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摘要　基于贵金属纳米颗粒阵列的多重表面晶格共振能够在多个波段同时抑制体系的辐射损耗,提高共振品质因

子,增大局域场强.提出一种采用贵金属劈裂纳米环阵列产生多重表面晶格共振的方法.由于劈裂纳米环磁偶极

共振的等效偶极矩垂直于纸面,能够同时向平面的x 和y 方向散射电磁波,这使得磁偶极共振与两个正交方向上

的瑞利异常产生耦合成为可能.计算结果表明,在劈裂纳米环构成的阵列结构中,磁偶极共振能够与两个周期方

向上瑞利异常形成耦合,从而产生表面晶格共振.当阵列周期不同时,能够同时激起两个表面晶格共振;利用劈裂

纳米环的电四极共振也可得到类似的光学响应.这些特性使得贵金属劈裂纳米环阵列在微纳光子器件的设计方

面将具有重要的应用价值.
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１　引　　言

纳米技术在提高光器件性能方面具有重要作

用[１],由贵金属纳米颗粒产生的局域表面等离激元

共振在新型微纳光子器件的设计方面具有广泛应

用,但是其辐射损耗制约了器件的性能[２].为解决

上述问题,将贵金属纳米颗粒构成阵列结构,其中纳

米颗粒的局域表面等离激元共振与阵列的瑞利异常

形成耦合,从而产生表面晶格共振[３Ｇ４].作为一种表

面波模式,表面晶格共振可将入射光场能量更好地

局限在阵列结构中,从而有效抑制体系辐射损耗,其
共振品质因子可达几百[５],相对于局域共振,其局域

场强显著提高.上述特性使表面晶格共振在非线性

光学效应[６]、表面等离激元激光[７Ｇ８]、信息存储[９]、表
面增强荧光效应[１０Ｇ１２]等方面得到广泛应用.

与单一的表面晶格共振相比,多重表面晶格共

振能够在多个波段同时抑制体系辐射损耗,对多波

长相关微纳光子器件的设计具有重要意义.例如,

Odom教授课题组利用多重表面晶格共振实现多模

表面等离激元激光[１３].除此之外,多重表面晶格共

振在多个波段能够同时增大局域场强,对表面增强

拉曼(SERS)散射具有重要意义[１４Ｇ１５].目前科研人

员已设计出非对称纳米颗粒二聚体阵列[１６]、重叠阵

列之间的杂化耦合[１７]、纳米颗粒超晶格[１８]等体系,
以产生多重表面晶格共振.但上述体系的光学响应

仅依赖于单个周期结构中纳米颗粒之间的耦合,这
对样品的制备和器件的集成提出更高的要求.因此

研究用单个纳米颗粒阵列结构[１９]形成的多重表面

晶格共振对实际应用具有重要价值.
本文提出一种采用贵金属劈裂纳米环阵列产

生多重表面晶格共振的方法.在外界光场的激发

下,劈裂环谐振器中能够形成环形的传导电流,从
而产生磁共振模式[２０].这一独特的性质使其在片

上集成太赫兹波器件[２１]、平面超构透镜[２２]、新型

波导器件[２３]、高灵敏度传感器[２４]、滤波器[２５]等方

面得到应用.但上述研究只关注单个劈裂环谐振

器的响应,未涉及劈裂环局域共振模式与阵列的

瑞利异常耦合效应.由于劈裂纳米环磁偶极共振

的等效偶极矩垂直于纸面,能够同时向平面的两

个方向(x、y 方向)散射电磁波[２０],而磁偶极共振

能够与两个周期方向上的瑞利异常形成耦合,从
而产生表面晶格共振.若阵列周期不同,磁偶极

共振能够同时激发起两个表面晶格共振.此外,
利用劈裂纳米环的电四极共振模式之间的耦合也

可得到类似的光学响应.上述结果表明贵金属劈

裂纳米环阵列产生的多重表面晶格共振,可用于

高灵敏度生化传感、纳米激光器等新型光子器件

的设计.

２　计算方法

采用时域有限差分(FDTD)法计算单个贵金属

劈裂纳米环的局域表面等离激元共振、阵列结构的

表面晶格共振特性.其中单个纳米颗粒和阵列结构

采用的光源分别为全场散射场和平面波光源,计算

中保持入射场偏振方向沿x 轴,光传播方向沿z
轴,网格精度设置为３nm×３nm×３nm.对单个

贵金属劈裂纳米环,各个方向上皆采用完美匹配层

(PML)边界条件来模拟开放边界;对阵列结构,在

x、y 方向上采用周期性边界条件以实现纳米颗粒

之间的耦合.计算中设周围环境折射率为１．５０,纳
米环材料为金,其介电常数取自文献[２０]的实验测

量结果.

