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КОНЦЕНтРАЦИОННАЯ ЗАВИСИмОСтЬ ПОЛОСЫ ПЛАЗмОННОГО 
ПОВЕРХНОСтНОГО РЕЗОНАНСА ПОГЛОЩЕНИЯ НАНОСтРУКтУР ЗОЛОтА  

В УГЛЕРОДСОДЕРЖАЩИХ мАтРИЦАХ

Аннотация. Экспериментально установлено, что для наноструктур Au–С60 наблюдается подавление длинно-
волнового концентрационного сдвига максимума полосы плазмонного поверхностного резонанса поглощения. 
Проведено теоретическое моделирование спектральных характеристик углеродсодержащих наноструктур. Расчеты 
экстинкции для одной металлической наночастицы проводились с использованием теории Ми для поглощающих 
матриц. Коэффициент когерентного пропускания плотноупакованного монослоя плазмонных наночастиц вычислял-
ся с использованием модифицированного для поглощающих матриц приближения однократного когерентного рас-
сеяния. тонкопленочные наноструктуры Au и Au–C60 на подложках из стекла и кварца получали методом термиче-
ского испарения и конденсации в вакууме при остаточном давлении воздуха 2·10–3 Па. Поверхностная плотность Au 
в наноструктурах Au–C60 изменялась в пределах (3,86–7,98)·10–6 г·см–2. На основе сравнения теоретических и экспе-
риментальных результатов сделан вывод об ослаблении коллективных латеральных электродинамических взаимо-
действий между наночастицами золота в фуллереновой матрице С60, характеризующейся наличием поглощения. 
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щие матрицы, электродинамические взаимодействия
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DEPENDENCE OF A SURFACE PLASMON RESONANCE ABSORPTION BAND ON THE CONCENTRATION 
OF GOLD NANOPARTICLES IN CARBON-BEARING MATRIXES

Summary. For fullerene matrixes doped by gold nanoparticles we have established experimentally a miss of a red con-
centration-induced shift of surface plasmon resonance absorption band maximum. Theoretical modeling has been made for 
spectral characteristics of carbon–bearing nanostructures. Numerical calculations of extinction factors for a spherical metal-
lic particle in an absorbing surrounding medium were based on the Mie theory. Transmission spectra coefficients of densely 
packed plasmonic nanoparticles monolayers were calculated with the use of the single coherent scattering approximation 
modified for absorbing matrices. Thin-film Au-air and Au–C60 nanostructures have been fabricated on glass and quartz sub-
strates by thermal evaporation and condensation in vacuum at an air pressure of 2 · 10–3 Pа. The surface mass density of Au 
into Au–C60 nanostructures was varied in the range (3.86–7.98) · 10–6 g/cm2. The comparison of theoretical and experimental 
data allowed making a conclusion that the absorbency in carbon-bearing matrix leads to the attenuation of lateral electrody-
namics coupling and blocks collective plasmon resonance in densely packed gold nanostructures. 
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Введение. В последние десятилетия активно исследуются различного вида нанокомпозиты, 
содержащие в своем составе металлические плазмонные наночастицы. такие системы характе-
ризуются наличием полос поверхностного плазмонного резонансного поглощения (ППРП) в ви-
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димом диапазоне, а также обладают способностью существенно усиливать электромагнитные 
поля вблизи своей поверхности, что является важным для применений в биологии, медицине, 
оптике и оптоэлектронике [1–4].

Наиболее высокой добротностью полосы плазмонного резонанса среди благородных метал-
лов обладают наноструктуры серебра вследствие того, что для них наилучшим образом выпол-
няется условие близости к нулю мнимой части диэлектрической проницаемости на частоте 
Фрелиха. Наночастицы золота отличаются высокой устойчивостью к окислительным процес-
сам, что также делает их весьма привлекательными для практических приложений. 

К настоящему времени уже хорошо изучена зависимость характеристик полосы поверхност-
ного плазмонного резонансного поглощения от материала, формы и размеров плазмонных нано-
частиц, а также от показателя преломления окружающей непоглощающей среды. В частности, 
установлен длинноволновый сдвиг максимума полосы ППРП при увеличении размера частиц 
или показателя преломления прозрачной матрицы [3, 4].

