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摘要　设计一种支持多模式的金属Ｇ介质Ｇ金属纳米天线阵列结构,分析结构中的模式特性及其调控的发光过程.

利用时域有限差分的方法模拟该结构的透射谱和电场分布,分析结构中局域表面等离激元模式和磁等离激元共振

模式的特性以及激发光偏振调控的模式变化.将偶极子光源放在介质层中,模拟该天线阵列结构调控荧光分子的

发光过程.结果表明:荧光分子的辐射和非辐射衰减速率增强因子、量子效率以及偏振特性受到了所提结构模式

的有效调控;在一定波长范围内改变激发光的偏振方向可以对发光谱进行调谐.
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１　引　　言

金属微纳结构由于支持多种杂化耦合模式而拥

有丰富的光学特性,具有广泛的应用价值.构造微

纳结构可以实现光波波长局域在纳米尺度和光波传

输,在表面增强拉曼散射[１]、微纳传感探测[２]、微纳

光子器件设计和集成[３]等领域有重要应用.利用金

属微纳结构调控荧光分子自发辐射效率是表面等离

激元光子学领域最具应用前景的研究方向之一[４Ｇ６],
被广泛应用于光学传感器[７]、生物成像[８]、发光设

备[９]以及太阳能电池等方面[１０].研究表明,表面等

离激元共振可以将光场高效地局域在纳米尺度内,
通过改变荧光分子周围电磁场的局域态密度,可实

现增强[１１]或抑制[１２]荧光辐射的作用.单个纳米金
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属颗粒天线周围可以产生局域表面等离激元(LSP)
模式[１３],将该共振模式与荧光分子的吸收峰或辐射

峰相匹配,可以实现荧光激发增强[１４]或者荧光辐射

增强[１５],然而单个纳米金属颗粒天线难以实现荧光

激发和辐射速率的同时增强.将单个的金属颗粒排

列成一维或二维阵列,当入射光波长与阵列周期相

近时,会得到一个窄带的周期模式[１６Ｇ１７].此外,将一

对金属纳米颗粒耦合成金属Ｇ介质Ｇ金属(MDM)三
明治结构,可以产生纵向耦合的磁等离激元(MPP)
共振模式[１８Ｇ１９].将孤立的MDM三明治结构排成阵

列,就可以同时支持LSP模式、MPP共振模式和周

期模式.利用 MDM阵列结构的多模式特性来调控

荧光辐射,可以克服单一模式的缺陷,实现荧光分子

激发Ｇ辐射的双增强,提高发光效率.据此,任远[２０]

设计了一种 MDM渔网超表面,该结构将LSP模式

和 MPP共振模式分别与荧光分子的吸收峰和辐射

峰相匹配,实现了荧光辐射的激发Ｇ辐射双增强,但
是这种渔网结构的大面积膜层会吸收荧光辐射,使
损耗增大,并且周期模式的存在限制了荧光辐射的

波长调节范围.
为了解决以上问题,本文设计了一种可以实现

荧光分子激发Ｇ辐射双增强的 MDM 纳米天线阵列

结构.相对于 MDM渔网超表面,该结构损耗小、波
长调节范围大,通过改变激发光的偏振态可以在一

个较大的波长范围内对荧光辐射的峰值进行有效调

控.利用三维有限时域差分软件(FDTDSolutions)
对 MDM纳米天线阵列的模式特性进行计算,通过

改变结构参数对模式的共振位置进行调谐,同时利

用偶极子模型模拟了所提结构对荧光辐射的调控.

２　仿真结果

２．１　MDM 纳米天线阵列的模式特性及调控

图１(a)为 MDM 矩形纳米天线阵列结构示意

图,使用FDTDSolutions来计算所提结构的透射谱

和共振位置的电场分布,其中 H 表示电场方向,E
表示磁场方向,k表示光传播方向.单个 MDM 颗

粒的长l为１００nm,宽w 为１００nm,以颗粒底面中

心为原点,颗粒的长和宽分别为x轴和y轴建立坐

图１ 仿真模型及仿真结果.(a)MDM纳米天线阵列结构示意图;(b)入射光偏振方向沿x轴时模拟得到的结构白光透射

谱;(c)５３２nm共振位置处xoz平面上的电场强度及电场矢量分布图;(d)６７１nm共振位置处xoz平面上的电场强

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　度及电场矢量分布图

Fig．１Simulationmodelandsimulationresults敭 a SchematicofMDM nanoantennaarraystructure  b simulated
transmissionspectrumofwhitelightwhenpolarizationdirectionofincidentlightisalongxaxis  c electricfield
intensityandelectricvectordistributionmaponxozplaneatresonantpositionof５３２nm  d electricfieldintensity
　　　　　　　　andelectricvectordistributionmaponxozplaneatresonantpositionof６７１nm
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标系.上、下两层金属材料为Ag,高度h为３５nm,仿
真模拟时Ag的介电系数采用Palik模型[２１];中间介

