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介质光栅/金属薄膜与银立方体复合
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摘 要:理论设计了介质光栅/金属薄膜与银纳米立方体复合结构,通过有限元方法数值模拟计算了该

结构中的超高电场增强因子.使用442nm波长的激光作为表面等离子体的激发光源,研究不同尺寸银

纳米立方体的消光谱以及不同光栅周期和厚度的反射光谱,得到的该复合结构的最优参数为:光栅周期

312nm,厚度90nm,银纳米立方体70nm.在最优参数条件下,数值模拟了复合结构中的电场增强分布,
介质光栅/金属薄膜与银纳米立方体复合结构由于存在局域表面等离子体和传播表面等离子体的共振

耦合,使得光栅脊与银纳米立方体下顶点接触处热点的电场增强因子高达1.53×106.该复合结构产生

的超高电场增强因子,有望应用于表面增强拉曼散射的研究.
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Abstract:Acompositestructureofdielectricgrating/metalfilm withsilvernanocubesistheoretically
designed,andtheultrahighelectricfieldenhancementfactorinthecompositestructureisnumerically
simulatedusingthefiniteelementmethod.Thesurfaceplasmonsareexcitedbythelaserwithwavelength
of442nm.Bydiscussingtheextinctionspectrumofthesilvernanocubeswithdifferentsizes,andthe
reflectionspectraofthegratingwithdifferentperiodandthickness,theoptimalparametersareselected,
whichthesidelengthofsilvernanocubesis70nm,theperiodofgratingis312nmandthethicknessis90
nm.Undertheconditionofoptimalparameters,electricfieldintensitydistributioninthecomposite
structureiscalculated.Fortheresonantcouplingoflocalsurfaceplasmonandpropagationsurface
plasmoninthedielectricgrating/metalfilmwithsilvernanocubescompositestructure.Theelectricfield
enhancementfactorofhotspotisashighas1.53×106,whichexistsinthepositionbetweengratingridge
andthelowervertexesofsilvernanocube.Theultrahighelectricfieldenhancementgeneratedbythe
compositestructurehasthepotentialtobeappliedtothestudyofsurface-enhancedRamanscattering.
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0 引言

微纳结构作为表面等离子体(SurfacePlasmons,SPs)光学研究的核心基础,一直是研究人员关注的热

点,特别 是 在 光 刻[1-3]、传 感[4-8]、太 阳 能 电 池[9-11]以 及 表 面 增 强 拉 曼 散 射(SurfaceEnhancedRaman
Scattering,SERS)[12-15]等领域更是得到了广泛的应用.最近几年,研究人员致力于微纳结构中热点处的电场

增强的研究.在微纳结构中,由于局域电场增强主要取决于结构的几何形状和尺寸,因此,如何设计出具有超

高电场增强的微纳结构,是研究人员优先考虑的因素.ZHANGJie[16]等运用离散偶极近似(DiscreteDipole
Approximation,DDA)模拟并制备了银纳米颗粒修饰的碳纳米管阵列结构,在此结构中,银纳米粒子之间热

点处的电场增加了近9倍.ZHANGYi[17]等研究了银纳米月牙和圆盘组装的结构,通过改变月牙与圆盘的间

隙以及月牙两针尖的距离,得到了针尖处局域电场增强因子为670.WUKai-yu[18]等研究了硅柱银纳米帽阵

列,通过改变硅柱的直径,在特定入射光波长激发下,得到了银纳米帽之间热点处的电场增强高达263.
LAGARKOVA[19]等研究了金纳米颗粒修饰的硅纳米锥阵列结构,得到了纳米锥上金纳米球之间热点处的

电场增强为629.这些结构主要是金属纳米颗粒之间局域表面等离子体的相互耦合来提高电场增强,其结构

单一,电场增强较小,为了进一步提高电场增强,研究人员制备了具有局域表面等离子体和传播表面等离子

体相互耦合的复合结构.
FUQiang[20]等研究了银纳米立方体与银光栅复合结构中的表面等离子体,发现复合结构中等离子体

的相互作用明显高于单独的银纳米立方体.CROZIERKB[21]等研究了二维周期性金纳米盘阵列、二氧化硅

间隔层和金薄膜组成的复合结构,通过改变金纳米盘的尺寸和阵列周期,发现共振条件下复合结构中单个金

纳米盘的场增强高达5000,远高于玻璃基片上单个金纳米盘的电场增强.ZHOUF[22]等设计了一种用二氧

化硅做间隔层的金纳米盘阵列和金薄膜复合结构,并用纳米蝴蝶结代替部分纳米盘产生缺陷,研究了局域表

面等离子和传播表面等离子体之间的相互共振耦合,这种复合结构热点处的电场增强因子高达4.2×106.但
是,这些复合结构在制备上有一定难度且成本较高.

