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等离子体八聚体中多重法诺共振现象的研究

黄运欢 薛保平
太原理工大学物理与光电工程学院新型传感器与智能控制教育部重点实验室 , 山西 太原 030024

摘要 利用时域有限差分法(FDTD)研究了纳米环八聚体和劈裂纳米环八聚体的消光光谱及其近场分布。研究结果

表明，当入射光偏振方向不同时，纳米环八聚体和劈裂纳米环八聚体都产生法诺共振现象，通过调整八聚体外部 4个

纳米环间夹角的大小，不仅可以使纳米环八聚体和劈裂纳米环八聚体产生多重法诺共振，还可以对法诺共振的调制

深度及共振波长进行调谐 ,以满足在表面增强拉曼散射、生物分子或化学分子探测中的应用。
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Research of Mutiple Fano Resonances in Plasmonic Octamer Clusters
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Abstract The extinction spectra and distribution of electric near field of the octamer clusters composed of nanorings
and split nanorings are calculated by using the finite-difference time-domain method (FDTD). The results show that
the Fano resonances are generated in the plasmonic octamer clusters composed of nanorings and split nanorings
with different incident light polarizations. In addition, multiple Fano resonances can be generated and the modulation
depth and resonance wavelength of Fano resonances can be tuned by adjusting the angle of the external ring of the
plasmonic octamer clusters. These results can be used in Raman scattering, biological and chemical molecule
detection.
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1 引 言
近年来，金属纳米颗粒的局域表面等离激元共振(LSPR)受到研究者极大关注。金属纳米颗粒的局域表

面等离激元能与光发生强烈相互作用，能够在纳米尺度上对光进行调控，因此成为光子和电子间的桥梁，为

构建亚波长集成光子器件应用于量子通信和信息处理提供了机会。局域表面等离激元的共振频率对金属

纳米结构几何形状、大小及所处的介电环境十分敏感 [1-4]。当入射光频率与金属纳米颗粒表面自由电子集体

振荡频率相同时，金属纳米颗粒可以产生消光和近场增强效应，这些效应可被应用于纳米天线 [5-8]、非线性光

学 [9-10]、太阳能收集 [11]等。通过改变金属纳米颗粒的大小、间距及相邻金属纳米颗粒间的放置形态，可以控制

金属纳米结构共振模式间的耦合，使得谱线窄化，同时也可调制金属纳米结构局域表面等离子体共振的共

振峰位置和电磁场增强效应 [4-5]。研究发现简单的金属纳米颗粒如纳米棒 [12-13]、纳米盘 [14]、纳米三角形 [15]等可

以产生明显的偶极共振模式 ,与这些简单的金属纳米颗粒相比 ,金属纳米环具有较大的腔体积，并且可以在

金属纳米环中产生均匀的电场 [16]，而劈裂的金属纳米环由于结构对称性被打破，能够在缺口处产生巨大的电

磁场增强，具有丰富的多极表面等离激元共振特性 [17]，从而引起广泛研究。当两个或多个纳米环构成复杂金

属纳米结构时，金属纳米结构间的等离激元可以通过近场的相互作用进行耦合，引起一系列杂化等离激元
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模式。当合理地设计复杂金属纳米结构及控制纳米颗粒间的近场耦合时，复杂金属纳米结构就能展现出法

