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金属基底上金属纳米颗粒间隙内的自发辐射调控
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摘要　将聚甲基丙烯酸甲酯(PMMA)层置于金纳米颗粒与金基底之间,研究了金纳米颗粒对处于PMMA夹层中

的分子或量子点辐射源的总辐射速率、远场辐射速率、辐射方向等的影响.与单个金纳米颗粒相比,当２,３,５,９个

金纳米颗粒等间距排列时,总辐射速率和远场辐射速率都会增强.通过测量远场辐射方向,可以反推出纳米颗粒

的数量和间距,从而实现纳米颗粒数量和间距的高精度测量.

关键词　薄膜;金纳米颗粒;辐射源;辐射速率;辐射方向

中图分类号　O４３６　　　文献标识码　A doi:１０．３７８８/LOP５６．０５３１０１

ControlofSpontaneousEmissioninMetalNanoparticle
GaponMetalSubstrate

LiuMengying ZhongYing∗

SateKeyLaboratoryofPrecisionMeasuringTechnologyandInstruments SchoolofPrecisionInstrument
andOptoＧElectronicsEngineering TianjinUniversity Tianjin３０００７２ China

Abstract　Whenthepolymethylmethacrylate PMMA layerisplacedbetweenthegoldnanoparticlesandgold
substrate westudytheeffectsofmetalnanoparticlesonthetotalemissionratesandradiativeemissionratesand
farＧfieldradiationpatternoftheradiationsourceofmolecularorquantumdotsinthePMMAlayer敭Comparedwith
singlegoldnanoparticle whentwo three fiveandninegoldnanoparticlesareputonthePMMAlayerwiththe
samedistance thetotalradiationratesandradiativeemissionratesareenhanced敭By measuringthefarＧfield
radiationpattern thenumberofnanoparticlesandthedistancebetweennanoparticlescanbeinverselydeduced thus
realizingthehighprecisionmeasurementofnanoparticles敭
Keywords　thinfilms goldnanoparticles radiationsource radiationrate radiationdirection
OCIScodes　３１０敭６６２８ １６０敭２５４０ ２６０敭２５１０ ３５０敭５６１０

　　收稿日期:２０１８Ｇ０９Ｇ１４;修回日期:２０１８Ｇ０９Ｇ２１;录用日期:２０１８Ｇ０９Ｇ２７
基金项目:国家自然科学基金(６１７７５１０５,１１５０４２７０)、高等学校学科创新引智计划(B１６０２７)

　 ∗EＧmail:yzhong＠tju．edu．cn

１　引　　言

基于金属纳米颗粒的金属纳米间隙结构得到了

广泛的关注.在纳米颗粒与金属基底之间涂覆间隔

层可以增强辐射效率[１Ｇ４]、缩短荧光寿命[５Ｇ８]、增强光

致发光[９],以及控制远场辐射方向[１０]等.２００７年,

Akimov等[１１]将 纳 米 线 放 在 聚 甲 基 丙 烯 酸 甲 酯

(PMMA)层上(基底为玻璃),辐射量子点放在纳米

线附近,提高了量子点的荧光强度.Yi等[１２]将包

裹罗丹明分子的银六面体放置在 PMMA 层上,

PMMA层涂覆在银膜上,发现适当厚度的PMMA

层有助于产生较强的拉曼信号.Ciraci等[１３]将自组

装单分子层(SAMs)夹在金纳米颗粒与金膜之间,
实现了电磁场的增强.Akselrod等[１]在银六面体

与金膜之间设置了一层聚乙烯吡咯烷酮(PVP),把
量子点放在PVP层中,发现量子点的自发辐射效率

得到提高.
辐射方向图可显示纳米结构的辐射方向,同时

反映辐射强度的大小[１４Ｇ１７].常用于调节纳米结构辐

射方向的结构有 YagiＧUda天线[１８Ｇ１９]、周期性金属

槽[２０]、金纳米棒[２１]、三角形金纳米颗粒[２２Ｇ２３]、核壳

纳米结构[２４Ｇ２５]、V型天线[２６Ｇ２７]、蝶形天线[２８]等.Lü
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等[２９]研究发现,当入射光的偏振方向与纳米颗粒组