在特定波长的入射光照射下,金属纳米颗粒可以激发局域表面等离子体,介质光栅/金属薄膜结构可以

激发传播表面等离子体.显然,局域表面等离子体和传播表面等离子体的共振耦合,可以进一步提高热点处

的电场强度.相较于金属光栅而言,介质光栅制备简单、成本低廉而且损耗较小.介质光栅可以通过激光干涉

方法很容易制备,银纳米立方体可以通过化学制备,而且其尺寸可以进行有效调控[23].因此,本文设计了一

种介质光栅/金属薄膜与银纳米立方体的复合结构,通过激发局域表面等离子体和传播表面等离子体的共振

耦合,得到超高的电场增强.这种介质光栅/金属薄膜与银纳米立方体的复合结构,有望作为SERS衬底,用
于超低浓度的检测.

1 SPs激发及基本理论

图1为介质光栅/金属薄膜与银立方体复合结

构示意图.此结构由下至上分别为二氧化硅基底、银
薄膜、二氧化硅介质光栅和银纳米立方体,其中,光
栅占空比为0.5,金属薄膜厚度为45nm,银纳米立

方体在光栅槽和光栅脊的中心位置.此外,由于SPs
只能由TM偏振光激发,研究中选取波长为442nm
的TM偏振光正入射结构表面.

在TM 偏振光作为激发光的条件下,介质光

栅/金属薄膜与银纳米立方体复合结构中,银薄膜表

面的传播表面等离子体和银纳米立方体的局域表面

图1 介质光栅/金属薄膜与银纳米立方体复合结构示意图

Fig.1 Schematicofthecompositestructureofdielectric
grating/metalfilmwithsilvernanocubes

等离子体被激发,在激发传播表面等离子体、局域表面等离子体以及两种表面等离子体的相互共振耦合作用

下,该结构热点处的电场可以得到很大的提高.在该结构中,银纳米立方体中被激发的表面等离子体的共振

波长可以通过金属纳米颗粒的光散射理论[24]描述为
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σsc=
1
I0∬n·Ssc( )dS

σabs=
1
I0∭QdV

σext=σsc+σabs

(1)

式中,σsc为纳米颗粒的散射截面,I0 为入射光强度,n 为由纳米颗粒表面向外的单位法向矢量,Ssc为坡印廷

矢量;σabs为纳米颗粒的吸收截面,Q 为纳米颗粒的功率损耗密度;σext为纳米颗粒的消光截面,是散射截面和

吸收截面的和.通过对不同尺寸银纳米立方体消光谱的计算,可以得到使用442nm波长的激光作为SPs的

激发光时,所需银纳米立方体的最优尺寸.
介质光栅金属薄膜复合结构中的表面等离激元的激发需要满足波矢匹配条件

k0nasinθ+m
2π
Λ=k0

εmεeff
εm+εeff

(2)

式中,k0=
2π
λ

为激发光在真空中的波矢,θ为激发光的入射角,na 为空气折射率,m 为衍射级数,Λ 为光栅周

期,εm 为金属薄膜的介电常数,εeff为光栅结构的有效介电常数.通过数值模拟不同光栅厚度条件下,光栅周

期与反射率的关系曲线,得到光栅的最优条件.

2 研究结果与讨论

2.1 银纳米立方体的尺寸优化

图2(a)为通过有限元方法数值模拟计算的不同尺寸的银纳米立方体的消光谱,尺寸为40nm,50nm,

60nm,70nm,80nm,90nm 和100nm 的银立方体的消光谱的峰值分别在400nm,405nm,425nm,

440nm,455nm,475nm和490nm,其中,尺寸为70nm的银立方体消光谱峰的位置在440nm,接近于本文

选取的激发光波长,因此,计算中选取银纳米立方体的尺寸为70nm.电场增强定义为入射光辐照下,结构中

的电场强度与入射光电场强度的比值的平方,即|E/E0|2.图2(b)为442nm激发光条件下,选取银立方体和

二氧化硅衬底的分界面作为z轴的坐标原点,尺寸为70nm的单个银纳米立方体在二氧化硅衬底上的电场

增强分布,其电场增强主要分布于顶点尖端处.银纳米立方体下表面与二氧化硅介质层接触,颗粒放置在空

气中,银纳米立方体顶点处所接触的介质不一样,其电场增强分布也有所不同,在银纳米立方体与二氧化硅

接触的表面,热点的电场增强最大,其电场增强因子为1.68×105.

