Au_ﬁdtze H. Giessen und N. Liu

DOI: 10.1002/ange.200906211

Kopplungseffekte in optischen Metamaterialien
Na Liu und Harald Giessen*

Stichwérter:
Metamaterialien - Nanostrukturen -
Plasmonik - Wechselwirkungen

Angewandte
Chemie

10034 www.angewandte.de © 2010 Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim Angew. Chem. 2010, 122, 10034 — 10049


http://www.angewandte.de

Angewandte

Metamaterialien Chemie
M etamaterialien haben sich zu einem sehr interessanten Gebiet der ~ Aus dem Inhalt
Photonik entwickelt, seit John Pendry seine Arbeiten iiber den nega-
tiven Brechungsindex, Tarnkappen und Unsichtbarkeit sowie iiber 1 Einflihrung 10035
perfekte Linsen verdffentlichte. Fiir jegliche praktischen Anwendun- —, 1p.oretische Grun dlagen von
gen werden dreidimensionale Metamaterialien bendotigt. In diesen Dipol-Dipol-
Materialien spielen bei den optischen und elektronischen Eigen- Kopplung 10036
schaften Kopplungseffekte zwischen individuellen Konstituenten eine ) i
Schliisselrolle. Metamaterialien weisen sowohl elektronische wie auch % Kzt"::rl,':fe Metamaterial- 10037
magnetische Resonanzen bei optischen Frequenzen auf. Deswegen .
stellen elektrische und magnetische Dipol-Dipol-Wechselwirkungen 4. Laterale Kopplung von
wie auch Multipole hoherer Ordnung den essenziellen Wechselwir- Split-Ring-Resonatoren 10038
kungsmechanismus dar. Je nach strukturellem Aufbau konnen sowohl )
longitudinale als auch transversale Kopplungseffekte auftreten. Das > Verf'ka.l es Koppeln von
Split-Ring-Resonatoren

detaillierte Zusammenspiel zwischen den verschiedenen Kopplungs- (Stereometamaterialien) 10040
mechanismen bei der Plasmonenhybridisierung ist ein niitzliches
Hilfsmittel, um den Ubergang von eher molekiilartigen Zustinden bis 6. Dreidimensionale
hin zu festkorperartigen Banden zu verstehen. Metamaterialien 10043
1. Einfiihrung

Metamaterialien sind kiinstliche Materialien, deren  Richtung =zu starker Wechselwirkung untereinander

elektromagnetische Funktionalitit maBgeschneidert und
deren Strukturgrofle sehr viel kleiner als die verwendete
Lichtwellenlinge ist.'™¥ Metamaterialien bestehen oft aus
metallischen Nanostrukturen, die es ermoglichen, die opti-
schen FEigenschaften maBzuschneidern. Einfallendes Licht
kann kohidrente Oszillationen freier Leitungsbandelektronen
anregen, die in der Metallstruktur mit finiter GroBe so ge-
nannte lokalisierte Partikelplasmonen bilden.”® Thre Reso-
nanzfrequenzen hingen von der GroBe, der Form und der
dielektrischen Funktion des Metalls wie auch von der di-
elektrischen Funktion der Umgebung ab.”"*! Die Form der
individuellen Metamaterial-Konstituenten kann sehr stark
variieren: angefangen von einfachen Kugeln, Ellipsoiden
oder Drihten®™!"! {iber Split-Ring-Resonatoren (SRRs)!!?!
und Drahtnetze!*'¥ bis hin zu Maandern.'*'*! Metamateria-
lien zeichnen sich durch neuartige Eigenschaften aus, die in
der Natur vorkommende Materialien nicht haben. Als ein
Beispiel sei negative magnetische Permeabilitit genannt, die
maBgeschneidert werden kann.”'>') Im Zusammenspiel mit
einer negativen elektrischen Permittivitit" kann das Meta-
material dann einen negativen Brechungsindex aufwei-
sen.® %! Diese auBergewohnlichen Eigenschaften sind her-
vorragend geeignet, um neuartige optische Bausteine wie
Superlinsen® %! oder Hyperlinsen,*! die die Abbesche Beu-
gungsgrenze iiberwinden konnen, sowie optische Tarnkap-
pen,”?! die Gegenstinde unsichtbar machen konnen, her-
zustellen.

Fiir praktische Anwendungen von Metamaterialien be-
notigt man idealerweise dreidimensionale oder Volumen-
strukturen. Wegen der geringen Grofle der Metamaterial-
Konstituenten und der kleinen Elementarzellengrofe, die ja
viel geringer sein muss als die Lichtwellenlidnge, werden die
geringen Abstidnde der Strukturen in vertikaler und lateraler
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fiihren.’™* Als Folge dieser Wechselwirkung koénnen die
optischen Eigenschaften des Gesamtsystems von denen eines
einzelnen Metamaterial-Elements  substantiell —abwei-
chen.’* Dies ist ganz analog zur Festkorperphysik, wo
ebenfalls die elektronischen Eigenschaften eines ausgedehn-
ten Festkorpers sehr verschieden von denen der konstituie-
renden Atome sein konnen. Als Beispiel kann Kohlenstoff
dienen, bei dem sich die optischen Eigenschaften eines ein-
zelnen Atoms sehr von denen bei Graphit oder Diamant
unterscheiden.”¥ Dieses Beispiel verdeutlicht ebenfalls, dass
auch die Anordnung der Elementarzelle im Gitter des Fest-
korpers wesentlich fiir die Eigenschaften ist.

Wir mochten unseren Aufsatz tiber Kopplungseffekte in
optischen Metamaterialien in sechs Abschnitte unterteilen:
Zuerst werden wir die fundamentalen Prinzipien von Dipol-
Dipol-Wechselwirkung im elektrischen Regime erldutern.
Dann werden wir von sehr einfachen plasmonischen Struk-
turen wie Gold-Nanodrihten ausgehen und ihr resonantes
Verhalten diskutieren. AnschlieBend werden wir Dimere aus
Gold-Nanodridhten untersuchen, die sowohl transversal als
auch longitudinal gekoppelt werden konnen. Insbesondere
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werden wir auf die Moglichkeit hinweisen, dieses Design als
kiinstliches ,,magnetisches Atom*“ zu verwenden.” Danach
werden wir ein weiteres magnetisches ,,Atom* betrachten:
den Split-Ring-Resonator, der uns einen weiteren Freiheits-
grad bei der Kopplung gibt,'*) nimlich den magnetischen.
Bei der Kopplung von mehreren Split-Ring-Resonatoren
muss auBler der elektrischen auch die magnetische Wechsel-
wirkung betrachtet werden.’**! Wir werden danach gekop-
pelte Strukturen aus Split-Ring-Resonatoren mit verschie-
denem Komplexitdtsgrad untersuchen. SchlieBlich werden
wir verschiedene dreidimensionale Metamaterialien, die aus
unterschiedlichen gestapelten Strukturen bestehen, anschau-
en und ihre Kopplungsmechanismen erldutern.***? Wir
hoffen, dass das Verstdndnis grundlegender Kopplungsme-
chanismen signifikante Einblicke in das Design und die Op-
timierung von optischen Eigenschaften und von resonantem
Verhalten bietet.