诺共振干涉效应。目前研究人员已经设计了许多复杂纳米结构如环-盘纳米腔 [18]、纳米核-壳结构 [19-21]、石棚

结构 [22]、纳米颗粒簇 [23-26]等来实现和调制法诺共振。在等离子体纳米结构中的法诺共振起因于亚辐射模式

(暗模式)和超辐射模式(亮模式)间的相消干涉出现特别窄且不对称的线形。亚辐射模式的偶极矩为零或几

乎为零，不能被入射光直接激发，因此辐射阻尼很小，光谱展宽很窄，而超辐射模式拥有有限的偶极矩，能与

入射光相互作用，辐射阻尼很大，光谱展宽也很大。与简单金属纳米颗粒的等离激元共振相比法诺共振具有

更窄且更为精细的谱线宽度和更大的电磁场增强，因此法诺共振广泛应用于生物传感 [27]、慢光传输器件 [28]、光

学调制开关 [29]、表面增强拉曼散射(SERS)[30-31]等方面。为更好地产生和调制法诺共振，可采用改变复杂金属

纳米结构中纳米颗粒的数量、材料、大小及纳米颗粒间的间距，或破坏复杂金属纳米结构对称性等方法 [26]。

本文设计了金纳米环八聚体和劈裂纳米环八聚体两种复杂金属纳米结构，通过时域有限差分法

(FDTD)模拟研究了两种八聚体中的法诺共振现象。金纳米环八聚体在入射光偏振方向不同时，能在光谱

中产生不同的法诺共振现象，同时调节外部 4个纳米环与中间两个纳米环间夹角的大小，可以出现双重法诺

共振现象。当入射光偏振方向不同相应地改变劈裂纳米环缺口方向时，劈裂纳米环八聚体的光谱中出现多

重法诺共振现象，同样改变外部 4个劈裂纳米环与中间两个劈裂纳米环间夹角的大小，可以同时调制每个法

诺共振的光谱位置及调制深度。这些理论结果为相关的实验研究纳米环八聚体和劈裂纳米环八聚体在表

面增强拉曼散射和生物传感应用方面提供了比较有价值的理论指导。

2 计算方法与结构模型
FDTD是用有限差分式替代时域麦克斯韦旋度方程中的微分式，得到场分量的有限差分式。可以仿真

不同形状的结构，通过一次时域分析计算，即可借助傅里叶变换获得整个频段范围内的频率响应，实时反馈

电磁场的空间分布。FDTD作为最有效的电磁计算方法已经被广泛应用于模拟电磁波的传播、散射、耦合和

辐射等特性的数值求解。利用 FDTD 计算纳米环八聚体和劈裂纳米环八聚体两种纳米结构的消光光谱及

其近场增强和电流密度矢量分布，在模拟计算过程中，入射光方向垂直 x-y平面(正入射)，计算中结构的各

个方向皆采用完全匹配层(PML)吸收边界来模拟开放空间，金属材料选取金，金的介电常数取自实验结果 [32]，

网格精度为 2 nm×2 nm×2 nm，媒质为水，折射率 n=1.33，所有的近场增强和电流密度矢量分布都是计算纳

米结构的中间截面。

图 1 (a) 纳米环八聚体的结构示意图 ; (b) 纳米环(黑线)和劈裂纳米环(红线)的消光光谱，插图为纳米环和劈裂纳米环的

几何结构 ; (c)(d) 劈裂纳米环近场分布图

Fig.1 (a) Schematic of plasmonic octamer clusters composed of nanorings; (b) extinction spectra of nanoring (black) and

split-nanoring (red), the inset represents the geometrical structure of the nanoring and split-nanoring; (c)(d) near-field

distribution of split-nanoring

选取纳米环八聚体结构模型作为代表，结构模型如图 1(a)所示，劈裂纳米环八聚体的结构模型参数与

纳米环八聚体模型结构基本相同，图中W表示宽度，R表示半径，S表示纳米环间的间距，H表示纳米环的高

度，θ 表示外部 4个纳米环与 x轴上纳米环间的夹角大小，图 1(b)为入射光偏振方向均沿 x轴时纳米环(正入

射)和劈裂纳米环(侧入射)的消光光谱，图 1(b)右上角的两个插图分别表示纳米环和劈裂纳米环的几何结

构，其中W=30 nm，R=80 nm，H=40 nm，S=20 nm，G表示劈裂纳米环缺口的大小，G=30 nm。在以下的讨论
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中以上参数保持不变。从图 1(b)中的消光光谱可以看出，入射光正入射情况下，纳米环在波长 λ =1080 nm
处可激发偶极共振模式，而劈裂纳米环在入射光侧入射时激发两种共振模式，分别为偶极和四极共振模式，

