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通过COMSOL Multiphysics 和 Lumerical FDTD solution对不同尺寸纳米银六角阵列在非晶态掺氧氮
化硅 (a-SiNx:O)介质中的局域表面等离激元共振 (LSPR)特性进行仿真, 计算结果表明半径为 25 nm的纳米
银六角阵列形成的局域表面等离激元 (LSP)与厚度为 70 nm的 a-SiNx:O的蓝光发射 (460 nm)的共振效果最
为显著, 随着纳米银颗粒尺寸的增大其消光共振峰红移. 在 460 nm波长激发下半径为 25 nm的纳米银阵列
在 a-SiNx:O中的极化强度和表面极化电荷的分布模拟证明了该阵列在 460 nm激发下形成的LSP为偶极子
极化模式, 通过对该尺寸的纳米银阵列的LSP 在 a-SiNx:O中的最强垂直辐射空间计算, 获得了银颗粒上方
a-SiNx:O的最佳厚度为 30 nm, 仿真结果对硅基蓝光发射器件 (450—460 nm)的设计提供了重要的理论参考.

关键词: 局域表面等离激元, 纳米银六角阵列, 极化模式, 有效辐射空间
PACS: 73.20.Mf, 78.67.Bf, 95.30.Gv, 95.30.Jx DOI: 10.7498/aps.64.177301

1 引 言

硅基光电集成是集成电路产业可持续发展的

解决方案之一, 其中高效的硅基光源是实现硅基光
电集成的关键 [1−6]. 近年来纳米金属颗粒的局域
表面等离激元 (LSP)在增强发光材料发光效率方
面的应用引起了广泛的关注, 在谐振波长激发下,
纳米金属结构表面的LSP共振可以导致其附近发
光源自发辐射的增强, 提高辐射复合速率, 因此可
用来提高发光材料的发光效率 [4−9]. Lu小组 [10]、

Das小组 [11]、Ahmed小组 [12]报道了纳米银颗粒

形成的LSP 在GaN, Er3+掺杂ZnO, GaN/InGaN
量子阱结发光材料中的发光增强应用. Yang小

组 [13] 和Li小组 [14]报道了纳米银阵列形成的LSP
在GaN/InGaN结构、ZnO发光材料中的发光增强
应用, 证实了有序纳米银阵列结构在提高发光效率
方面的优势, 而在提高硅基光源发光效率方面, 利
用有序纳米金属阵列结构LSP增强发光的研究还
较少, 大部分采用自组织纳米金属颗粒的方法形
成LSP, 如Karsren等利用金纳米颗粒的LSP特性
实现了纳米晶硅在红光波段的光致发光增强 [15],
Gayatri等利用银离子注入形成的LSP实现了纳米
硅团簇的紫外发光增强 [16]. 与随机排列无序的纳
米银颗粒相比较, 有序排列、尺寸可控的纳米银阵
列形成的LSP具有整体均一模式并且其散射与吸
收强度可实现精准控制, 将这种有序可控的局域表
面等离激元共振 (LSPR)特性应用于硅基蓝光发射
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材料, 将有助于提高LSP光子萃取效率, 进一步提
高蓝光发射强度, 大面积周期纳米银阵列制备技术
的不断突破, 将有利于薄膜蓝光发射材料在器件中
的应用 [17]. 最近我们小组将纳米球掩膜技术制备
的有序纳米银六角阵列应用到硅基蓝光发射材料

a-SiNx:O薄膜中, 实现了 a-SiNx:O薄膜在蓝光波
段的光致发光增强 [17]. a-SiNx:O作为一种新型的
与硅工艺相兼容的硅基发光材料, 由于通过调节其
硅氮比可实现发光峰位在可见光波段的调控 [4], 因
此在硅基蓝光发射器件应用方面具有潜在的应用

前景. 鉴于有序银纳米阵列LSP在 a-SiNx:O介质
中的共振增强发光特性的理论研究报道较少, 为了
获得高效的硅基蓝光发射器件, 本文对纳米银六角
阵列的LSP与 a-SiNx:O的蓝光发射共振特性做系
统的理论研究, 仿真结果将对硅基高效蓝光器件的
设计具有重要的研究意义.

