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摘要　结合流体动力学介电模型以及尺寸依赖介电模型,提出了一种可用于描述金属纳米结构中表面等离激元非

局域和尺寸效应的介电理论模型.利用不同介质模型对半径为１~１００nm的银纳米球进行电子能量损失特性和

光学特性的仿真对比,结果表明该理论模型可在较大的能量范围(１~５eV)和尺寸范围(２~２００nm)内,兼容有效

地反映出局域、非局域、尺寸、甚至是类量子尺寸等效应对金属纳米结构表面等离激元特性的影响作用.同时,研
究结果还有助于理解表面等离激元在纳米尺度上的共振模式、能量分布机理和动态演化机制,为等离激元器件的

开发设计提供了参考.
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１　引　　言

贵金属(如金、银等)纳米结构可以在光学频率

上与入射电磁场发生强烈的相互作用,在金属表面

的电荷与电磁场耦合发生集体振荡形成的电荷密度

波被称为表面等离激元[１].基于经典电动力学的理

论研究表明,金属材料上某一特定点的极化特性与

该点处由外部激励源引起的局域电磁场密切相关,
特别是当金属结构的尺寸和表面等离激元的传播距

离 可 比 拟 时,高 阶 模 式 或 局 域 等 离 激 元 共 振

(LSPRs)模式便凸显了出来,如使金属纳米结构材

料具有对光的高度吸收或散射、使入射光会聚到衍

射极限范围内,以及使局部电磁场增强等[２Ｇ３],这些

特性使人们可在微纳尺度上约束和调控光场.因

此,表面等离激元也被认为是当前最有希望的纳米

集成光电子器件的信息载体,且也已被广泛地应用

在新型能源、纳米光刻、高灵敏生物化学传感,以及

高效光学元件等诸多领域当中[４Ｇ８].
另一方面,在金属纳米结构与外部激励的相互

作用过程中,非局域效应也影响着许多重要的表面

等离激元性质,并在等离激元光子学研究领域引起

了广泛的关注.David等[９]在２０１１年的研究表明,
基于贵金属纳米粒子的非局域效应会产生显著的蓝

移和 等 离 激 元 的 近 场 猝 灭.２０１２ 年,EsquivelＧ
Sirvent等[１０]的研究表明,考虑非局域效应后不仅

会显著降低金属材料介质的空间色散对 Hamaker
常数的影响,还会降低小间隙非局域条件下的范德

瓦尔斯能量值.近年来,Mortensen课题组[１１]通过

在流体动力学模型内引入一个抑制表面等离激元中

电子运动的压力项,对金属纳米粒子中的非局域效

应进行了研究分析.类似地,Christensen等[１２]也

采用流体动力学模型,并通过引入第一原理计算中

获得的量子修正项,研究了金属纳米粒子非局域性

光学响应.
与此同时,随着表面等离激元非局域特性研

究的开展,基于量子级别等离子体器件的开发及

其应用前景也越来越广阔,当金属纳米结构的尺

寸接近经典极限并进入量子级别的范畴时,金属

纳米结构中将会发生等离激元的光整流和电激发

等需考虑量子尺寸效应的现象[１３Ｇ１４],加速了表面

等离激元与电子的能量转移与激发.因此,结合

表面等离激元与量子光学的“量子等离子体学”成
为了等离激元光子学领域的研究热点之一[２,１５Ｇ１６].
其中,控制金属纳米结构尺寸大小是有效激发表

面等离激元和发挥其相应效应潜能的高效方法之

一,但对纳米结构中LSPRs的尺寸依赖特性(如介

于２~２０nm的金属纳米粒子)的研究仍不完善.
为此,本文提出了一种基于非局域与尺寸响应的

介电模型,进一步对比分析采用边界元(BEM)与
基于 其 他 介 电 模 型 计 算 所 得 的 电 子 能 量 损 失

(EELS)与光学响应特性,系统阐述了空间局域、
非局域、结构尺寸,以及类量子尺寸效应对金属纳

米结构表面等离激元特性的影响.

