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非对称耦合纳米双棒近场光谱响应研究

韩颖*，孙微微，谷开慧
长春电子科技学院光电科学学院，吉林 长春 130114

摘要 利用时域有限差分方法，研究了非对称纳米棒二聚体结构中不同端点局域等离激元（LSP）的近场响应。结

果表明，长短棒中存在低频和高频两种模式，低频模式在处于两棒间隙端点处的场强显著强于外侧端点；高频模式

在长棒间隙端点处的场强强于外侧端点，而短棒两端点的场强相同。借助不同纳米棒本征频率差异所对应的电荷

库效应，很好地解释了不同位置的强度响应差异。对于不同端点的振荡频率，研究发现共振纳米棒两端点 LSP振

荡频率一致，非共振纳米棒两端点 LSP振荡频率不同，并且在非共振棒中，位于两棒间隙位置处的端点的振荡频

率，与共振纳米棒频率更接近。
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Abstract The finite-difference time-domain method characterizes the near-field responses at different ends of the
asymmetric nanorod structures. The results show that two modes exist in the long and short rods: low-frequency
mode (LFM) and high-frequency mode (HFM). The field enhancement of the LFM at the gap end points is
considerably higher than that at the outer end points. For HFM, the intensity at the gap end point of the long rod is
stronger than that at the outer end point; however, the intensity at the two end points of the short rod is the same.
The difference in the intensity response at different ends of two nanorods is attributed to the charge reservoir effect
resulting from the different intrinsic frequencies of the nanorods. Furthermore, the oscillation frequencies of different
end points are consistent at both ends of resonant nanorods and different at nonresonant nanorods. In addition, the
oscillation frequency at the gap end point of the nonresonant nanorod is closer to that of the resonant frequency
compared with the one at the outer point.
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1 引 言