本文通过COMSOL Multiphysics 和FDTD
Solution构建了镶嵌在蓝光发射 a-SiNx:O有源层
和硅衬底之间的纳米银六角阵列几何模型, 根据
麦克斯韦方程组结合边界条件计算和分析了不同

半径纳米银六角阵列 (25 nm, 50 nm, 75 nm和100
nm)的LSP散射和吸收截面随激发波长的变化, 发
现了LSP与 a-SiNx:O的蓝光达到最佳共振的纳米
银颗粒半径为25 nm; 对460 nm蓝光激发下25 nm
六角银颗粒阵列的LSP在 a-SiNx:O中的极化强度
和极化电荷分布的仿真证明了该阵列的LSP属于
偶极子极化模式;通过对460 nm蓝光激发下25 nm
银颗粒阵列的LSP在 a-SiNx:O中的有效垂直辐射
空间计算, 得到了纳米银颗粒上方 a-SiNx:O的最
佳厚度为30 nm.

2 不同半径纳米银六角阵列在
a-SiNx:O介质中的谐振波长计
算分析

我们选取的研究对象为镶嵌在蓝光发射 a-
SiNx:O有源层和硅衬底之间的六角纳米银阵列,
其几何模型结构如图 1 (a)所示. 我们利用COM-
SOL Multiphysics中的波动光学模块来计算不同
尺寸六角纳米银阵列的散射和吸收截面以及半径

为 25 nm的纳米银六角阵列的空间散射与吸收特
性; 利用FDTD Solution分析其在谐振波长下的
极化模式和表面极化电荷分布. 图 1 (b)为本文的

仿真三维结构图, 硅衬底厚度为 400 nm, 有源层
a-SiNx:O的厚度为70 nm, 银颗粒的半径分别为25
nm, 50 nm, 75 nm和100 nm, 相邻颗粒间距为100
nm, 完美匹配层厚度为 50 nm, 边界条件为布洛赫
周期边界, 整个计算区域的网格剖分采用极细化精
度, a-SiNx:O的介电常数和折射率的参数值分别为
9.7和1.6.

Si substrate

Ag array(a) (b)

a-SiNx:O

图 1 仿真模型结构以及COMSOL计算中的几何结构
Fig. 1. Schematical diagram of hexagonal Ag nanoar-
rays embedded in a-SiNx:O films and the geometry
model used in the COMSOL calculation.

通常我们用散射截面Csca, 吸收截面Cabs以及

消光截面Cext来描述银颗粒的LSP的特性, 散射
截面表征LSP的有效辐射增强空间范围, 而吸收
截面是表面电子的有效吸收能量空间, 用以形成
LSP, 而消光截面是上述两种现象的综合效应, 表
征周围介质与纳米金属颗粒界面处对入射电磁场

的综合作用能力, 可以用来观测LSP与入射光场之
间的有效共振波长, 即消光截面的峰值对应的波长
就是银颗粒的LSPR波长 [18]. 以上物理量和银颗
粒的尺寸, 形状, 以及周围的介质环境有关, 其定义
公式如下 [19]:

Cabs = kIm {α} = 4ka3Im
{

εm − ε0
εm + 2ε0

}
, (1)

Csca =
k4

6π
|α|2 =

8

3
k4πa6

∣∣∣∣ εm − ε0
εm + 2ε0

∣∣∣∣2 , (2)

Cext = Csca + Cabs. (3)