２　理论模型

２．１　非局域与尺寸介电模型

如前文 所 述,金 属 纳 米 结 构 尺 度 特 征 接 近

１０nm极限所产生的量子效应会导致不同寻常的光

学性质.虽然在这个尺度特征下,金属纳米结构仍

有可能包含数百个或更多的原子,但已证实基于连

续介质理论并只与频率相关的局域介电函数模型不

再适用于对其光学响应特性的计算预测[１７].因此,
需要通过引入一些重要的量子效应来进行修正,如
考虑空间非局域效应,贵金属(如金、银等)的非局域

介电函数可表示为

εnonlocal(k,ω)＝ε¥ ＋εinter(ω)＋εintra(k,ω),(１)
式中:k 为波矢;ω 为光波的频率;ε¥ 为当频率ω 接

近无限大时,金属原子核附近束缚电子的极化贡献

作用项;εinter(ω)为从价带到导带之间电子的带间跃

迁贡献作用项,εintra(k,ω)为导带内激发自由电子的

贡献作用项.εinter(ω)可以用多极洛伦兹振子模型

表示为[１８]

εinter(ω)＝∑
j

ΔεLjω２
Lj

ω２
Lj －ω(ω＋i２δLj)

, (２)

式中:ωLj为束缚电子发生振荡时的本振频率;ΔεLj
为由电子跃迁引起的相对介电常数偏移量;δLj为电

子去相位速率.本文只考虑电子从d能级跃迁到s
和p能级时,这两种金属中主要的带间跃迁贡献.
因此,在仿真计算中设定j＝２.εintra(k,ω)包含金

属的等离子激元光学响应和非局域响应特性,可用

流体动力学模型表示为[１９]

εintra(k,ω)＝－
ω２
D

ω(ω＋iγ)－β２k２
, (３)

式中:ωD 为等离子体频率;γ 为自由电子的碰撞频

率;β为与非局域效应相关的流体动力学参数,对于

三维模型,有β２＝３v２
F/５,文中使用的银中的自由电

子的费米速度vF＝１．３９×１０６ m/s.(１)式反映了

三种影响金属纳米结构表面等离激元特性的因素,
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及它们与频率ω 和波矢k 之间的关系.(２)式与

(３)式中的各参数均可通过与文献[２０]中银的经典

实验介电参数值进行参数拟合获得.
图１为利用(１)式计算所得的非局域介电函数

实部绝对值与频率ω 和波数k 的关系,h－ 为约化普

朗克常数.图１中点虚线表示βk＝ω.在βk≪ω 的

情况下,对于一个给定的频率ω,非局域介电函数

εnonlocal(k,ω)的数值是相对恒定的,并与传统的局域

介电函数近似相等,如在低能量区域,且当k 接近

于０时,(１)式等效于只考虑局域响应的Drude介电

模型[１８].然而,由图１和计算分析可知,当βk 逐渐

增大并接近于ω 时,即越来越接近图中点虚线附近

的下方区域时,εnonlocal(k,ω)的绝对值增大,但其实

际数值为负数;随着βk 进一步增大到刚好大于ω
时,即在点虚线附近的上方区域时,εnonlocal(k,ω)的
数值持续增大并迅速转变为正数.由图１可知,除
了局域介电响应会引起金属的光学吸收外,考虑非

局域效应后,介电常数εnonlocal(k,ω)在βk 近似接近

入射频率ω 时的突变也会引发额外的异常光学

吸收.

图１ 银非局域介电函数实部绝对值与频率ω 和

波数k的关系

Fig敭１Absolutevalueofrealpartofnonlocaldielectric
functionforAgasafunctionoffrequencyωand
　　　　　　wavenumberk

上述介电模型忽略了量子力学范畴内的交换关

联能对电子的影响.虽然可通过在(３)式中引入碰

撞频 率 的 修 正 项 γ′,如 三 维 情 况 下 γ′＝γ＋
４AvFV/S,将金属微纳结构界面电子散射导致传导

电子平均自由程减小所带来的非局域效应考虑进模

型[２１],然而,碰撞频率修正项中的体积V 和表面面

积S 虽包含金属结构尺寸因素的影响,但作用对象

仅限于导带中的自由电子部分.此外,在不同的理

论介质模型中无量纲参数 A 的选择也存在着差

异[２２].因此,为了克服上述经典介电模型的缺陷,
需要综合考虑带内跃迁(自由电子)与带间跃迁(束
缚电子)的条件和范围,采用一种更合理的方法来描

述金属纳米结构的尺寸介电响应.
包含金属内自由电子和束缚电子两种跃迁贡献

作用的尺寸响应介电(SD)模型为[２３]