2. Theoretische Grundlagen von Dipol-Dipol-
Kopplung

In einem einfachen quasistatischen Bild, in dem zwei
elektrische oder magnetische Dipole zusammengekoppelt
werden, ist die Herleitung der Wechselwirkungsenergie un-
problematisch. Fiir einfache Geometrien reicht es aus, lon-
gitudinale oder transversale Wechselwirkung zu betrachten.
Wir mochten uns in einer ersten Ndherung nur auf Dipol-
Dipol-Wechselwirkung beschrianken, obwohl in Metamate-
rialien auch Multipole hoherer Ordnung eine wesentliche
Rolle spielen konnen, 843441

P2
P

Abbildung 1. Die Wechselwirkung zwischen zwei Dipolen g, und g, mit
7 als zentralem Verbindungsvektor.
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Abbildung 1 zeigt zwei Dipole mit Dipolmomenten p,
und p, (entweder elektrisch oder magnetisch), die iiber die
Distanz r miteinander wechselwirken. Die quasistatische
Wechselwirkungsenergie V ist gegeben durch Gleichung (1) ,
mit 7 als Einheitsvektor von p; nach p,. Dieser Ausdruck re-
duziert sich fiir rein transversale (seitliche Anordnung) oder
rein longitudinale (ldngs ausgerichtete) Anordnung auf
Gleichung (2), mit y als Wechselwirkungsindex, der +1 fiir
transversale Kopplung und —2 fiir longitudinale Kopplung
betrégt; p, und p, sind die Betridge der Dipolmomente.
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Abbildung 2 zeigt das Niveauschema zweier gekoppelter
Dipole im Falle transversaler und longitudinaler Kopplung.
Bei transversaler Kopplung (z. B. fiir zwei elektrische Dipole)
ziehen lateral gekoppelte Dipole in antisymmetrischer An-
ordnung einander an. Sie verringern die Riickstellkraft bei
der Oszillation und fithren dadurch zu einer Absenkung der
Resonanzfrequenz des gekoppelten Systems. Im Unterschied
dazu sind zwei symmetrisch angeordnete Dipole repulsiv. Die
gleichsinnig angeordneten Ladungen fiihren zu vergroBerter
Riickstellkraft und erhohen die Resonanzfrequenz des ge-
koppelten Systems. Genau das Gegenteil geschieht im Falle
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Abbildung 2. Niveauschema zweier gekoppelter Dipole. Links: trans-
versale Kopplung. Rechts: longitudinale Kopplung. Die vertikale Achse
ist die Resonanzfrequenz.
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longitudinal gekoppelter Dipole: dort fiihrt eine symmetri-
sche Anordnung zur Anziehung entgegengesetzter Ladungen
und zur Reduktion der Riickstellkraft, was wiederum die
Resonanzfrequenz des gekoppelten Systems absenkt. Die
hoherfrequente Mode wird durch die antisymmetrische lon-
gitudinale Anordnung der beiden Dipole représentiert, wobei
die AbstoBung gleichnamiger Ladungen zu einer erhShten
Riickstellkraft der Oszillatoren fiithrt. Ganz analog fiihrt die
AbstoBung und Anziehung der Nord- und Siidpole im Falle
magnetischer Dipole fiir transversale und longitudinale
Kopplung zu erhohter und reduzierter magnetischer Wech-
selwirkung und dadurch zu einer hoheren bzw. abgesenkten
Resonanzfrequenz des gekoppelten Systems.

3. Kiinstliche Metamaterial-,Atome*
3.1. Einzelne Metall-Nanopartikel

Wir wollen zu Beginn die optischen Eigenschaften eines
einzelnen metallischen Nanopartikels betrachten, z.B. eines
Gold-Nanodrahts der GroBe 500 x 150 x 50 nm®. Diese Na-
nostruktur befindet sich auf einem Glassubstrat und wird mit
Licht aus senkrechter Einfallsrichtung beleuchtet, das entlang
der langeren Achse des Nanodrahts linear polarisiert ist. Wie
Abbildung 3a zeigt, kann eine Resonanz im Spektrum um
160 THz herum (ca. 1870 nm oder 5340 cm™') beobachtet
werden. Mit dieser Resonanz verbunden ist die Anregung
eines elektrischen Dipolmoments im Nanodraht, das sich von
den positiven zu den negativen Ladungen erstreckt (Abbil-
dung 3b).>7 Die gesamten simulierten Spektren und Feld-
verteilungen in diesem Aufsatz sind mit dem Software-Paket
CST-Microwave-Studio durchgefiihrt worden.

a) 1.0
0.8 A
0.6 4
0.4 4

0.2 1

Transmission /

0.0 +— : t T .
120 140 160 180 200

Frequenz /THz
Abbildung 3. a) Simulierte Transmissions- und Reflexionsspektren
einer Gold-Nanodraht-Struktur. Das senkrecht einfallende Licht ist ent-
lang der lingeren Achse des Nanodrahts polarisiert. b) Elektrische
Feldverteilung bei der Resonanzfrequenz. Positive (rot) und negative
Ladungen (blau) werden an den Enden des Nanodrahts angeregt. Dies
entspricht der Anregung eines elektrischen Dipolmoments.

3.2. Gekoppeltes metallisches Nanodrahtpaar als magnetisches
»Atom*“

Im Weiteren betrachten wir zwei Gold-Nanodréhte mit
einem endlichen Abstand.”!"1"*# Wegen des geringen
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Abstandes sind die beiden Nanodréhte stark gekoppelt. Die
Wechselwirkung kann die Entartung der plasmonischen
Moden der einzelnen Nanodrihte aufheben und fiihrt zu zwei
neuen Moden aufgrund der Plasmonenhybridisierung.*5-%?
Eine Mode weist eine symmetrische Ausrichtung der beiden
elektrischen Dipole auf, die andere Mode eine antisymme-
trische. Dieses Plasmonenhybridisierungsbild, eingefiihrt von
Peter Nordlander, demonstriert iiberzeugend die Analogie
zwischen Plasmonenresonanzen von Metall-Nanopartikeln
und Wellenfunktionen von einfachen Atomen und Molekii-
len."* Die Zuordnung, welche Anordnung der niederfre-
quenten und welche der hoherfrequenten Mode entspricht,
hiangt empfindlich davon ab, wie die beiden Nanodrihte re-
lativ zueinander angeordnet sind. Dies wird ausfiihrlich im
Abschnitt 2 dieses Aufsatzes beschrieben. [

Die antisymmetrische Mode wird in der transversalen
Anordnung auch ,magnetische Resonanz* genannt.!”-#7
Die Grund fiir diese Terminologie ist wie folgt: Die anti-
symmetrischen Strome in den beiden Dréhten, zusammen mit
den Verschiebestromen zwischen den Dréhten, konnen zur
resonanten Anregung eines magnetischen Dipolmomentes
filhren (Abbildung 4), was eine magnetische Antwort des
Systems zur Folge hat.

Frequenz

Abbildung 4. Transversale Kopplung zweier metallischer Nanodrihte.
Ein magnetisches Dipolmoment kann durch die antisymmetrische
Mode angeregt werden und wirkt als magnetisches ,Atom*.

Daher konnen zwei Nanodridhte in gestapelter Anord-
nung als magnetisches ,,Atom* angesehen werden — ein fun-
damentaler Baustein von Metamaterialien. Wie wir spéter
zeigen werden, kann man gestapelte Metamaterialien durch
die Kombination aus mehreren Lagen dieser ,,Atome* her-
stellen und muss die Kopplungseigenschaften zwischen den
,Atomen* beriicksichtigen.[*”

3.3. Metallische Split-Ring-Resonatoren als magnetische
»Atome“

Die Split-Ring-Resonatorstruktur ist ein weiterer Bau-
stein fiir Metamaterialien.''? Sie wurde in weiten Bereichen
genutzt, um Materialien mit negativer Permeabilitdt oder
sogar negativem Brechungsindex herzustellen, wenn sie mit
Materialien kombiniert wurde, die ausgedehnte Dréhte ent-
hielten.®? Fillt linear polarisiertes Licht senkrecht auf die
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offene Seite des Split-Rings,*® konnen elektrische dipolartige
Plasmonen im gesamten Split-Ring angeregt werden. Diese
haben ein magnetisches Dipolmoment senkrecht zur Split-
Ring-Ebene zur Folge (Abbildung 5). Ordnet man nun zwei

a) 1.0
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Abbildung 5. a) Simulierte Transmissions- und Reflexionsspektren
einer Gold-Split-Ring-Struktur auf einem Glassubstrat. Die GréRe des
Split-Rings betrégt 400x 400 nm”. Die Armbreite betrigt 100 nm, und
das Gold ist 50 nm dick. Das senkrecht einfallende Licht ist entlang
der Offnung des Split-Rings linear polarisiert. Das Symbol stellt die
Stréme im Split-Ring an der Resonanz dar. b) Die elektrische Feldver-
teilung an der Resonanz. Elektrische dipolartige Plasmonen werden
entlang des gesamten Split-Rings angeregt und haben ein magneti-
sches Moment senkrecht zur Split-Ring-Ebene zur Folge. Der durchge-
zogene und gestrichelte Pfeil stellen magnetisches und elektrisches Di-
polmoment dar.

solcher Split-Ring-,,Atome* in verschiedenen Konfiguratio-
nen an, z. B. Seite an Seite oder iibereinander, werden auf die
magnetischen Dipole dhnliche Kopplungsregeln wie im Falle
der elektrischen Dipole anwendbar. Fiir Split-Ringe ist das
Kopplungsverhalten aber komplexer als bei metallischen
Nanopartikeln, da sowohl die elektrische als auch die ma-
gnetische Kopplung betrachtet werden miissen. Zudem ist es
nicht von vorneherein offensichtlich, welcher Kopplungsme-
chanismus dominiert. Wie wir spiter zeigen werden, ist es
moglich, die elektrische oder magnetische dipolare Kopplung
zu reduzieren oder sogar auszuschalten und nur die magne-
tische Kopplung iibrig zu behalten,***#! was wiederum
unser Verstdndnis der Kopplungsmechanismen in den recht
komplexen Metamaterialen vereinfacht.