Когда плазмонные частицы расположены на больших расстояниях друг от друга, в них при 
световых воздействиях проявляется локализованный плазмонный резонанс, вызванный согласо-
ванными колебаниями свободных электронов внутри наночастицы. Плотная упаковка и ближ-
ний порядок в расположении плазмонных наночастиц приводят к электродинамическим взаимо-
действиям между ними. Из-за когерентного перерассеяния волн в ансамбле наночастиц электро-
магнитное поле внутри каждой из них становится зависимым от количества соседних наночастиц 
и расстояний между ними. Колебания свободных электронов внутри ближайших друг к другу 
наночастиц становятся вследствие этого частично связанными.

Возникает новый масштаб локализации поверхностного плазмона, вследствие чего формиру-
ется полоса коллективного плазмонного резонанса, которая при увеличении концентрации ча-
стиц сдвигается в длинноволновую область относительно полосы локализованного плазмонного 
резонанса. такого рода концентрационная зависимость спектрального положения полосы по-
верхностного плазмонного резонансного поглощения экспериментально наблюдалась в [5, 6]. 
теоретическое описание этого эффекта было проведено с использованием квазикристаллическо-
го приближения теории многократного рассеяния волн в [4, 7]. Для качественного объяснения 
длинноволнового концентрационного сдвига максимума полосы ППРП было введено понятие 
эффективного рассеивателя, внутри которого из-за наличия ближнего порядка при плотной упа-
ковке частиц значительным является когерентное переоблучение наночастиц. Кроме того, при 
малых расстояниях между плазмонными наночастицами существенно возрастает роль ближне-
полевых взаимодействий. 

Многие матрицы характеризуются наличием поглощения в видимом диапазоне. При разработ-
ке методов повышения эффективности активных функциональных элементов для солнечных ба-
тарей и сенсоров за счет введения в их состав плазмонных наночастиц важно знать, как поглоще-
ние матрицы влияет на характеристики полосы ППРП и поля вблизи поверхности металлических 
наночастиц, а также на проявление коллективных электродинамических взаимодействий в агре-
гированных и плотноупакованных металлодиэлектрических и гибридных наноструктурах [8, 9].

В настоящей работе теоретически и экспериментально исследованы особенности спектраль-
ных характеристик полосы поверхностного плазмонного резонансного поглощения плотноупа-
кованных плазмонных нанослоев на основе наночастиц золота, помещенных в поглощающие 
углеродсодержащие матрицы.

теоретическое моделирование. Эффективные методы количественного расчета спектраль-
ных характеристик плотноупакованных дисперсных сред разработаны к настоящему времени на 
основе статистической теории многократного рассеяния волн (СтМРВ) [10]. Эти методики, при-
менимые в широкой области изменения оптических постоянных частиц, их размеров и концен-
трации, в большинстве случаев, однако, включают в себя предположение об отсутствии погло-
щения в окружающей частицы среде (матрице). такое предположение имеет место и в разрабо-
танных к настоящему времени подходах, основанных на использовании квазикристаллического 
приближения (ККП) [11–15]. По этой причине они не могут применяться для моделирования ха-
рактеристик полосы ППРП в случае поглощающих матриц.
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В то же время известно, что в ряде случаев, когда когерентным переоблучением между ча-
стицами можно пренебречь, достаточно хорошие результаты дает так называемое приближение 
однократного когерентного рассеяния (ПОКР), отличительной чертой которого является учет 
интерференции рассеянных частицами волн в предположении, что каждая частица находится 
в поле падающей волны [10, 16]. такая ситуация реализуется, например, для монослоев оптиче-
ски мягких крупных рассеивателей, которые характеризуются сильно вытянутыми в направле-
нии вперед индикатрисами рассеяния. 

На наш взгляд, поглощение матрицы тоже может являться достаточно веской причиной, сни-
жающей роль когерентного переоблучения между частицами, и, как следствие этого, допускаю-
щей применение упрощенных подходов при качественном описании концентрационных особен-
ностей спектральных характеристик.