局域等离激元（LSP）是一种电子集体振荡行

为，具有高近场增强和超衍射极限的会聚作用，在生

物传感、非线性光学、光催化、光逻辑运算等领域具

有重要应用［1-9］。拓展 LSP应用的一个重要前提，即

要求能够对 LSP光学响应进行准确地表征。以往人

们多通过远场光谱（如：反射谱、散射谱、消光谱等）

来反映结构整体的光学性质［10-11］，从这些谱线中，人

们可以获得结构 LSP共振峰位置和强度等信息，因

而远场光谱成为人们了解 LSP性质的途径之一。

近年来，随着近场表征手段的出现与发展，人

们注意到在宏观尺度上表现为统一响应的结构，在

纳米尺度上其不同位置实际上可能存在不同的频

率和强度响应。Hensen等［12］对纳米谐振腔中存在

的等离激元模式进行近场表征的过程中发现，远场

谱中显示出只存在单一模式的纳米谐振腔，不同空

间位置的激发热点具有不同的 Q因子和共振频率。

Mårsell 等［13］使用宽频超短脉冲激发一个长度为

600 nm的银纳米结构，由于结构中的两个光谱分离

但空间重叠的模式被激发，其两端的动力学演化信

号存在显著差异。Xu等［14］在研究单一纳米蝴蝶结

结构时发现，同一结构中不同激发热点会对应不同

的去相位时间，进而会导致不同位置存在不同 Q因

子。可以看到，对结构进行纳米尺度上的表征，将

会帮助人们从更微观的角度揭示局域场的特性，并

能够在很大程度上弥补远场表征的不足。

直接实现纳米尺度上 LSP共振频率等光学响

应的空间分辨率表征和直接测量是一项非常具有

挑战性的工作。目前获得纳米尺度局域热点光学

响应的一种有效方式，即采用对 LSP激发点动力学

演化进行干涉时间分辨表征，随后通过傅里叶变换

获取激发点频率和强度信息。例如，Aeschlimann
等［15］利用此种技术获取随机纳米结构不同位置的

时间分辨信息后，利用傅里叶变换方法，获得了不

同位置处的结构响应信息，结果发现不同位置存在

频率差异。Hensen等［12］借助干涉时间分辨技术，发

现了纳米谐振腔中实际存在多个频率重叠的模式，

并且揭示出不同模式在结构响应中的贡献。然而，

以往的研究对象多是关注单一结构中存在的多个

复杂模式，或是关注复杂随机结构中多个模式之间

的相互作用，缺少对于具有不同共振模式、确定形

状的纳米结构之间耦合场的高空间分辨研究［12，15］。

而后者对于提升人们对模式耦合的直观认识，定量

表征模式耦合对纳米结构不同位置响应影响的差

异具有重要作用。

为了进一步探究 LSP模式的相互作用情况，特

别是具有确定形状、不同共振模式的结构之间不同

局域位置模式响应的差异，本文开展了由长棒（Rl）
与短棒（Rs）组成的非对称二聚体结构不同局域位

置近电场响应的研究。借助不同局域位置 LSPs动
力学演化信息，实现了对同一结构不同位置处频谱

响应的高空间分辨表征。研究发现，非对称纳米棒

二 聚 体 结 构 的 4 个 端 点 都 表 现 出 了 低 频 模 式

（LFM）和高频模式（HFM）。对不同位置模式强度

的研究表明，对于 LFM，Rl与 Rs两个棒中心处端点

强度相较于外侧有更强的场强；对于HFM，Rs中两

端点强度几乎没有差异。通过不同纳米棒本征频

率差异所引起的电荷库效应，可以很好地解释不同

位置的强度响应差异。对于不同位置 LSP振荡频

率响应的研究发现，共振纳米棒两端点的振荡频率

一致，非共振棒两端点振荡频率具有显著差异。并

且，非共振棒中位于两个棒间隙端点振荡频率与共

振棒频率更接近。

2 仿真设置

模拟基于时域有限差分方法进行。两个纳米

棒结构纵向长度（沿 x轴方向）分别为 240 nm 和

110 nm，棒沿 y轴和 z轴方向的宽度都为 40 nm，结

构示意图如图 1（a）和图 1（b）所示。两个棒之间的

距离设置为 g。设计结构过程中，考虑了样品实际

加工的便捷性以及参数的可控性，该参数结构可利

用电子束刻蚀等微纳加工方式进行精确制备［16］。

结构材料选择为金，其光学参数取自 Johnson 和

Christy数据［17］。金结构周围为均匀计算网格，计算

网格精度为 2 nm×2 nm×2 nm，结构整体模拟区域

x×y×z的尺寸为 1. 5 μm×1 μm×1 μm。使用全

场散射场光源，沿 z轴负向对结构进行激发，在全场

散射场光源区域内，入射光波为均匀平面波，电场

偏振方向沿 x轴。结构远场光谱响应使用散射监视