３　结果与讨论

３．１　单个金劈裂纳米环光学特性

图１(a)给出x 偏振情况下单个金纳米环的散

射光谱,其中纳米环边长L＝１８０nm,宽度W＝
７０nm,厚度 H＝６０nm.在散射光谱中能够观察

到两 个 明 显 的 共 振 峰,分 别 位 于 ８４９nm 和

１７８０nm.图１(b)、(c)给出这两个共振模式处的

近场分布情况,分别对应劈裂纳米环的电四极和

磁偶极共振模式.
对于一些结构简单并具有高度对称性的纳米

颗粒(例如纳米球、纳米盘),在外界光场的作用下

只能激发起电偶极共振,其电偶极矩与入射场偏

振方向平行,故其散射场与入射场偏振方向垂直.
然而图１所示的劈裂纳米环共振模式近场散射特

性与电偶极共振具有很大的不同,例如在磁偶极

共振处可形成一个等效垂直于纸面的磁偶极子

(图１(c)),其散射场能够同时垂直和平行于入射

场偏振方向[２６],电四极共振也具有类似的特性(图

１(b)).
当上述纳米颗粒构成阵列结构,单个纳米颗粒

不同的近场散射特性会引起不同的阵列结构光学响

应.已有大量研究结果表明在对称纳米颗粒构成的

阵列结构中,其电偶极共振与瑞利异常形成耦合能

够产生垂直于表面晶格的共振[２７].电偶极共振的

散射场与入射场偏振垂直形成表面晶格共振,其仅

２０２４２０Ｇ２



激 光 与 光 电 子 学 进 展

图１x 偏振垂直入射情况下单个金劈裂纳米环的光学响

应.(a)劈裂纳米环散射光谱(插图为劈裂纳米环的

结构示意图);(b)电四极和(c)磁偶极共振模式近场

　　　　　　　　　分布特性

Fig敭１Opticalresponses ofasingle gold splitＧring
resonator under xＧpolarized incidence that

propagatingalongthezＧaxis敭 a Scattering
spectrum ofthesplitＧringresonator andthe
insetdenotesaschematicviewofthesplitＧring
resonator nearＧfielddistributionsatthecenter
crosssectionof b electricquadrupoleand
　　　 c magneticdipoleresonances

受垂直于入射场偏振方向上周期的调制,而平行于

入射场偏振方向上的周期对其影响很小.对于劈裂

纳米环的磁偶极和电四极共振,其散射场能够同时

垂直和平行于入射场偏振方向,构成的阵列结构中

所激发的表面晶格共振可受到x、y 方向的周期调

制,从而产生模式劈裂,进而形成多重表面晶格

共振.

３．２　磁偶极共振与多重表面晶格共振

为验证上述推测,图２(a)给出在劈裂纳米环构

成阵列结构中,x 方向上的周期Px 分别为１３００nm
和１３２８nm时的消光谱线,其中y 方向周期保持不

变(周期为１３００nm),单个纳米环的结构参数与

图１一致.由图２(a)可知,当 x 方向 上 周 期 为

１３００nm时(圆形标注实线),在波长为１８００nm附

近出现一个具有较大展宽的共振峰,其峰位和线形

不会随着阵列周期的变化而改变,由已报道的研究

结果可知,这一共振峰由劈裂纳米环的局域模式磁

偶极共振造成[３Ｇ５].除此之外,在波长为１９７２nm
处出现一个尖锐的共振峰,表明系统激发了表面晶

格共振.由于x 方向周期与入射场偏振方向平行,

所以在对称纳米颗粒构成的阵列结构中,改变该方

向的周期对表面晶格共振的影响很小.对于由劈裂

纳米环 构 成 的 阵 列 结 构,当 x 方 向 周 期 增 大 到

１３２８nm时(正方形标注实线),原来单一的表面晶

格共振模式劈裂为两个尖锐的共振模式.这一现象

表明,在劈裂纳米环阵列结构中,其表面晶格共振可

受到平行于入射场偏振方向的周期调制.
为更清晰地展现阵列的周期对其光学响应的

影响,图２(b)给出计算所得保持y 方向周期 Py

为１３００nm时,阵列消光谱线随x 方向周期的变

化关系.由于劈裂纳米环的磁偶极共振与阵列瑞

利异常耦合形成表面晶格共振,所以在局域共振

的长波波段出现具有较大品质因子的共振模式.
在垂直入射情况下,阵列结构中瑞利异常波长可

表示为[１１]

