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周期性起伏四层磁性薄膜的克尔效应
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摘要　结合干涉光刻和磁控溅射制备了一维周期性起伏的磁性多层薄膜.利用扫描探针显微镜对样品的微结构

进行表征,利用椭偏仪和磁光测量系统对样品的光学性能参数和磁光克尔效应进行测试和研究.实验结果发现,

磁性多层薄膜磁光性能得到极大的提升,磁光增强的克尔谱峰值与条带的宽度、中间层二氧化铪层的厚度有关;利
用介质层的厚度可调制复合薄膜的磁光特性.进一步研究发现横克尔效应的增强现象.理论计算的结果证实,磁
光增强源于光学腔干涉共振和磁等离激元的耦合效应.
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１　引　　言

磁性物质具有原子或离子磁矩.这些具有固定

磁矩的物质在外磁场作用下,电磁特性(磁导率、介
电常数、磁化强度、磁畴结构、磁化方向等)会发生变

化,致使光波在其内部的传输特性,如偏振面、相位

或散射特性也随之发生变化.光与磁场中的物质之

间相互作用所产生的各种现象,称为磁光效应.磁

光效应包括法拉第磁光效应、克尔效应、科顿Ｇ穆顿

效应、塞曼效应及磁致双折射效应.其中克尔效应

的研究与应用,引起人们的极大关注.为此人们进

行了长期的努力,做了广泛的研究[１Ｇ４].
根据有效光学常数理论,对于磁性材料及其非

磁性材料的复合纳米多层结构,可以通过各层材料

和层厚的调节,达到调整有效光学常数、改善复合材

料磁光性能的目的.对两种不同介电常数材料的界

面,特别是贵金属与介电常数为正的非金属材料,在
电磁场的激发下会产生极化电荷,这些正负极化电

荷 沿 界 面 振 荡 波 的 传 播,产 生 表 面 等 离 激 元

(SP)[５].表面等离激元分为两种:表面等离极化激

元(SPP)与局域表面等离激元(LSP).人们利用周

期性起伏的磁性介质薄膜,产生等离激元共振,极大
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增强克尔信号[６],这是近些年兴起的磁等离激元研

究,即利用磁性材料表面等离激元的激发对磁光效

应进行调制[７].另一方面,利用复合多层的光学干

涉腔,通过光与磁性薄膜界面间的反射与干涉,也获

得了磁光增强效应[８].在之前的研究中,发现了４
层平整薄膜的腔效应能够极大增强克尔信号[９],在
一维条形起伏的四层薄膜中,在阵列起伏较大时,出
现SPP与LSP的共振激发,纵向克尔效应得到极大

增强,同时克尔角出现符号翻转[１０].为进一步延续

上述工作,本文继续引入电介质层,使其与磁性金属

层相结合,制备复合多层周期性起伏的一维磁性纳

米结构,将等离激元与光学腔干涉效应相结合,进一

步探讨复合磁性纳米薄膜磁光纵向、极向和横向克

尔效应增强的可能性.

２　实验方法和理论方法

首先用匀胶机将正胶 ARＧP３１７０以５０００r/min
的转速旋涂在硅基片上,并在９５℃的电热板上烘烤

１min.利用扫描探针显微镜(SPM)测量光刻胶的

厚度,控制厚度为５５,６０,７０,８０nm.然后进行干

涉光刻,所用 HeＧCd激光器发射波长为４４２nm,调
整入射角,曝光周期分别为３３０,３４０,３５０nm,将光

刻的样品浸入显影液,显影去掉感光部分,获得光刻

胶的周期性条形阵列.样品表面结构均匀,样品基

片的面积为１．５cm×１．５cm.利用磁控溅射在条形

的光刻胶表面依次溅射 Ag/HfO２/Co/HfO２,其中

Co、Ag采用直流溅射,工作气体为氩气,气压调为

０．５Pa;HfO２采用交流射频溅射,溅射气压调为

１Pa.依次溅射各层的厚度为 Ag(４０nm)/HfO２
(１５,３０,４０,４５nm)/Co(１５nm)/HfO２(１５nm).
最后,在光刻胶的阵列上获得４种不同厚度的４层