成的三聚物结构的对称轴不平行时可实现定向发

射.对于光学测量,采用低数值孔径物镜定向发射

能够达到较高的收集效率[３０].目前关于各种纳米

结构控制辐射方向的研究很多,但有关中心发射的

报道却很少.
本文在金纳米颗粒与金基底之间设置PMMA层,

将辐射点源放置在PMMA层中,研究金纳米颗粒的数

量、布局、尺寸对点源自发辐射速率和辐射方向的影

响,并基于洛仑兹互易定理[３１]由近场推出远场的方法

来复现远场辐射方向图,该结果可为荧光分子传感等

相关应用提供理论指导.

２　结构设计

图１所示为待研究的５种结构,每种结构自上

而下为金纳米颗粒、PMMA层、金基底,分子或量子

点辐射源均处于中心金纳米颗粒的正下方位置.金

的折射率为０．１８０９＋２．９９６１i[３２],入射光波 长 为

６３２．８nm,空气的折射率为１,PMMA的折射率为

１．５.PMMA层厚度为１０nm,点源位置如图１红

点所示.将金纳米颗粒以阵列的方式置于PMMA
层上,颗粒半径为R,间隔为d.

图１ 结构图.(a)(c)(e)(g)(i)侧视图;(b)(d)(f)(h)(j)俯视图

Fig敭１ Structurediagram敭 a  c  e  g  i Sideviews  b  d  f  h  j topviews

　　设电流密度方向为z 方向,点源的表达式为

J＝δ(x,y,z)z,式中δ 为狄拉克函数,z 为点电流

源沿偏振方向的单位长度矢量.该点电流源的总辐

射速率[３３]可表示为Γtotal＝－Re[Ez(０,０,０)]/２,式

中Re[Ez(０,０,０)]为点电流源沿偏振方向电场分

量的实部;Γtotal由两部分组成,一部分为非辐射能

量,即结构中的热损耗,另一部分为辐射能量,即远

场辐射速率,可表示为Γrad＝∬
A

Snda,式中A 为包

含点电流源的封闭曲面,S 为时间平均能流密度矢

量,n 为曲面A 的外法向矢量.自由空间中的辐射

速率为Γair＝ηvack２０na/１２π,式中ηvac 为真空中的波

阻抗,k０＝２π/λ,λ 为波长,k０ 为波数,na 为空气中

的折射率.定义归一化的总辐射速率为Γtotal/Γair,

归一化的远场辐射速率为Γrad/Γair.
利用有限元方法(COMSOL Multiphysics软

件)计算金基底上不同个数金纳米颗粒附近点源的

辐射速率.选择域点探针,在点探针表达式中输入

Γtotal/Γair,在全局变量探针表达式中输入Γrad/Γair.

３　结果与讨论

３．１　分子或量子点辐射源自发辐射速率模拟结果

首先计算了图１(a)~(b)中单个点源的自发辐射

速率,Γtotal/Γair和Γrad/Γair随金纳米颗粒半径的变化曲

线分别如图２(a)~(b)所示.由图２可知,Γtotal/Γair大
于Γrad/Γair,二者差值为金属引起的欧姆损耗;Γtotal/Γair
和Γrad/Γair均远大于１,说明点源自发辐射速率得到明

显增强.当金纳米颗粒半径满足等离子激元共振条件

时,会出现总辐射速率、远场辐射速率峰值,此时对应

的金纳米颗粒半径即为谐振半径.由图２可知,存在

４５、１２０、１８０、２６０nm等４个谐振半径,且Γtotal/Γair及
Γrad/Γair随着金纳米颗粒谐振半径的增大而减小.