εsize(ω,R)＝εlocal(ω)＋
Δεfree(ω,R)＋Δεbound(ω,R), (４)

式中:R 为金属纳米球体粒子半径;后两项分别为自

由电子和束缚电子的尺寸响应修正项,可表示为

Δεfree(ω,R)＝－ω２
D∑

¥

n＝１

(－１)n
(iωCvF/R)n
(ω２＋iωγfree)n＋１

,

(５)

Δεbound(ω,R)＝－Kbexp(R/R０)􀅰

∫
¥

ωg

x－ωg

x
[１－F(x,T)]

x２－ω２＋γbound－２iγboundω
dx, (６)

式中:h－ωg 表示能隙,ωg 为能隙频率;F(x,T)为能

量为h－x、温度为T 时的费米分布函数,该函数中不

同的金属对应不同的费米能量EF;γfree＝γ;γbound为

束缚电子的碰撞频率;Kb 为单位为s－３/２的比例因

子;C 为基于第一性原理计算所得的常数项,对于贵

金属其数值为０．８[２４];R０ 为参考半径值,表示金属

纳米粒子的态密度达到与大块金属可比拟时的尺寸

范围,上述尺寸响应介电模型所包含的量子效应,主
要体现在对束缚电子的尺寸响应修正项[(６)式]中,
考虑了布里渊区L 点附近的电子从导带到价带之

间的带间跃迁贡献作用.
(４)式中εlocal(ω)为只与频率相关的局域介电

响应项,即文献[２０]中实验所测得的对应于不同

频率的经典复介电参数.如上文所述,非局域介

电函数εnonlocal(k,ω)可由(１)式与同样来自文献

[２０]中只反映局域效应的实验复介电数值拟合求

解获得.因此,采用(１)式代替(４)式中的εlocal(ω),
则金 属 的 非 局 域 和 尺 寸 介 电 (NLSD)模 型 可

表示为

εNLSD(k,ω,R)＝εnonlocal(k,ω)＋
Δεfree(ω,R)＋Δεbound(ω,R). (７)

２．２　仿真模型与数值计算方法

为验证上述非局域和尺寸介电模型综合考虑

金属纳米结构的局域、非局域,以及尺寸效应的兼

容有效性,以图２所示的银纳米球系统为例,分别

计算电子束穿越球心位置(交叉所示位置)或经过
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球体表面附近(圆圈所示位置),以及极化平面波

激发情况下(图中最上方箭头表示平面波电场极

化方向)应用不同介电模型的电子能量损失谱和

消光光谱,并对其进行分析讨论,其中d 为电子束

与纳米球之间的距离.电子束的位置参数将在

３．１节结合结果分析给出,仿真中激励源电子束的

能量值以及宽度分别设定为远大于等离激元能量

(２００keV)和远小于模型最小网格尺寸(０．２nm).
在上述参数设置条件下,等离激元的激发以及电

子能量的损失损耗过程均满足最低阶微扰理论

(即Fermi′sgoldenrule)[２５],可忽略高能电子束中

电子运动速度的微小变化.背景介质环境均设定

为真空,即介电函数为１.

