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摘要　对金属的复介电常数虚部进行了KawabataＧKubo(KＧK)修正,定量描述了表面等离激元产生的光学散射和

吸收特性;利用米氏理论和电偶极子理论计算并分析了光入射到单个椭球状金属纳米微粒产生的消光特性;建立

了椭球状纳米微粒周期阵列分布的光学偏振结构模型,利用COMSOL软件模拟计算了可见光到近红外波段的偏

振光输出特性.以椭球的有效半径替代球半径,将KＧK修正应用于金属椭球阵列结构的有限元模拟.修正后的金

属纳米椭球阵列的透过率减小,消光光谱带宽增大,这与实验中单个金属颗粒的宽带强吸收特性趋势一致.

关键词　测量;金属纳米结构;KawabataＧKubo修正;米氏理论;偏振特性

中图分类号　O４３６　　　文献标识码　A　　 doi:１０．３７８８/AOS２０１９３９．０２１２００２

InfluenceofKＧKCorrectionofComplexPermittivityon
OpticalPropertiesofMetalNanoＧEllipsoidArrayStructure

JiangTianrun１ ２∗∗ ZhangGuiju１ ２∗ YanYing１ ２
１SchoolofOptoelectronicScienceandEngineering SoochowUniversity Suzhou Jiangsu２１５００６ China 
２KeyLaboratoryofAdvancedOpticalManufacturingTechnologiesofJiangsuProvince&KeyLaboratoryof

ModernOpticalTechnologiesofMinistryofEducation SoochowUniversity 
Suzhou Jiangsu２１５００６ China

Abstract　TheimaginarypartofthecomplexpermittivityofthemetalnanoparticleismodifiedbyKawabataＧKubo
 KＧK correction敭Theopticalscatteringandabsorptioncharacteristicsofsurfaceplasmonsarequantitatively
described敭Theextinctioncharacteristicsoflightincidentonasingleellipsoidmetalnanoparticlearecalculatedand
analyzedbyMietheoryandtheelectricdipoletheory敭Aopticalpolarizationstructuremodelofperiodicarrayof
ellipsoidalnanoparticlesisestablished敭Theoutputcharacteristicsofpolarizedlightfromvisibletonearinfrared
bandsaresimulatedandcalculatedbyCOMSOLsoftware敭KＧKcorrectionisappliedtofiniteelementsimulationof
themetalellipsoidarraysbyreplacingsphericalradiuswitheffectiveradiusofellipsoid敭ThemodifiedmetalnanoＧ
ellipsoidarrayshavelowertransmittanceandwiderextinctionspectrumbandwidth whichisconsistentwiththe
experimentaltrendofbroadbandstrongabsorptioncharacteristicsofsinglemetalparticles敭
Keywords　measurement metalnanostructures KawabataＧKubocorrection Mietheory polarizationcharacteristics
OCIScodes　１２０敭３６８８ １２０敭７０００ １６０敭４７６０ ２６０敭５４３０

　　收稿日期:２０１８Ｇ０７Ｇ２３;修回日期:２０１８Ｇ０９Ｇ０２;录用日期:２０１８Ｇ０９Ｇ１７
基金项目:江苏高校优势学科建设工程资助项目、江苏省自然科学基金青年基金(BK２０１５０３０８)

　∗EＧmail:gjzhang＠suda．edu．cn;∗∗EＧmail:２５７０４０４５４４＠qq．com

１　引　　言

随着纳米光子学和微纳加工技术的发展,含有

金属微纳结构的超材料[１Ｇ７]的发展前景愈发广阔.
金属是一种重要的色散介质,在数值仿真和模拟计

算中需要用色散模型确定其相应的参数,色散模型

的准确建立对金属薄膜、金属光栅和纳米球阵列等

波导 结 构 的 光 学 特 性 有 着 至 关 重 要 的 作 用.