器组进行记录。结构近场动力学演化利用时间点

监视器进行表征。4个时间监视器，分别被放置在

了长棒右侧（L1点）、长棒左侧（L2点）、短棒左侧

（S1点）和短棒右侧（S2点）端点处。监视器距离结

构 上 表 面 5 nm。 模 拟 参 数 已 经 进 行 了 收 敛 性

测试。

3 分析与讨论

当单一纳米棒以及两个纳米棒共同存在时，结

构的远场散射光谱响应如图 1（c）所示，可以看到：

在短棒 Rs和长棒 Rl单独存在时，其结构各自只存

在一个散射峰，分别位于约 620 nm和 940 nm附近，

如图中矩形点线和圆形点线所示；当 Rl和 Rs同时

存在时，其散射光谱如图 1（c）中正三角点线（g =
40 nm）和倒三角点线（g = 120 nm）所示。两个纳

米棒间距 g = 120 nm时，HFM共振频率相比单一

纳米棒时发生轻微蓝移，LFM共振频率发生轻微红

移，且两个模式对应的强度都略微增加。从散射谱

中可以看出，g = 120 nm的情况下，两个结构之间

存在着较为明显的相互作用。当结构间距减小至

40 nm时（图中正三角点线所示），HFM对应波长与

单一结构相比未发生显著变化，但强度降低。而

LFM 共 振 频 率 继 续 发 生 红 移 ，且 强 度 相 比 于

120 nm的情况（图中倒三角点线）有所提升。通过

图 1（c）所示的远场散射光谱图可以看出，两个结构

在 g = 120 nm和 40 nm条件下都发生了耦合作用，

且对 LFM和 HFM的共振峰强度和波长都产生了

一定的影响。然而，仅通过图 1（c）所示的远场光谱

无法进一步分析不同棒对于不同模式的贡献，以及

模式响应变化的机制。

为了更加准确地表征非对称耦合纳米双棒光

学响应并深入揭示其作用机制，需要进一步通过近

场光谱图比较来研究同一纳米结构不同端点的光

学响应及其差异。数据处理过程如下：首先，通过

时间点监视器获得不同局域位置 LSP的动力学演

化曲线图，随后对演化曲线进行傅里叶变换获得其

频率谱图；进一步，将纳米结构局域点近场频谱响

应图与光源频谱响应图相除，获得对应位置处的电

场增强谱图。图 2所示为 Rl和 Rs单独存在时（正三

角点线），以及 g=40 nm时，4个点对应的近场增强

谱图，图中 E/E0表示场增强强度比。在 Rl单独存

在时［如图 2（a）中正三角点线所示］，其结构只存在

一个明显的波长位于约 944 nm的 LFM共振峰，其

强度约为 23. 5。当长棒和短棒同时存在时，L2点和

L1点的近场响应分别如图 2（a）中矩形点线和圆形

点线所示。可以看到，随着短棒的引入，L2和 L1点
的近场光谱中都显示出 LFM和 HFM两个共振峰，

但是两点间同一模式的强度存在差异。对于 LFM，

L1对应场增强强度比约为 24. 5，相较于单一 Rl棒
时，强度有所提升；L2点对应场增强强度比约为

22. 5，相较于单一 Rl棒时，强度有所降低。对于

HFM而言，L1对应场增强强度比约为 4. 7，L2对应

场增强强度比约为 3，L1强度同样高于 L2。图 2（b）
所示为 Rs棒两端 S1和 S2点的近场增强光谱响应

图。在 Rs单独存在时［如图 2（b）中正三角点线所

示］，结构在 624 nm处存在一个 HFM共振峰，近场

增强强度约为 13。当两个棒共同作用时，Rs棒左侧

S1点（圆形点线所示）和右侧 S2点（矩形点线所示）

都出现 HFM和 LFM共振峰。对于 LFM，S1点对

应场增强强度比约为 9，S2点对应强度比约为 6，S1

图 1 非对称纳米双棒结构示意图及其远场散射谱图。（a）结构主视图；（b）结构 xz面视图；（c）Rl单独存在、Rs单独存在以及

非对称二聚体结构 g = 40 nm和 g = 120 nm（倒三角点线）时，结构远场散射谱图

Fig. 1 Structural schematic of asymmetric two nanorods and far field scattering spectra. (a) Top view of structure; (b) xz view of
structure; (c) far field scattering spectra of Rl alone, Rs alone and asymmetric nanorod dimers with g = 40 nm and