图２ 仿真模型示意图

Fig敭２ Schematicofsimulationmodel

对于电子能量损失,本文采用由Ritchie[２６]推导

得出,并经deAbajo[２７]进一步发展完善的经典电动

力学方法来计算.当高能电子束经过或穿透金属纳

米结构时,它的一小部分能量会损失并激发表面等

离激元,而表面等离激元又反过来作用于稍后位置

的电子.金属纳米结构的诱导电场Eind在空间位置

re(t)的分量可通过对边界上所经历的“平均”激励

积分获得,电子的总能量损失可表示为诱导电场与

材料损耗对电子所做的功,其定义式为

ΔE＝e∫v􀅰Eind[re(t),t]dt＝∫
¥

０
h－ωΓtotal(ω)dω,

(８)
式中:e为电子电荷量;v为电子入射速度,可由入射

电 子 束 能 量 转 化 获 得;总 电 子 能 量 损 失 概 率

Γtotal(ω)＝Γsurface(ω)＋Γbulk(ω),其中Γsurface为表面

模电子能量损失概率(surfacelossprobability),表
示诱导电场对电子的贡献,Γbulk为体模电子能量损

失概率(bulklossprobability),表示材料对电子的

损耗贡献.
利用(８)式只需求出高能电子诱导出的电场分

布,就可对应求解EELS,而且上述方法将涉及的能

级跃迁过程都归结为材料的介电响应,成为了研究

EELS中表面等离激元的理论方法依据,契合本文

的研究重点.借助重复性好、定位精确的电子束激

发实验手段,如扫描透射电子显微镜(STEM)和透

射电子显微镜(TEM)等,并结合各种信息提取新技

术的应用,可为在０~５０eV低能损失区研究纳米材

料的光学特性(比如介电常数和能带隙)、带间跃迁,
以及表面等离激元的模式激发等提供体系化的研究

方法.
文中 所 有 的 模 拟 计 算 均 采 用 开 源 工 具 箱

MNPBEM[２８]来完成,该工具箱的基本功能是利用

边界元法求解各类数值积分方程,除可满足处理

基于金属的电磁问题、以较少的资源进行常规光

学特性(如平面波消光、散射系数、本征模开展,电
磁场分布等)以及上述表面模电子能量损失概率

Γsurface的求解之外,还实现了对体模电子能量损失

概率Γbulk的计算功能,即如图２所示电子束轰击或

穿越金属固体材料本身的情况.此外,由于能量

为２００keV高能电子束激励源中的电子运动速度

v≈０．７c,近似接近真空中的光速c,根据狭义相对

论洛伦兹收缩因子显著不等于１,所以本文所有仿

真计算均利用完整考虑迟滞效应的全波分析方法

进行求解.

３　结果与讨论

３．１　表面等离激元能量损失特性

计算了半径R 为１~１００nm的银纳米球体粒

子在应用不同介电函数模型时的电子能量损失

谱,其中半径步长为１nm.为了简单起见,只给出

了部分计算结果,并进行了对比分析.图３(a)为
电子束 穿 越 球 心 位 置 时 的 结 果.当 半 径 R≤
２０nm时,利用非局域和尺寸介电模型(NLSD,实
线)获得的等离激元损失特征峰值近似接近于采

用密度泛函理论计算获得的介电函数(DFT,短划

线)所预测的结果.随着半径超过２０nm并持续

增大,其峰值也在不断增大,并越来越接近于利用

尺寸响应介电模型(SD,点虚线)与实验介电函数

值(experiment,点横线)所预测的结果,如图３(a)
中R＝５０nm和R＝１００nm的结果所示.但在所

计算的半径范围１~１００nm内,利用 NLSD模型

所预测的等离激元损失特征峰位置均近似接近于

利用SD模型或实验介电函数值所预测的结果,且
只有大约０．５eV的蓝移.
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图３ 不同半径R 的银纳米球体应用不同介电模型所得电子能量损失谱.(a)电子束穿越如图２所示球心

位置时的结果;(b)电子束经过球体表面附近位置(d＝２nm)时的结果

Fig敭３EELSspectraofAgsphericalnanoparticleswithdifferentradiiR obtainedfrom differentdielectric models敭

 a ResultsofelectronbeampenetratingcenterofnanospheresasindicatedinFig敭２  b resultsofelectronbeam
　　　　　　　　　　　　passingnearsurfaceofAgnanosphereswhend＝２nm