质层为聚甲基丙烯酸酯(PMMA),折射率n为１．４９,
厚度d为３０nm.整个结构放置在SiO２基底上,背景

折射率为１.激发光为平面光源,偏振方向沿x轴,
入射方向沿z轴负方向.在x方向和y方向设置周

期边界,x方向的阵列周期Px为３００nm,y方向的阵

列周期Py为３００nm.在z 方向设置完全匹配层

(PML)以消除边界反射波的影响.计算中采用的非

均匀网格大小在x、y、z方向上均为２nm.

　　图１(b)为所提结构的白光透射谱,可以看出,
在λ＝５３２nm和λ＝６７１nm处分别出现了一个透

射谷,这两个透射谷处xoz平面上的电场强度及电

场矢量分布分别如图１(c)、(d)所示.由图１(c)发
现,５３２nm处上、下金属层中的电场矢量方向一致,
是一个电偶极模式,为LSP模式.由图１(d)发现,

６７１nm处上、下金属层中电场矢量方向相反,上、下
金属层之间产生了环形电流,并诱导产生了磁偶极

矩,为 MPP模式.在这两个共振位置处,介质内的

电场强度得到了很大的增强,Eloc为受结构影响的

局域 电 场 强 度,E０ 为 自 由 空 间 的 电 场 强 度,

Eloc
E０

为局域电场增强因子,计算结果表明,在LSP

和 MPP共振位置处介质层中电场强度的增强因子

最大分别可达７和１６.
进一步研究结构参数的变化对共振位置的影

响,从而揭示出不同的参数对LSP和 MPP模式的

调节规律.每次模拟时只改变单一结构参数而保

持其他结构参数与图１(a)一致,即分别改变介质

层的厚度d、x方向的周期Px、颗粒x方向的长度

l以及入射光偏振角度θ.图２(a)为d 从１０nm
变化到５０nm,步长为１０nm时模拟得到的透射

谱.可以看出:随着介质层厚度d的增加,LSP的

共振位置没有移动,因为LSP模式主要依赖于结

构的面内几何尺寸,而不受上、下金属层之间耦合

的影响;而 MPP共振位置发生蓝移,因为随着间

隔层厚度的增加,上、下金属层之间的耦合作用减

弱,单个金属颗粒支持的局域模式起主要作用,磁
共振波长将向局域模式的共振波长位置移动[２２].

MPP共振波长随d变化的曲线如图２(b)所示.

图２ 结构参数的变化对共振位置的影响.(a)模拟得到的结构透射谱;
(b)MPP模式的共振位置随d的变化曲线

Fig．２ Influenceofstructureparametersonresonanceposition敭 a Simulatedtransmissionspectrumofthe