Bouillard等[８]通过建立金属色散模型中等离子体

频率和碰撞频率与温度的对应关系,解释了低温下

金属纳米结构的吸收特性变化.Uriri等[９]针对含

有金纳米长方块的超材料,利用金属纳米方块的
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局域表面等离激元共振(LSPR)特性的温度依赖

性,通过修正Drude模型中的等离子频率和碰撞频

率,建立其与温度的对应关系来控制LSPR共振峰

的位置和大小,增大了含有金属纳米单元的设计

自由度,实现了整个超材料的透过率和透光频段

的主动控制.在含有金属薄膜结构的介质光栅复

合结构或含有金属的一维光子晶体中[１０Ｇ１１],Drude
模型中的复介电常数公式能很好地描述金属的色

散性质.当入射光照射在含有金属纳米颗粒的波

导结构时,内部自由电子振荡产生的LSPR使波导

表现出明显的光学散射和吸收等特性.金属纳米

颗粒的吸收光谱主要和本身的LSPR特性相关.
与理论计算相比,实验中的金属纳米颗粒具有更

大的共振吸收光谱线宽[１２].金属的LSPR特性与

其形状、尺寸、材料和周围介质密切相关,需使用

离散傅里叶变换(DFT)和含时密度泛函(TDDFT)
等计算物理方法和介观物理理论对其进行严格分

析.工程应用中常使用 Mie散射理论和Drude模

型中的介电常数公式来描述光波与物质的关系,
然而Drude模型本身不能描述金属纳米颗粒的

LSPR特性,因此在不跳出理论框架的前提下,可
以通过修正复介电常数引入相关的物理参量,如
颗粒尺寸大小、周围介质折射率等,来等效描述

LSPR特性对光波传输的影响.简单的 Drude模

型中没有描述LSPR对金属色散特性的影响的参

量[１３].因此,引入含有尺寸参量的修正模型可以

更加精确地对含有金属纳米结构的波导结构进行

模拟计算,并且能够提高含有金属纳米结构的超

材料的设计精度.
当金属纳米结构的尺寸远小于入射光波长时,

入射光的电场分量会使金属纳米结构上的电荷发生

极化,电荷随入射电场的变化而发生集体振荡,即

LSPR[１４].当球形微粒尺寸为几纳米或几十纳米且

入射光波段位于可见光或近红外波段时,由于入射

光的远场激发,纳米颗粒的表面将会产生局域化的

等离激元振荡,而经典的Drude模型未涉及描述表

面等离激元振荡对金属材料的影响的参数.实验中

金属纳米颗粒的吸收光谱带宽大于Drude模型计

算出 的 带 宽,展 现 出 宽 带 强 吸 收 的 特 性[１２,１５].

Averitt等[１６Ｇ１７]通过修正Drude模型中的平均电子

自由程来等效描述LSPR特性对金属纳米球壳吸收

光谱的影响.虽然通过减少模型中的平均电子自由

程或修正碰撞频率可以解释这种带宽增大的现象,
但是这些研究仍未考虑表面等离激元振荡带来的量

子效应.KawabataＧKubo(KＧK)修正[１５,１８]认为纳米

尺寸下的金属颗粒的吸收效应主要源于束缚在有限

体积内的本征态电子的能级跃迁,而不是金属纳米

颗粒的表面散射作用;金属颗粒的吸收可以用金属

复介电常数的虚部表示,与将金属纳米颗粒等效为

电偶极子的方法保持了理论上的一致性.KＧK修

正利用量子理论通过修正复介电常数虚部来描述纳

米颗粒的LSPR特性,虽然后来经过了不同形式的

修改,但是KＧK修正仍保证了物理上的正确性[１８],
因此为了简明,本文采用了最原始的版本.通过

KＧK修正单个椭球状纳米颗粒的复介电常数,定量

描述光场激发的LSPR对金属纳米颗粒吸收的影

响.利用 Mie理论和电偶极子理论分析光入射到

椭球状金属纳米颗粒时产生的散射与吸收特性[１９],
及结构参数和材料对椭球状金属纳米颗粒的消光

影响;用椭球的有效半径替代球半径,将KＧK修正

应用于椭球状金属阵列结构的有限元方法(FEM)
模拟;建立椭球状纳米结构周期阵列分布的功能

型光学器件模型,利用COMSOL仿真软件模拟分

析该模型的透射光谱特性和偏振特性.修正后的

金属纳米椭球阵列的透过率减小,消光光谱带宽

增大,这与实验中单个金属颗粒的宽带强吸收特

性趋势一致.