g = 120 nm
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3 分析与讨论

当单一纳米棒以及两个纳米棒共同存在时，结

构的远场散射光谱响应如图 1（c）所示，可以看到：

在短棒 Rs和长棒 Rl单独存在时，其结构各自只存

在一个散射峰，分别位于约 620 nm和 940 nm附近，

如图中矩形点线和圆形点线所示；当 Rl和 Rs同时

存在时，其散射光谱如图 1（c）中正三角点线（g =
40 nm）和倒三角点线（g = 120 nm）所示。两个纳

米棒间距 g = 120 nm时，HFM共振频率相比单一

纳米棒时发生轻微蓝移，LFM共振频率发生轻微红

移，且两个模式对应的强度都略微增加。从散射谱

中可以看出，g = 120 nm的情况下，两个结构之间

存在着较为明显的相互作用。当结构间距减小至

40 nm时（图中正三角点线所示），HFM对应波长与

单一结构相比未发生显著变化，但强度降低。而

LFM 共 振 频 率 继 续 发 生 红 移 ，且 强 度 相 比 于

120 nm的情况（图中倒三角点线）有所提升。通过

图 1（c）所示的远场散射光谱图可以看出，两个结构

在 g = 120 nm和 40 nm条件下都发生了耦合作用，

且对 LFM和 HFM的共振峰强度和波长都产生了

一定的影响。然而，仅通过图 1（c）所示的远场光谱

无法进一步分析不同棒对于不同模式的贡献，以及

模式响应变化的机制。

为了更加准确地表征非对称耦合纳米双棒光

学响应并深入揭示其作用机制，需要进一步通过近

场光谱图比较来研究同一纳米结构不同端点的光

学响应及其差异。数据处理过程如下：首先，通过

时间点监视器获得不同局域位置 LSP的动力学演

化曲线图，随后对演化曲线进行傅里叶变换获得其

频率谱图；进一步，将纳米结构局域点近场频谱响

应图与光源频谱响应图相除，获得对应位置处的电

场增强谱图。图 2所示为 Rl和 Rs单独存在时（正三

角点线），以及 g=40 nm时，4个点对应的近场增强

谱图，图中 E/E0表示场增强强度比。在 Rl单独存

在时［如图 2（a）中正三角点线所示］，其结构只存在

一个明显的波长位于约 944 nm的 LFM共振峰，其

强度约为 23. 5。当长棒和短棒同时存在时，L2点和

L1点的近场响应分别如图 2（a）中矩形点线和圆形

点线所示。可以看到，随着短棒的引入，L2和 L1点
的近场光谱中都显示出 LFM和 HFM两个共振峰，

但是两点间同一模式的强度存在差异。对于 LFM，

L1对应场增强强度比约为 24. 5，相较于单一 Rl棒
时，强度有所提升；L2点对应场增强强度比约为

22. 5，相较于单一 Rl棒时，强度有所降低。对于

HFM而言，L1对应场增强强度比约为 4. 7，L2对应

场增强强度比约为 3，L1强度同样高于 L2。图 2（b）
所示为 Rs棒两端 S1和 S2点的近场增强光谱响应

图。在 Rs单独存在时［如图 2（b）中正三角点线所

示］，结构在 624 nm处存在一个 HFM共振峰，近场

增强强度约为 13。当两个棒共同作用时，Rs棒左侧

S1点（圆形点线所示）和右侧 S2点（矩形点线所示）

都出现 HFM和 LFM共振峰。对于 LFM，S1点对

应场增强强度比约为 9，S2点对应强度比约为 6，S1

图 1 非对称纳米双棒结构示意图及其远场散射谱图。（a）结构主视图；（b）结构 xz面视图；（c）Rl单独存在、Rs单独存在以及

非对称二聚体结构 g = 40 nm和 g = 120 nm（倒三角点线）时，结构远场散射谱图

Fig. 1 Structural schematic of asymmetric two nanorods and far field scattering spectra. (a) Top view of structure; (b) xz view of
structure; (c) far field scattering spectra of Rl alone, Rs alone and asymmetric nanorod dimers with g = 40 nm and

g = 120 nm
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点的场增强强度高于 S2点。对于HFM，S1和 S2点
对应的场增强强度比相同（约 10），并且与单独 Rs
存在时（约 13）相比，强度降低。

