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等离子体四聚体中法诺共振的调制
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摘要 利用时域有限差分法（FDTD）模拟研究了纳米环四聚体和双开口劈裂纳米环四聚体两种结构中的法诺共振现

象及其近场分布。研究结果表明，纳米环四聚体的消光光谱中可以观察到一个明显的法诺共振，双开口劈裂纳米环

四聚体的消光光谱中可以观察到双重法诺共振，在消光光谱中新出现的法诺共振的起因是四聚体中的劈裂纳米环形

成了暗的四极共振模式。通过调整四聚体中纳米环间夹角和间距的大小，可以很大的调谐法诺共振的光谱位置和调

制深度。研究结果对纳米环四聚体和双开口劈裂纳米环四聚体这两种结构应用于表面增强拉曼散射和生物传感等

方面具有重要的指导意义。
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Abstract The finite difference time domain method (FDTD) is used to investigate the phenomenon of Fano
resonance and near field distribution in the quadrumer clusters comprising nanorings or split nanorings with
two gaps. The calculation results show that one prominent Fano resonance is observed in the extinction spectra
of quadrumer cluster composed of nanorings and double Fano resonances are obversed in the quadrumer
cluster comprising of split-nanorings. The new Fano resonance appearing in the spectra is caused by the split
nanorings in quadrumer cluster forming the dark quadrupole mode. The spectral position and modulation depth
of Fano resonance can be largely tuned by adjusting the angle and separation of the nanorings. These results can
be used as guideline in multiwavelength surface-enhanced Raman scattering and biosensing.
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1 引 言
表面等离激元（SP）是金属结构表面自由电子在入射光激励下的共谐振荡，主要存在有两种形式，一种

是在金属纳米结构与介质的界面上激发并可以沿界面传播的表面等离激元，通常称作传导表面等离激元

（SPP）,另一种是金属纳米颗粒的自由电子振荡受结构尺度限制，称为局域表面等离激元（LSP），局域表面等

离激元对金属纳米结构的尺寸，形状还有周围的介电环境变化十分敏感 [1-2]。近年来，不同形状的金属纳米

颗粒的光学性质受到越来越多研究者的关注，如纳米球 [2]、纳米盘 [3]、纳米棒 [4-5]等。由于这些金属纳米颗粒在

特定波长处能够激发局部表面等离激元共振，在金属纳米颗粒结构表面产生很强的电场，能够将光控制在
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纳米尺度上，因此在表面增强拉曼散射(SERS)[6-7]、生物传感 [8-9]、纳米天线 [10]、异常透射 [11-13]等方面有广阔的