２　模型与理论

图１所示为具有周期性金属纳米椭球阵列分布

的光学结构器件模型,其中 XYZ 为坐标系.在透

明介质(如玻璃材料)中置入具有有序阵列分布的椭

球状金属纳米结构,玻璃的介电常数为εg,金属的

复介电常数为ε＝ε１－iε２,其中ε１为实部,ε２为虚

部.金属纳米椭球的赤道半径分别为a 和b,极半

径为c,体积为V.阵列结构是周期为１００nm×
１００nm×５０nm的立方体单元,即单元的长和宽aT

和bT 为１００nm,高cT 为５０nm.
通过经典电磁理论与数学方法相结合可精确计

算出光的散射.Mie理论研究了光波经过球状纳米

微粒的散射特性,给出了麦克斯韦方程的精确解,完
整地描述了任意大小的球状纳米颗粒的消光光谱与

谐振波长的关系.当球状微粒小于光入射波长λ
时,Mie理论的精确解可等效为在均匀电场中放入

一个电偶极子的解.通过电偶极子理论,可解得不

同长径比的椭球状纳米微粒在不同波段内具有偏振

效应[１９].当介质中颗粒的体积密度小到可以忽略

颗粒的诱导偶极矩之间的相互作用时,这种复合材
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图１ 玻璃基金属纳米椭球阵列结构模型

Fig．１ StructuralmodelofglassＧbased
metalnanoＧellipsoidarrays
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　　在外电场一定的情况下,金属颗粒的极化强度

仅与退极化因子相关,而退极化因子由颗粒形状决

定.本研究中的金属颗粒为椭球形,与球状颗粒各

个方向上的退极化因子均为１/３不同,其退极化因

子L 与入射光的偏振方向相关,故含有椭球状金属

颗粒的玻璃介质的吸收截面[１７]可表示为
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　　本研究只考虑入射光的偏振方向与金属颗粒的

长轴方向平行及垂直时的情况.当入射光的光矢量

平行于X 轴和Y 轴时,退极化因子均为关于长径比

m(m＝a/b)的函数[２０],即
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　　对于大块金属,Drude模型(即自由电子气模

型)是描述金属复介电常数的经典模型.它将金属

的复介电常数[２１]近似表示为

εc＝ε¥ －Aλ２＋iBλ３, (５)
式中:ε¥ 为金属在高频极限的介电常数;A、B 为系

数.ε¥、A、B 可以通过金属自由电子理论计算得

出,也可以通过实验数据拟合得到[２２Ｇ２３].本研究先

进行实验数据拟合再对复介电常数虚部进行修正.
实验拟合的银的复介电常数实部ε１b＝５－５５λ２,复
介电常数虚部ε２b＝０．０６＋２７λexp(－２９λ２)＋１．６λ３,
下标b表示大块金属,波长单位均为μm.ε２b中第

一部分为束缚电子的贡献,第二部分为只存在于紫

外波段的带间跃迁,第三部分为自由电子的贡献.
金属纳米颗粒的复介电常数除了与入射光频率

相关,还与颗粒尺寸相关.当颗粒尺寸为纳米级时,
在金属颗粒表面会发生LSPR,物理表现为对入射光

吸收的增强.Drude模型中的复介电常数虚部描述

了金属的吸收能力,因此LSPR的存在会对复介电

常数虚部的数值产生影响.因此需对椭球状金属纳

米颗粒的复介电常数的虚部进行KＧK修正[１５,１８],即

ε２＝ε２b＋
３．２e２

π２εF
g(v)
３
ab２

, (６)

式中:e 为元电荷;εF为费米能量,表达式为εF＝

ћ２

２m
(３π２n)

２
３,ћ 为普朗克常量,n 为金属的单位电子

密度;v为金属的费米速度,表达式为v＝
ћw
εF
,ω 为

入射光 角 频 率;g(v)为 KＧK 修 正 函 数,其 表 达

式为

g(v)＝v－４∫
１

v０
[x３(x＋v)]

１
２
dx,v０＝

１－v,v＜１
０,v＞１{ ,

(７)

式中v０ 为关于金属费米速度的分段函数,其大小由

入射光频率决定.由于入射光波段为４００~１４００nm,
在此范围内v＜１,故v０ 取为１－v.

