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周期性孔阵列金属表面附近的局域态密度
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摘要　研究了具有周期性孔阵列的金属表面附近的电磁局域态密度(EMＧLDOS),详细讨论了孔的填充因子和孔

内填充介质对EMＧLDOS的影响.相对于金属平板,具有孔阵列的金属表面附近的EMＧLDOS的共振峰会发生分

裂;随着填充因子的增加,横向表面等离子体激元的共振峰向低频方向移动,而纵向表面等离子体激元的共振峰向

高频方向移动.当孔内填充具有更大介电常数的材料时,EMＧLDOS谱中分裂的两个峰都会向低频方向移动,但低

频峰的移动相对于高频峰的更为显著.
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１　引　　言
由于可以用来描述自发辐射[１Ｇ２]和黑体能量密度,电磁态密度(EMＧDOS)一直是量子理论中一个非常重

要的基本概念,利用态密度[３]可以得到其他一些宏观物理量.例如,根据 EMＧDOS可以计算 Casimir
力[４Ｇ５],剪应力[６]以及无限大介质平板之间的热传输[７Ｇ１０]等.利用态密度也可以定性分析量子摩擦[１１Ｇ１６]、辐
射热传输[１７Ｇ２１]等一些物理过程.真空中的EMＧDOS只与电磁波角频率的平方成正比,然而,在调控自发辐

射率时,需要对真空中的EMＧDOS进行调节,通常最简单的方法就是在空间中放置介质板.由于电磁波在

介质板表面会发生反射,反射波与入射波之间的干涉会影响EMＧDOS在空间中的分布情况,因此介质板周

围空间中某点的EMＧDOS与该点到介质板的距离紧密相关[２２],这种情况下的态密度一般称为电磁局域态
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密度(EMＧLDOS).局域态密度对研究非均匀的物理体系有非常重要的作用,并在固体物理中得到了广泛

应用.在固体物理中,EMＧDOS通常可由格林函数的虚部得到[２３],然而,这种方法不适用于EMＧLDOS的计

算.２００３年,Joulain等[２２]利用格林函数导出了具有一般性的局域态密度公式,详细研究了金属铝表面附近

的EMＧLDOS,发现EMＧLDOS的计算公式也适用于材料的共振频率附近.在近场范围内,由于金属表面等

离子体激元的作用,局域态密度会有很大幅度的增强.此外,可以利用扫描近场光学显微镜从实验上测量

EMＧLDOS.
近年来,石墨烯的光学性质被广泛研究[２４Ｇ２７],可以利用石墨烯的化学势对其进行有效调控.利用这一

点,Messina等[２８]研究了石墨烯覆盖的SiC表面附近的EMＧLDOS,利用石墨烯的化学势对这种结构的EMＧ
LDOS进行调节.文献[２９]分别计算了金、银、铜、铝等金属的EMＧLDOS和珀赛尔系数,发现金属银具有更

高的珀赛尔系数.由于金属表面附近的局域态密度与金属本身的性质有关,局域态密度共振峰的频率取决

于金属的等离子体频率ωp,且金属的等离子体频率通常处于紫外波段,因此对于给定的金属,其表面附近的

EMＧLDOS很难改变.而与石墨烯/SiC结构不同的是,金属的等离子体频率远大于SiC的声子共振频率,石
墨烯等离子体激元与金属等离子体激元的共振频率相差太大,两者之间难以在相近的频率段耦合,故难以利

用石墨烯调节金属表面附近的局域态密度.近年来,零模波导技术在检测分子[３０Ｇ３２]方面得到了广泛应用.
零模波导结构主要由石英玻璃衬底及表面带有纳米量级直径通孔的金属层组成.金属层广泛采用铝,因为

铝具有短的光学趋肤深度及高的反射特性.但是由于金具有比铝更稳定的化学性质,同时金表面修饰化学

更加容易[３３],因此出现了用金代替铝的研究[３４].零模波导的主要原理是,当入射光从石英玻璃衬底开始照

射时,由于零模波导存在一个截止波长,因此大于该波长的光不能在波导中传输,而是在微孔入口处产生倏

逝波,即倏逝波在微孔中轴线方向呈指数衰减.这与近场EMＧLDOS有相通之处,根据零模波导的结构及

理论研究,本文研究了具有周期性孔的平面金属板表面附近的EMＧLDOS.详细研究了孔的填充比率、孔中

填充材料等因素对EMＧLDOS峰的影响.结果显示,通过改变孔中的填充因子以及填充材料,可以很好地

调节EMＧLDOS谱中峰的位置.