复合薄膜,薄膜表面是具有周期性起伏的条形纳米

阵列.这里,取 HfO２作为介质层,是因为 HfO２化
学稳定性好,折射率无虚部,无吸收损耗,且 HfO２
与钴在可见光范围内折射率相近,匹配较好,从而在

二者界面上有较高透射率,能增强进入光学微腔的

光强度,更好地激发光学腔效应.其中顶层 HfO２
是为了增强光透射,中间层的 HfO２与Co、Ag层构

成法布里Ｇ珀罗干涉腔,光在腔内反射干涉,增加光

与磁性层作用的次数,适当调整腔的介质厚度,可获

得干涉极大,以增进磁性层克尔响应[９].样品的形

貌如图１(a)、(b)所示,图中可见其周期为３３０nm,
条宽约为１７０nm,样品表面结构均匀.图１(c)为薄

膜磁 光 克 尔 回 线,显 示 复 合 薄 膜 的 良 好 磁 性.
图１(d)为薄膜的多层结构示意图,图中电场矢量在

入射面内,磁场分量垂直于入射面.

图１ HfO２(１５nm)/Co(１５nm)/HfO２(３０nm)/Ag(４０nm)样品.(a)磁控溅射后的样品的原子力显微图;

(b)样品表面的轮廓图;(c)薄膜的磁光克尔回线;(d)入射光场的偏振示意图,PR(Photoresist)为光刻胶,入射光为p光

Fig．１SampleofHfO２ １５nm  Co １５nm  HfO２ ３０nm  Ag ４０nm 敭 a Atomicforcemicrographofthesampleafter

magnetronsputtering  b ３Dsurfaceprofileofthearray  c Kerrhysteresisloopofthethinfilm  d schematicof
　　　　　pＧpolarizedlightincidencetosurfaceofthenanocorrugationarray PRstandsforphotoresist
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　　 采 用 纵 向 和 极 向 磁 光 测 量 装 置,光 源 是

Continuum 公司的 SureLite２０脉冲激光,可以提

供闪光频率为２０Hz的单色光,单脉冲宽度约为

１ns,能量可达９０mJ.电磁铁由高精度电源提供

电流 以 保 证 磁 场 稳 定,极 向 磁 感 应 强 度 最 大 为

１．８T,纵向磁场强度最大可达１．５９×１０５A/m.这

套系统的克尔角灵敏度已达０．２′,满足测量要求.
横克尔测量系统采用自动角分辨光谱测量系统

(R１ＧAＧUV),电磁铁的磁场垂直于入射面,磁场强

度达１．５９×１０５A/m,系统的入射臂和接收臂均可

以绕轴中心旋转,可以自由地改变入射角和反射角.
这套系统的测量精度优于０．１％,满足横克尔测量

要求.
为分析磁光增强效应的物理机制,理论计算磁

性膜表面的传播等离激元SPP激发的条件,SPP波

矢需满足[１１]

kSPP ＝
２π
λ

εmεd
εm＋εd

, (１)

式中:λ是入射波长;εm 是金属的介电常数;εd 是介

质的介电常数.

　　在一维的条形起伏薄膜磁性金属层与介质界面

处,等离激元激发所满足的波矢匹配条件为[１２]

kSPP＝kx＋nG, (２)
式中:kx为入射波矢沿与条形垂直方向的投影;G
为一维阵列的倒格式矢量;n为波的衍射级次.

另外,为进一步阐述周期阵列磁光效应的物理

机制,应用COMSOL软件实现了复合薄膜光场分

布的理论模拟.COMSOL是以有限元方法为基础

的数值仿真软件,具有高效的计算性能.