4. Laterale Kopplung von Split-Ring-Resonatoren

In diesem Abschnitt werden wir planare Split-Ring-
Dimere untersuchen, die aus lateral gekoppelten Split-Ring-
Paaren bestehen und die einen bestimmten Verdrehungs-
winkel gegeneinander aufweisen.’® Zuerst wollen wir die
Konfiguration mit 0° Verdrehung betrachten (Seite-an-Seite;
Abbildung 6a). Die Polarisation des senkrecht einfallenden
Lichtfeldes ist entlang der Offnung der Split-Ringe. In diesem
Falle kann das Licht einen Strom in den Split-Ringen an-
werfen, der die Anregung zweier elektrischer Dipole an den
Split-Ring-Enden zur Folge hat. Gleichzeitig entstehen durch
den Kreisstrom zwei magnetische Dipole, die senkrecht zur

© 2010 Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim
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Abbildung 6. a) Schemazeichnung der um 0° verdrehten Split-Ring-
Paare auf einem Glassubstrat. Die Gréf3e jedes Split-Rings betragt
400x 400 nm”. Die Armbreite ist 100 nm und die Golddicke 50 nm. Die
Liicke zwischen den Split-Ringen betridgt 50 nm. Das senkrecht einfal-
lende Licht ist entlang der x-Richtung polarisiert. b) Simulierte Trans-
missions- und Reflexionsspektren des um 0° verdrehten Split-Ring-
Paares. Die Symbole stellen die Stréme in den Split-Ringen bei der Re-
sonanzfrequenz dar. ¢) Schemazeichnung der Ausrichtung der magne-
tischen und elektrischen Dipole in den beiden Split-Ringen auf der Re-
sonanz. Durchgezogene und gestrichelte Pfeile stellen magnetische
und elektrische Dipolmomente dar. Wiedergabe aus Lit. [36].

Split-Ring-Ebene ausgerichtet sind. In Folge dessen sind die
beiden elektrischen Dipole longitudinal gekoppelt, wahrend
die beiden magnetischen Dipole transversal gekoppelt sind.
Da zwischen den beiden Split-Ringen keine Phasenverzoge-
rung bei der Anregung auftritt (aufgrund des senkrechten
Lichteinfalls), bleibt die Anregung symmetrisch. Daher zeigt
das Spektrum des um 0° verdrehten Split-Ring-Paares nur
eine einzige Resonanz (Abbildung 6b). Bei der Resonanz-
frequenz sind die beiden elektrischen wie auch die magneti-
schen Dipole parallel ausgerichtet (Abbildung 6¢). Schriger
Lichteinfall wiirde einen Symmetriebruch bewirken und eine
laterale Phasenverschiebung zwischen den Split-Ringen be-
wirken, was eine schwach erlaubte antisymmetrische Mode
beobachtbar machen wiirde.””

Ganz dhnlich verhilt sich das um 180° verdrehte Split-
Ring-Paar aus Abbildung 7a: Wegen der fehlenden Phasen-
verzogerung beobachten wir nur eine einzige Resonanz im
Spektrum (Abbildung 7b). Bei der Resonanzfrequenz sind
beide elektrischen Dipole parallel ausgerichtet, wogegen die
magnetischen Dipole antiparallel ausgerichtet sind. Dies ist
eine direkte Folge der 180°-Drehung des rechten Split-Rings
(Abbildung 7¢).

Die Situation wird komplizierter fiir um 90° verdrehte
Split-Ring-Paare**® wie das in Abbildung8a gezeigte.

Angew. Chem. 2010, 122, 10034 — 10049
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Abbildung 7. a) Schemazeichnung der um 180° verdrehten Split-Ring-
Paare auf einem Glassubstrat. Die GréRe jedes Split-Rings betragt
400x 400 nm?. Die Armbreite ist 100 nm und die Golddicke 50 nm. Die
Liicke zwischen den Split-Ringen betragt 50 nm. Das senkrecht einfal-
lende Licht ist entlang der x-Richtung polarisiert. b) Simulierte Trans-
missions- und Reflexionsspektren des um 180° verdrehten Split-Ring-
Paares. Die Symbole stellen die Strome in den Split-Ringen bei der Re-
sonanzfrequenz dar. ¢) Schemazeichnung der Ausrichtung der magne-
tischen und elektrischen Dipole in den beiden Split-Ringen auf der Re-
sonanz. Durchgezogene und gestrichelte Pfeile stellen magnetische
und elektrische Dipolmomente dar. Wiedergabe aus Lit. [36].

Wegen der Ausrichtung der Split-Ringe in Bezug auf die
einfallende Lichtpolarisation konnen keine Kreisstrome auf
direktem Wege im rechten Split-Ring angeregt werden. Da-
durch entsteht eine Phasenverzogerung zwischen den beiden
Split-Ring-FElementen. Das einfallende Lichtfeld koppelt nur
direkt an den linken Split-Ring. Bei der Resonanzfrequenz
kann Anregungsenergie durch induktive Kopplung vom
linken in den rechten Split-Ring transferiert werden.***!
Wegen der Tatsache, dass die elektrischen Dipolmomente
in den beiden Split-Ringen senkrecht aufeinander stehen, ist
die Dipol-Dipol-Wechselwirkung in erster Niherung
null.B%34 As Folge davon spielt die Kopplung zwischen den
beiden magnetischen Dipolen die Schliisselrolle und fiihrt zur
spektralen Aufspaltung der Resonanz (Abbildung 8b). In
Analogie zu den Zustdnden zweier einfacher Atome, die
miteinander in Molekiilorbitale hybridisieren,*>? nennen
wir das resultierende gekoppelte System ein ,,Split-Ring-
Molekiil“, bei dem die beiden ,,Split-Ring-Atome* induktiv
gekoppelt sind und die strukturelle Asymmetrie nutzen.[>-%4
Die beiden magnetischen Dipole sind antiparallel bei der
niedrigeren Resonanzfrequenz und parallel bei der hoheren
Resonanzfrequenz ausgerichtet (Abbildung 8c). Dies geht
einher mit dem Hybridisierungsbild zweier transversal ge-
koppelter Dipole. Bei der antisymmetrischen Mode ziehen
sich die Nord- und Siidpole der benachbarten magnetischen

Angew. Chem. 2010, 122, 1003410049

© 2010 Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

Angewandte

a)

0.8

-

0.6 L._ICL"i
0.4-

0.2

Transmission / Reflexor

0.0 T T T T T d
75 80 85 90 95 100 105
Frequenz / THz

Abbildung 8. a) Schemazeichnung der um 90° verdrehten Split-Ring-
Paare auf einem Glassubstrat. Die Gréf3e jedes Split-Rings betragt
400x 400 nm’. Die Armbreite ist 100 nm und die Golddicke 50 nm. Die
Liicke zwischen den Split-Ringen betridgt 50 nm. Das senkrecht einfal-
lende Licht ist entlang der x-Richtung polarisiert. b) Simulierte Trans-
missions- und Reflexionsspektren des um 90° verdrehten Split-Ring-
Paares. Die Symbole stellen die Stréme in den Split-Ringen bei der Re-
sonanzfrequenz dar. ¢) Schemazeichnung der Ausrichtung der magne-
tischen und elektrischen Dipole in den beiden Split-Ringen auf der Re-
sonanz. Durchgezogene Pfeile stellen magnetische Dipolmomente dar.
Wiedergabe aus Lit. [36].

Dipole an und fithren daher zu einer Absenkung der Reso-
nanzfrequenz. Bei der symmetrischen Mode stof3en sich die
Pole mit gleichem Vorzeichen ab, was zu einer hoheren Re-
sonanzfrequenz fiihrt.