相应的近场分布如图 1(c)、(d)所示，其中劈裂纳米环的四极共振模式是暗模式，其与入射光场的耦合很弱，

不能在入射光正入射时激发。从图 1(b)中劈裂纳米环的消光光谱可以看出，劈裂纳米环的偶极共振和四极

共振间的能带间隙很小，这为劈裂纳米环四极共振模式应用于法诺共振的形成提供了条件 [17]。

3 结果及讨论
3.1 金纳米环八聚体中的法诺共振现象

设计了在金纳米环四聚体外部增加 4个纳米环构成金纳米环八聚体的结构，通过改变外部 4个纳米环

间的夹角大小，研究了金纳米环八聚体中的法诺共振现象。图 2(a)是入射光正入射偏振方向沿 x轴时纳米

环八聚体的消光光谱随纳米环间夹角 θ 变化的关系，从消光光谱中可以看出，通过调整纳米环间的夹角 θ 可

以对法诺共振进行强烈的调谐。当纳米环间的夹角 θ =60°时，纳米环八聚体中只产生了一个法诺共振，而

随着纳米环间夹角 θ 的增大，这个法诺共振的光谱位置出现红移并且其调制深度也减弱；当纳米环间的夹

角 θ 增大到 120°时，纳米环八聚体在消光光谱的高能量处产生了一个新的法诺共振。为了解释纳米环八聚

体中的法诺共振现象，研究了不同夹角 θ 的纳米环八聚体的近场分布。图 2(b)、(c)分别为 θ =60°时纳米环

八聚体在波长 λ为 910 nm 和 1580 nm 处的近场分布图，它们相应的光谱位置如图 2(a)中的绿色箭头所示。

从图 2(b)、(c)可以看出纳米环八聚体中的纳米环均激发偶极共振模式，所有纳米环的偶极共振同向，具有大

的光谱线宽和辐射阻尼，导致超辐射亮模式的形成。图 2(c)中纳米环间局部表面等离激元强烈的相互耦合

作用使得纳米环间的电磁场强度产生巨大的增强。图 2(d)~(f)分别为纳米环间夹角 θ =60°，90°，120°时，纳

米环八聚体在低能量处法诺共振的近场分布，从图 2(d)~(f)可知在纳米环八聚体中间 x轴上的两个纳米环

的偶极共振方向与周围 6个纳米环的偶极共振方向相反，这两部分纳米环总的偶极矩相互抵消，具有弱的辐

射阻尼，导致了亚辐射暗模式的形成。这个亚辐射暗模式与超辐射亮模式间产生相消干涉，形成了图 2(b)
中在消光光谱低能量处的法诺共振。随着纳米环间夹角 θ 的增大，纳米环八聚体中纳米环间的耦合逐渐增

强，法诺共振光谱位置出现红移，但是在法诺共振处纳米环八聚体的净偶极矩却随着夹角 θ 增大而增大，因

此法诺共振的调制深度逐渐减弱。当纳米环间的夹角 θ =120°时，纳米环八聚体在波长 λ =1015 nm的光谱

位置(黄色箭头)处产生了一个新的法诺共振，其近场分布如图 2(g)所示，可将纳米环八聚体分为中间 4个纳

米环和周围 4个纳米环两个部分；中间的 4个纳米环在 x轴上的两个纳米环的偶极共振方向与在 y轴上的两

个纳米环的偶极共振方向相反，而周围 4个纳米环的偶极矩相互抵消，此时纳米环八聚体总的偶极矩几乎为

零，导致在高能量处形成了新的亚辐射暗模式。这个新的亚辐射暗模式与超辐射亮模式在光谱中相互重

叠，使得波长 λ =1015 nm处形成了新的法诺共振。

图 2 (a) 纳米环八聚体的消光光谱与夹角 θ 的关系 ; (b)~(g)不同夹角 θ 的纳米环八聚体的近场增强和电流密度矢量分布

Fig.2 (a) Extinction spectra of the plasmonic octamer clusters composed of nanorings as a function of the angle θ ;