В настоящей работе теоретическое моделирование спектров пропускания проводится в рам-
ках модифицированного для поглощающих матриц приближения однократного когерентного 
рассеяния (МПОКР) [17]. В основе МПОКР, как и в основе ПОКР для прозрачных матриц, лежит 
предположение о том, что локальное поле в точке расположения каждой частицы совпадает с по-
лем падающей волны в этой точке. При прохождении света через поглощающую матрицу это 
поле ослаблено поглощением. В таком приближении при нормальном падении плоской волны на 
монослой одинаковых сферических частиц, помещенных в поглощающую матрицу, его коэффи-
циент когерентного пропускания определяется следующим выражением [17]:
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Здесь Qосл (R, λ0, mч, mм) – фактор эффективности ослабления частицы; mч, mм – комплекс-
ные показатели преломления материала частицы и матрицы соответственно (m = n – ik);  
kм = 2πkм / λ0 – коэффициент поглощения матрицы; L – толщина поглощающего слоя матрицы;  
h – параметр перекрытия монослоя, численно равный отношению площади, занятой частицами, 
к общей площади монослоя; S(0) – амплитудная функция рассеяния отдельной частицы в на-
правлении вперед; x  = 2π R mм / λ0 – комплексный параметр дифракции; R – радиус частицы;  
λ0 – длина волны в вакууме. Формула (1) применима как для однородных, так и неоднородных 
(например, многослойных) частиц сферической формы. 

Формула (1) допускает простую физическую интерпретацию. Два первых слагаемых описы-
вают коэффициент пропускания монослоя в предположении, что частицы рассеивают падающее 
излучение независимо друг от друга, и рассеянные ими волны не интерферируют. Это прибли-
жение соответствует приближению однократного некогерентного рассеяния:

 м ослexp( 2 )[1 ].T k L Q     (2)
Это приближение обычно применяется при невысоких концентрациях частиц в монослое, 

когда h < 0,1–0,2.
третьим слагаемым в формуле (1) учитывается интерференция волн, рассеянных разными ча-

стицами в направлении вперед. В этом направлении (в случае нормального падения плоской волны 
на расположенные в плоскости монослоя частицы) разности фаз рассеянных частицами волн рав-
ны нулю независимо от их взаимного расположения. Вследствие этого результат интерференции 
зависит только от количества частиц. Это слагаемое, пропорциональное h2, вносит тем более суще-
ственный вклад в величину когерентного пропускания, чем выше концентрация частиц в слое.

При проведении численного моделирования спектров Тког с применением формулы (1) ис-
пользовалась разработанная нами ранее для поглощающих матриц программа (см., напр., [17]), 
в которой используются точные решения задачи дифракции на сфере в поглощающей матрице, 
полученные в рамках теории Ми [18]. Программа предназначена для расчета факторов эффек-
тивности ослабления, поглощения и рассеяния сферических частиц в ближней и дальней зонах. 
также она позволяет вычислять коэффициент когерентного пропускания монослоя, определяе-
мый формулой (1). 
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методика эксперимента. тонкопленочные структуры получали на подложках из стекла 
и кварца методом термического испарения и конденсации в вакууме при остаточном давлении 
воздуха 2 · 10–3 Па. Были изготовлены наноструктуры из чистого золота и двухкомпонентные 
системы золото–фуллерен. Варьирование соотношения плотностей атомов золота и молекул 
фуллерена в зоне формирования наноструктур обеспечивалось изменением места расположения 
подложки относительно испарителей. Для записи спектров оптической плотности использовался 
спектрофотометр Cary 500.

Обсуждение полученных результатов. На рис. 1 приведены рассчитанные значения Qосл на-
ночастиц золота в воздухе, углероде и матрице с nм = 2, κм = 0 для двух радиусов наночастиц зо-
лота 10 (а) и 3 (b) нм. Оптические постоянные золота брались из [19]. Размерная зависимость оп-
тических постоянных металлических наночастиц учитывалась в рамках модели ограничения 
длины свободного пробега электронов [20]. 

Как видно, уменьшение радиуса R плазмонной частицы приводит к снижению количествен-
ных значений фактора Qосл в максимуме полосы поверхностного плазмонного резонансного по-
глощения, однако качественно картина сохраняется одинаковой для обоих размеров наночастиц. 
Для наночастицы Au, расположенной в воздухе (кривая 1), максимум ослабления наблюдается 
на длине волны λ ~ 510 нм. Небольшие значения Qосл и асимметрия полосы связаны с наличием 
межзонного поглощения у золота вблизи полосы ППРП. 