Die elektromagnetische Kopplungsstarke zwischen den
um 90° verdrehten Split-Ringen kann verdndert werden,
indem man ihren Abstand verdndert. Wegen der horizontalen
Seite-an-Seite-Anordnung kann der Abstand zwischen den
Mitten der Split-Ringe nicht signifikant verkleinert werden.
Eine groBere Kopplungsstérke ist fiir vertikal gestapelte Split-
Ringe zu erwarten, die longitudinal gekoppelt sind und einen
sehr kleinen Abstand zueinander haben kénnen (sieche Ab-
schnitt 5).%%! Um die Kopplungsstiirke beim planaren Split-
Ring-Paar effizient zu erhéhen, kann man die beiden Split-
Ringe physikalisch verbinden, wie in Abbildung 9a gezeigt.
Dies nennen wir ,leitende“ (konduktive) Kopplung, im Un-
terschied zur vorigen, rein induktiven Kopplung.®**"! Die si-
mulierten Spektren sind in Abbildung 9b dargestellt. Um
einen direkten Vergleich zu ermoglichen, ist das Spektrum
aus Abbildung 8b noch einmal als gestrichelte Kurve in Ab-
bildung 9b eingefiigt. Fiir die verbundene Struktur ist die
spektrale Aufspaltung, die ja mit der elektromagnetischen
Kopplungsstirke verbunden ist, substanziell erhoht. Insbe-
sondere zeigt die antisymmetrische Mode (bei der niedrige-
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Abbildung 9. a) Schemazeichnung der verbundenen Split-Ring-Paare
auf einem Glassubstrat. Die Gréfe jedes Split-Rings betragt

400x 400 nm?. Die Armbreite ist 100 nm und die Golddicke 50 nm.
Das senkrecht einfallende Licht ist entlang der x-Richtung polarisiert.
b) Simulierte Transmissions- und Reflexionsspektren des um 180° ver-
drehten Split-Ring-Paares. Die Spektren aus Abbildung 8b wurden
noch einmal als gestrichelte Linien zum Vergleich eingezeichnet.

c) Stromverteilungen bei den Resonanzfrequenzen. d) Schemazeich-
nung der asymmetrischen Verschiebung. Wiedergabe aus Lit. [36].

ren Resonanzfrequenz) eine Rotverschiebung, die stiarker als
die Blauverschiebung der symmetrischen Mode (bei der ho-
heren Resonanzfrequenz) ist. Um die Physik hinter dieser
asymmetrischen Verschiebung zu verdeutlichen, sind in Ab-
bildung 9¢ Stromverteilungen bei den jeweiligen Resonanz-
frequenzen dargestellt. Im Falle der antisymmetrischen Mode
wirkt der verbindende Teil als Briicke zwischen den beiden
Split-Ringen. Dies ermoglicht den Stromen, additiv fiir beide
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Konstituenten zu wirken. Die Folge ist, dass zusétzlich zum
erhohten induktiven Koppeln aufgrund des verringerten
Abstandes auch noch das konduktive Koppeln der gemein-
samen Strome zur erhohten Kopplungsstirke beitrdagt. An-
dererseits tragen die beiden Strome im Falle der symmetri-
schen Mode subtraktiv zur Kopplung beider Konstituenten
bei. Als Folge davon ist die Wechselwirkungsstdrke zwischen
den Split-Ringen in diesem Fall dominant induktiv. Daher
zeigt die symmetrische Mode keine deutliche Verschiebung,
wenn man sie mit dem Fall der getrennten, um 90° verdrehten
Split-Ringe vergleicht. Eine Schemazeichnung der asymme-
trischen Verschiebung ist in Abbildung 9d dargestellt.

5. Vertikales Koppeln von Split-Ring-Resonatoren
(Stereometamaterialien)

In diesem Abschnitt untersuchen wir eine Reihe von
vertikal gekoppelten Split-Ring-Dimeren. Jede Dimer-Ele-
mentarzelle besteht aus zwei gestapelten Split-Ringen mit
identischer Geometrie, jedoch konnen die beiden Split-Ringe
rdumlich mit verschiedenen Verdrehungswinkeln angeordnet
sein. Wir geben diesen Strukturen den Namen ,,Stereometa-
materialien“,*® in Analogie zum Konzept der Stereoisomere
in der Stereochemie,® wo Atome in Molekiilen mit unter-
schiedlichen dreidimensionalen Konfigurationen angeordnet
sind. Wir werden zeigen, dass die optischen Eigenschaften
dieser Stereo-Split-Ring-Dimere grundlegend veridndert
werden konnen, indem man die Verdrehungswinkel zwischen
den beiden Split-Ring-,,Atomen* verdndert. Dies riihrt von
der Variation der Wechselwirkung her,® insbesondere von
der Abhingigkeit der elektrischen und magnetischen Kopp-
lung als Funktion der rdumlichen Anordnung der Split-Ring-
Elemente.

5.1. Spektrale Eigenschaften von Stereometamaterialien

Wir betrachten zuerst um 0° verdrehte Split-Ring-
Dimere. Zwei Resonanzen tauchen im simulierten Spektrum
auf (wir benennen sie mit w,” und w,*; Abbildung 10a). Das
senkrecht einfallende Licht ist entlang der Offnung des
oberen Split-Rings polarisiert. Die elektrische Komponente
des einfallenden Lichts kann Kreisstrome entlang der beiden
Split-Ringe anregen und sorgt fiir induzierte magnetische
Dipolmomente. Wie in Abbildung 10b gezeigt wird, oszillie-
ren die beiden elektrischen Dipole in den beiden Split-Ringen
gegenphasig bei Resonanz o, und gleichphasig bei Resonanz
wy*. Die damit assoziierten magnetischen Dipolmomente
sind antiparallel und parallel bei den Resonanzen w,  bzw.
w," ausgerichtet. Im Rahmen des Hybridisierungsmo-
dellst®? sind die beiden Split-Ring-,,Atome“ wegen der
starken gegenseitigen Wechselwirkung zu einem Split-Ring-
Dimer oder ,,Molekiil“ verbunden. Diese Wechselwirkung
fiihrt zur Bildung neuer plasmonischer Moden, die aus der
Hybridisierung der individuellen Split-Ring-Moden entste-
hen. Die beiden angeregten elektrischen Dipole sind trans-
versal gekoppelt, die beiden magnetischen Dipole longitudi-
nal.
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Abbildung 10. a) Simuliertes Transmissionsspektrum fiir um 0° ver-
drehte Split-Ring-Dimere. Die Gréfe jedes Split-Rings betrigt

230x 230 nm” Die Armbreite ist 90 nm und die Golddicke 50 nm. Der
vertikale Abstand zwischen den Split-Ringen ist 50 nm. Die Struktur ist
in Luft eingebettet. Das senkrecht einfallende Licht ist entlang der Off-
nung des oberen Split-Rings linear polarisiert. b) Schemazeichnung
der Ausrichtungen der magnetischen und elektrischen Dipole in den
beiden Split-Ringen bei den verschiedenen Resonanzfrequenzen.
Durchgezogene und gestrichelte Pfeile stellen magnetische und elektri-
sche Dipolmomente dar. Wiedergabe aus Lit. [38] mit Genehmigung
der Nature Publishing Group.

Im Falle der transversalen Dipol-Dipol-Wechselwirkung
stellt die antisymmetrische Mode den Zustand bei niedrigerer
Frequenz dar, wéhrend die symmetrische Mode den hoher-
frequenten Zustand bildet. Im Unterschied dazu sollte bei der
longitudinalen Dipol-Dipol-Kopplung magnetischer Dipole
die Ausrichtung parallel bei der niedrigeren und antiparallel
bei der hoheren Resonanzfrequenz sein. Im Falle der um 0°
verdrehten, gestapelten Split-Ringe ist offensichtlich, dass die
transversale elektrische Dipolkopplung iiber die longitudi-
nale magnetische Dipolkopplung dominiert, denn die nie-
derfrequente Mode hat antisymmetrische Ausrichtung, wih-
rend die hoherfrequente symmetrische Ausrichtung aufweist.
Die beiden Kopplungsmechanismen — elektrische und ma-
gnetische Dipolwechselwirkung — wirken im Prinzip gegen-
einander, und die elektrische Wechselwirkung dominiert das
ganze System. Wir werden spéter sehen, dass dieses Gegen-
einanderwirken dazu fiihrt, dass die Aufspaltung der beiden
Resonanzfrequenzen nicht so grof ist wie z.B. im Falle der
um 180° verdrehten Anordnung.