proposedstructure  b changecurveofresonancepositionofMPPmodewithrespecttod

　　图３为x 方向的周期Px 从２８０nm 变化到

３２０nm,步长为２０nm时模拟得到的结构透射谱,可
以看出,所提结构的LSP和 MPP模式的共振位置基

本不受阵列周期的影响,因为这两种模式是跟单个颗

粒有关的局域模式,受颗粒间耦合的影响较小.
图４(a)为颗粒x 方向的长度l从８０nm变化

到１２０nm,步长为１０nm时计算得到的透射谱,可
以看出,随着颗粒x方向长度l的增加,颗粒的LSP
和 MPP模式的共振位置均发生红移.LSP模式和

MPP模式的共振位置随l的变化曲线如图４(b)所

示.可以发现,共振波长随l的变化曲线近似为一

条直线,且MPP模式的共振波长随l变化的直线斜

率明显大于LSP模式,表明 MPP共振模式对颗粒

长度的变化更加敏感.根据这一特性,设置颗粒x
方向长度l和y方向长度w 为不同值,通过改变入

射光的偏振方向就可以对颗粒的共振谱进行调谐.
图４(c)为模拟入射光偏振角度改变时的结构

透射谱,颗粒x方向的长度l为９０nm,y方向的长

度w 为１２０nm.偏振角θ为偏振方向与结构x 轴

正方向之间的夹角,入射光偏振角θ从０°变化到

０４２６００１Ｇ３
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图３ 模拟得到的结构透射谱

Fig．３ Simulatedtransmissionspectraofproposedstructure

９０°,步长为１５°.周期Px、Py均为３００nm,介质层

厚度d为３０nm.当入射光偏振角度从０°逐渐变化

到９０°时,可以观察到两个模式的共振位置逐渐红

移,x偏振下的共振模式逐渐消失,y偏振下的共振

模式逐渐显现,这一结果表明,通过简单操控入射光

的偏振方向就可以实现光谱调制.

　　比较 MDM 渔网结构与 MDM 纳米天线阵列.
图５(a)为 MDM渔网结构示意图,设置结构的周期

Px和Py均为４００nm,金属层厚度h为３５nm,介质

层厚度d 为３０nm,入射光沿x 轴偏振入射,空气

孔沿y方向的长度ly为２５０nm.图５(b)为空气孔

图４ 不同长度l和不同偏振角度对共振位置的影响.(a)模拟得到的结构透射谱;(b)LSP和 MPP模式的共振位置

随l的变化曲线;(c)l为９０nm,w 为１２０nm,步长为１５°时的结构透射谱

Fig．４Influenceofdifferentlengthlandpolarizationangleonresonanceposition敭 a Simulatedtransmissionspectrumof

proposedstructure  b variationofresonancepositionofLSPandMPPmodeswithl  c simulatedtransmission
　　　　　　　spectraofproposedstructure whenlis９０nm wis１２０nmandstepsizeis１５°

x方向的长度lx从２５０nm变化到２９０nm时的透射

谱.与 MDM 纳米天线阵列结构相比,MDM 渔网

超表面除了支持LSP模式和 MPP模式外,还支持

表面等离激元Ｇ布洛赫波(SPPＧBW)模式.SPPＧBW
是一种波导模式,电场不能很好地局域在空气孔周

围,所以一般利用LSP模式和 MPP模式来调控荧

光辐射.由于 MPP模式的共振波长大于SPPＧBW
模式的共振波长,只能从SPPＧBW 共振谷之后开

始,通过 MPP调控荧光辐射波长范围.而 MDM
纳米天线阵列中不含有SPPＧBW 模式,这就大大增

大了 MPP共振波长向短波拓展的范围,最短可到

LSP共振位置附近,使得所提结构辐射出的荧光具

有更大的波长可调谐范围.

２．２　MDM 纳米天线阵列调控荧光辐射的研究

设计了支持LSP和 MPP共振模式的 MDM纳

米天线阵列结构,并研究了结构参数对模式共振特

性的影响,发现LSP模式和 MPP模式可以将光场

高效地局域在纳米尺度的介质层中,电场在介质层

内会得到很大的增强,并且模式的共振位置具有可

调谐的特点,这一特性可以被用来增强荧光分子的

吸收和辐射效率,对设计发光器件、纳米激光器都有

十分重要的指导意义.

０４２６００１Ｇ４
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图５ MDM渔网超表面.(a)MDM渔网超表面的结构示意图;(b)入射光偏振方向沿x轴时模拟得到的结构透射谱

Fig．５ MDMfishnetmetasurface敭 a SchematicofMDMfishnetmetasurface  b simulatedtransmissionspectra
whenpolarizationdirectionofincidentlightisalongxaxis

图６ 激发光波长为５３２nm时,模拟得到的介质层内xoy平面上的总场电场强度和x、y、z方向分场电场强度分布.
(a)~(d)θ＝０°;(e)~(h)θ＝４５°;(i)~(l)θ＝９０°

Fig．６ Totalelectricfieldandelectricfieldinx y andzdirectiononxoyplaneindielectriclayerwhenexcitationlight
wavelengthis５３２nm敭 a ＧＧ d θ＝０°  e ＧＧ h θ＝４５°  i ＧＧ l θ＝９０°

　　将偶极子光源放置在介质层中,模拟荧光分子

发光,以研究 MDM 纳米天线阵列结构对荧光发光

的调控.实验上常用５３２nm波长的激光激发荧光

分子,使 其 发 光,所 以 首 先 模 拟 激 发 光 波 长 为

５３２nm时MDM纳米天线阵列介质层内xoy 平面

上的总场电场强度和x、y、z方向上的分场电场强

度分布,设置激发光的θ为０°、４５°和９０°.