Для наночастицы золота, расположенной в матрице с nм = 2, κм = 0, полоса ослабления оказа-
лась сдвинутой в длинноволновую область спектра относительно полосы ППРП для наночасти-
цы Au, расположенной в воздухе (кривая 2, рис. 1). Этот сдвиг связан с увеличением экранирова-
ния коллективных колебаний электронной плотности матрицей с более высоким показателем 
преломления. При этом, поскольку произошло спектральное удаление от полосы межзонного 
поглощения золота, а в матрице с nм = 2, κм = 0 отсутствует поглощение, сильно возросла величи-
на максимального ослабления – более чем на порядок. Расположение наночастицы Au в матрице 
углерода приводит к еще большему сдвигу полосы ослабления в длинноволновую область (кри-
вая 3, рис. 1) из-за дальнейшего увеличения показателя преломления. Однако, несмотря на еще 
большее спектральное удаление от области межзонных переходов, максимальное ослабление 
сильно уменьшается. Это связано с наличием поглощения в углеродной матрице.

Расчеты по формуле (1) в МПОКР спектров пропускания монослоев из наночастиц золота 
в воздухе и углероде показывают, что для выбранных размеров наночастиц Au увеличение пара-
метра перекрытия за счет возрастания числа частиц не приводит к заметному спектральному 
смещению полосы ППРП композитной наноструктуры (рис. 2), а сопровождается лишь ростом 
ее интенсивности (уменьшением пропускания). 
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a      b 
Рис. 1. Спектральная зависимость рассчитанных по теории Ми факторов эффективности ослабления сферических 

наночастиц золота в воздухе (кривая 1), матрице с nм =2, κм = 0 (кривая 2) и углероде (кривая 3) для двух радиусов 10 (а) 
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Fig. 1. Spectral dependence of extinction factors calculated with the use of the Mie theory for gold spherical nanoparticles 
into an air (curve 1), a matrix with nm = 2, κm = 0 (curve 2) and carbon (curve 3) for two radius 10 (a) and 3 (b) nm 

 
Как видно, уменьшение радиуса R плазмонной частицы приводит к снижению количественных 

значений фактора Qосл в максимуме полосы поверхностного плазмонного резонансного 
поглощения, однако качественно картина сохраняется одинаковой для обоих размеров 
наночастиц. Для наночастицы Au, расположенной в воздухе (кривая 1), максимум ослабления 
наблюдается на длине волны λ ~ 510 нм. Небольшие значения Qосл и асимметрия полосы связаны с 
наличием межзонного поглощения у золота вблизи полосы ППРП.  

Для наночастицы золота, расположенной в матрице с nм = 2, κм = 0, полоса ослабления 
оказалась сдвинутой в длинноволновую область спектра относительно полосы ППРП для 
наночастицы Au, расположенной в воздухе (кривая 2, рис. 1). Этот сдвиг связан с увеличением 
экранирования коллективных колебаний электронной плотности матрицей с более высоким 
показателем преломления. При этом, поскольку произошло спектральное удаление от полосы 
межзонного поглощения золота, а в матрице с nм = 2, κм = 0 отсутствует поглощение, то сильно 
возросла величина максимального ослабления – более чем на порядок. Расположение наночастицы 
Au в матрице углерода приводит к еще большему сдвигу полосы ослабления в длинноволновую 
область (кривая 3, рис. 1) из-за дальнейшего увеличения показателя преломления. Однако, 
несмотря на еще большее спектральное удаление от области межзонных переходов, максимальное 
ослабление сильно уменьшается. Это связано с наличием поглощения в углеродной матрице. 