k为入射光波矢, α为银颗粒的极化率, a为纳
米银颗粒尺寸半径, εm和 ε0分别为纳米银颗粒以

及环境介质的介电常数, Im为虚部. 为了探究在蓝
光发射的 a-SiNx:O介质中LSPR位于 460 nm附近
的纳米银颗粒尺寸, 我们计算了纳米银颗粒半径分
别为 25 nm, 50 nm, 75 nm和 100 nm的六角阵列
结构在 a-SiNx:O介质中的散射截面和吸收截面强
度随激发波长的变化情况. 如图 2 (a)所示, 半径为
25 nm的银颗粒其散射峰位和吸收峰位为 459 nm
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和455 nm, 与a-SiNx:O的光致发光峰460 nm基本
一致, 其吸收强度大于散射强度, 随着纳米银颗粒
半径增加到 50 nm, 其散射峰位和吸收峰位分别红
移到 480 nm和 500 nm, 其吸收强度和散射强度相
当. 根据David小组报道: 纳米银颗粒的散射和吸
收特性与其尺寸有关, 随着纳米银的尺寸增大, 其
散射与吸收峰红移, 当尺寸达到一定程度, 还会观
测到高阶模式 [20]. 根据 (1), (2)式可知散射截面与
纳米银颗粒半径的 6次方成正比, 而吸收截面与半
径颗粒的 3次方成正比, 因此较小尺寸的纳米银颗
粒对光的吸收比散射更有效率, 因此半径为 25 nm
的纳米银颗粒的吸收强度高于散射强度. 随着纳米
银颗粒半径增加到 50 nm, 散射强度增加并趋近于
吸收强度, 上述两种情况下由于颗粒尺寸较小, 表
面极化电荷振荡相位延迟较小, 属于偶极子极化模
式 [18]. 当纳米银颗粒的半径为 75 nm时, 散射峰
位和吸收主峰分别红移到 530 nm和 510 nm, 并在
300 nm波长附近出现了强度较弱的次峰; 当纳米
银颗粒的半径为 100 nm时, 散射峰位和吸收主峰

分别红移到 633 nm和 630 nm, 在 300 nm 的位置
也出现了一个强度稍弱的次峰. 对于 75 nm以及
100 nm银颗粒, 可以观察到其散射强度大于吸收
强度, 这是由于较大尺寸的纳米银颗粒的散射能力
强于吸收能力 [20]. 75 nm以及 100 nm颗粒的散射
与吸收截面主峰属于偶极子模式, 由于尺寸较大导
致的颗粒表面极化电荷振荡相位延迟以及辐射衰

减效应, 300 nm附近的次峰属于四偶极子极化模
式 [18], 该结论已经得到国内Li组的实验和理论证
实 [14]. 上述观察到吸收和散射峰位随着纳米银半
径的增大而红移动的原因在于: 纳米银尺寸的增加
导致其表面极化谐振电子增加, 从而使周围的介质
中诱导出更多极化电荷来屏蔽金属纳米颗粒表面

电子振荡的库仑回复力, 由于库仑力的减小降低了
LSP共振频率, 所以共振波长红移 [18]. 通过以上分
析, 可知半径为25 nm的纳米银六角阵列的吸收和
散射峰位与蓝光波段发光 (460 nm)匹配较好,因此
其LSP与蓝光发射能实现共振耦合.
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图 2 (网刊彩色) (a), (b), (c), (d)半径分别为 25 nm, 50 nm, 75 nm 和 100 nm的银颗粒的散射与吸收截面随激
发波长的变化

Fig. 2. (color online) The scattering and absorption cross section spectra of Ag particles with various radius
of (a) 25 nm; (b) 50 nm; (c) 75 nm; (d) 100 nm, respectively.

考虑到纳米银阵列之间的距离间隔也是影响

LSPR峰位的重要因素, 根据 John和 Julie的实验
和模拟结果: 对于相同尺寸形状的金属颗粒阵列,
其间隔越小, LSPR的峰位会出现蓝移并且颗粒之
间近场耦合增强导致的近场辐射效果增强 [7,21], 我

们计算了半径分别为 75 nm和 50 nm的纳米银阵
列在距离缩小为 50 nm时, 其散射和吸收截面随波
长的变化, 如图 3 (a), (b)所示. 对于半径为 75 nm
的阵列, 当间距减小为 50 nm时, 其散射和吸收的
主峰蓝移到500 nm, 与蓝光波段并不匹配. 对于半
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径为50 nm的纳米银阵列, 当间距减小为50 nm时,
其散射和吸收峰位蓝移到 490 nm和 474 nm, 其峰
位与a-SiNx:O薄膜的蓝光发射 (460 nm)仍有差距,

综上所述这两种尺寸的纳米银阵列在间距缩小的

情况下虽然散射增强, 但是其LSPR峰位与蓝光不
匹配, 因此不能实现与蓝光的共振增强.
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图 3 (网刊彩色) 半径为 75 nm (a) 和 50 nm (b) 的银颗粒当间距为 50 nm时, 散射与吸收截面随激发波长的变化
Fig. 3. (color online) The scattering and absorption cross section spectra of Ag nanoparticle with the radius
of 75 nm (a) and 50 nm (b) under the mutual distance of 50 nm.