Fiir die um 90° verdrehten Split-Ring-Dimere konnen
Kreisstrome nicht direkt im unteren Split-Ring angeregt
werden, da das einfallende Licht nicht entlang der Split-Ring-
Offnung polarisiert ist. Trotzdem kann fiir das gekoppelte
Dimersystem bei der Resonanzfrequenz Anregungsenergie
aufgrund induktiver Kopplung vom oberen zum unteren
Split-Ring transferiert werden.’%! Dies fiihrt zur Bildung
neuer plasmonischer Moden (wy,~ und wg,*), wie in Abbil-
dung 11a gezeigt. Weil die elektrischen Felder in den Off-
nungen der beiden Split-Ringe senkrecht aufeinander stehen,
ist die elektrische Dipolwechselwirkung null. Ignoriert man
die elektrische Multipolwechselwirkung hoherer Ord-
nung,B**# kann die elektrische Wechselwirkung in den um
90° verdrehten Split-Ring-Dimersystemen fiirs Erste ver-
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Abbildung 11. a) Simuliertes Transmissionsspektrum fiir um 90° ver-
drehte Split-Ring-Dimere. Die GréRe jedes Split-Rings betrigt

230x 230 nm”. Die Armbreite ist 90 nm und die Golddicke 50 nm. Der
vertikale Abstand zwischen den Split-Ringen betrigt 50 nm. Die Struk-
tur ist in Luft eingebettet. Das senkrecht einfallende Licht ist entlang
der Offnung des oberen Split-Rings linear polarisiert. b) Schemazeich-
nung der Ausrichtungen der magnetischen und elektrischen Dipole in
den beiden Split-Ringen bei den verschiedenen Resonanzfrequenzen.
Durchgezogene Pfeile stellen magnetische Dipolmomente dar. Wieder-
gabe aus Lit. [38] mit Genehmigung der Nature Publishing Group.

nachldssigt werden. Demzufolge sind die Resonanzfrequen-
zen durch longitudinale Dipol-Dipol-Kopplung bestimmt.
Wie in Abbildung 11b gezeigt wird, sind bei den Resonanzen
g~ und wy" die magnetischen Dipole parallel bzw. anti-
parallel ausgerichtet.

Fiir die um 180° verdrehten Split-Ring-Dimere fiihrt die
Wechselwirkung zwischen den einzelnen Split-Ring-Ele-
menten zu den beiden neuen plasmonischen Moden w5, und
" (Abbildung 12a). Wie Abbildung 12b zeigt, sind die
Resonanzen g~ und wg" mit der Anregung elektrischer

a) 1.0 b)
08+ Wi W
“" u
ig 0.6+ i P r P r
£ D70 | |
't_E 0.4+ P T P l
I,u ‘!l

0.2
W,
0.0 =
150 175 200 225 250
Frequenz / THz

Abbildung 12. a) Simuliertes Transmissionsspektrum fiir um 180° ver-
drehte Split-Ring-Dimere. Die GréRe jedes Split-Rings betrigt
230x230 nm”. Die Armbreite ist 90 nm und die Golddicke 50 nm. Der
vertikale Abstand zwischen den Split-Ringen betrigt 50 nm. Die Struk-
tur ist in Luft eingebettet. Das senkrecht einfallende Licht ist entlang
der Offnung des oberen Split-Rings linear polarisiert. b) Schemazeich-
nung der Ausrichtungen der magnetischen und elektrischen Dipole in
den beiden Split-Ringen bei den verschiedenen Resonanzfrequenzen.
Durchgezogene und gestrichelte Pfeile stellen magnetische und elektri-
sche Dipolmomente dar. Wiedergabe aus Lit. [38], mit Genehmigung
der Nature Publishing Group.
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Dipole, die in den beiden Split-Ringe gegenphasig bzw. in
Phase oszillieren, assoziiert. Die beiden sich ergebenden
magnetischen Dipolmomente sind parallel bzw. antiparallel
angeordnet. Die transversale elektrische und die longitudi-
nale magnetische Wechselwirkung verstdrken sich also im
Prinzip in dem um 180° verdrehten Dimer. Dies fiihrt zur
groBten spektralen Aufspaltung, was ja ein direktes MaB fiir
die Kopplungsstirke ist. Wir konnen somit festhalten, dass fiir
um 0° und 180° verdrehte Split-Ringe die elektrische Kopp-
lung eine wesentliche Rolle spielt. In beiden Fillen oszillieren
bei den niedrigeren Resonanzfrequenzen (w,” und w,g,") die
elektrischen Dipole in den beiden Split-Ring-Elementen ge-
genphasig. Diese Resonanzen sind nicht sehr einfach durch
Dipollicht anzuregen, d.h., sie haben einen subradianten
Charakter.”™ Auf der anderen Seite oszillieren die beiden
elektrischen Dipole bei den hoheren Resonanzfrequenzen
(wy" und wg,") gleichphasig. Diese Resonanzen kénnen sehr
stark an Dipollicht ankoppeln, haben also superradianten
Charakter. Als Folge davon sind die Resonanzen o,  und
g viel weniger ausgeprégt in Breite und Modulationstiefe
als die Resonanzen w," und w5 (siche Abbildungen 10a
und 12 a).

5.2. Verdrehungsdispersion von Stereometamaterialien

Um weitere Einblicke in die Kopplungsmechanismen zu
gewinnen, sehen wir uns die so genannte Verdrehungsdi-
spersion des Stereo-Split-Ring-Dimersystems néher an. Wir
variieren den Verdrehungswinkel zwischen 0° und 180° in
Schritten von 15° und untersuchen das damit verbundene
resonante Verhalten. Wir werden ebenfalls sehen, wie elek-
trische und magnetische Wechselwirkung vom Verdrehungs-
winkel zwischen dem oberen und unteren Split-Ring abhén-
gen.

Abbildung 13 zeigt die simulierten Verdrehungsdispersi-
onskurven (als Quadrate), deren Resonanzpositionen von
den Transmissionsspektren der zugehorigen Strukturen er-
mittelt wurden. Man sieht, dass bei wachsendem Verdre-
hungswinkel ¢ die beiden Resonanzzweige zuerst aufeinan-
der zulaufen. Genauer gesagt schiebt der hoherfrequente
Zweig w* zu niederen Frequenzen, der niederfrequente
Zweig o~ zu hoheren Frequenzen. Ein Anticrossing (ver-
miedene Kreuzung) ist beim Winkel ¢, der ungefihr 60°
betrdgt, erkennbar. Bei hoheren Verdrehungswinkeln ent-
fernen sich die beiden Zweige wieder voneinander. Um die
hinter den Verdrehungs-Dispersionskurven stehenden physi-
kalischen Mechanismen zu entschliisseln, fithren wir einen
Lagrange-Formalismus ein.”* Das Split-Ring-Element wird
dabei durch einen &dquivalenten Induktivitdts/Kapazi-
tits(LC)-Schwingkreis mit Resonanzfrequenz w; = 1/(LC)"?
beschrieben.?! Er besteht aus einer magnetischen Spule
(ndmlich dem Metallring) mit Induktivitit L und einem
Kondensator (der Offnung im Ring) mit Kapazitit C. Defi-
nieren wir die Gesamtlandung Q, die an der Offnung ange-
sammelt wird, als generalisierte Koordinate, kann die Lag-
range-Funktion eines Split-Rings als I' = LQ?/2 — Q*/2C
geschrieben werden. Dabei ist LO?/2 die kinetische Energie
der Oszillation und Q%2 C die elektrostatische Energie, die in
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Abbildung 13. Verdrehungsdispersion des Stereo-Split-Ring-Dimers.
Quadrate stellen numerisch erhaltene Daten, Linien mit runden Punkt-
symbolen die Anpassungskurven dar, die aus dem Lagrange-Modell
unter Einbeziehung der elektrischen Multipolwechselwirkung héherer
Ordnung berechnet wurden. Das Anticrossing beim Winkel ¢, ist deut-
lich erkennbar. Die Pfeile zeigen die Anordnung der magnetischen
Dipole bei niedrigerer und héherer Resonanzfrequenz bei Verdrehungs-
winkeln ¢=0° und 180°, die durchgezogenen grauen Linien die Anpas-
sungskurven, die aus dem Lagrange-Modell ohne elektrische Multipol-
wechselwirkung hsherer Ordnung entstehen. In diesem Fall tritt kein
Anticrossing auf. Wiedergabe aus Lit. [38] mit Genehmigung der
Nature Publishing Group.

der Offnung gespeichert wurde. Daher ist die Lagrange-
Funktion des gekoppelten Split-Ring-Dimersystems konse-
quenterweise eine Kombination aus den beiden einzelnen
Split-Ring-Resonatoren, ergidnzt um zuséatzliche elektrische
und magnetische Wechselwirkungsterme [Gl. (3)].