(b)~(g) near-field enhancement and current density vector distribution of plasmonic octamer clusters composed of

nanorings with different angle θ

3



52, 062401(2015) 激光与光电子学进展 www.opticsjournal.net

062401-

入射光偏振方向改变对纳米环八聚体中的法诺共振现象有重要影响。当入射光偏振方向沿 y轴时，变

化纳米环间夹角 θ 的大小可以对纳米环八聚体中的法诺共振进行调谐。图 3(a)为纳米环八聚体的消光光谱

与纳米环间夹角 θ 的关系。从图 3(a)中可以看出，不同夹角 θ 的纳米环八聚体消光光谱中都出现了明显的

法诺共振，随着纳米环间夹角 θ 的增大，纳米环八聚体超辐射亮模式的光谱展宽逐渐增大，纳米环八聚体在

光谱低能量处的法诺共振出现了蓝移，其调制深度也逐渐增加。当纳米环间夹角 θ =60°时，纳米环八聚体

在光谱高能量处产生了一个新法诺共振(粉色箭头)；当纳米环间夹角 θ 增大到 120°时，在光谱更高的能量处

产生了另一个新的法诺共振(黄色箭头)。为了解出现在消光光谱中的法诺共振现象，调查了纳米环八聚体

不同波长处的近场分布，图 3(b)、(c)分别为纳米环间夹角 θ =120°时在入射光波长 λ 为 910 nm 和 1580 nm
处的近场分布图，从图中可知八聚体中的纳米环偶极共振方向都同向，表明这是典型的超辐射亮模式。纳

米环八聚体在低能量法诺共振处的近场分布如图 3(d)、(e)所示，从近场分布图中可以看出，纳米环八聚体中

间的 4个纳米环的偶极共振同向，外部 4个纳米环的偶极共振也同向，但是这两部分总的偶极矩振荡方向相

反且相互抵消，使得纳米环八聚体总的偶极矩几乎为零，导致了在低能量处亚辐射暗模式的形成。图 3(f)是
纳米环间夹角 θ =120°时的纳米环八聚体在高能量处的法诺共振近场分布图，纳米环八聚体在 x轴上的两个

环的偶极共振方向与周围的 6个纳米环偶极共振方向相反，两部分间总的偶极矩相互抵消，从而在波长 λ =
905 nm 处形成亚辐射暗模式。当纳米环间夹角 θ =60°时，纳米环八聚体在入射光波长 λ =1120 nm 处产生

了新的法诺共振 ,相应的近场分布如图 3(g)所示，从近场分布图中可以看出，纳米环八聚体外部 4个纳米环

激发了强的偶极共振模式，而中间的 4个纳米环只激发弱的偶极共振模式，外部 4个纳米环间的偶极矩相互

抵消导致纳米环八聚体在光谱高能量处形成亚辐射暗模式，此时的纳米环八聚体剩余偶极矩较大，所以法

诺调制深度较浅。

图 3 (a) 纳米环八聚体的消光光谱与夹角 θ 的关系 ; (b)~(g)不同夹角 θ 的纳米环八聚体的近场增强和电流密度矢量分布

Fig.3 (a) Extinction spectra of plasmonic octamer clusters composed of nanorings versus the angle θ ; (b)~(g) near-field
enhancement and current density vector distribution of plasmonic octamer clusters composed of nanorings

with different angle θ

以上结果表明纳米环八聚体结构与 Fan等 [20]研究的纳米球壳四聚体的法诺共振现象及 Liu等 [24]研究的

纳米环五聚体中法诺共振的调谐相比，不仅能够在不同的入射光偏振方向上产生双重法诺共振现象且法诺

共振的调制深度也明显增强，还可通过改变外部 4个纳米环的夹角大小对纳米环八聚体可产生的多重法诺

共振进行大范围调谐。

3.2 劈裂金纳米环八聚体中的多重法诺共振现象

由于劈裂纳米环的偶极共振和四极共振间的能带间隙很小，劈裂纳米环激发四极共振时在缺口处有很

强的电磁场增强，因此进一步研究了劈裂纳米环八聚体中的法诺共振现象。图 4(a)为缺口方向和入射光偏

振方向都沿 x轴时劈裂纳米环八聚体的消光光谱与环间夹角 θ 之间的关系。随着劈裂纳米环间夹角 θ 的增

大，第一个系列(绿色虚线)的法诺共振的调制深度逐渐增加，第二个系列(红色虚线)的法诺共振和第三个系

列(黄色虚线)的法诺共振的光谱位置出现了红移，并且调制深度逐渐减弱。为了解释劈裂纳米环八聚体能

够产生多重法诺共振现象的原因，绘制了相应法诺共振波长处的近场分布。图 4(b)、(c)分别为劈裂纳米环
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间夹角 θ 为 90°和 120°时劈裂纳米环八聚体在第一个法诺共振波长处的近场分布图，从图中可以看出，劈裂

