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径向偏振光束激发的金属纳米球
>

纳米圆盘间隙模式

等离激元共振光谱特性研究
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要
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提出了一种可用于表面增强拉曼测量的基于金属纳米圆盘上方放置金属纳米球颗粒构成的金属纳

米结构!其在径向偏振光束激发下!由于金属纳米圆盘的呼吸模式表面等离激元共振的作用!可以形成纵向

电场有效增强的间隙模式等离激元共振"对此进行了有限元模拟计算研究!计算结果证明该间隙模式的纵

向电场分量相对于径向偏振入射光的有效激发横向电场分量增强了
#--

倍以上"为了更清晰地展现这种新

型纳米结构的光谱特性以及表面电场分布特征!同时对单个金属纳米圆盘!单个金属纳米球!金属薄膜!金

属纳米球
*

金属薄膜这几种纳米结构在同一个模拟计算框架下进行了计算以及比较分析"由于可以把金属纳

米球类比为金属探针的尖端!所提出的新型间隙模式也有望在针尖型拉曼增强中得到应用"
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金属纳米结构在入射光激发下产生的表面等离激元共振

#
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$由于可产生非常显著的表

面电场增强!因此在诸如表面增强拉曼光谱'

#*,

(和超灵敏化

学生物传感'

!

(

!非线性等离激元光学'

C*B

(等研究领域得到了

广泛的应用"许多金属纳米结构都可有效地产生局域表面电

场增强!如具有尖端结构的纳米颗粒'

+*#-

(

!纳米颗粒之间的

间隙结构'

##*#,

(

!金属薄膜上的纳米颗粒'

#!*#@

(等"其中!尖端

结构由于其极小的曲率半径形成电荷聚集从而产生表面电场

增强%金属薄膜上放置纳米颗粒形成的间隙结构由于纳米颗

粒的局域表面等离激元与金属薄膜上的表面等离激元相互作

用从而产生了表面电场增强"在激发金属纳米球
*

薄膜结构

的
.ZS

时!往往需要采用入射光斜入射的方式以使在垂直

于金属薄膜的方向上具有足够大的电场分量'

#B

(

"

本研究采用有限元数值计算方法#

N9691//&/I/61I/1J%7

!

Q\P

$研究了一种新型间隙模式!即将金属纳米球放置于金

属纳米圆盘表面中心处形成的间隙结构模式!这种间隙模式

的主要特点是可以利用正向入射的径向偏振光有效地激发金

属纳米圆盘的等离激元呼吸模式'

#+*#"

(

!该模式可导致电荷在

圆盘中心以及圆盘边缘聚集且沿径向来回振荡!在圆盘中心

聚集的电荷进而可以激发金属纳米球的局域表面等离激元!

最终形成间隙结构中的电场增强"

为了更好地揭示金属纳米球
*

纳米圆盘结构中等离激元

呼吸模式所起的主要作用!同时在研究中也对单个金属纳米

球)单个金属纳米圆盘)金属薄膜和金属纳米球
*

薄膜结构进

行了计算分析!比较了五种金属纳米结构在相同径向偏振光

的激发下所产生的
.ZS

光谱!金属纳米圆盘和金属纳米球
*

纳米圆盘结构的电场增强因子!金属纳米球
*

纳米圆盘结构

和金属纳米球
*

金属薄膜结构的表面电场分布"计算结果表

明金属纳米球
*

纳米圆盘结构的间隙模式可以产生
#-

, 数量

级的电场增强!比金属纳米圆盘额外提高了
#-

倍!在径向偏

振光激发下该结构比金属纳米球
*

薄膜结构具有更强的表面

电场增强本领"本文中的新型间隙模式亦可应用在金属探

针
*

金属纳米圆盘结构中!这种电场增强机制将在针尖型拉

曼增强散射#
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潜在的应用前景"
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模拟计算方法

!!

在最近研究金属纳米圆盘上等离激元呼吸模式的光学激

发时'

#+

(

!采用了两束反向同轴传播的径向偏振光!目的是为

了消去径向偏振光本身所携带的微弱纵向电场分量的影响从

而只需考虑径向分量的激发作用"这里采用了与此相同的入

射光束来进行模拟计算!其几何空间分布如图
#

#

5

$所示!从

图
#

#

_

$中可以看到明显的干涉条纹"在进行模拟计算时!我

们将金属纳米结构放置在二维旋转对称空间的中心!其中心

附近沿对称轴方向大约
,-6I

的空间内其入射光场的纵向电

场分量几乎为零而只有径向分量!如图
#

#

0

$所示"

图
$

!