Расчеты по формуле (1) в МПОКР спектров пропускания монослоев из наночастиц золота в 
воздухе и углероде показывают, что для выбранных размеров наночастиц Au увеличение 
параметра перекрытия за счет возрастания числа частиц не приводит к заметному спектральному 
смещению полосы ППРП композитной наноструктуры (рис. 2), а сопровождается лишь ростом ее 
интенсивности (уменьшением пропускания).  
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Рис. 2. Спектры коэффициентов когерентного пропускания монослоев из наночастиц золота c R = 3 нм в воздухе (а) 

и углероде (b), рассчитанные в МПОКР для различных значений параметра перекрытия: η = 0,05 (кривая 1), 0,1 (кривая 
2), 0,3 (кривая 3), 0,5 (кривая 4) 

Fig. 2. Coherent transmission coefficient spectra of monolayers of Au nanoparticles with R = 3 nm into an air (a) and carbon 
matrix (b) for different overlapping factors η = 0.05 (curve 1), 0.1 (curve 2), 0.3 (curve 3), 0.5 (curve 4) calculated with the use 

of the interference approximation modified for absorbing matrixes 
 

Отсутствие концентрационного сдвига при расчетах по формуле (1) связано главным образом с 
тем, что в МПОКР не учитывается когерентное переоблучение частиц. Это предположение 
является тем более обоснованным, чем выше поглощение окружающей среды. 
Электродинамическое взаимодействие, приводящее к длинноволновому концентрационному 
сдвигу в прозрачных матрицах, с увеличением поглощения матрицы существенно снижается. 

Полезно отметить, что в приближении однократного некогерентного рассеяния (см. формулу 
(2)) концентрационная зависимость максимума полосы поверхностного плазмонного резонансного 
поглощения также отсутствует. Однако полное пренебрежение когерентными эффектами 
приводит к тому, что в области максимума полосы ППРП для η > 1/Qmax значения коэффициента 
пропускания, вычисляемые в приближении некогерентного однократного рассеяния, становятся 
отрицательными. Это свидетельствует о необходимости обязательного учета интерференции 
рассеянных волн в плотноупакованных системах резонансных рассеивателей. К числу последних 
относятся и плазмонные наночастицы. 

Подтверждением гипотезы о том, что поглощение матрицы устраняет концентрационный 
сдвиг максимума полосы поверхностного плазмонного резонансного поглощения, являются 
экспериментальные данные, полученные для наноструктур золота и фуллерена С60. Следует 
отметить, что при широком диапазоне изменения конструктивных параметров наноструктур Au–
C60 увеличение концентрации металла приводит к длинноволновому сдвигу максимума полосы 
ППРП. Однако имеется некоторая область концентраций, в которой такого сдвига не наблюдается, 
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Fig. 2. Coherent transmission coefficient spectra of monolayers of Au nanoparticles with R = 3 nm in air (a)  

and carbon matrix (b) for different overlapping factors η = 0.05 (curve 1), 0.1 (curve 2), 0.3 (curve 3), 0.5 (curve 4)  
calculated with the use of the single coherent scattering approximation modified for absorbing matrices

Отсутствие концентрационного сдвига при расчетах по формуле (1) связано главным обра-
зом с тем, что в МПОКР не учитывается когерентное переоблучение частиц. Это предположение 
является тем более обоснованным, чем выше поглощение окружающей среды. Электродина-
мическое взаимодействие, приводящее к длинноволновому концентрационному сдвигу в про-
зрачных матрицах, с увеличением поглощения матрицы существенно снижается.

Полезно отметить, что в приближении однократного некогерентного рассеяния (см. форму-
лу (2)) концентрационная зависимость максимума полосы поверхностного плазмонного резо-
нансного поглощения также отсутствует. Однако полное пренебрежение когерентными эффек-
тами приводит к тому, что в области максимума полосы ППРП для η > 1/Qmax значения коэффи-
циента пропускания, вычисляемые в приближении некогерентного однократного рассеяния, 
становятся отрицательными. Это свидетельствует о необходимости обязательного учета интер-
ференции рассеянных волн в плотноупакованных системах резонансных рассеивателей. К числу 
последних относятся и плазмонные наночастицы.

Подтверждением гипотезы о том, что поглощение матрицы устраняет концентрационный 
сдвиг максимума полосы поверхностного плазмонного резонансного поглощения, являются экс-
периментальные данные, полученные для наноструктур золота и фуллерена С60. Следует отме-
тить, что при широком диапазоне изменения конструктивных параметров наноструктур Au–C60 
увеличение концентрации металла приводит к длинноволновому сдвигу максимума полосы 
ППРП. Однако имеется некоторая область концентраций, в которой такого сдвига не наблюдает-
ся, хотя он имеется в наноструктурах чистого металла с такими же поверхностными плотностя-
ми массы. Как показывает сравнение показанных на рис. 3 экспериментальных спектров оптиче-
ской плотности (D = – lgT)) островковых пленок Au с расчетами Qосл для наночастиц Au в возду-
хе (см. рис. 1), в плотноупакованных наноструктурах максимум полосы ППРП значительно 
сдвинут в длинноволновую область по отношению к максимуму Qосл. Этот сдвиг возрастает 
с увеличением поверхностной плотности Au. 