L. L. ..
r=5 (01~ 0i0}) +7 (03 - 0} @3) + My 0,0,
~Mp0; 010, - (cos p — a - (cos @)’ +f - (cos )*).

3)

Dabei stehen Q, und Q, fiir die oszillierenden Ladungen
in den jeweiligen Split-Ringen; My und Mg sind die gegen-
seitigen Induktionen fiir magnetische und elektrische Wech-
selwirkungen. Zusitzlich zur elektrischen Dipol-Dipol-
Wechselwirkung sind auch Beitrdge hoherer elektrischer
Multipole beriicksichtigt.”** o und f sind die Koeffizienten
der Quadrupol- und Oktupol-Plasmonenwechselwirkung. Sie
wirken als Korrekturterme zur elektrischen Dipolwechsel-
wirkung. Es ist leicht aus Gleichung (3) ableitbar, dass die
Hauptwechselwirkungsterme fiir die Verdrehung um 0° und
180° My0,0Q, - ME(DﬁQl 0, bzw. My0,0, + MEU);Ql 0,
lauten. Dies vertrégt sich mit unseren oben schon erwéhnten
Simulationsergebnissen, bei denen die elektrische und ma-
gnetische Dipolwechselwirkung gegen- oder miteinander ar-
beiten fiir den 0°- und 180°-Fall. Im 90°-Verdrehungsfall spielt
die magnetische Wechselwirkung die Hauptrolle, wie man
leicht am iibrig bleibenden Wechselwirkungsterm M 10,0,
sieht. Die magnetische Wechselwirkung kann in diesem ein-
zigen Term zusammengefasst werden, da sie wegen ihrer
Rotationssymmetrie keine Zerlegung in hohere Multipole
benotigt. Danach erhdlt man durch Losen der Euler-Lag-
range-Gleichungen (4) die Eigenfrequenzen der Stereo-Split-
Ring-Dimere gemiB Gleichung (5), mit kg = Mg/L und ky =
My/L als Koeffizienten der gesamten elektrischen und ma-
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gnetischen Wechselwirkungen.

.. d(or or .
MHQIQZE (TQ) 30, = (i=1,2) 4)
3 1Fxg- (cosg —a-(cos@)*+f - (cos@)?) 5
wiwl,~\/ 5, (5)

Durch Anpassen an die Verdrehungsdispersionskurven
erhélt man die entsprechenden Koeffizienten zu xz=0.14,
ky=0.09, a=0.8 und f=—-0.4. Es ist bemerkenswert, dass
die Anpassungskurven (Linien mit runden Punktsymbolen in
Abbildung 13) die simulierten Daten sehr gut reproduzieren
und das Anticrossing bei 60° sehr gut sichtbar ist. Dies belegt,
dass das Lagrange-Modell unsere Simulationsdaten quanti-
tativ beschreiben kann. Die Beriicksichtigung der elektri-
schen Multipolwechselwirkung ist essenziell fiir das Vorhan-
densein des Anticrossings. Aufgrund der endlichen Gesamt-
lange des Split-Rings sind die elektrischen Plasmonmoden
durch verschiedene rdumliche Symmetrien charakteri-
siert.[" % Um die wichtige Rolle der elektrischen Multipole
hoherer Ordnung zu belegen, haben wir als durchgezogene
graue Linien in Abbildung 13 die Verdrehungsdispersions-
kurven nur mit Beriicksichtigung der dipolaren Kopplungs-
effekte eingezeichnet, also mit a =0 und 8=0. Beste Uber-
einstimmung wurde mit xg=0.2 und xyz=0.09 erzielt.
Obwohl diese Linien einen Grofteil der numerisch simulier-
ten Dispersionskurven beschreiben konnen, ist kein Anti-
crossing zu erkennen. Im Gegenteil, die w*- und o -Zweige
konvergieren bei ¢..

Wir halten daher fest, dass elektrische Multipolwechsel-
wirkungen hoherer Ordnung sorgfiltig beriicksichtigt werden
miissen, um ein komplettes Versténdnis der spektralen Ei-
genschaften von Stereometamaterialien zu erhalten, obwohl
bereits elektrische und magnetische Dipolwechselwirkung
das Verhalten annéhernd beschreiben kénnen.

6. Dreidimensionale Metamaterialien
6.1. Gestapelte Nanodraht-Metamaterialien

Nun mochten wir in diesem Abschnitt noch komplexere
Metamaterialien untersuchen. Zuerst wenden wir uns einem
vierlagigen, gestapelten Nanodraht-Metamaterial zu.*"! Ab-
bildung 14a zeigt das simulierte Transmissionsspektrum,
wobei vier Resonanzen bei unterschiedlichen Frequenzen
sichtbar sind. Das Resonanzverhalten kann anschaulich ver-
standen werden, wenn man sich das System als zwei gekop-
pelte Nanodraht-Paare vorstellt.***! Ein einzelnes gekop-
peltes Drahtpaar hat eine symmetrische und eine antisym-
metrische Mode. Wie in Abbildung 14b gezeigt, resultieren
die w7- und w;-Moden aus der Wechselwirkung der symme-
trischen Moden der beiden Nanodraht-Paare. Im Falle der
w?i-Mode sind die Ladungsoszillationen in den vier Nano-
drihten alle in Phase, daher sind die Riickstellkrifte zwischen
benachbarten Nanodrdhten allesamt repulsiv. Dies fiihrt
dazu, dass die w{-Mode die hochste Resonanzfrequenz auf-
weist. Analog zur antisymmetrischen Mode in zwei gekop-
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Abbildung 14. Simuliertes Transmissionsspektrum fiir vier gekoppelte
Nanodrihte. Die Gréfe der individuellen Nanodrihte ist

500x 150x 20 nm’. Die vertikalen Abstinde zwischen den Nanodrih-
ten betragen 80 nm. Das Licht fillt entlang der Stapelrichtung senk-
recht ein und ist linear entlang der lingeren Achse der Nanodrihte po-
larisiert. b) Die Schemazeichnung der Resonanzpositionen zeigt die
Hybridisierung der Moden fiir die gestapelte Nanodrahtstruktur. Wie-
dergabe aus Lit. [40].

pelten Nanodréhten kann die w;-Mode als magnetische Re-
sonanz interpretiert werden. Die Entstehung der w_- und w?-
Moden resultiert aus der Kopplung der antisymmetrischen
Moden beider Nanodraht-Paare. Die w~_-Mode hat die nied-
rigste Resonanzfrequenz, weil die Ladungsoszillation in
jedem Nanodraht in diesem Fall auler Phase in Bezug auf den
jeweiligen Nachbardraht ist und dadurch die Riickstellkréfte
zwischen benachbarten Dréhten allesamt anziehend sind.
Ganz dhnlich koénnen die Moden w” und w_, die im quasi-
statischen Limit (ohne Retardation) dunkel wéren (also nicht
von Dipollicht angeregt werden konnen), wegen der Pha-
senretardierung des Lichts bei Propagation in z-Richtung
angeregt werden. Im Prinzip gibt es auch noch eine Kopplung
zwischen den symmetrischen und antisymmetrischen Moden
der beiden Nanodraht-Paare, aber wir ignorieren diese wegen
ihrer groBen Frequenzverstimmung (und somit geringen
Kopplungsstirke).*!