径向偏振光示意图

颜色表示表面电场的振幅大小!单位为&

$

+

I

O#

!黑色箭头代表表面电场

#

5

$&横向截面图%#

_

$&纵向截面图%#

0

$&纵向截面中心区域局部放大图
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图
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模拟计算中的金属纳米结构

#

5

$&金纳米球
*

圆盘!圆盘半径为
B--6I

!厚度为
#-6I

!球半径为
@-6I

!盘和球的间距为
@6I

!为了视觉效果图中盘的厚度扩大了
#-

倍%

#

_

$金纳米球
*

薄膜!金薄膜为
@--

#

I

半径)

#-6I

厚的圆盘!球半径为
@-6I

!薄膜和球的间距为
@6I

!为了视觉效果图中球的半径扩大了

@--

倍!膜的厚度扩大了
#---

倍
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对五种金属纳米结构展开了模拟计算!其中的金属纳米

球
*

纳米圆盘和金属纳米球
*

薄膜结构如图
,

所示"图
,

#

5

$所

示的金属纳米圆盘的半径为
B--6I

!厚度为
#-6I

!金属纳

米球的半径为
@-6I

!球和盘的间距为
@6I

%图
,

#

_

$所示的

金属薄膜是以半径为
@--

#

I

的圆盘来代替!这是由于本文

的模拟计算为二维旋转对称模型!入射光束的半径大约为
#-

#

I

!远小于该圆盘的尺寸!因此可看成一个很好的近似!金

属薄膜的厚度亦为
#-6I

!金属纳米球的半径仍然为
@-6I

!

球和薄膜的距离也为
@6I

"另外三种金属纳米结构分别为

处在相同空间位置的独立的金属纳米球)金属纳米圆盘以及

金属薄膜"

金属纳米结构的材料为金!介电常数取自普遍被采用的

文献'

,-

(中的结果"为简单起见!金属纳米结构周围的介质

设为真空"

,

!

结果与讨论

'%$

!

对五种金属纳米结构的近场光谱分析

首先计算了五种金属纳米结构的表面电场振幅#对其平

方即为光谱结果$随入射光波长的变化!探测点位于
1W+

6I

处!该点距离金属纳米圆盘或薄膜的距离为
,6I

!距离

金属纳米球的距离为
!6I

"图
!

所示为五种金属纳米结构电

场振幅的模拟计算结果!从图中可以看出!金属纳米圆盘的

光谱显示出了三个明显的共振峰!每个共振峰各对应着一种

等离激元呼吸模式'

#+

(

%而金属薄膜的光谱曲线变化平缓)没

有较明显的共振峰!并且其电场振幅相对于金属纳米圆盘要

低三个数量级!这表明垂直入射的径向偏振光并不能激发金

属薄膜上的表面等离激元"

值得注意的是在金属纳米圆盘上放置金属纳米球后其电

场振幅曲线线型与金属纳米圆盘的相近!但其共振峰幅值提

高了
#-

倍以上!能量较低的三个共振峰仍然明显可见!第二

和第三个共振峰有较明显的红移!并且出现了处于短波长波

段的第四个共振峰!这表明金属纳米圆盘的等离激元呼吸模

式和金属纳米球的等离激元电偶极模式相互耦合形成了间隙

模式!并且金属纳米球的电偶极模式与能量相近的呼吸模式

耦合作用更强"

此外!通过比较金属纳米球)金属薄膜和金属纳米球
*

薄

膜这三种金属纳米结构的电场振幅曲线可以看出!金属薄膜

上放置金属纳米球后出现了两个相对明显的共振峰!分别位

于
-'@+

和
-'G,

#

I

处!电场振幅提高了
#-

倍以上!但比金

属纳米球的电场振幅却要低
#-

倍左右"原因在于本文所采

用的入射光为垂直于金属薄膜传播的径向偏振光!不能直接

激发金属薄膜表面上的表面等离激元!而是金属纳米球的平

行于金属薄膜的局域表面等离激元电偶极矩先被激发!进而

激发耦合金属薄膜的表面等离激元!由于金属纳米球与金属

薄膜的电偶极矩方向相同时耦合能量降低!这导致低能量间

隙模式的电场振幅反而降低"

由以上的分析可知!金属纳米球
*

纳米圆盘结构在径向

偏振光的激发下!由于径向偏振光激发出了金属纳米圆盘上

的呼吸模式!在圆盘中心产生了比较大的表面电场纵向分

量%另外受金属纳米球与金属纳米圆盘之间间隙结构的影

响!可使该结构在对称轴中心处得到非常强的纵向电场!从

而显示出了该结构在表面电场增强方面的优越性"

图
G

!