图2 不同尺寸银纳米立方体的消光谱和尺寸为70nm银纳米立方体的电场增强分布

Fig.2 Theextinctionspectrumofsilvernano-cubewithdifferentsizesandthedistributionofelectric-field
enhancementof70nmsilvernano-cube

2.2 介质光栅/金属薄膜结构的参数优化

在数值模拟优化光栅结构时,选取442nm波长的激发光、银薄膜厚度45nm、光栅占空比为0.5,选取金
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属薄膜和二氧化硅衬底的分界面作为z轴的坐标原点.在不同光栅厚度条件下,数值模拟计算了反射率和光

栅周期的关系,如图3(a).研究发现,不同光栅厚度都有一个与之对应的最优周期,随着光栅厚度增大,与之

对应的光栅的最优周期减小.在该条件下,进一步数值模拟计算了光栅的反射光谱,如图3(b).结果表明,共
振峰的位置在442nm,这和入射的激发光波长相同.经过反射光谱的分析,选取光栅结构的最优参数为:周
期312nm,厚度90nm.图3(c)为最优参数条件下,介质光栅/金属薄膜结构的电场增强分布,以及在介质光

栅与金属薄膜分界面(z=45nm)处不同位点的电场增强因子.在金属薄膜与介质光栅界面,其热点处的电

场增强因子高达4.13×105.

图3 不同参数条件下的反射率及最优参数条件下电场增强分布图和z=45nm时不同位置处的电场增强因子

Fig.3 Thereflectivityofgratingwithdifferentparametersandthedistributionofelectric-fieldenhancementofgrating
structurewithoptimalparametersandtheelectricfieldenhancementfactoratdifferentpositionwhenzis45nm

2.3 介质光栅/金属薄膜与银立方体复合结构的电场增强

研究介质光栅/金属薄膜与银纳米立方体复合结构中的电场增强.由于结构的周期性,本文选择一个周

期进行模拟.图4为入射光442nm,同样选取金属薄膜和二氧化硅衬底的分界面作为z 轴的坐标原点,在最

优参数结构条件下复合结构中的电场增强分布以及特殊位置的电场增强因子.研究发现,热点主要分布在光

栅槽中银纳米立方体的上顶点以及光栅脊与银纳米立方体下顶点接触处.
图4(a)、(b)、(c)和 (d)分 别 为 介 质 光 栅/金 属 薄 膜 与 银 纳 米 立 方 体 复 合 结 构 中

z=205nm、z=45nm、z=115nm和z=135nm 时,截面线上不同位置处的电场增强因子.其中,z=
135nm时,截面线上热点处的电场增强最大.经过计算,得到的最大场强位置在光栅脊与银纳米立方体下顶

点接触处,其热点处电场增强因子高达1.53×106.与单独的银纳米立方体结构、介质光栅/金属薄膜结构比

较,复合结构的电场增强因子有很大提高,这是由于复合结构中同时激发的传播表面等离子体和局域表面等
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离子体相互共振耦合.接下来,对介质光栅/金属薄膜结构是否有银纳米立方体复合做进一步讨论.

图4 介质光栅/金属薄膜与银纳米立方体复合结构中的电场增强分布和不同位置处的电场增强因子

Fig.4 Thedistributionofelectric-fieldenhancementofcompositestructureofdielectricgrating/metalfilm
withsilvernano-cubeandelectricfieldenhancementfactoratdifferentposition
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2.4 复合结构和单一结构电场增强比较

为了说明复合结构中电场增强的优势,进一步比较研究了复合结构和单一结构中热点处的电场增强.
442nm激发光条件下,70nm的单个银纳米立方体在二氧化硅衬底上的热点处的电场增强因子的最大值为