３　分析与讨论

３．１　复合薄膜的纵向磁光效应

保持样品的周期３４０nm和条形高度６０nm不

变,改变条形宽度.考察条形宽度对磁光效应的影

响.利用磁光测试系统和椭偏仪测量系统,分别测

试了３个样品的纵向克尔谱与反射谱,所得结果见

图２.在测量中施加１．５９×１０５A/m的面内纵向磁

场,以使样品饱和磁化,取入射角为４５°.实验发

现,在条形方向垂直于入射面时,条形宽度为１７０,

１８０nm 的样品克尔角符号没有发生改变,宽度为

１６０nm的样品克尔角符号发生了翻转,３个样品的

反射谱均存在谷值.

图２ 条形方向与入射面垂直时,３个不同条纹宽度的样品的纵向克尔谱与反射谱.(a)纵向克尔谱;(b)反射谱

Fig．２ LongitudinalKerrspectraandreflectivityofthethreesampleswithdifferentstripewidthswhenthe
stripes directionisperpendiculartotheincidentplane敭 a LongitudinalKerrspectra  b reflectionspectra

　　由(１),(２)式计算得到,在４５°入射的条件下,
周期为３４０nm条形阵列于λ＝５６８nm波长处能

够激发传播等离激元,条形宽度为１７０,１８０nm的

样品,其克尔谱λ＝５６８nm附近出现峰值,且峰值

对应于反射谱的谷值,两个样品峰值位是一致的.
说明在该波长附近,传播等离激元波沿着钴/二氧
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化铪的 表 面 传 播,在 样 品 内 积 聚 了 部 分 电 磁 能

量,导致反射的电磁波能量降低,使反射谱出现

谷值,克 尔 谱 出 现 峰 值.这 里 仅 条 形 宽 度 为

１６０nm克尔角发生翻转,显示磁光效应在该宽度

附近发生了跃变,说明尺度效应对磁光性能的调

控作用.
表面等离激元是光波引起的自由电子集体共

振,而在可见光波段,金属表面反射光的偏振方向变

化主要源于自由电子受到磁矩或磁场的作用(更确

切地说应该是自旋Ｇ轨道耦合),两者都与自由电子

密切相关.因此存在这样的可能性,即通过表面等

离激元调控电子集体振荡相位,从而进一步影响磁

光响应的相位.首先研究磁光相位可调性的是

Bonanni及其合作者[１３],他们在玻璃衬底上制备了

具有不同直径大小的 Ni纳米圆盘,并研究其等离

激元性质和纵克尔效应.
为了说明条形宽度为１６０nm阵列克尔谱的翻

转,利用 COMSOL软件对条形宽度分别为１６０,

１８０nm纳米阵列场分量Ez 空间分布进行计算.
图３显示上述两种条形阵列的场分量Ez 的空间分

布.在波长λ＝５３７nm 处条形宽度为１６０nm阵列

形成较强的电偶极激发,其激发强度明显强于条形

宽度为１８０nm的激发强度.据此推断在入射波长

λ＝５３７nm处条形宽度为１６０nm阵列出现局域等

离激元共振,而条形宽度为１８０nm阵列没有激发

局域等离激元共振.这说明,在保持周期不变条纹

宽度较宽的情形下,邻近纳米条的局域等离激元间

耦合作用变强,使得单根纳米条带电偶极激发的强

度降低,导致条纹宽度１７０,１８０nm阵列的克尔谱

未能发生翻转.

图３ 沿入射面(zＧx面)４层膜的条形阵列场分量Ez 的空间分布.(a)宽度为１６０nm;

(b)宽度为１８０nm.入射波长λ＝５３７nm,入射角度４５°
Fig．３ DistributionofelectricfieldintensityEzforcuttingcrosssection zＧxcoordinateplane 敭 a Withthestripe
widthof１６０nm  b withthestripewidthof１８０nm敭Theincidentwavelengthisλ＝５３７nm theincidentangleis４５°