　　图３(a)还表明在１~１００nm半径范围内,当电

子束穿越球心位置时,利用SD模型与经典实验介

电模型所预测的结果几乎一致;此外,应用非局域介

电模型(１)式与 NLSD模型所预测的结果完全一

致,只有当银纳米球体粒子半径小于１５nm时在等

离激元特征损失峰值上出现了十分细微的差别,因
此在图３(a)中没有给出应用非局域介电模型(１)式
的计算结果.实际上由尺寸介电响应的贡献引起的

细微差别也存在于应用SD模型与经典实验介电函

数值两者预测的结果中,只是银纳米粒子的半径较

小时,应用SD模型与经典实验介电函数值计算的

表面等离激元损失峰值远大于由 NLSD模型以及

DFT模型计算所得的峰值,如图３(a)中R＝５nm
和R＝２０nm的结果所示,因此这一差别在利用前

两者计算所得的结果中并不显著.
结合图３以及上述分析可知,在电子束碰撞参

数位置位于金属纳米粒子上时,本文提出的 NLSD
模型应用于较小的金属纳米结构尺寸时,可类比等

效于完全基于量子力学理论的DFT模型,金属纳米

结构的表面等离激元非局域效应对电子能量损失特

征峰值影响与考虑量子效应时的影响相同.随着金

属纳米结构尺寸的增大,虽然利用NLSD模型预测

的表面等离激元损失特性会随着尺寸改变而演化,
但最终可等效类比于基于传统连续介质理论的局域

介电函数模型.
尽管图３(a)的结果显示金属纳米结构的尺寸

对表面等离激元能量损失特性的影响微乎其微,但
进一步通过(８)式中Γtotal(ω)分离图３(a)的计算结

果发现:在电子束碰撞参数位置位于金属纳米粒子

上的激发状态下时,对总电子能量损失起主要贡献

的是体模电子能量损失概率Γbulk,在所计算的１~
１００nm 尺寸范围内,与表面模电子能量损失概率

Γsurface大约相差一个数量级,而尺寸效应对体模电子

能量损失概率Γbulk几乎没有影响,这一结果与传统

上处理金属纳米结构表面等离激元的理论方法相吻

合,即直观地忽略了金属纳米粒子光学性质中的尺

寸效应,而只考虑了基于传统理论中体模式的贡献

率.本文提出的 NLSD模型能在符合传统连续介
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质理论以及量子力学机制的同时,反映出金属纳米

结构尺寸对表面等离激元特性的影响.
图３(b)为电子束位于银纳米球外时的结果,将

电子束与纳米球的距离d 固定为２nm.在这种激

发状态下,体模电子能量损失概率Γbulk基本为０,表
面等离激元能量损失特性完全取决于表面模电子能

量损失概率Γsurface.由图３(b)可知,金属纳米结构

尺寸对表面等离激元损失特征峰值特性的影响十分

显著,如图中R＝２０nm的结果所示,在这一半径下

利用SD模型与利用实验介电函数值所预测的结果

在损失特征峰处的值有明显差异,而随着半径的增

加,差异逐渐消失,如图３(b)中R＝５０nm和R＝
１００nm的结果所示.反之,当半径逐渐减少时,差
异则会逐渐增大,即利用SD模型计算的能量特征

损失峰值会随着半径的减少而迅速减少,且接近于

利用NLSD模型计算的结果,如图３(b)中R＝５nm
中局部放大插图结果所示.

由上述结果分析可知,NLSD模型中包含的尺

寸介电响应会使其与非局域介电模型(１)式在小半

径金属纳米粒子的表面等离激元损失特性上表现出

显著的差异.如图４所示,当半径为１nm时,利用

非局域介电模型(nonlocal,空心圆圈标记的细实

线)预测的结果与利用实验介电数值预测的结果更

为接近,而利用 NLSD模型计算的结果与利用SD
模型的几乎一致,但前后两种结果间的差异十分显

著.非局域介电模型与本文提出的 NLSD模型对

表面等离激元损失特性的预测结果之间差异会随着

半径的增大而消失,如图４(b)(R＝１８nm)所示.此

外,图４(a)中利用NLSD模型计算的表面等离激元特

征峰值大小在小半径尺寸内仍然与利用DFT模型计

算的结果保持近似,同时,由于(７)式中尺寸修正项包

含了量子效应的贡献作用,特征峰的位置会出现

０．１eV红移.但随着半径的进一步减少,特征峰位置

是否会更接近于利用DFT模型所计算的结果,或是

模型中是否需要修改或添加其他影响因子仍待考究.
目前对两者所预测的特征峰值位置不一致的合理解

释是由于DTF模型仅考虑了金属晶体结构,而其他

模型却考虑到了金属纳米结构的形状.

图４ 电子束位于银纳米球外时(d＝２nm)应用不同介电模型所得电子能量损失谱.(a)R＝１nm;(b)R＝１８nm
Fig敭４ EELSspectraofAgsphericalnanoparticlesobtainedfromdifferentdielectricmodelswhenelectronbeam

isoutsideAgnanospheresandd＝２nm敭 a R＝１nm  b R＝１８nm

　　综合图３和图４的结果可知,金属纳米结构的

尺寸大小对表面等离激元能量损失特性的影响是极

其显著的,本文提出的NLSD模型不仅能够在小尺

寸金属纳米结构中兼容和准确地反映出表面等离激

元中非局域效应与尺寸效应,还能够在大尺寸金属

纳米结构中获得与经典实验介电数值一致的理论预

测结果.(４)式的单纯SD模型会在图３(a)中电子

束直接轰击金属纳米结构及体模电子能量损失概率

Γbulk对表面等离激元能量损失特征起主导贡献作用

的情况下失效.而(４)式的单纯非局域介电模型则

会在图４中电子束位于金属纳米球结构外及表面模

电子能量损失概率Γsurface对表面等离激元能量损失

特征起主导贡献作用的情况下失效.