3 半径为25 nm的纳米银六角阵列在
a-SiNx:O中的LSP极化电场强度与
极化电荷分布

对于六角阵列分布的纳米银颗粒, 由于银颗粒
的LSP消光特性以及周期阵列结构的纳米银之间
的相互耦合作用, 在共振波长的入射下纳米银六角
阵列与入射能量将出现较强的耦合. 基于上述不
同尺寸纳米银阵列的谐振波长的计算结果, 半径
为 25 nm的六角银阵列的散射和吸收截面峰位于
460 nm附近, 因此其消光峰位于 460 nm. 我们利
用COMSOL Multiphysics计算了半径为 25 nm的
纳米银六角阵列在蓝光发射的 a-SiNx:O有源层中
的电场分布, 如图 4 (a)所示, 当入射波长为460 nm
时, 银颗粒周围出现明显的近场辐射增强现象 [22],
最强辐射场强达到 1.46× 104 V/m, 这是由于来自
纳米银阵列的LSP与入射的蓝光发生共振耦合, 导
致有源层中辐射复合增强. 图 4 (b)是纳米银六角
阵列能量吸收平面图, 可以观察到纳米银颗粒截面
处能量的吸收强度为 6.16 × 1018 W/m3, 大约 6倍
于周围介质的吸收, 具有相对较强的纳米尺寸空
间吸收能力. 纳米银六角阵列在共振频率下吸收
的能量主要用来形成银颗粒表面高能量的LSP, 由
于LSP 的消光峰位和发光有源层的光致发光峰位
匹配, 因此能实现LSP和发光有源层的能量转移,
LSP 的能量可以转移到 a-SiNx:O的发光中心进行

辐射复合, 提高内量子效率, 实现LSP对 a-SiNx:O
的发光增强作用.

为了进一步分析纳米银六角阵列与 a-SiNx:O
有源层的耦合机理, 我们需要了解纳米银六角阵列
的LSP极化模式和纳米银颗粒表面的电荷分布之
间的关系. 对于规则的尺寸远小于入射波长的球形
颗粒, 其极化模式主要与不同波长激发下的纳米金
属的介电常数和周围介质的介电常数有关, 简化后
的极化公式如下 [19]: α = 4πa3

εm − ε0
εm + 2ε0

. α为极化

率, εm为纳米银颗粒的介电常数, ε0为周围介质的
介电常数, a为纳米银颗粒的半径. 当粒子较大时,
尤其是可以和入射波长比拟时, 需要考虑电场在纳
米银颗粒中的延迟效应和辐射衰减效应, 对简化极
化率α修正后的极化率αcorr如下:

αcorr =
α

1− 2

3
ik3 α

4π
− 1

a
ik2 α

4π

,

该极化公式可以适用于更高阶的极化模式 [23]. 对
于尺寸较小的规则球体颗粒来说, 纳米银颗粒表面
的电子振荡方向均匀, 偶极子极化模式的强度要远
远大于更高阶极化模式的强度 [14]. 对于纳米银多
粒子体系和图形阵列结构, 其等离激元模式可以划
分为明场模式和暗场模式, 其划分依据是原子杂化
轨道的理论, 当相邻银颗粒表面电子为成键轨道耦
合时, 该种耦合方式容易被激发形成超辐射模式,
从而形成具有较强对外散射性能的高能LSP, 称为
明场模式; 当相邻银颗粒表面电子为反键轨道耦
合时, 由于总电偶极距为零或者颗粒间偶极耦合
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减弱, 难以被外界光场激发, 定义为暗场模式 [24].
本文利用FDTD Solution并参考Chen小组的分析
方法 [24], 计算了六角纳米银阵列在 a-SiNx:O有源
层中的平面极化电场及其表面极化电荷分布情况.
图 5 (a)(b)分别是半径为 25 nm六角纳米银阵列的
LSP在 a-SiNx:O有源层中的明场模式和暗场模式
极化电场分布, 可以观察到明场模式中最强极化强
度为 2.9, 纳米银颗粒周围的电场分布为两片花瓣
形状,属于典型的明场偶极子模式 [24],而图 5 (b)最
强极化强度仅为0.02比明场模式的强度小很多. 利
用FDTD Solution对纳米银六角阵列在 a-SiNx:O