图２所示为银纳米颗粒的复介电常数虚部与波

长的对应关系曲线.利用(６)式和(７)式计算出修正

后的复介电常数虚部.设置长径比为１∶２,观察椭

球短半轴b的数值变化对复介电常数虚部的影响.
由图２可知:修正后的Ag的复介电常数虚部整体

大于块状金属的测量数据;金属纳米颗粒的粒径越

小,复介电常数虚部越大;波长越大,修正对虚部的

影响越大.随着纳米颗粒粒径的增大,纳米颗粒的

复介电常数虚部越来越接近块状金属的,这符合纳

米颗粒的尺寸效应规律,并且与通过修正自由电子

的平均自由程[２４Ｇ２５]的方法得到的结果一致.
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图２ 不同尺寸下椭球状银纳米颗粒的复介电常数

虚部的修正曲线

Fig．２Correctioncurvesofimaginarypartofcomplex

permittivityofellipsoidalAgnanoparticleswith
　　　　　　differentsizes

３　结果与分析

３．１　单个金属纳米球消光截面特性

图３所示为椭球状银纳米微粒对应的平行和垂

直于椭球长轴两个不同方向的消光截面曲线.由

(２)式可知,椭球状金属纳米颗粒的吸收截面与长径

比及金属的复介电常数有关,将(３)、(４)、(６)式代入

(２)式中,分别得出在不同长径比条件下,入射光平

行和垂直于椭球长轴时,单个椭球状银颗粒的吸收

截面与入射波长的关系.当颗粒半径远小于入射波

长时,消光截面可近似为吸收截面,即Cext≈Cabs.
设置长径比分别为１∶２、１∶３、１∶４、１∶５和１∶６,椭球的

短半轴b＝c＝５nm,长半轴分别为１０,１５,２０,２５,

３０nm.
结果表明,随着椭球长径比的增大,入射光偏振

方向平行于椭球长轴的消光峰值增大,入射光偏振

方向垂直于椭球长轴的消光截面大小基本不变且数

值很小.即不同长径比的单个椭球状银纳米颗粒具

有一定的起偏效果,长径比越小,对短波长入射光的

起偏效果越好.
图４所示为不同尺寸的银纳米椭球颗粒经过

KＧK修正前后的消光截面曲线,其中bc代表修正

前,ac代表修正后,下文同.金属椭球颗粒的消光

光谱峰位置和椭球的长径比相关,而消光光谱的谱

宽和峰值与椭球的尺寸大小相关,因此固定长径比

能够保证消光峰位置不变,同时通过对比可以看出

尺寸变化时KＧK修正对消光光谱谱宽和峰值的影

响.为了观察可见光波段,令长径比为１∶２.若需

图３ 不同长径比下椭球状银纳米颗粒的消光截面曲线

Fig．３ CurvesofextinctionsectionofellipsoidalAg
nanoparticlesunderdifferentaspectratios

图４ 不同尺寸的椭球状银纳米颗粒修正前后消光截面曲线

Fig．４ ExtinctionsectioncurvesofAgellipsoidal
nanoparticlesbeforeandafterKＧKcorrection