λ(i,j)＝n i２

Px
２＋ j２

Py
２
, (１)

图２ 劈裂纳米环阵列的光学响应.(a)y 方向周期保持

为１３００nm 时 x 偏 振 垂 直 入 射 情 况 的 消 光 谱;

　　　(b)消光谱随x 方向周期变化关系

Fig敭２OpticalresponseofsplitＧringresonatorarrays敭

 a Extinctionspectraofperpendicularincidence
ofxpolarizationwhentheperiodalongtheyＧaxis
is１３００nm  b relationofextinctionspectrum
　　withperiodicchangealongxdirection

式中:(i,j)分别为x 和y 方向的衍射阶数;n 为外

部环境折射率;Px 和Py 分别为x、y 方向的阵列

周期.
图２(b)中两条虚线给出在x、y 方向瑞利异常

波长随周期的变化情况,其中垂直于偏振方向上的
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(０,±１)阶瑞利异常波长保持不变,平行于偏振方

向上的(±１,０)阶瑞利异常随x 方向周期的增大逐

渐红移.当x、y 方向阵列周期相等且上述瑞利异

常的波长一致时,只能激发起单一的表面晶格共振;
然而当x、y 方向阵列周期、瑞利异常的波长不同

时,表面晶格共振即会劈裂为两个共振模式.
为进一步明确表面晶格共振产生劈裂的内在机

制,图３给出图２(a)中三个表面晶格共振峰位处的

近场分布特性,其中A(E)为阵列结构中截面处电

场振幅分布,Ex、Ey 分别为x 方向和y 方向的电

场强度分量.由电场振幅分布图可知,三个共振纳

米环缺口处均具有较强的近场增强,与单个劈裂纳

米环磁偶极共振(图１(c))一致,表明系统激发了劈

裂纳米环的局域共振模式;除此之外,在近场分布中

能够观察到明显的表面波,表明阵列瑞利异常也参

与这三个共振峰的产生,形成的表面晶格共振由局

域模式磁偶极共振与阵列瑞利异常耦合所造成.

图３ 不同波长处的电场振幅分布及x 方向和y 方向的

电 场 强 度 分 量.(a)１９７２nm;(b)１９６８nm;

　　　　　　　　(c)１９９５nm
Fig敭３Electricfield amplitude distribution and the

componentsofelectricfieldintensityinxandy
directions at different wavelengths敭
　 a １９７２nm  b １９６８nm  c １９９５nm

当x、y方向阵列周期皆为１３００nm时,图３(a)
给出波长为１９７２nm附近的单一表面晶格共振近场

分布特性,此时(０,±１)和(±１,０)阶瑞利异常波长

相同,只形成单一的表面晶格共振.然而其近场分布

表明此时不仅能够形成垂直于入射场偏振方向的表

面波,也能形成平行于入射场偏振方向的表面波,与

劈裂纳米环磁偶极共振形成磁偶极矩垂直于纸面这

一特性一致,即磁偶极共振能够同时与x、y 方向的

瑞利异常耦合,从而形成表面晶格共振.如图２(a)所
示,当增大x 方向周期为１３２８nm时,表面晶格共振

劈裂为两个新的共振模式,在图３(b)、(c)中对应近场

分布可观察到沿x、y 方向传播的表面波,进一步证

明在劈裂纳米环构成的阵列结构中,所形成的表面晶

格共振能够受到x、y方向的周期调制.
上述结果仅改变x 方向周期,但磁偶极共振等

效偶极矩方向垂直于阵列平面,可同时向x 和y 方

向散射电磁场,故改变y方向周期时也可引起模式劈

裂,在光谱中同样可观察到双重表面晶格共振.这对

表面晶格共振的调制和实际应用具有重要的意义.