有源层中的形成LSP的表面电荷分布计算结果如
图 5 (c)所示, 可以观察到纳米银颗粒表面的正负电
荷呈局域化分布, 随着单个颗粒中正负电荷分布位
置的相对变化, 其对应的极化电场也出现相应的改
变, 即两片花瓣状呈对称和非对称的改变如图 5 (a)
所示, 整体电荷分布仍然属于对称性分布, 因此六
角纳米银阵列的总偶极矩得以加强, 这一结果符合
Chen小组关于成键偶极子的论证 [24], 由此我们将
纳米银六角阵列在 a-SiNx:O有源层中的LSP归因
于偶极子极化模式.
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Fig. 4. (color online) The electric field distribution (a) and energy absorption (b) of hexagonal Ag nanoarray
embedded in a-SiNx:O under the excitation of 460 nm.
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图 5 (网刊彩色) 纳米银六角阵列在 460 nm波长激发下的 bright (a) 及 dark (b)模式的极化电场和表面电荷分布 (c)
Fig. 5. (color online) The electric near-field profiles and surface charges distribution (c) of hexagonal Ag nanoarrays
embedded in a-SiNx:O films for bright mode (a) and dark mode (b) under the excitation of 460 nm.

4 半径为25 nm的六角纳米银阵列
在a-SiNx:O中的LSP垂直辐射强
度计算

通常金属传播表面等离激元 (SPP) 的能量是

在金属与介质的界面处沿着传递方向呈指数衰减,
其辐射增强范围仅限于纳米尺度空间, 而六角纳米
银阵列的LSP由于受到纳米银形状和尺寸的限制,
其辐射范围将被局域在较小的空间内, 使其局域电
场强度得到进一步的增强, 因此通过六角纳米银阵
列的LSP在 a-SiNx:O中辐射范围来选择 a-SiNx:O
有源层的厚度对于纳米发光器件的性能提升具有
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非常关键的作用. 对于半径为25 nm的六角纳米银
颗粒阵列结构, 我们利用COMSOL Multiphysics
计算了该阵列的上方 a-SiNx:O厚度分别为 10 nm,
30 nm, 50 nm时的LSP辐射场强度分布. 图 6 (a)
所示为 25 nm的六角纳米银颗粒阵列在 a-SiNx:O
中的LSP电场强度随着有源层厚度从 10 nm增加
到50 nm范围内的剖面分布图. 从图 6 (b), (c), (d)
可以观察到随着银颗粒上方 a-SiNx:O的厚度从 10
nm增加到 30 nm, LSP在 a-SiNx:O表面的辐射强
度从 2.25 V/m增加到 3.9 V/m, 当 a-SiNx:O的厚
度从30 nm增加到50 nm, LSP在a-SiNx:O表面的
辐射强度从 3.9 V/m下降到 1.42 V/m. 经过不同
厚度的 a-SiNx:O 中LSP辐射强度的统计计算, 我
们发现当银颗粒上方 a-SiNx:O 的厚度为 30 nm时

表面辐射强度最大, 由于LSP辐射强度呈指数衰
减, 在距离银颗粒较远的 a-SiNx:O 中的辐射强度
将减小, 可见在最强的辐射范围内引入纳米银六角
阵列将可以获得 a-SiNx:O有源层的光场强度的有
效增强, 并提高其内量子效率 [17].

表 1 纳米银六角阵列在 a-SiNx:O中的LSP电场辐射强
度随有源层厚度改变的分布

Table 1. The electric field distribution of LSP from
hexagonal Ag nanoarrays embedded in a-SiNx:O film
with various thickness from 10 to 50 nm.