На рис. 3 приведены экспериментальные спектры оптической плотности наноструктур Au–воз-
дух для поверхностных плотностей массы золота 3,85 · 10–6 (а) и 4,50 · 10–6 г/см2 (b), что (при сред-
нем размере наночастиц 6 нм) соответствует значениям параметра перекрытия 0,5 (а) и 0,58 (b). Как 
уже упоминалось, при плотной упаковке частиц из-за наличия ближнего порядка формируется эф-
фективный рассеиватель, внутри которого когерентное переоблучение наночастиц является значи-
тельным. Размеры такого эффективного рассеивателя определяют спектральное положение поло-
сы поверхностного плазмонного резонансного поглощения. Длинноволновый концентрационный



         Весці Нацыянальнай акадэміі навук Беларусі. Серыя фізіка-матэматычных навук. 2019. T. 55, № 2. С. 232–241 237

 6

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
a      b 

 
Рис. 3. Спектры оптической плотности наноструктур Au (кривая 1, а, b) и Au–C60 (кривая 2, а, b). Поверхностная 

плотность компонентов: а, b – (3,85; 4,50)10–6 г/см2 – Au; 6.410–7 г/см2 – C60 
Fig. 3. Optical density spectra of the Au–air (curve 1, а, b) and Au–C60 (curve 2, а, b) nanostructures. Surface mass density 

of components: (a) Au – 3.8510–6 g/cm2 , C60 – 6.410–7 g/cm2; (b) Au – 4.5010–6 g/cm2 , C60  – 6.410–7 g/cm2 
 
На рис. 3 приведены экспериментальные спектры оптической плотности наноструктур Au–

воздух для поверхностных плотностей массы золота 3,8510–6 (а) и 4,5010–6 г/см2 (b), что (при 
среднем размере наночастиц 6 нм) соответствует значениям параметра перекрытия 0,5 (а) и 0,58 
(b). Как уже упоминалось, при плотной упаковке частиц из-за наличия ближнего порядка 
формируется эффективный рассеиватель, внутри которого когерентное переоблучение наночастиц 
является значительным. Размеры такого эффективного рассеивателя определяют спектральное 
положение полосы поверхностного плазмонного резонансного поглощения. Длинноволновый 
концентрационный сдвиг полосы ППРП связывают с увеличением размеров эффективного 
рассеивателя при увеличении плотности упаковки, приводящей к расширению области 
упорядочения частиц. Такой характер концентрационной зависимости полосы ППРП типичен для 
помещенных в прозрачную матрицу плазмонных наночастиц с размерами порядка 5–20 нм. 

В то же время для наноструктур Au–C60 с таким же содержанием металлической компоненты 
указанный концентрационный сдвиг не наблюдается. Положение максимума полосы 
поверхностного плазмонного резонансного поглощения для наноструктур Au–C60 с различной 
поверхностной плотностью золота сохраняется вблизи 615 нм. Это, по-видимому, является 
следствием отсутствия переоблучения частиц и коррелирует с расчетами, проведенными в ПОКР 
для наночастиц золота в углеродной матрице (см. рис. 2). В результате, как видно из рис. 3, для 
плотноупакованных наноструктур Au–C60 полоса поверхностного плазмонного резонансного 
поглощения формируется в более коротковолновом диапазоне относительно полосы ППРП для 
наноструктур Au в воздухе.  
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Рис. 3. Спектры оптической плотности наноструктур Au (кривая 1, а, b) и Au–C60 (кривая 2, а, b).  
Поверхностная плотность компонентов: а, b – (3,85; 4,50) · 10–6 г/см2 – Au; 6.4 · 10–7 г/см2 – C60

Fig. 3. Optical density spectra of Au–air (curve 1, а, b) and Au–C60 (curve 2, а, b) nanostructures. Surface mass density 
of components: (a) Au – 3.85 · 10–6 g/cm2 , C60 – 6.4 · 10–7 g/cm2; (b) Au – 4.50 · 10–6 g/cm2 , C60  – 6.4 · 10–7 g/cm2

сдвиг полосы ППРП связывают с увеличением размеров эффективного рассеивателя при увеличе-
нии плотности упаковки, приводящей к расширению области упорядочения частиц. такой харак-
тер концентрационной зависимости полосы ППРП типичен для помещенных в прозрачную матри-
цу плазмонных наночастиц с размерами порядка 5–20 нм.