３．３　电四极共振与多重表面晶格共振

与磁偶极共振类似,劈裂纳米环的电四极共振

同样可向x、y 方向散射电磁场,使阵列结构中x、y
方向相邻纳米环之间的耦合成为可能.图４(a)给
出劈 裂 纳 米 环 结 构 参 数 不 变,y 方 向 周 期 为

７２０nm,改变x 方向周期时阵列的消光谱线.当x
方向周期同样为７２０nm时(圆形标注实线),在波

长为８５０nm 处出现具有较大展宽的局域共振模

式,其峰位和线形不会随阵列周期的变化而改变,对
应于劈裂纳米环的电四极共振.同时在波长为

１０９５nm处出现一个尖锐的共振峰,根据(１)式可

知,此时对应的瑞利异常波长出现在１０８０nm 附

近.由图１可知,此时瑞利异常同时出现在电四极

共振长波波段和磁偶极共振短波波段.根据文献

[５]可知,只有当瑞利异常位于局域共振长波波段

时,两者才能产生耦合,故波长为１０９５nm处的共

振峰是电四极共振与瑞利异常耦合形成表面晶格共

振共同作用的结果.当x 方向周期增大到７５２nm
(三角形标注实线),局域共振模式变化很小,其表面

晶格共振峰发生劈裂,在光谱中形成两个明显的尖

峰.计算结果表明劈裂纳米环阵列电四极共振之间

的耦合也会受到x、y 方向的周期调制.
为更好地展现其表面晶格共振与周期的变化关

系,固定y 方向周期为７２０nm,x 方向周期以２nm
的间隔从６８０nm变化到７６０nm,其消光谱线如图

４(b)所示.与磁偶极共振耦合情况类似,垂直于偏

振方向上的(０,±１)阶瑞利异常波长不变,而平行

于偏振方向上的(±１,０)阶瑞利异常随x 方向周期

的增大逐渐红移.在瑞利异常长波波段能够观察到

表面晶格共振,并且当x、y 方向周期不同时,可同

时形成两个表面晶格共振.
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图４ 劈裂纳米环阵列的光学响应.(a)y 方向周期保持

为７２０nm时x 偏振垂直入射情况消光谱;(b)消光

　　　　谱随x 方向周期变化关系

Fig敭４OpticalresponseofsplitＧringresonatorarrays敭

 a Extinctionspectraofperpendicularincidence
ofxpolarizationwhentheperiodalongtheyＧaxis
is７２０nm  b relationofextinctionspectrum
　　withperiodicchangealongxdirection

进一步计算图４(a)中三个表面晶格共振处的

近场分布,结果如图５所示.当x、y 方向阵列周期

皆为７２０nm时,图５(a)给出波长为１０９５nm附近

的单一表面晶格共振近场分布特性,此时(０,±１)
和(±１,０)阶瑞利异常波长相同,只形成单一的表

面晶格共振.对阵列中单个劈裂纳米环,四个边角

处均形成较强的局域场,表明对应的位置有电荷的

聚集,这一现象与图１(b)的近场分布一致,故电四

极共振在阵列结构中得以激发.除此之外,近场分

布中存在明显的表面波,表明阵列瑞利异常也参与

这一共振模式的产生.然而与磁偶极共振类似,其
近场分布表明此时不仅能够形成垂直于入射场偏振

方向的表面波,也能形成平行于入射场偏振方向的

表面波,这表明劈裂纳米环的电四极共振同样能够

同时与x、y 方向的瑞利异常耦合,从而形成表面晶

格共振.如图４(a)所示,当x 方向周期增大到

７５２nm时,表面晶格共振劈裂为两个新的模式,在
图５(b)、(c)中对应近场分布能够观察到沿x、y 方

向传播的表面波.

４　结　　论

提出一种采用贵金属劈裂纳米环阵列产生多重

表面晶格共振的方法.在劈裂纳米环构成的阵列结

图５ 不同波长处的电场振幅分布及x 方向和y 方向的

电 场 强 度 分 量.(a)１０９５nm;(b)１０８８nm;

　　　　　　　　(c)１１２８nm
Fig敭５Electricfield amplitude distribution and the

componentsofelectricfieldintensityinxandy
directions at different wavelengths敭
　 a １０９５nm  b １０８８nm  c １１２８nm

构中,磁偶极共振能够与两个周期方向的瑞利异常

形成耦合,从而产生表面晶格共振.当阵列周期不

同时,能够同时激发起两个表面晶格共振.此外,利
用劈裂纳米环的电四极共振模式之间的耦合可得到

类似的光学响应.这些结果表明贵金属劈裂纳米环

阵列可产生多重表面晶格共振,对高灵敏度生化传

感、纳米激光器等新型光子器件的设计具有重要的

意义.
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