应用前景。贵金属纳米环由于具有较大的腔体积，环中可以产生非常均匀的电场 [14]，而劈裂的贵金属纳米环

由于破坏结构的对称性能够产生多极的局部表面等离激元共振，并且在开口处有巨大的电场增强 [15-16],引起

了人们的广泛研究。当两个或多个贵金属纳米颗粒放置紧密时，它们的局部表面等离激元通过近场相互作

用耦合，可以产生新的局域等离子激元杂化模式。当这些纳米颗粒结构间的近场耦合被合理控制时，纳米

颗粒结构中就能产生法诺共振干涉效应 [17]。最初提出法诺共振效应是用于理论解释在原子分子光谱中出现

一种非对称线型的现象 [18]，随后在其他许多量子系统中也观测到了法诺共振现象。法诺共振的本质是能量

从初始态转移到最终态所通过的两条不同途径间的干涉 [19-20]。在表面等离激元体系中，金属纳米颗粒的偶

极共振可以与入射光场直接耦合，被称为超辐射模式（亮模式），亮模式的辐射损耗很强因而具有较大辐射

展宽，类似原子体系的连续态能带。而有些金属纳米颗粒的多极共振模式不能被入射光场直接激发，被称

为亚辐射模式（暗模式），暗模式辐射损耗很弱因此辐射展宽很窄，类似于分立能级 [19,21]。当这些亮模式与暗

模式通过近场相互作用耦合，在光谱中就可以出现法诺共振的不对称线型。换句话说，光谱中出现狭窄法

诺凹槽的起因是相位相反的亮模式和暗模式在光谱中重叠，在亮模式和暗模式间产出杂化和相消干涉 [22]。

与标准的等离激元共振相比在法诺共振光谱位置处的辐射阻尼受到了有效抑制，导致光谱更加精细，可以

极大提高传感质量因子（FoM）。入射光能量可以有效局限在结构周围从而在结构表面有更大的电场增

强。最近研究者已经设计出各种基于局部表面等离激元共振实现法诺共振的系统 ,如纳米球壳颗粒簇 [22]、双

开口劈裂纳米环颗粒簇 [23]、纳米环盘系统 [24-25]等，并且被广泛运用于光学开关与电光调制 [26]、慢光传输 [27-28]、

多波段增强红外吸收 [29]等方面。

本文研究了纳米环四聚体和双开口劈裂纳米环四聚体两种结构中的法诺共振现象。在纳米环四聚体

结构中只出现了一个法诺共振，相比之下，双开口劈裂纳米环的四极共振暗模式与偶极共振亮模式间的能

隙很小，双开口劈裂纳米环四聚体结构中可以产生双重法诺共振。通过调节四聚体中环的几何参数，可以

对法诺共振调制深度及光谱位置进行调谐，同时给出了相应的近场增强与电流密度矢量分布图来解释法诺

共振形成及调制深度和光谱位置被调谐的原因。

2 计算方法
采用时域有限差分法(FDTD)模拟计算了两种四聚体结构的消光光谱、近场增强和电流密度矢量分布，

其中 Yee元胞尺寸为 2 nm× 2 nm× 2 nm，在模拟中，金纳米环或双开口劈裂纳米环在不同波长下的介电常

数取自实验数据 [30]，周围介质假设为水，折射率 n=1.33。计算中各个方向皆采用了完全匹配层(PML)吸收边

界。近场增强和电流密度矢量分布图所计算的位置是四聚体结构的中间截面。

3 计算结果及分析
3.1 纳米环四聚体中的法诺共振现象

图 1(a)为纳米环(黑线)和双开口劈裂纳米环(红线)的消光光谱，其中入射光偏振方向沿 x轴，纳米环的

入射光为正入射，双开口劈裂纳米环的入射光为侧入射。图 1(a)右上角的两个插图分别表示纳米环和双开

口劈裂纳米环的几何结构示意图，环外径 R=80 nm，环宽度W=30 nm，缺口宽度 G=30 nm，厚度为 30 nm，从

图 1(a)中的消光光谱可看出纳米环在 1080 nm处激发起偶极共振模式，双开口劈裂纳米环在侧入射情况下

在 1060 nm和 1310 nm处出现共振峰分别为偶极和四极共振模式。纳米环和双开口劈裂纳米环在共振峰处

的电荷分布如图 1(a)中插图所示。由于劈裂纳米环的两个半弧之间形成了反成键模式，双开口劈裂纳米环

的偶极共振模式与纳米环的偶极共振模式相比出现了蓝移。双开口劈裂纳米环的四极共振模式是暗模式，

这个暗模式与入射光场的耦合很弱且不能在正入射情况下激发 [31]。另外从图 1(a)的消光光谱可以看出双开

口劈裂纳米环的偶极共振模式和四极共振模式间的能隙很小，这就使得劈裂纳米环四极共振模式可以应用

于法诺共振的形成 [23]。图 1(b)是纳米环四聚体的结构示意图，四聚体中上下两个纳米环与中间两个纳米环

的间距和夹角分别为 S和 q，其他的结构参数与图 1(a)中纳米环的结构参数保持一致，在接下来的讨论中，以

下参数保存不变：R=80 nm，W=30 nm，G=30 nm，环的厚度设定为 30 nm。
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纳米颗粒的间距强烈影响纳米颗粒间的局部表面等离激元耦合的强弱，因此通过改变纳米环四聚体中

纳米环的间距 S可对结构中的法诺共振进行调制。设定纳米环四聚体中上下两环与中间两环的夹角 q为

60°，图 2(a)为纳米环间距 S从 10 nm增大到 50 nm时的纳米环四聚体的消光光谱。从图 2(a)中可看出纳米

环四聚体的消光光谱中出现了明显的法诺共振现象。随着纳米环间距 S的增大，法诺共振的调制深度减弱，

法诺共振的光谱位置也发生了蓝移。与 Fan等 [20]所研究的纳米球壳四聚体相比，本文中纳米环四聚体的纳

米环直径比纳米球壳小，纳米环的间距也比纳米球壳的间距大，但是纳米环四聚体的法诺共振调制深度却

比纳米球壳的法诺共振调制深度更深。

图 2 (a)不同纳米环间距 S时的纳米环四聚体的消光光谱 ; (b)~(e)纳米环四聚体的近场增强和电流密度矢量分布图

Fig.2 (a) Extinction spectra of the nanoring quadrumer clusters width different separations S; (b)~(e) near-field

enhancement and current density vector distributions of quadrumer clusters composed of nanorings