纳米环八聚体中间在 x轴上的两个劈裂纳米环只激发了很弱的偶极共振模式，在外部的 4个劈裂环的偶极

共振方向与在中间 y轴上的两个劈裂纳米环的偶极共振方向相反，两者间的偶极矩相互抵消，导致了第一个

亚辐射暗模式的形成。随着环间夹角 θ 的增大，劈裂纳米环八聚体外部 4个劈裂纳米环与中间在 y轴上的

两个纳米环间的偶极矩相互抵消作用逐渐增强，劈裂纳米环八聚体总的偶极矩逐渐减小，从而使第一个法

诺共振调制深度增加。劈裂纳米环间夹角 θ 为 60°和 90°的八聚体在入射光波长 λ为 1075 nm和 1090 nm处

的近场分布如图 4(d)、(e)所示，劈裂纳米环八聚体中间在 x轴上的两个劈裂纳米环偶极共振方向与周围 6个

劈裂纳米环的偶极共振方向相反，两者间的偶极矩相互抵消，导致第二个弱辐射阻尼的亚辐射暗模式形

成。随着环间夹角 θ 的增大，劈裂纳米环间的耦合逐渐增强，第二个法诺共振的光谱位置出现了红移，但是

劈裂纳米环八聚体第二个暗模式的辐射阻尼逐渐增加，导致第二个法诺共振调制深度的降低。劈裂纳米环

八聚体在第三个法诺共振处的电场增强和电流密度矢量分布如图 4(f)、(g)所示，从图中可以看出劈裂环八

聚体中间在 x轴上的两个劈裂纳米环几乎没有激发偶极共振模式，而周围的 6个劈裂纳米环激发了强的四

极共振模式，形成了第三个亚辐射暗模式，当这个暗模式与亮模式在光谱中相互重叠发生相消干涉时，在消光

光谱中出现了第三个法诺共振。随着环间夹角 θ 变大，周围 6个纳米环间的耦合逐渐增强，第三个法诺共振光

谱位置出现了红移，而劈裂纳米环八聚体的净偶极矩逐渐增加导致了第三个法诺共振的调制深度逐渐降低。

图 4 (a) 劈裂纳米环八聚体的消光光谱与夹角 θ 的关系；(b)~(g)不同夹角 θ 的劈裂纳米环八聚体的近场增强和电流密度矢量分布

Fig.4 (a) Extinction spectra of the plasmonic octamer clusters composed of split-nanorings versus the angle θ ;
(b)~(g) near-field enhancement and current density vector distribution of plasmonic octamer clusters composed

of split-nanorings with different angle θ

进一步研究了劈裂纳米环缺口方向和入射光正入射偏振方向都沿 y轴时，劈裂纳米环八聚体的消光光

谱与环间夹角 θ 之间的关系。从图 5(a)中看以看出，随着环间夹角 θ 的增大，消光光谱中的法诺共振均出现

了蓝移，第一个系列(绿色虚线)的法诺共振调制深度逐渐增强。当劈裂纳米环间夹角 θ =90°时，劈裂纳米环

八聚体第二个系列(红色虚线)的法诺共振开始出现，并且随着 θ 的增大，第二个系列法诺共振的调制深度减

弱。而第三个系列(黄色虚线)的法诺共振的调制深度无明显变化。图 5(b)~(g)分别为劈裂纳米环八聚体相

应法诺共振处的近场分布图，从图 5(b)、(c)可以发现第一个系列亚辐射暗模式形成的原因是劈裂纳米环八

聚体周围 6个劈裂纳米环的偶极共振方向与中间在 x轴上的两个劈裂纳米环的偶极共振方向相反，随着夹

角 θ 的增大，劈裂纳米环八聚体总的净偶极矩减小，导致了第一个系列法诺共振调制深度增加。另外由于

劈裂纳米环环间的等离激元耦合减弱，该法诺共振出现了蓝移。图 5(d)、(e)分别为波长 λ =1070 nm 和 λ =
1040 nm 处的近场分布图，从图中可以看出劈裂纳米环八聚体中间在 x轴上的两个纳米环形成了四极共振