6.2. Gestapelte Split-Ringresonator-Metamaterialien

In diesem Abschnitt diskutieren wir die optischen Ei-
genschaften eines vierlagigen, gestapelten Split-Ring-Meta-
materials,”>*? bei dem die Einzelelemente jeweils gegeniiber
ihrem Nachbarn um 90° verdreht sind (Abbildung 15). Wir
regen diese Metamaterialstruktur mit linear polarisiertem
Licht entlang der Offnung des obersten Split-Rings bei
senkrechtem Einfall an und untersuchen das Transmissions-
spektrum. Vier Resonanzen sind in Abbildung 16a sichtbar.
Diese Resonanzen zeigen die Moden, die durch Kopplung der
vier Split-Ringe entstehen. Wir werden diese Resonanzen
nun mit den weiter oben eingefiihrten Prinzipien untersu-
chen. Zuerst stellen wir fest, dass die elektrische Nachste-
Nachbar-Dipol-Dipol-Wechselwirkung in einer ersten Nihe-
rung null betridgt, da die elektrischen Dipole paarweise
senkrecht aufeinander stehen.F®*%! Dadurch bleibt nur
hauptsidchlich die magnetische Dipol-Dipol-Wechselwirkung
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Abbildung 15. Vierlagiges, verdrehtes Split-Ring-Metamaterial. Die
GréfRe eines jeden Split-Rings ist 400 x 400 nm’. Die Armbreite ist

100 nm und die Golddicke ist 60 nm. Der vertikale Abstand zwischen
den benachbarten Split-Ringen betréigt 60 nm. Das senkrecht einfallen-
de Licht ist entlang der Offnung des obersten Split-Rings polarisiert.
Wiedergabe aus Lit. [42] mit Genehmigung der Optical Society of Ame-
rica.

a) 10 vierlagiger, verdrehter SRR
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Abbildung 16. a) Simuliertes Transmissionsspektrum (L1-L4 = longitu-
dinal gekoppelte Split-Ringe) und b) Feldstirken der Hz-Komponente
des vierlagigen verdrehten Split-Ring-Metamaterials. Die ,,Sonde* fuir
die H,-Komponente ist im Zentrum des obersten Split-Rings angeord-
net. Wiedergabe aus Lit. [42] mit Genehmigung der Optical Society of
America.

zwischen den benachbarten Split-Ringen tibrig. In diesem Fall
stellen wir longitudinale Kopplung fest.

Wie die genaue Untersuchung der z-Komponente des
Magnetfeldes zeigt (Abbildung 16b), sind bei der niedrigsten
Frequenz die magnetischen Dipole alle parallel ausgerichtet,

© 2010 Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim
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wie wir es auch fiir eine longitudinale Kopplung erwarten
wiirden (Abbildung 17). In Analogie zur Festkorperphysik
kénnte man diesen Zustand ,,ferromagnetisch® nennen.*” Da
wir es mit optischen Frequenzen zu tun haben, konnte man
diesen Grundzustand sogar als ,,optischen Ferromagnetis-
mus®“ bezeichnen. Jedoch muss man vorsichtig mit dieser
Nomenklatur sein. Wie man aus der Festkorperphysik weif3,
ist Ferromagnetismus ein Quantenphédnomen, das durch Spin-
Austauschwechselwirkung vermittelt wird.® Fiir Spins gilt
das Pauli-Verbot. Ebenso zeigt Ferromagnetismus eine Hy-
sterese, die mit einem Phaseniibergang zusammenhéngen
kann, ebenso bleibt er nach Abschalten des Magnetfeldes
vorhanden. In unserem System jedoch haben wir es mit vollig

N® au* Aoadle Lol o

A
f A
A
A

* D+ DD

bei w,,

=e-D-D>-D

Abbildung 17. Das Resonanzdiagramm stellt die Hybridisierung der
Moden fiir das vierlagige, verdrehte Split-Ring-Metamaterial dar,
ebenso die simulierten magnetischen Feldverteilungen von H, bei den
jeweiligen Resonanzfrequenzen. Das Licht fillt senkrecht entlang der z-
Richtung ein und ist linear entlang der x-Richtung polarisiert. Rote
Farbe entspricht einem positiven H-Feld, blaue Farbe einem negativen.
Die ,,Spin“-Symbole (rechts) repréasentieren die magnetischen Dipol-
momente fiir die jeweiligen Moden. Die Zahl der magnetischen Feld-
knoten steigt fiir gréRere Resonanzfrequenzen. Wiedergabe aus

Lit. [42] mit Genehmigung der Optical Society of America.
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klassischen Feldern (sozusagen ,klassischen Spins“) zu tun,
die keinem Pauli-Verbot gehorchen. Zudem ist in unseren
Split-Ringen wenige Femtosekunden nach Ausschalten des
externen Lichtfeldes wegen der strahlenden und nichtstrah-
lenden Déampfung kein Magnetfeld mehr vorhanden. Daher
sollte man das parallele Ausrichten der magnetischen Mo-
mente im Grundzustand eher ,,optischen Superparamagne-
tismus“ nennen, was dem festkorperphysikalischen Pendant
wohl niher liegt.® !

Die hoherfrequenten Moden zeigen eine Anordnung
ihrer magnetischen Dipolmomente, die an die Prinzipien er-
innert, die man bei Wellenfunktionen in einem harmonischen
Oszillatorpotential anwenden kann. In diesem Falle ist es
moglich, einfach die Knoten in den Wellenfunktionen eines
solchen Potentials zu zdhlen, beginnend mit null Knoten fiir
den Grundzustand und einen Knoten mehr fiir jeden héheren
Zustand. Angewendet auf unseren eben besprochenen Fall
bedeutet dies null Knoten (sprich antiparallel angeordnete
benachbarte magnetische Momente) fiir unsere ,,klassischer
Spin“-Wellenfunktion im gestapelten, verdrehten Split-Ring-
System bei der niedrigsten Resonanzfrequenz. Die Zahl der
Knoten wichst auf einen, zwei und drei fiir die hoherfre-
quenten Moden. Die hochste Resonanzfrequenz hat drei
Moden, die die Gesamt-, Spinfunktion“ total antisymme-
trisch machen. Das Diagramm, das die Anordnung der Di-
polmomente bei verschiedenen Resonanzfrequenzen zeigt,
ist in Abbildung 17 dargestellt.

6.3. Gestapelte Fischernetz-Metamaterialien

Transversale Kopplung zwischen magnetischen Dipolen
kann realisiert werden, indem eine Seite-an-Seite-Anordnung
in einem dreidimensionalen gestapelten Fischernetz-Meta-
material gewihlt wird.'“*>"72 Wie in Abbildung 18 gezeigt,
sind die Fischernetz-Lagen aus Gold von Luft umgeben. Die
Drahtbreiten sind in x- und y-Richtung gleich breit gewéhlt,
um Polarisationsunabhéingigkeit zu gewéhrleisten.

Das simulierte Transmissionsspektrum ist in Abbil-
dung 19a dargestellt. Vier Resonanzen sind deutlich ersicht-
lich. Zusétzlich kann man eine grofe Verstirkung des loka-
lisierten Magnetfeldes bei den entsprechenden Resonanz-

Abbildung 18. Fiinflagige Fischernetz-Metamaterial-Geometrie. Die
Breite aller Drihte ist 350 nm. Die Golddicke ist 40 nm, und der verti-
kale Abstand zwischen den Drihten betrdgt 20 nm. Das senkrecht ein-
fallende Licht ist linear in x-Richtung polarisiert. Wiedergabe aus

Lit. [42] mit Genehmigung der Optical Society of America.

Angew. Chem. 2010, 122, 1003410049
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Abbildung 19. a) Simuliertes Transmissionsspektrum (T1-T4=trans-
versal gekoppelte Fischernetze) und b) detektierte H,-Amplituden fiir
das fiinflagige Fischernetz-Metamaterial. Die H,-Sonde ist in der Liicke
zwischen den obersten beiden Golddrihten platziert. Wiedergabe aus
Lit. [42] mit Genehmigung der Optical Society of America.

frequenzen feststellen, indem die Amplitude der magneti-
schen Feldkomponente H, mithilfe einer Sonde in der Liicke
zwischen zwei Golddrihten detektiert wird (Abbildung 19b).
Jede Resonanz ist mit der Anregung magnetischer Dipol-
momente in den vier Liicken zwischen jeweils zwei Gold-
drihten assoziiert.

Das Resonanzverhalten der gestapelten Fischernetz-Sys-
teme kann ebenfalls mithilfe der Hybridisierung der magne-
tischen Eigenschaften beschrieben werden: Das einfallende
Licht regt einen Kreisstrom in jedem Drahtpaar an, was ein
magnetisches Dipolmoment zur Folge hat.'>!%774 Diese
magnetischen Dipole sind transversal gekoppelt und fithren
zur Bildung von vier neuen hybridisierten Moden, die von
den verschiedenen Symmetrien bestimmt sind. Bei der nied-
rigsten Resonanzfrequenz sind die vier magnetischen Dipole
komplett antiparallel angeordnet. Die Zwischenzusténde er-
geben unvollstindig antiparallel ausgerichtete magnetische
Dipole, wogegen bei der hochsten Resonanzfrequenz die vier
magnetischen Dipole komplett parallel ausgerichtet sind.
Abbildung 20 zeigt die Wechselwirkung zwischen diesen
transversal gekoppelten magnetischen Dipolen und die
daraus resultierenden hybridisierten Moden.