要比较红外波段 KＧK修正对消光光谱谱宽和峰值

的影响,可以设定更大的长径比.在长径比为１∶２
且入射光偏振方向平行于椭球长轴的情况下,计算

修正后金属颗粒短轴分别为５,１０,１５,２０nm时椭

球状银纳米颗粒的消光截面,并分别与未修正时的

消光截面进行对比.结果表明,颗粒的尺寸越小,复
介电常数修正对金属纳米颗粒的消光截面的影响越

大,修正后的消光截面带宽比未修正时的大,而消光

峰峰值偏小.
图５所示为三种不同贵金属 Ag、Cu和 Au的

椭球纳米颗粒的消光截面特性曲线,通过对比研究

复介电常数虚部的修正对消光截面的影响.KＧK
修正中通过费米能量εF 来描述不同金属材料对复

介电常数虚部的影响.三种金属纳米椭球的长径比

均为１∶２,椭球短轴均为５nm.Ag、Cu和Au三种

金属材料的费米能量分别为５．４９,７,５．５３eV.
结果表明:在结构参数相同的情况下,Ag椭

球的消光截面明显大于Cu和 Au的;Cu和 Au两
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图５ Ag,Cu,Au三种椭球状纳米颗粒修正前后

消光截面对比图

Fig．５ ExtinctionsectionsofAg CuandAuellipsoidal
nanoparticlesbeforeandafterKＧKcorrection

种材料的纳米椭球颗粒的消光峰相比于 Ag的均

发生了红移,且Au的红移程度大于Cu的;未修正

复介电常数虚部的 Ag的消光峰峰值比Cu和 Au
的大,修正后Ag的消光峰峰值依然大于Cu和Au
的,但是峰值差距减小;未修正的Cu的消光峰峰

值大于Au的,而修正后Cu的消光峰峰值小于Au
的,这说明表面等离激元对 Au的影响大于对Cu
的影响.复介电常数虚部的修正会使其他金属材

料纳米 椭 球 的 消 光 截 面 带 宽 增 大,消 光 峰 峰 值

减小.

３．２　金属纳米球阵列的消光特性

利用COMSOL仿真软件建立玻璃基银纳米椭

球阵列结构模型,计算并分析该结构的光谱输出特

性.设置立方体单元的周期为１００nm×１００nm×
５０nm,即aT＝bT＝１００nm,cT＝５０nm;设置银纳

米颗粒长径比为１∶２,短轴的长度b＝c＝１５nm;设
置银纳米椭球的层数为２０;设置玻璃基为折射率为

１．５的SiO２.入射光分别设置为与椭球长轴平行和

垂直的线偏振光,波长范围为４００~７００nm.模拟

计算复介电常数经过 KＧK修正前后的玻璃基银纳

米椭球阵列模型的透射率和消光比.图６所示为复

介电常数修正前后的垂直和平行方向的光谱透射

率.可以看出,修正后该结构在４００~７００nm波段

的透射率均有所减小,但有效消光波段的透射率均

大于７０％,其中５４４~５６２nm 波段的透过率大于

９０％.修正使复介电常数虚部增大,颗粒的吸收增

强,整个模型的透射率减小.图７所示为修正前后

该结构的消光比曲线,可以看出,有效消光波段的带

宽增大,４７５~５８５nm范围内的消光比均大于４０dB,
且４８７~５４５nm波段范围内的消光比大于９５dB.

图６ 修正前后玻璃基银纳米椭球阵列模型的透射率曲线

Fig．６ TransmittancecurvesofglassＧbasedAgnanoＧellipsoid
arraymodelbeforeandaftercorrection

图７ 修正前后玻璃基银纳米椭球阵列模型的消光比曲线

Fig．７ ExtinctionratiocurvesofglassＧbasedsilver
nanoＧellipsoidarraymodelbeforeandaftercorrection

４　结　　论

基于 KＧK修正对具有不同尺寸和长径比的金

属纳米颗粒的复介电常数进行了修正.研究结果表

明:尺寸越小的金属纳米颗粒的复介电常数虚部越

大;随着颗粒尺寸的增大,其复介电常数的虚部越来

越接近块状金属的;修正后消光带宽增大,与实验中

单个金属颗粒的宽带强吸收特性趋势一致.将修正

后的数据代入玻璃基银纳米椭球阵列模型发现,在
垂直和平行两个方向上的透射率有所减小,有效消

光波段带宽增大.在有效消光波段,垂直方向上的

透射率均大于７０％,５４４~５６２nm波段的透过率大

于９０％.４７５~５８５nm范围内的消光比大于４０dB,

４８７~５４５nm波段的消光比大于９５dB.
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