选取第一个谐振半径(４５nm)作为金纳米颗粒

的半径,分别针对２、３、５、９个金纳米颗粒的情况

[图１(c)、(e)、(g)、(i)],计算当金纳米颗粒间距d
变化时总辐射速率和远场辐射速率的变化,结果如

图３所示.与单个金纳米颗粒的情况进行比较,可
以发现,当２、３、５、９个金纳米颗粒等间距排列时,

Γtotal/Γair和Γrad/Γair都明显增强.
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图２ 单个金纳米颗粒的总辐射速率和远场辐射速率随半径的变化曲线.(a)总辐射速率;(b)远场辐射速率

Fig敭２ Changesoftotalemissionratesandradiativeonesofonesinglegoldnanoparticlewithradius敭

 a Totalradiationrates  b farＧfieldradiationrates

图３ 不同纳米结构辐射速率对比图.(a)(d)(g)(j)金纳米颗粒结构;(b)(e)(h)(k)总辐射速率随d 的变化;
(c)(f)(i)(l)远场辐射速率随d 的变化

Fig敭３ Comparisonofemissionratesofdifferentnanostructures敭 a  d  g  i Sketchofdifferentnumberofgoldnanoparticles 

 b  e  h  k totalemissionratesplottedasfunctionsofd  c  f  i  l farＧfieldradiativeemissionratesplottedasfunctionsofd

３．２　辐射方向分析

由于金基底不透光,因此点源只向结构中的上半

球面辐射[３１].建立COMSOLMultiphysics模型,在

MATLABＧCOMSOL环境中求解,提取包裹点源与金

纳米颗粒结构的方形域的近场,利用RETOP程序

包[３１]将近场转化为远场,进而计算结构上半球面部
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分的能流通量密度分布(无穷大球面上Poynting矢量

法向分量的模).以金纳米颗粒中心为圆心,基于洛

伦兹互易定理[３１]求出远场下的电场强度E 和磁场强

度H,根据时间平均能流密度公式S＝１/２Re(E×
H∗)(式中∗表示共轭)计算得到能流密度,最后将能

流密度以伪彩图的形式呈现.远场辐射方向图可以

直观地反映纳米天线最强的辐射方向.

图４(a)为单个金纳米颗粒结构图,ϕ 和θ分别

表示方位角和极角.图４(b)为图１(a)对应的辐射

方向图,色标０~１表示归一化后的能流密度大小,
即Poynting矢量模值分布/最大值,得到相对值,

Poynting矢量模单位为 Wm－２s－１;最外圈０°~
３６０°表示方位角ϕ 的范围为０~２π;１０°、３０°、６０°表
示不同极角θ的范围为０°~９０°.

图４ 单个金纳米颗粒辐射方向分析.(a)结构图;(b)远场辐射方向图

Fig敭４ Radiationdirectionanalysisofasinglegoldnanoparticle敭 a Structuresketch  b farＧfieldradiationpattern

图５ 金属基底上的双金纳米颗粒的远场辐射方向图随间距的变化

Fig敭５ ChangesoffarＧfieldradiationpatternofdoublegoldnanoparticlesonmetalsubstratewithincreasingdistance

　　图５为金属基底上双金纳米颗粒结构[对应图

１(c)]和辐射方向随纳米颗粒间距d 的变化情况,
其中d 的增大幅度为０．１λ.由图５可知,两个金纳

米颗粒间距d 改变会影响点源的辐射方向性:当d
以０．１λ逐步增大时,辐射方向会从向右单侧辐射变

为前后双侧辐射,依次产生３~８瓣的规律性变化.
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由此可以通过测量远场辐射方向,反推出金属基底

上双金纳米颗粒的间距,实现纳米颗粒间距的高精

度测量.
有源纳米颗粒的辐射场与相邻纳米颗粒的辐射

场的反射场之间形成干涉,干涉会改变光的辐射方

向.以两个金纳米颗粒为例,虽然将辐射源只放在了

一个纳米颗粒的正下方,但其辐射场会传播到另一个

纳米颗粒,此纳米颗粒会把这个辐射场再散射到远

场,这样,此纳米颗粒向远场发射的反射场与处于辐

射源上方的纳米颗粒的辐射场形成干涉,该干涉会改

变光的发射方向.多纳米颗粒中也存在同样的现象.