В то же время для наноструктур Au–C60 с таким же содержанием металлической компоненты 
указанный концентрационный сдвиг не наблюдается. Положение максимума полосы поверх-
ностного плазмонного резонансного поглощения для наноструктур Au–C60 с различной поверх-
ностной плотностью золота сохраняется вблизи 615 нм. Это, по-видимому, является следствием 
отсутствия переоблучения частиц и коррелирует с расчетами, проведенными в МПОКР для на-
ночастиц золота в углеродной матрице (см. рис. 2). В результате, как видно из рис. 3, для плотно-
упакованных наноструктур Au–C60 полоса поверхностного плазмонного резонансного поглоще-
ния формируется в более коротковолновом диапазоне относительно полосы ППРП для нано-
структур Au в воздухе. 

Следует отметить, что при совместной конденсации золота и фуллеренов наночастицы золо-
та в наноструктурах Au–C60 имеют несколько меньшие размеры, чем в наноструктурах Au–воз-
дух из-за дополнительного ограничения длины свободной миграции атомов золота по поверхно-
сти подложки. Различие в размерах частиц Au также может влиять на спектральное положение 
максимума полосы ППРП. Однако этот фактор является вторичным и не оказывает определяю-
щего влияния на концентрационный сдвиг полосы поверхностного плазмонного резонансного 
поглощения.

В наших исследованиях поверхностная плотность массы золота для систем Au–С60 изменя-
лась от 3,86 · 10–6 до 7,98 · 10–6 г · см–2 при одновременном изменении массы фуллерена от 6,42 · 10–7 
до 4,14 · 10–7 г · см–2. С учетом того, что эффективная толщина наноструктуры Au–С60 при этом 
оставалась практически неизменной и равной ~6 нм, это соответствует примерному изменению 
параметра перекрытия в монослое в диапазоне η ≈ 0,34–0,63. Эффективная толщина t определя-
лась по общепринятой формуле t = m/m0 · S, где m – масса осажденного на подложку материала, 
m0 – его объемная плотность, S – площадь поперечного сечения подложки. Как и для систем Au–
воздух, для образцов 1–4 Au–С60 использовались кварцевые подложки.

В ходе эксперимента в этом диапазоне изменения параметра перекрытия наблюдается низкая 
чувствительность спектрального положения максимума полосы плазмонного резонанса к увеличе-
нию концентрации металлических наночастиц (рис. 4). В диапазоне η = 0,34–0,52 положение макси-
мума полосы плазмонного резонанса остается практически неизменным (вблизи ~620 нм). По наше-
му мнению, это свидетельствует об ослаблении коллективных латеральных электродинамических 
взаимодействий между наночастицами золота в фуллереновой матрице С60, характеризующейся
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материала, m0 – его объемная плотность, S – площадь поперечного сечения подложки. Как и для 
систем Au–воздух, для образцов 1–4 Au–С60 использовались кварцевые подложки. 

В ходе эксперимента в этом диапазоне изменения параметра перекрытия наблюдается низкая 
чувствительность спектрального положения максимума полосы плазмонного резонанса к 
увеличению концентрации металлических наночастиц (рис. 4). В диапазоне η = 0,34–0,52 
положение максимума полосы плазмонного резонанса остается практически неизменным (вблизи 
~620 нм). По нашему мнению, это свидетельствует об ослаблении коллективных латеральных 
электродинамических взаимодействий между наночастицами золота в фуллереновой матрице С60, 
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количество рассеивателей, участвующих в изменении локального поля, уменьшается. Ослабевают 
и ближнеполевые взаимодействия между наночастицами. Следствием подавления коллективных 
латеральных электродинамических взаимодействий между металлическими наночастицами 
является уменьшение размера эффективного рассеивателя, формированием которого и 
объясняется длинноволновый концентрационный сдвиг полосы ППРП.  
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наличием поглощения. Увеличение поглощения матрицы приводит к тому, что, несмотря на сохра-
нение ближней упорядоченности при плотной упаковке наночастиц Au, количество рассеивателей, 
участвующих в изменении локального поля, уменьшается. Ослабевают и ближнеполевые взаимо-
действия между наночастицами. Следствием подавления коллективных латеральных электродина-
мических взаимодействий между металлическими наночастицами является уменьшение размера 
эффективного рассеивателя, формированием которого и объясняется длинноволновый концентра-
ционный сдвиг полосы ППРП. 