　　以下讨论多层膜中间层二氧化铪(HfO２)的厚

度对条形阵列磁光性能的影响.如图４所示,入
射光为p光.条形宽度为１２０nm,条形高度为

８０nm,阵列的间距为３３０nm.两阵列复合薄膜分

别是:HfO２(１５nm)/Co(１５nm)/HfO２(３０nm)/

Ag(４０nm),HfO２(１５nm)/Co(１５nm)/HfO２
(４０nm)/Ag(４０nm).观察图４,两克尔谱均出现

极值,且极值位置均为λ＝５３１nm,两克尔极值对

应的反射率均接近极小值.在保持其他条件相同,
仅改变中间层二氧化铪厚度的情况下,二氧化铪厚

度为３０nm的阵列膜克尔极值符号没有翻转,而二

氧化铪厚度为４０nm的阵列膜克尔极值符号发生

了翻转,这归因于两样品光学腔干涉效应的不同[２].
这里二氧化铪厚度为４０nm的阵列膜克尔极值达

到－０．９４°,约为单层钴膜克尔角的２１倍[１４].对于

周期为３３０nm的条形阵列膜,按照公式(２)等离激

元的激发条件推算出,在λ＝５３１nm附近能够激发

传播等离激元SPP,由此判断,在λ＝５３１nm 出现

克尔效应的增强现象应源于光学腔效应与SPP激

发二者的耦合效应.

３．２　复合薄膜的极向磁光效应

前面讨论了条形阵列复合薄膜的纵向克尔效

应,这里进一步讨论条形阵列复合薄膜的极向克

尔效应.制备出复合薄膜阵列样品:条形阵列的

宽度为１７０nm,高度为８０nm,周期为３４０nm,
复合 薄 膜 为:HfO２(１５nm)/Co(１５nm)/HfO２
(１５,３０,４５nm)/Ag(４０nm).在克尔谱的测试

时,复合膜处于极向磁场,据图１施加１．７T的磁

场,足以保证１５nm的钴膜饱和磁化,取入射角为

θ＝９°.
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图４ 条形方向与入射面垂直时,不同中间层 HfO２厚度的样品的纵向克尔谱和反射谱.(a)纵向克尔谱,(b)反射谱

Fig．４ LongitudinalKerrspectraandreflectivityforthetwosampleswithdifferentthicknessesofHfO２whenthe

stripes directionisperpendiculartotheincidentplane敭 a LongitudinalKerrspectra  b reflectionspectra

　　仍然取p光入射,且入射面与条形方向垂直.
利用(１)、(２)式,计算发现在波的衍射级次n＝
－２,λ＝４８０nm 和 波 的 衍 射 级 次n＝１,λ＝
７００nm时,分别激发传播SPP波,对应于克尔角

的两个峰值位(如图５(a)箭头所指),相应的反射

率较低(图５(b)).这说明等离激元激发时,光反射

减弱,而克尔信号增强.由于中间层 HfO２厚度不

同,法布里Ｇ珀罗干涉腔与等离激元耦合作用也就

不同,因而不同厚度的样品克尔谱曲线能够区分

开来.

图５ ３种中间层厚度不同的样品的极向克尔谱和反射谱.(a)极克尔谱;(b)反射谱

Fig．５ PolarKerrspectraandreflectionspectraofthesampleswithdifferentintermediatelayers thicknessesofHfO２敭

 a PolarKerrspectra  b reflectionspectra
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　　而对于中间 HfO２厚度为１５nm的样品,在λ＝
６２０nm处,出现较大的克尔增强峰,克尔角达到

３．５°.按照以上的计算,在该波长处,不能够产生

SPP波.为进一步分析克尔增强的物理机制,利用

COMSOL电磁软件,计算λ＝６２０nm光场强度的

空间分布,如图６所示.

图６ 两样品与zＧx平面平行的截面内相对电场强度 E / E０ 空间分布图.