为了进一步分析法诺共振形成的物理机制及调制深度减弱和光谱位置发生蓝移原因，得到了纳米环四聚

体的亮模式和暗模式近场增强和电流密度矢量分布图，如图 2(b)~(e)所示。图 2(b)、(c)为间距 S=30 nm的纳

米环四聚体在波长 l为 967 nm和 1304 nm处[图 2(a)中绿色箭头处]的近场分布图，从图 2(b)、(c)可以看出四聚

体中的纳米环均为偶极共振模式，在图 2(b)中上下两个纳米环的偶极共振模式起主要作用，中间两纳米环的

偶极共振模式较弱。图 2(c)中的情况正好与图 2(b)相反，中间两个纳米环的偶极共振模式较明显，并且中间

两个纳米环间有强的耦合作用。在图 2(b)、(c)中，四聚体中的纳米环偶极矩振荡同向，辐射场产生相长干

涉，使得光谱具有很大的线宽，从而形成了超辐射亮模式。图 2(d)、(e)分别为 S=10 nm和 50 nm的纳米环四

聚体在法诺共振凹槽处的近场分布图。从图 2(d)、(e)中可以看出在四聚体中的纳米环都是偶极共振模式，

但是上下两个纳米环的偶极矩振荡方向与中间两纳米环的偶极矩振荡方向相反，使得上下两个纳米环与中

间两纳米环之间的偶极矩相互抵消，纳米环四聚体剩余的偶极矩几乎为零，导致了亚辐射暗模式的形成。

当这个暗模式在光谱中与亮模式相互重叠，两种模式间就会产生相消干涉从而导致在光谱中出现法诺共

振。随着四聚体中纳米环间距 S的增大，纳米环间的表面等离激元相互作用减少导致局部表面等离激元的

图 1 (a)纳米环和双开口劈裂纳米环的消光光谱 ; (b)纳米环四聚体示意图

Fig.1 (a) Extinction spectra of the nanoring and double gap split-nanoring; (b) schematic illustration of the nanoring

quadrumer clusters
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耦合减弱，法诺共振的光谱位置产生了蓝移，与此同时法诺共振的调制深度也减弱 [32]。