２　理论模型
研究模型如图１所示,在一金属板上钻有周期性排列的孔结构,其中黄色区域表示金属,白色区域表示

空气.金属和空气孔的介电函数分别用ε(ω)和εi表示,空气孔所占的体积比用填充因子f 表示.这种结

构表面附近的EMＧLDOS可以利用格林函数方法[２２]推导出来,它是由电场和磁场两部分贡献组成的,来自

于电场的贡献可以表示为
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式中d 为空间中某点到金属表面的距离;rs、rp 分别为s偏振和p偏振的反射系数;k０＝ １－κ２;κ＝cq/ω,
c为真空中的光速,ω 为角频率,κ＞１时表示电磁波的倏逝模式,κ＜１时表示电磁波的传播模式;q为平行

于金属表面的波矢分量,ρv(ω)＝ω２/(π２c３)为真空中的EMＧLDOS.将(１)式中的s偏振和p偏振的反射系

数进行互换就可以得到磁场的局域态密度,将电场和磁场的局域态密度相加可以得到总的局域态密度:
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根据Fresnel公式,s和p偏振的电磁波在金属表面的反射系数[２５Ｇ２６]分别为

rs＝
k０－ks
k０＋ks

, (３)

rp＝
k０εpeff－kp

k０εpeff＋kp

, (４)
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图１ 具有周期性孔阵列的金属平板结构示意图

Fig敭１ Structuraldiagramofmetalplatewithperiodicholearrays

式中ks＝ εpeff－κ２,kp＝ εpeff－εpeffκ２/εseff,εpeff、εseff分别为p偏振、s偏振下具有周期性孔阵列的金属板的有效

介电函数. 借助于有效介质理论中的MaxwellＧGarnett方法[３５],s偏振和p偏振下的有效介电函数分别为

εseff＝ε(ω)(１－f)＋εif, (５)

εpeff＝ε(ω)
εi(１＋f)＋ε(ω)(１－f)
εi(１－f)＋ε(ω)(１＋f)

, (６)

根据有效介质理论的适用性,填充因子的范围为０≤f≤０．５[３６Ｇ３７].(５)式和(６)式中金属的介电函数ε(ω)可
以利用Drude模型[３８]进行描述:

ε(ω)＝１－
ω２
p

ω(ω＋iγ)
, (７)

对于金属铝而言,它的等离子体频率ωp＝１．７４７×１０１６rads－１,阻尼因子γ＝７．５９６×１０１３rads－１.

３　具有周期性孔的金属平板表面附近的局域态密度
首先,研究填充因子f 的大小对EMＧLDOS的影响.图２给出了填充因子f 取不同值时,距离金属表

面１０nm处的EMＧLDOS随频率的变化关系,填充材料的介电常数ε＝１．０.从图２可以看出,具有周期性

孔阵列的金属板表面附近的EMＧLDOS峰会发生分裂,并且分裂后峰的位置会随着填充因子的增大而发生

移动,低频处的EMＧLDOS峰值向更低频率方向移动,且强度不断增大,而高频处的EMＧLDOS峰会向更高

频率方向移动且强度逐渐减弱.因此,打孔金属板可以方便地调节共振频率的位置,极大地扩展了金属在调

节自发辐射率、近场辐射热传输中的应用范围.

图２ 不同填充因子值下,距离金属表面１０nm处的EMＧLDOS随频率的变化关系

Fig敭２ EMＧLDOSat１０nmdistancefrommetalplatesurfaceversusfrequencyunderdifferentfillingfactors

图３给出了s偏振和p偏振的有效介电函数实部,以及填充因子f 取不同值时p偏振和s偏振反射系

数的虚部.为了有清晰的对比度,反射系数的虚部取了对数.将金属板打孔以后,金属板由原来的各向同性

变成各向异性,沿金属表面和垂直于金属表面的两个方向上的介电函数不同.从图３(a)可以看出,p偏振

的有效介电函数(红色点线)曲线为类洛伦兹线型,图中出现两个共振频率,即有两个等离子体激元共振模

式.由于近场范围内起主要作用的是电磁波的倏逝模式,此时传播模式的作用可以忽略,由(２)式可以看出,
倏逝模式中对EMＧLDOS有贡献的项来自于反射系数的虚部.块体金属板的反射系数的虚部在图３(b)和
图３(c)中给出,具有周期性孔阵列的金属板的反射系数的虚部在图３(d)和图３(e)中给出.由图３(b)可以

看出,当f＝０时,金属平板结构中存在很强的共振模式,表面等离子体激元的存在正是EMＧLDOS谱中共

振峰出现的原因.从图３(c)可以看出,s偏振的反射系数很弱,几乎没有起作用,这与金属只支持p偏振的

０７２４０１Ｇ３
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表面等离子体激元的结论是相符的.当f＝０．３时,周期性孔金属板结构中除了原来的表面等离子体激元模

式外,还产生了另外一种模式的表面等离子体激元,如图３(d)所示.这是由于各向同性的金属板在打孔以

后变成各向异性,表面等离子体激元既可以在金属表面存在(横向表面等离子体激元),又可以在金属与孔的

界面处存在(纵向表面等离子体激元).此时,s偏振的反射系数依然很小,如图３(e)所示,表明它对EMＧ
LDOS仍然没有贡献.