可以注意到，Rl中 L1点对应两个模式的场强

都高于 L2点，而 S1点只有在 LFM条件下对应的

强度高于 S2点，对于 HFM，两点强度没有显著差

异。对于 LFM和 HFM模式在 Rl和 Rs中不同点表

现的变化差异，我们将其归因于 Rl和 Rs的本征频

率不同所致。当纳米结构对应低频振荡模式时，其

内部电荷无法有效跟随高频模式振荡；相反，当纳

米结构对应高频率的本征振荡模式时，其可以跟随

低频模式振荡，且能够为低频振荡模式振荡提供额

外的能量，这一效应被称之为“电荷库”效应［18-19］。

根据此效应可以很好地解释 Rl和 Rs中不同点表现

的变化差异：Rl对应的本征模式为低频振荡模式，

而 Rs对应的本征模式为高频振荡模式。Rl中电荷

无法有效跟随 Rs对应的 HFM进行振荡，进而使得

Rl无法对 Rs本征高频振荡模式产生显著影响，从而

导致 Rs棒中的 S1点和 S2点对应的HFM的强度未

产生显著差异。相反，高频模式结构中的电荷可以

跟随低频模式振荡，Rs棒可以对 Rl棒中的 LFM振

荡产生影响，进而导致 L1点强度增强。

为了揭示非对称纳米棒二聚体结构不同端点

近场响应的变化规律，开展了 Rl和 Rs中不同点在

改变 g情况下的近场增强变化情况的研究。图 3（a）
和图 3（b）所示为 L2和 L1点强度随 g变化的近场光

谱 图 。 可 以 看 到 ，随 着 g 从 120 nm 不 断 减 小 到

40 nm，L2点和 L1点中对应的 HFM强度都随着 g

的减小而增强。LFM模式强度的变化趋势则在二

者之间产生差异：L1点中的 LFM模式的强度逐渐

增强［如图 3（a）中插图所示］；L2点中 LFM强度随

着 g减小而逐渐减弱［如图 3（b）中右上插图所示］。

L1和 L2点强度变化差异主要是因为对应高频振荡

的 Rs棒的引入使得 L1和 S1点发生耦合，导致 L1
点受到库仑作用而产生更高的近场增强强度所致。

图 3（b）右下侧插图给出非对称双棒结构 z方向的电

场分量 Ez图。当 L1点汇聚正电荷时，与其对应的

感应负电荷一部分来自 L2点，一部分来自 S1点。

随着 g值的减小，L1和 S1点之间的耦合作用增强，

S1点可以为 L1点贡献更多的感应负电荷以支持 L1
振荡，而此时，L2点所需提供的负电荷就随之减少，

从而使得 L2点强度逐渐下降。图 3（c）和图 3（d）为

Rs中 S1点和 S2点在不同 g条件下的近场增强光谱

图。从图中可以看出，S1点和 S2点中 LFM的强度

有明显不同：S1点中的 LFM场增强强度比在 g=
120 nm时约为 4. 5，而随着 g减小至 40 nm时，其强

度比升高至 9左右。S2中的 LFM场增强强度比在

g=120 nm时约为 4，在 g减小到 40 nm时，其强度比

图 2 长短棒在 g=40 nm条件下不同位置的近场光谱图（插图为结构示意图，图中点标注出了 L1，L2，S1，S2各点位置）。

（a）长棒（Rl）左（L2点）右（L1点）位置近场光谱图，其中正三角点线为长棒单独存在下的近场光谱图，此时 L1和 L2点响

应完全相同；（b）短棒（Rs）左（S1点）右（S2点）位置近场光谱图，其中正三角点线为短棒单独存在下的近场光谱图，此时

S1和 S2点响应完全相同

Fig. 2 Near field spectra of the asymmetric nanorod dimers with g=40 nm, in which the insets show the morphology of the
asymmetric nanorod dimers and label the location of L1, L2, S1 and, S2, respectively, by dots at the end of each rod.
(a) Near field spectra of L1 and L2 of Rl, in which the triangle spot-line represents the near field spectrum with the case of
Rl alone, and the near field responses of L1 and L2, in this case, are identical; (b) near field spectra of S1 and S2 of Rs,
in which the triangle spot-line represents the near field spectrum with the case of Rs alone, and the near field responses of

S1 and S2, in this case, are identical
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仅升高至约 6。S1中LFM存在更高近场强度的原因