模式，周围的 6个劈裂纳米环激发了偶极共振模式，其中最外部的 4个劈裂纳米环总的偶极矩方向与中间 y

轴上的两个劈裂纳米环的偶极矩方向相反，两者间相互抵消，劈裂纳米环八聚体总的净偶极矩很小，导致了

第二个系列法诺共振的形成。第三个系列法诺共振处的近场分布如图 5(f)、(g)所示，当 θ =60°时劈裂纳米

环八聚体中间在 x轴上的两个劈裂纳米环及最外部 4个劈裂纳米环都激发了四极共振模式，而中间 y轴上两

个劈裂纳米环几乎没有激发共振模式，此时最外部 4个劈裂纳米环间的局部表面等离激元耦合十分强烈。当
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劈裂纳米环间夹角 θ =120°时，从图 5(g)中可以看出，劈裂纳米环八聚体中间在 x轴上的两个劈裂纳米环四极

共振逐渐减弱而最外部 4个劈裂纳米环四极共振逐渐增强且起主要作用。随着劈裂纳米环间夹角 θ 的增大，

劈裂纳米环八聚体最外部 4个劈裂纳米环间局部表面等离激元耦合逐渐减弱，第三个法诺共振出现了蓝移。

图 5 (a) 劈裂纳米环八聚体的消光光谱与夹角 θ 之间的关系 ; (b)~(g) 不同夹角 θ 的劈裂纳米环八聚体的近场增强和

电流密度矢量分布

Fig.5 (a) Extinction spectra of the plasmonic octamer clusters composed of split-nanorings versus the angle θ ;

(b)~(g) near-field enhancement and current density vector distribution of plasmonic octamer clusters composed of split-

nanorings with different angle θ

与纳米环八聚体相比，劈裂纳米环八聚体具有更丰富的光学特性，劈裂纳米环八聚体不仅能产生调制

深度更大的法诺共振，同时改变缺口方向和入射光偏振方向时最多能产生三重法诺共振。相比Dregely等 [26]

研究的等离子体聚合体中高阶法诺共振的激发和调制，本文中劈裂纳米环八聚体能激发更多重的法诺共振

现象并且对法诺共振的调制深度和光谱位置有更大调制范围。

金属纳米结构多重法诺共振可以在多个波段同时产生很强的局域电磁场增强效应，对于表面增强拉曼

散射应用领域，依据电磁场增强理论，表面增强拉曼散射增强因子取决于激发波长以及斯托克斯波长处局

域电磁场的场强大小，在法诺共振处在金属纳米颗粒间产生强烈的电磁场，称为热点，此时金属纳米结构具

有很强的局域电磁场增强效应，而这种电磁场增强效应又能够有效地提高分子的拉曼散射信号。高度局域

在金属纳米颗粒间的电磁场对金属纳米结构周围的电磁介质特性有着天然的敏感性，当周围环境介电常数

发生改变，如金属纳米结构表面有吸附物体时，其法诺共振位置将发生偏移 ,与此同时高度增强的电磁场增

大了共振模式与表面吸附物体的相互作用强度，从而增强了金属纳米结构对周围环境变化的敏感性 [33]。因

此利用提出的可产生多重法诺共振效应的体系，调整八聚体结构参数使得峰位匹配，可获得很大的表面增

强拉曼散射增强因子和对周围环境变化的敏感性。

4 结 论
利用 FDTD 分别对纳米环八聚体和劈裂纳米环八聚体两种结构的消光光谱和近场分布进行了研究。

研究结果表明在两种八聚体中产生不同的法诺共振现象，通过调整外部 4个环间夹角的大小及入射光的偏

振方向，纳米环八聚体中最多可以产生双重法诺共振，而劈裂纳米环八聚体最多可以产生三重法诺共振，此

外法诺共振的调制深度和光谱位置都可以被调谐。这些结果可指导纳米环八聚体及劈裂纳米环八聚体结

构的设计，以满足其在表面增强拉曼散射生物传感等方面的应用。
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