当固定上下纳米环与中间两个纳米环的间距 S不变，通过改变上下纳米环环与中间两个纳米环间的

夹角 q大小，可以对纳米环四聚体结构中的法诺共振进行调制。图 3(a)是纳米环间的夹角 q从 60°增大到

120°时的纳米环四聚体的消光光谱，其中固定上下纳米环与中间两纳米环的间距 S=30 nm。从消光光谱中

可看出法诺共振的调制深度强烈依赖于纳米环四聚体中纳米环间的夹角 q大小，随着夹角 q增大，法诺共振

的调制深度逐渐减弱最后变得不明显。当纳米环间夹角 q=90°时，由于结构的旋转对称性纳米环四聚体的

光谱响应不随入射光偏振方向变化而变化。

为了解释纳米环四聚体光谱响应随纳米环间夹角 q变化的原因，得到了不同夹角 q的纳米环四聚体的

近场增强和电流密度矢量分布图，如图 3(b)~(e)所示。图 3(b)、(c)分别为 q=90°、120°时纳米环四聚体在波

长 l=1204 nm 和 l=1260 nm 的共振峰顶点处 [图 3(a)中绿色箭头处]的近场分布图，从近场分布图可以看出

四聚体中的纳米环均为偶极共振模式，所有纳米环的偶极矩振荡同向，从而形成了亮模式。同时随着 q的增

大纳米环间的等离激元耦合也增强。图 3(d)和(e)分别为 q=60°和 q=90°的纳米环四聚体在法诺共振凹槽处

的近场分布图，在四聚体中，上下两个纳米环的偶极矩振荡方向与中间两个纳米环的偶极矩振荡方向相反，

两者间偶极矩相互抵消，从而形成了暗模式。当纳米环夹角 q增大，纳米环四聚体的亮模式产生红移，在法

诺共振凹槽处的辐射阻尼迅速减小，导致了法诺共振的调制深度减弱。

3.2 双开口劈裂纳米环四聚体中的法诺共振现象

劈裂纳米环由于破坏其结构的对称性能够产生多极的局部表面等离激元共振，在劈裂纳米环的开口处

有巨大的电场增强。从图 1(a)中双开口劈裂纳米环的消光光谱可以看出，劈裂纳米环的偶极共振模式和四

极共振模式间的能带宽度很小，使得劈裂纳米环四极共振模式可应用于法诺共振的形成。因而本文对双开

口劈裂纳米环四聚体的光学性质进行了进一步研究，其中双开口劈裂纳米环的缺口宽度 G为 30 nm，入射光

正入射电场偏振方向沿 x轴方向。图 4(a)为不同劈裂纳米环间距 S时的双开口劈裂纳米环四聚体的消光光

谱。与纳米环四聚体相比，双开口劈裂纳米环的消光光谱中出现了双重法诺共振，使得双开口劈裂纳米环

四聚体特别适合于多波段生物传感和表面增强拉曼散射(SERS)等方面的应用。从图 4(a)中可以看出随着

劈裂纳米环间距 S增大，劈裂纳米环四聚体的亮模式出现了蓝移，两个法诺共振的调制深度明显减弱，高能

量处的第一个法诺共振的光谱位置出现了蓝移，而低能量处的法诺共振的光谱位置几乎没有偏移。

为了解释上述现象，进一步得到了双开口劈裂纳米环四聚体的近场增强和电流密度矢量分布，如图 4(b)~(g)
所示。图 4(b)、(c)分别为间距 S=30nm的双开口劈裂纳米环四聚体在波长 l=1000nm和 1428nm[图 4(a)绿色箭头]
处的近场分布图，四聚体中劈裂纳米环的两半弧被激发偶极共振且振荡同向形成反成键模式，图 4(b)的双开

口劈裂纳米环四聚体的近场分布图类似于图 2(b)中纳米环四聚体近场分布图，上下两个双开口劈裂纳米环

偶极共振模式比中间的劈裂纳米环的偶极共振模式明显，在图 4(c)中四聚体中间两个劈裂纳米环偶极共振

模式起主要作用，同时由于局部表面等离激元的耦合作用，上下两个劈裂纳米环靠近中间两个劈裂纳米环

图 3 (a)不同夹角 q时的纳米环四聚体消光光谱 ;(b)~(e)纳米环四聚体的近场增强和电流密度矢量分布图

Fig.3 (a) Extinction spectra of the nanoring quadrumer clusters with different angles q; (b)~(e) near-field enhancement

and current density vector distributions of quadrumer clusters composed of nanorings
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的两个半弧也激发起了偶极共振。在图 4(b)、(c)中，四聚体中所有的双开口劈裂纳米环的偶极矩振荡同向