是 S1与 L1点之间存在库仑相互作用［19］。随着 g从
120 nm减小至 40 nm，S1点和 S2点中的 HFM强度

逐渐减弱，并且两点对应的强度没有显著差异。这

也进一步揭示了图 1（c）中 HFM 模式强度在 g=
40 nm时低于 g=120 nm时的原因，即 Rs棒中对应

的HFM强度下降。总的来看，对于 LFM模式，位于

两棒中心位置的 L1和 S1点强度，要高于两棒外侧

L2点和 S2点强度。对于 HFM模式，L1强度高于

L2，而 S1与 S2点强度相同。

除强度以外，同一纳米结构不同位置激发点的

振荡频率也是值得人们非常关注的一个性质，并且

对于 LSP应用具有重要的影响。为此，探究了不同

g值对应的各点振荡频率特性。为了能够更加清晰

地呈现各点振荡频率的差异，提取了 4个点中 LFM
［图 4（a）］和HFM［图 4（b）］对应的峰值位置，如图 4
所示。可以看到随着 g的减小，4个点对应 LSPs的
振荡频率都表现出了红移。这是由于两棒间隙处

的尖端对应异号电荷［如图 3（b）中插图所示］，随着

两棒间距 g的减小，双棒之间异号电荷库仑作用增

强，从而使得对应异号电荷更容易发生分离，即对

应模式电场恢复力减弱，共振波长发生红移［20］。此

外，从图 4（a）中可以看到，对于 LFM模式（Rl棒本

征模式），不同 g条件下 L1点和 L2点的共振频率完

全一致。图 4（b）给出 HFM对应峰值位置图，从中

可以看到，图中正三角点线和倒三角点线几乎完全

重合，也就是说 S1点和 S2点在 HFM条件下（Rs棒
本征模式），振荡频率几乎相同。需要说明的是，在

图 4（b）中，g=40 nm条件时 S1点和 S2点振荡频率

存在偏差。这是因为 Rl和 Rs之间较小的间距，使

得两个棒之间异号电荷库仑作用增强，从而导致 S1
和 S2频率出现了微小差异。此外，比较图 4中所示

的 4个点的共振频率可以发现，对于 LFM振荡模式

［图 4（a）］，S1点对应的振荡频率更接近于 L1和 L2
点频率，即更接近于 Rl本征振荡频率。对于 HFM
振荡模式［图 4（b）］，L1点振荡频率更接近于 S1和
S2点的对应频率，即更接近于 Rs对应的本征振荡

频率。从图 4中可以得到以下结论：1）对于某一个

棒在共振条件下（Rl棒对应 LFM模式，而 Rs棒对应

HFM），棒中两个端点的振荡频率几乎一致，而非共

振棒两端点的振荡频率存在显著差异；2）非共振棒

中，位于两个非对称纳米棒中心位置处端点（即 L1

图 3 不同 g值下 4个点的近场强度光谱图。（a）L1；（b）L2；（c）S1；（d）S2
Fig. 3 Near field spectra of L1, L2, S1 and S2 with various of gap size g. (a) L1; (b) L2; (c) S1; (d) S2
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和 S1点）的振荡频率更靠近共振棒的本征振荡

频率。

4 结 论

开展了非对称纳米双棒结构不同位置近场响

应的空间分辨率研究。研究结果表明，双棒 4个端

点的近场响应频谱都包含 LFM和 HFM两个模式。

对于 LFM，由于两个棒之间的库仑作用，两棒间隙

点（L1和 S1）对应的强度高于外侧端点（L2和 S2）。

而对于 HFM，由于 Rl与 Rs两棒对应的本征频率存

在差异，Rl中的 L1点强度高于 L2点，而 Rs中的 S1
点强度与 S2点强度相同。对于不同端点的振荡频

率的研究表明，共振纳米棒两端点 LSP振荡频率一

致，非共振纳米棒两端点 LSPs振荡频率不同；并且

非共振棒中，位于两棒间隙位置处端点（L1或 S1
点）的振荡频率，与共振纳米棒频率更相近。以上

研究为基于等离激元的纳米激光器、生物传感、表

面增强拉曼散射等研究提供了一定的思路，也为非

对称纳米结构的进一步应用提供了参考。
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