(a)HfO２(１５nm)/Co(１５nm)/HfO２(１５nm)/Ag(４０nm);(b)HfO２(１５nm)/Co(１５nm)/HfO２(４５nm)/Ag(４０nm)

Fig．６Distributionofnormalizedelectricfieldintensity E  E０ inthecuttingcrosssectionparalleltozＧx plane敭

 a HfO２ １５nm  Co １５nm  HfO２ １５nm  Ag ４０nm   b HfO２ １５nm  Co １５nm  HfO２ ４５nm  

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ag ４０nm 

　　比较图６(a),(b)数值计算的结果,可以看出中

间HfO２层厚度为１５nm 的样品,在条形截面的两

侧有较强的局域等离激元LSP激发,而且在法布

里Ｇ珀罗光学腔内发生了光学干涉效应;中间 HfO２
层厚度为４５nm 的样品,在条形截面的两侧电偶极

激发强度相对较弱,而且在法布里Ｇ珀罗光学腔内,
没出现明显的干涉强弱空间分布的特征.由此,推
断中间HfO２层厚度为１５nm 样品内同时发生了

LSP激发和光学干涉效应,两种效应的耦合作用,
使光学反射率大为降低,而光与磁性层的作用增强,
极大地提高了克尔响应的强度,所以在λ＝６２０nm
处出现了较大的克尔共振峰.

３．３　复合薄膜的横向磁光效应

进一步研究复合薄膜的横向克尔效应,样品取复

合薄膜为:HfO２(１５nm)/Co(１５nm)/HfO２(１５nm)/
Ag(４０nm),条形高度为８０nm,条宽为１７０nm,周
期为３５０nm.利用角分辨光谱系统测试了横向克

尔效应,磁场施加方向为平行膜面且与入射面垂直,
磁感应强度达１．５９×１０５A/m,以使样品达到磁饱

和状态.继续取p光入射,且入射面与条形方向垂

直,如图７所示.
薄膜横向克尔信号的表达式为[１５]

δ＝
R(M)－R(－M)

R(０)
, (３)

式中:δ为横克尔信号的测量值;R(０)为薄膜不加

磁场时的反射率;R(M)为薄膜加正向磁场时的反

射率;R(－M)为薄膜加反向磁场时的反射率.

　　图７表明,采用这种多层起伏磁性薄膜,也能

明显增强横克尔信号,比非磁性衬底上的铋铁石

榴石磁性薄膜磁等离激元晶体克尔峰值提高约

４倍[１５].这源于多层光学腔效应与等离激元激发

的耦合作用.
另外,在入射角度不同情况下,横克尔峰值位发

生移动,其峰值位与反射率的谷值位对应.理论计

算可知,入射角θ＝４５°,６０°等离激元SPP激发的波

长分别为５６０,５３７nm,与图７中箭头所指位置基

本一致.这说明当入射角不同时,由于入射波矢分

量kx不同,致使SPP激发位置不同.横克尔峰与

SPP激发位置一致,说明横克尔增强峰能够受等离

激元SPP的调制.

４　结　　论

磁光效应是光功能材料中一种重要的物理效

应,在电子信息领域具有重要的应用,因此对磁性纳

米薄膜磁光效应的研究具有实际意义.利用干涉光

刻和磁控溅射镀膜,制备了大面积的周期性起伏的

磁性纳米复合薄膜.利用磁光测试装置对样品的纵
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图７ 样品 HfO２(１５nm)/Co(１５nm)/HfO２(１５nm)/Ag(４０nm)的横向克尔谱和反射谱.(a)横向克尔谱;(b)反射谱

Fig．７ TransverseKerrspectraandreflectionspectra敭 a TransverseKerrspectra  b reflectionspectra

向、极向和横向磁光克尔效应进行研究.实验发现,
薄膜磁光性能与条形的宽度和中间 HfO２介质层的

厚度有关,复合薄膜的磁光增强效应和克尔谱存在

翻转现象;中间二氧化铪层厚为４０nm的４层薄膜

纵克尔峰值达到－０．９４°,约为单层钴膜克尔角的２１
倍.进一步研究发现横克尔信号的增强效应.为了

阐述磁光效应增强的物理机制,利用COMSOL理

论模拟了薄膜内的光场分布,理论计算表明,等离激

元激发与法布里Ｇ珀罗腔的耦合作用能够极大增强

纳米薄膜的磁光性能.该实验结果能够为以磁光薄

膜为基础的光学器件设计提供参考.

致谢　感谢南京大学物理学院纳米磁学科研组提供

了实验测试和理论计算的帮助.
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