1.68×105,该最大值远小于60nm至110nm光栅厚度条件下复合结构中的电场增强因子.图5为不同光栅厚

度和相应的周期条件下复合结构和单一的介质光栅/金属薄膜结构中热点处的电场增强.复合结构中,热点

主要分布在光栅槽中银纳米立方体的上顶点处和光栅脊上银纳米立方体的下顶点处.光栅槽中的银纳米立

方体热点处的电场增强相对比较稳定,且在60nm至120nm的光栅厚度条件下,均大于单一的介质光栅/
金属薄膜结构中的电场增强因子;在60nm至110nm光栅厚度条件,复合结构中光栅脊与银纳米立方体下顶

点热点处的电场增强因子均高于单一的介质光栅/金属薄膜结构,且当光栅厚度大于100nm时,光栅脊与

银纳米立方体下顶点热点处的电场增强因子开始变小,光栅厚度为120nm,其热点处的电场增强因子甚至

小于介质光栅/金属薄膜结构的电场增强因子,这主要是由于光栅的厚度影响了传播表面等离子体对光栅

脊上银纳米立方体的作用.在光栅厚度为90nm、周期312nm时的最优参数条件下,复合结构中热点处的电

场增强因子最高达1.53×106,比单一的银纳米立方体的电场增强因子高出1.36×106,比介质光栅/金属薄

膜结构的电场增强因子高出1.12×106.

图5 不同光栅厚度和相应的周期条件下复合结构和介质光栅/金属薄膜结构中热点处的电场增强

Fig.5 Theelectricfieldenhancementathotspotpositionincompositestructureanddielectricgrating/metalfilm
structurewithdifferentgratingthicknessandcorrespondingperiod

通过上述研究发现,介质光栅/金属薄膜与银纳米立方体的复合结构中的电场增强因子,高于单独的介

质光栅/金属薄膜结构,高于单独的银纳米立方体结构.这是因为,介质光栅/金属薄膜结构中只存在传播表

面等离子体,银纳米立方体结构中只存在局域表面等离子体.介质光栅/金属薄膜与银纳米立方体复合后,当
入射光照射介质光栅/金属薄膜时,自由电子受光波作用发生共振,激发传播表面等离子体.当入射光照射银

纳米立方体时,入射光与银纳米立方体中的自由电子发生共振,银纳米立方体对光子能量产生很强的吸收作

用,使得银纳米立方体表面的自由电子发生极化,在银纳米立方体内形成偶极子,从而形成局域表面等离子

体.同时,介质光栅/金属薄膜中的传播表面等离子体也将部分能量传递给银纳米立方体中的偶极子,即传播

表面等离子体进一步激发了银纳米立方体中的局域表面等离子体,且发生了传播表面等离子体和局域表面

等离子体的共振耦合,这使得银纳米立方体的极化作用明显增强,诱发的偶极子也极大地增强,从而导致了

局部电场的进一步增强[25].即,当界面有传播表面等离子体时,除了入射的自由空间光外,表面等离子体的

能量,也可以通过局域表面等离子体与传播表面等离子体的耦合,进一步将能量局域在纳米立方体的顶点

处,实现局域场增强.因此,复合结构中同时激发的传播表面等离子体和局域表面等离子体以及它们之间的

共振耦合导致了复合结构中电场增强因子高于单一结构.

3 结论

用442nm激光作为表面等离子体的激发光源,在金属薄膜厚度45nm、占空比0.5的条件下,研究了介

质光栅/金属薄膜与银纳米立方体复合结构中局域表面等离子体和传播表面等离子体的共振耦合.通过有限

元方法数值模拟研究,发现复合结构的热点主要分布在光栅槽中银纳米立方体的上顶点处和光栅脊上银纳
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米立方体的下顶点处,且热点处电场增强因子与银纳米立方体的尺寸、光栅周期和厚度有关.复合结构的最

优化参数为,光栅周期312nm、厚度90nm,银纳米立方体的尺寸为70nm,在该条件下,光栅脊与银纳米立

方体下顶点接触处的电场增强因子高达1.53×106.复合结构由于银纳米立方体激发的局域表面等离子体与

介质光栅/金属薄膜激发的传播表面等离子体之间的强共振耦合作用,使得复合结构具有很高的电场增强因

子.这种介质光栅/金属薄膜与银纳米立方体的复合结构有望制备成高灵敏度的表面增强拉曼散射衬底.
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