Es ist intuitiv klar, dass mehr und mehr solcher Meta-
material-Bausteine zu einem spektralen Band fithren,*! das
aus den verschiedenen Resonanzfrequenzen besteht, genau
wie in der Festkorperphysik im Falle des Tight-Binding-Mo-
dells. Die Bandbreite ist dort hauptséchlich durch die Kopp-
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Abbildung 20. Das Resonanzdiagramm stellt die Hybridisierung der
Moden fiir das fiinflagige Fischernetz-Metamaterial sowie die simulier-
ten Magnetfeldkomponenten H, bei den jeweiligen Resonanzfrequen-
zen dar. Das Licht fillt senkrecht entlang der z-Richtung ein und ist
linear entlang der x-Richtung polarisiert. Rot bedeutet positive H-Feld-
amplitude, blau bedeutet negative E-Feldamplitude. Die ,,Spin“-Symbo-
le (rechts) stellen die magnetischen Dipolmomente fiir die entspre-
chenden Moden dar. Die Zahl der magnetischen Feldknoten (gepunk-
tete Linien) nimmt mit steigender Resonanzfrequenz ab. Wiedergabe
aus Lit. [42] mit Genehmigung der Optical Society of America.

lungsstirke der beiden nichsten Nachbarn bestimmt.’¥ Das
in Abbildung 21 dargestellte schematische Diagramm hierzu
zeigt die Bildung des Resonanzbandes.

6.4. Komplexe dreidimensionale Metamaterialien

Es ist nur konsequent, die Konzepte von longitudinalem
und transversalem Koppeln zu verbinden und magnetische
Dipole in dreidimensionalen Metamaterialien anzuordnen.!
In unserem hier vorgestellten Design ist die Kombination von
longitudinaler und transversaler Kopplung einzigartig, da es
Studien an einem Metafestkéroper mit rein magnetischer

© 2010 Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim
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Abbildung 21. Die Bildung eines Resonanzbandes aufgrund der Kopp-
lung zwischen magnetischen ,Atomen*. Zwei ,Atome* bilden ,Mole-
kiille“ durch Hybridisierung, die sich bei Kopplung an weitere ,Atome*
zu Bidndern verbreitern. Wiedergabe aus Lit. [41].

Dipol-Dipol-Wechselwirkung in lateraler wie auch in verti-
kaler Richtung ermdoglicht, zumindest wenn man nur die
Néchste-Nachbar-Wechselwirkung  beriicksichtigt.  Abbil-
dung 22a zeigt eine planare Elementarzelle eines solchen
Elements, das aus vier Split-Ringen besteht, die um 90° relativ
zu ihren Nachbarn verdreht sind. Longitudinale Kopplung als
zusitzliche Komplikation zum zweidimensionalen Prototy-
pen kann hinzugefiigt werden, indem man die planaren
Bausteine iibereinander stapelt, mit der Maf3gabe, dass jedes
Element pro Lage um 90° verdreht zu seinem vertikalen
Nachbarn sein soll. Die Kopplungsstdrke der longitudinalen
wie auch der transversalen Kopplung kann durch Einstellen
der lateralen und vertikalen Split-Ring-Abstidnde abgestimmt
werden. Abbildung 22b illustriert die dreidimensionale An-
ordnung dieser Split-Ringe, die einen ,,magnetischen Meta-
festkorper® bilden. Wir konnten ihn auch ,,photonischen
Spinkristall“ nennen. In der Zukunft wird die Herausforde-
rung darin liegen, solche magnetischen Systeme und ihre
komplexen Spektren zu verstehen, die das Analogon zu
Spinwellen und Magnonen in der Festkorperphysik sein
konnen.[!

7. Zusammenfassung und Ausblick

In diesem Aufsatz haben wir erldutert, wie Kopplung eine
dominante Rolle fiir die optischen Eigenschaften von Meta-
materialen spielen kann. Aufbauend auf der Plasmonenhyb-
ridisierung, die als Konzept an die Molekiilphysik angelehnt
ist, konnten wir verstehen, wie zwei nah benachbarte plas-
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Abbildung 22. a) Elementarzelle eines zweidimensionalen magneti-
schen Metamaterials. b) Ein hypothetisches dreidimensionales magne-
tisches ,,Spin“-Metamaterial. Jede Lage besteht aus Split-Ringen, die
um 90° gegeniiber ihrem vertikalen Nachbarn verdreht sind. Wiederga-
be aus Lit. [42] mit Genehmigung der Optical Society of America.

monische Nanopartikel zusammenkoppeln und Hybridmo-
den bilden. Wir haben anschlieBend die Kopplungs- und
Symmetrieregeln unter Beriicksichtigung der Kopplungs-
geometrie und der Polarisation des einfallenden Lichtes
analysiert.

Unser Konzept wurde auf Split-Ringe als fundamentale
Bausteine von Metamaterialien, die zusétzlich zu elektrischen
Dipolmomenten auch noch magnetische Dipolmomente bei
optischen Frequenzen zeigen, ausgedehnt. Wenn man solche
Split-Ring-Resonatoren zusammenkoppelt, tritt sowohl
elektrische als auch magnetische Kopplung auf. Je nach ge-
nauer Strukturgeometrie kann sowohl die eine als auch die
andere Kopplung dominieren. Im Spezialfall von um 90°
verdrehten Split-Ringen ist in erster Ndherung die elektrische
Dipol-Dipol-Wechselwirkung abgeschaltet, und die magneti-
sche Wechselwirkung dominiert.

Wir haben weiterhin das bekannte Konzept der Stereo-
chemie auf unsere Stereometamaterialien angewendet. Dies
sind Metamaterialien mit den gleichen Bauelementen, aber
einer unterschiedlichen rdumlichen Anordnung. Wir fanden
heraus, dass die Verdrehungsdispersion ganz wesentlich fiir
das Verstiandnis der optischen Eigenschaften solch komplexer
Metamaterialien ist. Genauer gesagt konnen die elektrischen
und magnetischen Kopplungen gegen- oder miteinander ar-
beiten. Interessanterweise tritt auch ein Anticrossing in der
Verdrehungsdispersion auf, das ein direkter Nachweis der

Angew. Chem. 2010, 122, 1003410049
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Existenz von Wechselwirkung hoherer elektrischer Multipole
ist. Die Durchstimmbarkeit des Resonanzverhaltens von
Metamaterialien durch Anderung der rdumlichen Anord-
nung ihrer Bausteine erdffnet eine grof3e Flexibilitit bei der
Anwendung niitzlicher Metamaterial-Eigenschaften, z.B.
Chiralitat™ " und optische Aktivit:it.[5-5

Wie haben also mehrere dreidimensionale Metamateri-
alstrukturen betrachtet und unsere Kopplungsregeln auf
groflere Zahlen von ,,Meta-Atomen* angewendet. Das Hin-
zufiigen von noch mehr gekoppelten Elementen kann zur
Entstehung von spektralen Béndern fithren. Geht man diesen
Schritt konsequent weiter, so wird man auch iiber die Kopp-
lung zwischen Dipolen und Multipolen hoherer Ordnung in
Metamaterialien nachdenken miissen.>®! Zum Beispiel
kann das Stapeln eines einzelnen Golddrahts iiber ein Gold-
drahtpaar Dipol-Quadrupol-Wechselwirkung anschalten und
zum klassischen Analogon von elektromagnetisch induzierter
Transparenz fiihren.**" Dieser Effekt zeichnet sich durch
sehr scharfe und wohlmodulierte Resonanzen innerhalb des
plasmonischen Spektrums aus und kann in Zukunft Anwen-
dungen in Form von lokalisierten Oberfldchenplasmonreso-
nanz-Sensoren finden.*>-%2

Wir mochten uns fiir theoretische Unterstiitzung bei Hui Liu
und Thomas Weiss bedanken. Wir danken Sven Hein fiir seine
hervorragenden Metamaterial-Illustrationen sowie Hedi Gri-
beldinger und Monika Ubl fiir technische Unterstiitzung. Diese
Arbeiten wurden finanziell von der Deutschen Forschungsge-
meinschaft (SPP1391, FOR 557) und dem BMBF (13N10146)
unterstiitzt.
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