Кроме того, сравнение экспериментальных данных на рис. 4, b с расчетами, приведенными 
на рис. 2, b, показывает, что приближение однократного когерентного рассеяния качественно 
описывает наиболее важные характерные черты концентрационной зависимости полосы поверх-
ностного плазмонного резонансного поглощения наночастиц золота, помещенных в поглощаю-
щую матрицу C60, – увеличение оптической плотности в максимуме полосы ППРП и невысокую 
чувствительность спектрального положения максимума полосы ППРП при возрастании количе-
ства наночастиц. Для количественного сопоставления экспериментальных данных и результатов 
расчета нужны более детальные сведения о размерах наночастиц в изготовляемых образцах. 
Необходима также доработка теоретической модели в плане учета влияния подложки и полидис-
персности частиц, а также многократного рассеяния волн, играющего большую роль при пре-
дельно высоких концентрациях частиц в плотноупакованном монослое. Вышеупомянутые факто-
ры, однако, не могут оказать существенного влияния на основную физическую причину наблю-
даемого снижения концентрационной чувствительности спектрального положения максимума 
полосы ППРП для наноструктуры Au–C60, состоящую, на наш взгляд, в подавлении латеральных 
электродинамических взаимодействий между наночастицами в поглощающих матрицах.

Заключение. В модифицированном для поглощающих матриц приближении однократного 
когерентного рассеяния предполагается, что частицы находятся только в поле падающего излу-
чения, переоблучение частиц отсутствует и коллективные эффекты определяются только интер-
ференционным сложением амплитуд падающего и рассеянного вперед всеми частицами излуче-
ния. таким образом, учитываются только кооперативные эффекты первого рода в соответствии 
с классификацией Г. В. Розенберга [21]. Следует отметить, что область применимости приближе-
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ния однократного когерентного рассеяния для прозрачных матриц уже достаточно хорошо изу-
чена, главным образом путем сравнения расчетов, выполненных в ПОКР и ККП (см., напр., [14], 
где такое сравнение выполнено для плотноупакованных монослоев дискретных рассеивателей). 
Полученные результаты качественно очевидны – совпадение расчетов в ПОКР и ККП тем луч-
ше, чем более вытянутой в направлении вперед является индикатриса однократного рассеяния. 

Провести таким же образом исследование области применимости МПОКР не представляется 
возможным, поскольку методики расчетов в квазикристаллическом приближении коэффициен-
тов пропускания плотноупакованных монослоев разработаны в настоящее время только для не-
поглощающих матриц. В то же время возможным и, как нам представляется, наиболее доступ-
ным способом установления границ применимости МПОКР является дальнейшее сопоставление 
результатов расчетов в этом приближении с экспериментальными данными. 

В настоящей работе МПОКР применяется для качественного объяснения экспериментально 
зарегистрированного эффекта подавления концентрационной зависимости спектрального поло-
жения максимума полосы ППРП для монослоев из наночастиц Au в фуллерене в области измене-
ния параметра перекрытия η от 0,34 до 0,63. Как в теоретических расчетах, так и в ходе экспери-
мента, наблюдается отсутствие для систем Au–C60 длинноволнового сдвига максимума полосы 
плазмонного резонанса при увеличении концентрации металлических наночастиц в до статочно 
широком диапазоне (η ≈ 0,34–0,52). Исходя из этого, можно сделать вывод об ослаблении коллек-
тивных латеральных электродинамических взаимодействий между наночастицами металла, об-
разующими плотноупакованные монослои в поглощающих матрицах. 
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