цього значення оптичної констан-
ти середовища εm = n2

m ми змiнювали в межах вiд 1,
вважаючи середовище повнiстю повiтрям, до значень,
характерних для скла, A може приймати значення вiд
0.25 для металiчних частинок у вакуумi до 0.6–1.6 для
рiзних структур на пiдкладках [11,12]. Параметр dopt

змiнювався в межах одного порядку з масовою тов-
щиною dm, визначеною пiд час напилення.

На рис. 2 для порiвняння наведенi розрахованi за
даними, отриманими з АСМ-зображень, спектри оп-
тичної густини та одержанi експериментально для
плiвок рiзної масової товщини. Для кожного з наведе-
них розрахованих спектрiв пiдiбрано оптимальнi па-
раметри A, εm та dopt. За результатами моделювання
найближчих до експериментальних результатiв мож-
на домогтися, використовуючи A = 1.6, εm = 1.6, а
dopt ∼ (6 ÷ 7)dm. Для менших εm смуга плазмонно-
го поглинання, що реєструється в оптичних спектрах
плiвок дослiджуваних товщин, є менш вираженою, а
при бiльших — вужча за отриману на експериментi.

Цiкавим є той факт, що значення параметрiв A

та εm приблизно однаковi для плiвок рiзних масових
товщин.

Рис. 2. Експериментальнi (суцiльна) на розрахованi
(пунктирна) спектри оптичної густини D плiвок срiбла.
Масова товщина вказана на рисунку бiля вiдповiдних кри-
вих.

Отже, виходячи з даних атомно-силової мiкроско-
пiї, у межах статистичної моделi розраховано спек-
три пропускання острiвцевих плiвок Ag. Порiвняння
розрахованих кривих з експериментальними спектра-
ми дало змогу оцiнити значення параметрiв, таких,
як дiелектрична проникнiсть εm середовища навколо
частинок металу, феноменологiчний параметр струк-
тури A та оптична товщина dopt кожної плiвки. У ме-
жах дослiджуваних товщин A та εm не залежать вiд
dm, а dopt — пропорцiйна до масової товщини.
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MODELLING OPTICAL SPECTRA OF INSULAR SILVER FILMS FROM AFM DATA
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We calculated the transmittance spectra of silver ultrathin films, deposited on glass substrates in the statistical

model. The structural parameters of films required for calculation were obtained using atomic force microscopy.

From the comparison of the calculated and experimental spectra we determined the effective permittivity of

the medium εm, optical thickness of the films dopt and phenomenological parameter A which describe the size

dependence of the dielectric conductivity of silver.
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