图３ (a)当f＝０．３时,s偏振和p偏振表面等离子体激元的有效介电函数实部随频率的变化;当f＝０时,
(b)p偏振和(c)s偏振表面等离子体激元的反射系数的虚部随频率的变化;当f＝０．３时,

(d)p偏振和(e)s偏振表面等离子体激元的反射系数的虚部随频率的变化

Fig敭３  a RealpartsofeffectivedielectricfunctionsforsＧandpＧpolarizedsurfaceplasmonpolaritonsversusfrequency
whenf＝０敭３ imaginarypartsofreflectioncoefficientsfor b pＧand c sＧpolarizedsurfaceplasmonpolaritons
versusfrequencywhenf＝０ imaginarypartsofreflectioncoefficientsfor d pＧand e sＧpolarizedsurface

plasmonpolaritonsversusfrequencywhenf＝０敭３

当光的频率满足ω＜ωp/２时,金属能够支持表面等离子体激元,对于给定的金属,它的等离子体频率

ωp 是一定的.对于金属平板而言,当满足Re[ε(ω)]＝－１时,金属平板结构中存在共振表面等离子体激元

模式,如图３(b)所示,对应的EMＧLDOS谱中有共振峰出现.由图３(a)可以看出,当填充因子f＝０．３时,具
有周期性孔结构的金属板p偏振下的介电函数曲线有两个满足Re[εpeff(ω)]＝－１的频率ω１ ＝８．３０１×
１０１５rads－１ 和ω２＝１．５３７×１０１６rads－１. 因此,周期性孔金属板结构存在两个共振等离激元模式,如
图３(d)所示.在金属板上打孔会降低金属的等离子体频率,因此原来由横向表面等离子体激元产生的共振

峰会向低频方向移动,并且随着填充因子的增加向更低的频率方向移动,而位于高频处的纵向表面等离子体

激元产生的共振峰会随着填充因子的增加向更高的频率方向移动.
当孔中填充不同的介质材料时,利用有效介质理论和(２)式得到EMＧLDOS随频率的变化关系,如图４

所示.取填充因子f＝０．３,介电常数分别为ε＝１．０(红色虚线)、ε＝６．０(蓝色点线)和ε＝１２．０(黑色实线),

EMＧLDOS峰分裂后,处于低频处的峰为modeI,处于高频处的峰为 modeⅡ.从图４可以看出,介电常数

增大时,modeI会向更低的频率方向移动,并且有一个比较大的频率移动范围(从８．３０１×１０１５rads－１到

３．５３０×１０１５rads－１);modeⅡ也会由于孔内填充更大介电常数的材料向低频方向移动,但 modeⅡ移动的

范围相对比较小(从１．５３７×１０１６rads－１到１．４１２×１０１６rads－１).相对于改变填充因子来说,改变填充介质

会同时降低横向和纵向等离子体激元的共振频率,其中横向等离子体激元的共振频率降低得更为明显,因
此,改变填充材料对modeI的调制更加显著.

当孔中填充不同材料时,EMＧLDOS峰的位置随填充因子的变化关系如图５所示.可以明显地看到,高
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图４ 当f＝０．３时,在不同介电常数下,

距离金属表面１０nm处的EMＧLDOS随频率的变化

Fig敭４ EMＧLDOSat１０nmdistancefrommetalplatesurface
versusfrequencyunderdifferentdielectricconstantswhenf＝０敭３

图５ EMＧLDOS谱共振峰的位置随

填充因子的变化

Fig敭５ ResonancepeakspositionofEMＧLDOS
spectrumversusfillingfactor

频处的峰会随着填充因子的增加缓慢地向更高频率方向移动,而低频处的峰随填充因子的增加向低频方向

移动.介电常数比较大的材料的EMＧLDOS峰频率比介电常数小的材料的低,这是因为介电常数大的材料

能够有效地降低金属的等离子体频率,进而降低金属等离子体激元的共振频率.综上所述,可以通过改变填

充因子或者在孔中填充不同的材料来实现对金属表面附近的EMＧLDOS峰位置的调制,从而实现对辐射热

传输或原子自发辐射率的调控.

４　结　　论
详细研究了具有周期性孔阵列的金属表面附近的EMＧLDOS,讨论了孔的填充因子和孔中填充材料对

金属表面附近EMＧLDOS的影响.发现相对于完整金属板表面附近的EMＧLDOS,具有周期性孔阵列的金

属板表面附近的EMＧLDOS峰会发生分裂;分裂后峰的位置会随着填充因子的增加而发生移动,低频处的

EMＧLDOS峰会向更低频率方向移动,且强度不断增大,而高频处的EMＧLDOS峰会向更高频率方向移动且

强度逐渐减弱;分裂后的两个峰会随着填充介质介电常数的增加向低频方向移动.该研究结果对原子自发

辐射率的调控和纳米尺度下近场辐射热传输的研究具有一定的指导意义.
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