　　FDTDSolutions模拟结果如图６所示.图６
中线框为单个 MDM 颗粒的位置,从模拟的结果可

以看出,z方向的电场强度远大于x、y 方向的电场

强度,因此用沿z轴振荡的偶极子光源来模拟荧光

分子的发光过程.当激发光偏振方向θ为０°和９０°
时,电场增强最大的位置分别位于每个单颗粒中与

０°和９０°方向平行的两端,如图６(a)、(i)所示.而当

激发光偏振方向θ为４５°时,电场增强最大的位置位

于每个单颗粒沿θ＝４５°的对角上,如图６(e)所示.
当把沿z方向偏振的偶极子放置在颗粒边沿不同

位置时,就可以模拟激发光的偏振变化对荧光辐射

０４２６００１Ｇ５
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的调节情况.

　　通常把荧光分子近似为准二能级发射体.对于

激发波长为λex的弱光(无饱和),激发速率增强[２３]为

γex
γ０ex
＝

Eexnp
２

E０
exnp

２
, (１)

式中:np 为荧光分子的单位方向向量;Eex为局域激

发电场;γex为纳米结构存在时的激发速率;角标“０”
为无纳米结构存在的情况.荧光分子在均一环境中

的固有量子效率η０
[２４]可以表示为

η０＝
γ０r

γ０r＋γ０nr
, (２)

式中:γ０r 和γ０nr分别为辐射衰减速率和非辐射衰减

速率.荧光分子在自由空间中的总衰减速率γ０ 为

γ０＝γ０r＋γ０nr. (３)

　　当荧光分子受到纳米结构调控时,辐射衰减速

率[２５]变成

γr＝γr,plasmon＋γ０r, (４)
式中:γr,plasmon为表面等离激元辐射的荧光衰减速

率.非辐射衰减速率[２６]变为

γnr＝γabs＋γ０nr, (５)
式中:γabs为金属结构导致的荧光淬灭.受到结构调

控时量子效率[２７]可以表示为

η＝
γr

γr＋γnr＝
γr,plasmon＋γ０r

γabs＋γr,plasmon＋γ０r＋γ０nr
. (６)

　　量子效率的增强倍数为η/η０,量子效率的增强

倍数与荧光分子和微纳结构之间的距离有关.荧光

图７ 偶极子的位置以及对应的性质.(a)(c)(e)偶极子位于不同位置处的结构示意图;
(b)(d)(f)偶极子的发光分子的辐射和非辐射衰减速率增强因子、Purcell因子以及量子效率

Fig．７Positionsofdipoleandcorrespondingproperties敭 a  c  e Schematicwhendipoleislocatedatdifferentpositions 

 b  d  f radiativeandnonＧradiativedecayrateenhancementfactor Purcellfactorandquantumefficiencyof
　　　　　　　　　　　　　　　　　luminescentmoleculesofdipole
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分子受到结构调控的总衰减速率γsp[２８]为
γsp＝γr＋γnr. (７)

　　总衰减速率的增强用Purcell因子(FP)表示:

FP＝
γsp
γ０
. (８)

　　以颗粒底面的中心为坐标原点,以颗粒的长和

宽分别为x轴和y轴建立坐标系,颗粒x轴的长度

l为９０nm,y 轴长度w 为１２０nm,设置周期边界

Px和Py均为３００nm,d为３０nm,h为３５nm.偶

极子 的 位 置 分 别 为:(４５nm,０nm,５０nm),如
图７(a)所示;(０nm,－６０nm,５０nm),如图７(c)所
示;(４５nm,－６０nm,５０nm),如图７(e)所示.分