图６为金属基底上３个金纳米颗粒结构[对应

图１(e)]和辐射方向随纳米颗粒间距d 的变化情

况,其中d 的增大幅度为０．１λ.由图６可知,３个金

纳米颗粒间距为２nm时,辐射向两端发射.对比

图６(a)~(e)可知,辐射最强的方向由水平变为竖

直,这是由于每个颗粒辐射的相位不同,发生了相消

干涉;对比图６(a)、(f)、(k)、(p)、(u)可知,当金纳

米颗粒间距以０．５λ增加时,发射方向将出现２、４、６、

８瓣的倍数增加.通过测量金属基底上３个金纳米

颗粒结构的辐射方向,可以反推出３个金纳米颗粒

的间距变化,从而实现纳米颗粒间距的高精度传感.

图６ 金属基底上的３个金纳米颗粒的远场辐射方向图随间距的变化

Fig敭６ ChangesoffarＧfieldradiationpatternofthreegoldnanoparticlesonmetalsubstratewithincreasingdistance

　　图７为金属基底上５个金纳米颗粒结构[对应

图１(g)]和辐射方向随纳米颗粒间距d 的变化情

况,其中d 的增大幅度为０．１λ.由图７可知,图７
(b)~(l)辐射最强的有４个方向;图７(m)~(p)、

(r)、(s)辐射最强的有８个方向;图７(t)、(u)辐射最

强的有１２个方向.不同的辐射方向图对应的金纳

米颗粒的间距不同,从而实现纳米颗粒间距的高精

度测量.
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图７ 金属基底上的５个金纳米颗粒的远场辐射方向图随间距的变化

Fig敭７ ChangesoffarＧfieldradiationpatternoffivegoldnanoparticlesonthemetalsubstratewithincreasingdistance

图８为金属基底上９个金纳米颗粒结构[对应

图１(i)]和辐射方向随纳米颗粒间距d 的变化情

况,其中d 的增大幅度为０．１λ.由图８可知,图８
(a)、(b)、(g)、(h)辐射最强的方向分别在前、后、
左、右边缘;图８(c)、(i)~(k)辐射最强的位置沿对

角分布;图８(f)有向中心发射的趋势,此时不需要

数值孔径很大的物镜就能收集全部的光;图８(l)、
(q)辐射方向为１２瓣;图８(m)、(r)为８瓣分布;由
图８(s)~(u)可知,辐射最强部分几乎充满了整个

边缘.可见,通过测量远场辐射方向,可以反推出９
个金纳米颗粒的间距分布情况.

４　结　　论

主要研究了不同数量、布局、间距的金纳米颗粒

对处于金纳米颗粒与金基底之间的PMMA夹层中

的分子或量子点辐射源辐射方向、总辐射速率和远

场辐射速率的影响.计算表明,随着金基底上金纳

米颗粒的数量增加,总辐射速率和远场辐射速率显

著增强.当金纳米颗粒半径满足等离子激元共振条

件时,会出现总辐射速率和远场辐射速率峰值.

２个金纳米颗粒结构,间距以０．１λ 增大时,辐射方

向依次出现１~８瓣的规律性变化;３个金纳米颗粒

结构会引起辐射最强方向的突变,且当金纳米颗粒

间距以０．５λ增加时,辐射方向将出现２、４、６、８瓣的

倍数增加;５个金纳米颗粒情况下,辐射方向出现从

４到８瓣,再到１２瓣的变化;９个金纳米颗粒结构,
间距为０．５λ时有中心发射的趋势.通过测量远场

辐射方向,可以反推出纳米颗粒的数量和间距大小,
从而实现纳米颗粒数量和间距的高精度传感.该结

果可为荧光分子传感、自发辐射增强等相关方向的

研究提供指导.
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图８ 金属基底上的９个金纳米颗粒的远场辐射方向图随间距的变化

Fig敭８ ChangesoffarＧfieldradiationpatternofninegoldnanoparticlesonmetalsubstratewithincreasingdistance
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