３．２　表面等离激元光学响应特性

金属纳米结构的消光截面Cext为极化率的函

数,而极化率又依赖于金属介电函数.因此,可通过

光学消光截面反映出介电函数对金属表面等离激元

光学特性的影响.本文应用不同的介电模型计算了

半径 范 围 为 １~１００nm 的 银 纳 米 球 在 ３００~
１９００nm波长范围内的消光截面,并提取出了最大

共振 峰 波 长 及 其 对 应 的 消 光 系 数 Qext(Qext＝
Cext/πR２),其结果如图５所示.由图５(a)可知,利
用NLSD模型计算所得的表面等离激元共振峰位

置与利用除DFT模型之外的其他介电模型计算所
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图５ 不同半径的银纳米粒子利用不同介电模型计算所

得消光截面的(a)最大共振峰波长及其(b)对应的

　　　　　　　　消光系数

Fig敭５  a Maximum plasmonic resonance peak
wavelengthsand b correspondingextinction
coefficients of extinction crossＧsections
calculatedbydifferentdielectricmodelsforAg
sphericalnanoparticleswithdifferentradii

得的结果在半径大于１１nm的银纳米球上近似一

致,而在半径小于１１nm时则出现了明显的蓝移现

象.但在利用(１)式的非局域介电模型进行计算时,
蓝移 现 象 会 提 前 到 半 径 为 １３nm 时 出 现.由

图５(b)可知,利用 NLSD、SD模型,以及实验介电

常数值进行计算的消光系数会在２０~３０nm、３３~
４３nm,以及６５~７８nm这三个区间表现出明显的

差异性,但三者之间的差异会随着半径的增大而逐

步缩小,其中利用NLSD模型所预测的消光系数小

于另外两种介电模型,并在所有半径上都与利用

(１)式的非局域介电模型预测的结果一致,而消光系

数的减小则会相应地降低金属纳米结构表面等离激

元局域电场的增加强度.
由上述结果可知:非局域介电效应时是小尺寸

独立金属纳米结构的表面等离激元光学特性的主要

影响因素,NLSD模型在小尺寸银纳米球上所预测

的共振峰蓝移现象及消光系数的降低导致局域增强

电场强度降低的结果,与文献[２９]中使用另外一种

非局域介电模型所预测的结果十分类似,而且使用

非局域介电模型(１)式所预测的结果除了在共振峰

蓝移现象处略有不同之外,几乎与NLSD模型的预

测结果相一致,这也就充分说明上述结论是可靠的,
金属纳米结构的尺寸或 NLSD模型中包含的尺寸

效应对独立金属纳米结构表面等离激元光学特性的

影响是微乎其微的.此外,图５的结果还表明:在对

半径大于７８nm的银纳米球表面等离激元光学响

应特性进行预测时,本文提出的NLSD模型基本上

可等效于经典实验介电函数值.尽管继续增大银纳

米球尺寸的计算结果显示直至半径为４００nm时,
利用 NLSD模型与经典实验介电函数值计算的消

光系数共振峰及其峰值仍基本保持一致,但经典实

验介电函数值可适用的尺寸范围却没有明确的上

限.因此,不再赘述NLSD模型在本文研究尺寸范

围之外的兼容有效性.
此外,值得注意的是图５显示利用DTF模型所

预测的结果完全不同于其他几种模型的预测结果,
且利用SD模型预测的结果明显在上一段中提及的

三个半径范围内与利用实验介电函数进行预测的结

果存 在 差 异,而 尺 寸 介 电 效 应 的 效 果 却 没 有 在

NLSD模型的预测结果上体现出来.对此,在进一

步的研究中发现:只有对量子尺寸效应和强耦合作

用效应发挥较大作用的金属纳米结构,例如二聚体

等,NLSD模型中包含的尺寸介电效应才会体现出

来,并使其表面等离激元光学响应特性接近于基于

量子力学理论框架的DFT模型所预测的结果,具体

结果还有待进一步的研究.