厚度 10 nm 30 nm 50 nm

最大值 2.25 3.79 1.42

均值 3.84 1.25 2.18

方差 0.65 0.60 0.29
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图 6 (网刊彩色) (a)和 (b), (c), (d)是半径为 25的纳米银阵列在上方厚度分别为 10 nm, 30 nm, 50 nm 的
a-SiNx:O中的LSP辐射电场强度分布和LSP近场增强系数
Fig. 6. (color online) (a) The cross-section electric near-field distribution of LSP and (b)(c)(d) the electric
near-field enhancement factor of LSP from hexagonal Ag nanoarrays embedded in a-SiNx:O with thickness
of 10 nm, 30 nm and 50 nm.
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5 结 论

本文通过COMSOL Multiphysics 和 Lumer-
ical FDTD solution研究了不同尺寸六角纳米银
阵列在 a-SiNx:O中的局域表面等离激元 (LSP)的
共振特性, 获得了与蓝光发射 a-SiNx:O具有最佳
共振特性的纳米银六角阵列的半径为 25 nm, 在
460 nm波长激发下半径为 25 nm的纳米银阵列在
a-SiNx:O中的极化强度和极化电荷的分布模拟证
明了该阵列在 460 nm激发下形成的LSP为偶极子
极化模式, 并进一步获得了 25 nm的纳米银阵列的
LSP 在厚度为 30 nm的 a-SiNx:O中的垂直辐射最
强, 为硅基蓝光发射器件 (450—460 nm)的设计提
供了重要的理论参考.
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Abstract

Simulation on the properties of localized surface plasmon resonance (LSPR) of different sized hexagonal Ag nanoar-
rays embedded in the amorphous oxidized silicon nitride(a-SiNx:O) matrix has been carried out by using COMSOL
Multiphysics and FDTD Solution simulation software. Through the calculation of the scattering and absorption cross
section of Ag array with different radius, we find that the position of extinction peaks red-shift from 460 to 630 nm when
the radius of nanoparticles of hexagonal Ag arrays increases from 25 to 100 nm with the distance between particles 100
nm. The enhanced scattering cross section of the localized surface plasmon (LSP) and blue-shift of the extinction peak
can be obtained by tunning the distance between Ag nanoparticles from 100 to 50 nm with the radius of Ag nanoparticles
fixed at 50 and 75 nm, respectively. However the mismatch between the extinction peak of hexagonal Ag nanoarrays
and the blue light emission of 460 nm from a-SiNx:O films still exists. The novel overlap between the scattering cross
section of LSP from hexagonal Ag arrays with a radius of 25 nm and the blue light emission of a-SiNx:O films at 460 nm
further confirms that the hexagnoal Ag arrays with a radius of 25 nm is the optimal option to enhance the blue light
emission from a-SiNx:O films. Therefore, strong coupling between LSP and blue light emission at 460 nm from a-SiNx:O
films with a thickness of 70 nm can be realized when the radius of Ag nanoparticle is 25 nm. We also investigate the
enhancement of near field radiative intensity of LSP from hexagnoal Ag arrays with a radius of 25 nm. When the exci-
tation wavelength is 460 nm, the maximum enhancement of near field intensity of LSP from hexagnoal Ag arrays with
a radius of 25 nm reaches 1.46 × 104 V/m. The calculated polarization intensity and charge distribution of hexagonal
Ag nanoparticle with a radius of 25 nm embedded in a-SiNx:O films reveal that the enhancement of electromagnetic
field-intensity is through the dipolar plasmon coupling with the excitons in a-SiNx:O films in bright field mode under
the excitation of 460 nm. Further calculation of perpendicular radiative intensity for LSP from the hexagonal Ag array
with a radius of 25 nm embedded in a-SiNx:O films indicates that the maximum radiative intensity can be realized in
a-SiNx:O matrix with an optimum thickness of 30 nm for a-SiNx:O films. Our theoretical calculations and analysis can
provide valuable reference for the design of Si-base blue LED with light emission around 460 nm.

Keywords: localized surface plasmon, hexagonal Ag nanoarrays, polarization mode, optimum radiative
space
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