五种金属纳米结构探测点处的电场幅值

随入射光波长的变化曲线

图例中的数字代表了放大倍数
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图
J

!

#

(

$入射光在边点#

OP'2B

%

Q2B

$处的表面电场幅值'

#

)

$金属纳米圆盘和金属纳米球
>

纳米圆盘两种结构的

表面电场增强因子

图中数字为作图时便于对比所用的放大倍数
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!

#

(

$
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8+2/E+/4.8819+2(/0586

#

OP'2B

!

Q2B

$%#

)

$

/40

0:0./1+.(:6+0:9024(2.0B02/6(./81586/40/E8B0/(:

2(285/17./7105

?J/6;I_/23960;2a/&/

K

/67352/1J/ I5

K

69N90519%6N501%23VJ/6

725V96

K

1J/0;2a/3

'%'

!

等离激元呼吸模式在电场增强中的作用

为了更清楚地展示金属纳米球
*

纳米圆盘结构间隙模式

被径向偏振光激发的效率及其在
?\S.

和表面增强拉曼散

-#
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$中的潜在应用价

值!进一步计算和比较了金属纳米圆盘和金属纳米球
*

纳米

圆盘结构的表面电场增强因子"由于金属纳米圆盘呼吸模式

的激发是由圆盘边缘处径向偏振光的电场模值决定的!因此

取金属纳米圆盘边缘
,6I

处的入射光场来计算圆盘中心上

方的表面电场增强因子!如图
C

#

5

$和#

_

$所示"从图
C

#

_

$可

以看出!金属纳米圆盘的表面电场增强因子可达
#-

倍!金属

纳米球
*

纳米圆盘则可超过
#--

倍"由此可以推测!金属纳米

圆盘的
.\S.

信号增强可以达到
#-

C 倍!而金属纳米球
*

纳米

圆盘可超过
#-

G 倍!这充分展示了该间隙结构模式在局域表

面电场增强方面的优越性"

'%G

!

金属纳米球
*

纳米圆盘与金属纳米球
*

薄膜结构表面电

场分布的对比

此外!进一步计算了金属纳米球
*

纳米圆盘结构以及金

属纳米球
*

金属薄膜结构在径向偏振光正入射情况下的表面

电场!图
@

所示为在金属纳米球
*

纳米圆盘结构的共振峰波

长处的表面电场分布!其中的不同颜色代表了电场的纵向分

量!而黑色箭头显示了总电场"从图中的相互比较可以看

波长 球
*

圆盘 球
*

薄膜
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图
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!

金属纳米球
>

纳米圆盘以及金属纳米球
>

薄膜结构在前者的表面等离激元共振峰波长处的表面电场分布计算结果图%单

位为
R

(

B

S$

图中箭头的长短表示电场的大小!各图的箭头长短比例反映了相同长度下所对应电场大小的比值!左边四个图中箭头的比例按波长由短到长

为
#h!h!h#

!右边图为
#h#h#h#

!最长波长下左边图与右边图的该比例为
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出!这两种纳米结构在径向偏振光垂直入射下都形成了间隙

模式!但金属纳米球
*

纳米圆盘结构得到了强
#--

倍的间隙

模式电场!而且两种纳米结构的电场分布也有明显差别"目

前只考虑了径向偏振光束垂直入射的情况!更符合实际应用

的应该是径向偏振光束紧聚焦后对这两种结构的间隙模式激

发的比较!这种情况的计算会更为复杂!是我们下一步即将

展开的研究工作"

!

!

结
!

论

!!

Q\P

模拟计算结果表明!金属纳米圆盘在径向偏振光

的激发下会产生呼吸模式的表面等离激元共振!使得纳米圆

盘的中心聚集电荷!从而产生较强的纵向电场分量%而当在

纳米圆盘表面上放置一个金属纳米球形成间隙结构时!该间

隙模式会使金属纳米圆盘中心的纵向电场分量进一步增强

#-

倍以上"由于金属纳米球
*

纳米圆盘结构具有空间几何形

状相对简单)容易制备等优点!预期利用这种新型的金属纳

米结构配合径向偏振光束的激发!会在
.\S.

和
?\S.

研究

方面具有一定的应用前景"
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Ỳ P/6

K

*

F

;6

#

!

Q8(>=;9

,

"

!
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