４　结　　论

提出了一种基于流体动力学模型与尺寸响应修

正项的介电模型,该理论模型可在较大的能量范围

(１~５eV)和尺寸范围(２~２００nm)内,兼容地描述

并有效地反映出局域、非局域、结构尺寸,以及类量

子尺寸等效应对金属纳米结构表面等离激元能量损

失特性和光学响应特性的影响作用.虽然本文仅以

不同半径的银纳米球体粒子利用不同介电模型计算

所得的电子能量损失和消光系数为例进行了阐述,
但本文提出的模型框架可以进一步扩展到其他种类

或具有更复杂构型的金属纳米结构当中,尤其是一

些量子尺寸效应和强耦合作用效应对表面等离激元

特性具有较大影响的金属纳米结构.同时,本文还

为与经典电磁系统保持紧密联系的耗散量子电磁

学[３０]提供了简化的理论计算与验证研究方法.

参 考 文 献

 １ 　LiT ChenJ Zhu S N敭 Manipulatingsurface

２０２４１４Ｇ７



激 光 与 光 电 子 学 进 展

plasmonpropagation frombeammodulationtonearＧ
field holography J 敭 Laser & Optoelectronics

Progress ２０１７ ５４ ５  ０５０００２敭
　　　李涛 陈绩 祝世宁敭表面等离激元的传播操控 从

波束调制到近场全息 J 敭激光与光电子学进展 
２０１７ ５４ ５  ０５０００２敭

 ２ 　DuanH G FernándezＧDomínguezAI BosmanM 
et al敭 Nanoplasmonics classical down to the
nanometerscale J 敭NanoLetters ２０１２ １２ ３  
１６８３Ｇ１６８９敭

 ３ 　McMahonJM HenryAI WustholzKL etal敭
Goldnanoparticledimerplasmonics finiteelement

method calculations of the electromagnetic
enhancement to surfaceＧenhanced Raman

spectroscopy J 敭 Analytical and Bioanalytical
Chemistry ２００９ ３９４ ７  １８１９Ｇ１８２５敭

 ４ 　LiangQQ YuW X WangTS etal敭MultipleＧ
beamsurfaceplasmonholographicnanolithography
 J 敭Plasmonics ２０１３ ８ ２  ５６１Ｇ５６９敭

 ５ 　SchullerJ A Barnard E S Cai W S etal敭
Plasmonics for extreme light concentration and

manipulation J 敭Nature Materials ２０１０ ９ ３  
１９３Ｇ２０４敭

 ６ 　LiuN Mesch M WeissT etal敭Infraredperfect
absorberanditsapplicationasplasmonicsensor J 敭

NanoLetters ２０１０ １０ ７  ２３４２Ｇ２３４８敭

 ７ 　WangW H XiongZY ShiWQ etal敭FiberＧoptic
surfaceplasmonresonancesensingtechnology J 敭
Laser& OptoelectronicsProgress ２０１７ ５４ ９  

０９０００８敭
　　　王文华 熊正烨 师文庆 等敭光纤表面等离子体共

振传感技术 J 敭激光与光电子学进展 ２０１７ ５４

 ９  ０９０００８敭

 ８ 　LuHD TieSN LiuJ敭Absorptionenhancementof

crystallinesiliconthinfilm solarcellusing nano
binarysilvergrating J 敭Laser & Optoelectronics

Progress ２０１６ ５３ ８  ０８０４０１敭
　　　卢辉东 铁生年 刘杰敭银纳米光栅增加晶体硅薄膜

太阳能电池光吸收的研究 J 敭激光与光电子学进

展 ２０１６ ５３ ８  ０８０４０１敭

 ９ 　DavidC deAbajoFJG敭Spatialnonlocalityinthe
opticalresponseof metalnanoparticles J 敭The

JournalofPhysicalChemistryC ２０１１ １１５ ４０  
１９４７０Ｇ１９４７５敭

 １０ 　EsquivelＧSirventR SchatzGC敭Spatialnonlocalityin
thecalculationof Hamakercoefficients J 敭The

JournalofPhysicalChemistryC ２０１２ １１６ １  ４２０Ｇ
４２４敭

 １１ 　RazaS BozhevolnyiSI WubsM etal敭Nonlocal
opticalresponsein metallic nanostructures J 敭

JournalofPhysics Condensed Matter ２０１５ ２７

 １８  １８３２０４敭

 １２ 　ChristensenT YanW JauhoAP etal敭Quantum
correctionsin nanoplasmonics shape scale and

material J 敭PhysicalReview Letters ２０１７ １１８

 １５  １５７４０２敭

 １３ 　LambeJ McCarthy S L敭Lightemissionfrom
inelasticelectrontunneling J 敭Physical Review

Letters １９７６ ３７ １４  ９２３Ｇ９２５敭

 １４ 　Ward D R Hüser F Pauly F etal敭Optical
rectificationandfieldenhancementinaplasmonic
nanogap J 敭NatureNanotechnology ２０１０ ５ １０  