导致亮模式的形成。图 4(d)、(e)分别为环间距 S=10 nm和 50 nm的双开口劈裂纳米环四聚体在第一个法诺

共振波长处的近场分布图，与图 2(d)、(e)相似，四聚体中所有的劈裂纳米环均为偶极共振模式，上下两个劈

裂纳米环环的偶极矩振荡方向与中间两个劈裂纳米环的偶极矩振荡方向相反，两者间的偶极距相互抵消，

导致了第一个暗模式的形成。随着间距 S的增大，劈裂纳米环间的局部表面等离激元耦合减弱，导致了第一

个法诺共振的调制深度减弱同时光谱位置产生蓝移。图 4(f)、(g)分别为间距 S=10 nm和 50 nm的双开口劈

裂纳米环四聚体在第二个法诺共振波长处的近场分布图。从图 4(f)和(g)中四聚体的电流密度矢量分布可

以看出上下两个劈裂纳米环激发起四极共振模式，导致了四聚体形成了新的暗模式。这个新的暗模式与亮

模式在光谱中重叠导致了第二个法诺共振的形成。由于上下两个劈裂纳米环的几何参数没有改变，所以随

间距 S的增大，第二个法诺共振的光谱位置没有发生偏移，但是劈裂纳米环间的局部表面等离激元耦合减

少，同时上下两劈裂纳米环在缺口处的近场增强也明显减弱，导致了第二个法诺共振调制深度减弱。

双开口劈裂纳米环四聚体的消光光谱与夹角 q的变化关系如图 5(a)所示，劈裂纳米环的间距 S=30 nm。

从图 5(a)中的消光光谱可以看出改变劈裂纳米环间夹角 q的大小可以对大幅度地调制法诺共振的光谱位置和

调制深度。随着劈裂纳米环间夹角 q增大，四聚体的亮模式出现红移并且其光谱宽度也变窄，第一个法诺共振

的调制深度迅变浅最后变得不明显，而第二个法诺共振的光谱位置没有产生偏移，但是第二个法诺共振的调

制深度却出现了由浅变深的过程。

图 5 (a)不同夹角 q时的双开口劈裂纳米环四聚体消光谱 ; (b)~(e)双开口劈裂纳米环四聚体不同夹角 q的近场分布

Fig.5 (a) Extinction spectra of the quadrumer clusters composed of split nanorings with two gaps with different angles q;

(b)~(e) near-field distribution properties of quadrumer clusters with different angles q

为了解释这些法诺共振现象，得到了如图 5(b)~(e)所示的双开口劈裂纳米环四聚体在法诺共振处的近

图 4 (a) 不同劈裂纳米环间距 S时的双开口劈裂纳米环四聚体消光光谱 ; (b)~(g)双开口劈裂纳米环四聚体在不同波长处的近

场分布

Fig.4 (a) Extinction spectra of the quadrumer clusters composed of split narorings with two gaps versus separation S;

(b)~(g) near-field distribution properties of quadrumer clusters at different wavelengths
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场增强和电流密度矢量分布图。图 5(b)是夹角 q=60°的双开口劈裂纳米环四聚体在 l=1090 nm[图 5(a)绿色

箭头]处的近场分布图。从图 5(b)中可以看出，四聚体中的上下两劈裂纳米环总的偶极矩与中间两劈裂纳米

环总的偶极矩方向相反，两者的偶极矩相互抵消导致了第一个暗模式的形成。图 5(c)~(e)分别为夹角 q=
60°，90°,120°的双开口劈裂纳米环四聚体在第二个法诺共振光谱位置处的近场分布图。从图 5(c)~(e)的近

场增强和电流密度矢量分布图中可以看出，四聚体中上下两个劈裂纳米环激发起了四极共振模式导致了第

二个暗模式的形成，这个暗模式与亮模式间产生相消干涉，导致在光谱中出现了第二个法诺共振。随着劈

裂纳米环间夹角 q逐渐增大，四聚体的亮模式产生了红移，上下两个劈裂纳米环形成的四极共振模式逐渐增

强，劈裂纳米环四聚体的净偶极矩逐渐减少，导致第二个法诺共振调制深度逐渐变深。由于上下两个劈裂

纳米环的几何参数没有改变，所以第二个法诺共振的光谱位置没有出现偏移。

4 结 论
应用时域有限差分法研究了纳米环四聚体中纳米环的间距和夹角变化对其法诺共振的影响及其近场

分布。研究结果表明，随着纳米环间距和夹角增大，纳米环四聚体结构中的法诺共振调制深度逐渐减弱并

且光谱位置也出现蓝移。进一步还研究了双开口劈裂纳米环四聚体中劈裂纳米环的间距和夹角变化对法

诺共振的调制及其近场分布的影响，计算结果显示，双开口劈裂纳米环四聚体结构能够产生双重法诺共振，

随着劈裂纳米环的间距增大，双开口劈裂纳米环四聚体中两个法诺共振的调制深度均减弱，第一个法诺共

的振光谱位置产生了蓝移而第二个法诺共振没有偏移。当劈裂纳米环间的夹角增大，第一个法诺共振调制

深度显著减弱并且光谱位置产生蓝移，而第二个法诺共振的光谱位置没有偏移，但是法诺共振的调制深度

却明显变深。因此通过对纳米环的间距和夹角的设计，可以使纳米环和劈裂纳米环四聚体结构产生更加明

显和精细的法诺共振线型，在结构中产生更强的局域电磁场增强，以满足其在纳米光子学领域的应用。
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