别计算这三种情况下发光分子的Purcell因子、量子

效率及辐射和非辐射衰减速率增强因子,结果如

图７(b)、(d)、(f)所示.
图７(b)显示,激发光偏振方向沿x 轴时,即偶

极子 位 于(４５nm,０nm,５０nm)处,在 波 长 为

６３５nm时,Purcell因子、辐射和非辐射衰减速率增

强因子以及量子效率都能取得最大值,荧光辐射强

度达到峰值,峰值的位置对应 MPP波长.图７(d)
显示,当激发光偏振方向沿y 轴时,即偶极子位于

(０nm,－６０nm,５０nm)处,荧光辐射的峰值出现在

波长７７０nm处,对应激发光偏振方向沿y 轴时的

MPP波长.图７(f)显示,当θ＝４５°时,即偶极子位

于(４５nm,－６０nm,５０nm)处,在 ６３５nm 和

７７０nm这两个 MPP共振模式的波长处均得到荧

光辐射增强,在荧光辐射峰附近量子效率同时能保

持较高的数值(０．４~０．５).结果证明,MDM纳米天

线阵列结构可以提高荧光分子的辐射和非辐射衰减

速率增强因子以及量子效率,荧光辐射峰位置与结

构 MPP共振位置重合,通过调节激发光的偏振方

向可以对荧光辐射峰的位置进行调谐.
图８为荧光辐射峰为６５０nm时 MDM 渔网结

构和 MDM纳米天线阵列结构的量子效率,可以看

出,在５００~８００nm波长范围内,MDM纳米天线阵

列的量子效率大于 MDM渔网超表面.这是因为与

MDM渔网结构相比,MDM 纳米天线阵列结构刻

蚀掉了大面积的膜层,被膜层吸收的荧光辐射减少,
被远场接收到的荧光辐射增加,因此 MDM 纳米天

线阵列结构损耗更小.

图８ 荧光辐射峰位于６５０nm时 MDM渔网超表面和

MDM纳米天线阵列结构的量子效率

Fig．８QuantumefficiencyofMDMfishnetmetasurface
and MDM nanoantennastructurewhenpeakof
　　　fluorescentemissionisat６５０nm

在激发光偏振方向沿x 轴和y 轴这两种情况

下,对放置在 MDM 纳米天线阵列介质层中的偶极

子辐射到远场的电场强度在x、y、z方向的分量大

小进行计算,结果如图９所示.

图９ x和y方向上电场强度的各方向分量分布.(a)~(c)偶极子受到x方向偏振的激发光激发时,

在６３５nm处测得的结果;(d)~(f)偶极子受到y方向偏振的激发光激发时,在７７０nm处测得的结果

Fig．９Distributionofelectricfieldintensityineachdirectionatxandydirection敭 a ＧＧ c Resultsareobtainedat６３５nm
whendipoleisexcitedbythexpolarizationlaser  d ＧＧ f resultsareobtainedat７７０nmwhendipoleisexcitedby
　　　　　　　　　　　　　　　　　　theypolarizationlaser
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　　图９(a)~(c)为当介质层内的偶极子受到沿x
方向偏振的激发光激发时,在辐射峰６３５nm处测

得的偶极子辐射到远场的电场强度各方向分量的大

小,可以看出,电场强度在x 方向的分量远大于在

其他两个方向的电场强度分量.图９(d)~(f)为当

介质层内的偶极子受到沿y 方向偏振的激发光激

发时,在辐射峰７７０nm处测得的偶极子辐射到远

场的电场强度各方向分量的大小,可以看出,这种情

况下的电场强度在y 方向的分量远大于在其他两

个方向的电场强度分量.由此证明:通过改变激发

光的偏振方向,可以改变荧光辐射光谱的形状,且荧

光辐 射 在 相 应 的 MPP波 长 处 具 有 良 好 的 偏 振

特性.

３　结　　论

设计一种金属Ｇ介质Ｇ金属纳米天线阵列结构,
通过FDTDSolutions模拟发现这种结构可以同时

支持LSP和 MPP共振模式,这两种模式可以将光

场高效地局域在介质层中,且共振位置可以通过改

变颗粒的大小、介质层的厚度、激发光的偏振方向等

参数进行调谐.由于介质层内共振波长处的场增强

效应,发光分子置于介质层中时,其激发速率、辐射

和非辐射衰减速率增强因子以及量子效率都会受到

所提结构的共振模式调控,分子发光的辐射峰与结

构的 MPP共振位置重合,具有偏振依赖性,通过改

变激发光的偏振方向可以调节发光谱的形状.同时

发光分子的远场辐射在相应的 MPP波长处表现出

偏振特性,其偏振方向依赖于激发光偏振方向.本

文结论为发光过程的调控及纳米激光的实现提供了

理论依据.
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