７３２Ｇ７３６敭

 １５ 　DeebC ZhouX PlainJ etal敭Sizedependenceof
the plasmonic nearＧfield measured via singleＧ

nanoparticle photoimaging J 敭 The Journal of
PhysicalChemistryC ２０１３ １１７ ２０  １０６６９Ｇ１０６７６敭

 １６ 　WilletsK A van Duyne R P敭Localizedsurface

plasmonresonancespectroscopyandsensing J 敭

AnnualReview ofPhysicalChemistry ２００７ ５８ 
２６７Ｇ２９７敭

 １７ 　KreibigU VollmerM敭Opticalpropertiesofmetal
clusters M 敭Berlin Heidelberg Springer １９９５敭

 １８ 　Bohren C F Huffman D R敭 Absorption and
scatteringoflightbysmallparticles M 敭NewYork 

JohnWiley&Sons １９９８敭

 １９ 　BoardmanAD敭Electromagneticsurfacemodes M 敭

NewYork JohnWiley&Sons １９８２敭

 ２０ 　JohnsonPB ChristyRW敭Opticalconstantsofthe

noblemetals J 敭PhysicalReviewB １９７２ ６ １２  
４３７０Ｇ４３７９敭

 ２１ 　Coronado E A Schatz G C敭Surface plasmon

broadening for arbitrary shape nanoparticles a

geometricalprobabilityapproach J 敭TheJournalof

ChemicalPhysics ２００３ １１９ ７  ３９２６Ｇ３９３４敭

 ２２ 　PinchukA KreibigU HilgerA敭Opticalproperties

ofmetallicnanoparticles influenceofinterfaceeffects
andinterbandtransitions J 敭SurfaceScience ２００４ 

５５７ １ ２ ３  ２６９Ｇ２８０敭

 ２３ 　MendozaHerreraLJ ArboledaDM SchincaDC 

etal敭Determinationofplasmafrequency damping
constant andsizedistributionfrom thecomplex

dielectricfunctionofnoblemetalnanoparticles J 敭
JournalofAppliedPhysics ２０１４ １１６ ２３  ２３３１０５敭

 ２４ 　Alvarez M M KhouryJT SchaaffT G etal敭
Optical absorption spectra of nanocrystal gold

２０２４１４Ｇ８



激 光 与 光 电 子 学 进 展

molecules J 敭TheJournalofPhysicalChemistryB 
１９９７ １０１ １９  ３７０６Ｇ３７１２敭

 ２５ 　FermiE敭Nuclearphysics M 敭Chicago University
ofChicagoPress １９５０ VIII敭２敭

 ２６ 　RitchieRH敭Plasmalossesbyfastelectronsinthin
films J 敭PhysicalReview １９５７ １０６ ５  ８７４Ｇ８８１敭

 ２７ 　de Abajo F J G敭Opticalexcitationsinelectron
microscopy J 敭ReviewsofModernPhysics ２０１０ 
８２ １  ２０９Ｇ２７５敭

 ２８ 　HohenesterU Trügler A敭MNPBEM a Matlab
toolboxforthesimulationofplasmonicnanoparticles

 J 敭ComputerPhysicsCommunications ２０１２ １８３

 ２  ３７０Ｇ３８１敭

 ２９ 　deAbajoFJG敭Nonlocaleffectsintheplasmonsof
strongly interacting nanoparticles dimers and
waveguides J 敭TheJournalofPhysicalChemistry
C ２００８ １１２ ４６  １７９８３Ｇ１７９８７敭

 ３０ 　Sha W EI Liu A Y Chew W C敭Dissipative

quantum electromagnetics J 敭IEEE Journalon
Multiscale and Multiphysics Computational
Techniques ２０１８ ３ １９８Ｇ２１３敭

２０２４１４Ｇ９


