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金属纳米柱具有优异的光学性能, 其表面等离激元共振可通过纵横比灵活地调节, 且能将光场局域到亚

波长甚至纳米尺度, 被广泛应用于自发辐射调控. 然而, 当纳米柱的端面形貌和材料不同时, 附近量子点的自

发辐射特性如何变化尚不明确. 本文分别采用经典的德鲁德局域响应近似、非局域流体动力学模型和广义的

非局域光响应模型, 基于有限元方法, 系统地研究金属纳米柱结构的端面形貌、尺寸以及材料对附近量子点

自发辐射增强特性的影响. 结果表明, 当端面形貌由尖端逐渐变为圆柱时, 自发辐射增强谱发生明显红移, 峰

值逐渐增大. 相比于金纳米结构, 当尖端材料由金改为银时, 自发辐射增强谱蓝移, 峰值略有降低, 而当柱身

也改为银时, 即全银纳米结构, 自发辐射增强谱大幅蓝移, 峰值急剧增大. 对于两种金属构成的核壳结构, 壳

层金属对内部金属表面等离激元共振具有屏蔽作用, 随着壳层厚度的增大, 核壳结构中表面等离激元共振逐

渐接近壳层金属表面等离激元共振, 对金纳米结构包覆银, 共振峰蓝移, 而对银纳米结构包覆金, 共振峰红移.
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1   引　言

表面等离激元是入射光与金属表面的自由电

子相互作用而产生的一种集体振荡, 能把光场压缩

在突破传统光学衍射极限的纳米尺度 [1], 被广泛用

于减小光学器件尺寸 [2] 及增强光与物质的相互作用 [3]

等. 随着纳米制备技术的发展 [4−7], 不同形状、尺寸

和材料的金属纳米结构被可控地制备 [8−10]. 相比于

其他形貌的金属结构, 纳米柱具有优异的光学性

能 [11−15], 其共振特性可通过纵横比来调节, 在诸多

领域具有重要的应用, 包括高灵敏传感器 [16]、新型

电磁超材料 [17]、光学天线 [18,19] 等.

自发辐射是处于激发态的原子在真空零点场

的作用下向基态跃迁辐射光子的过程 [20−22], 是诸

多应用研究的基础. 近年来, 利用表面等离激元效

应增强原子的自发辐射已成为研究热点, 各种共振

和非共振金属纳米结构被广泛采用 [23−37], 包括表

面等离激元纳米天线、纳米腔、低折射率空隙和尖

锐的金属结构等. 其中, 在金属纳米结构的表面引

入大曲率结构来增强自发辐射备受关注, 如在金属

表面引入原子尺度凸起 [35], 由于“避雷针”效应, 会

产生极端局域模式, 能获得极大的自发辐射增强;

利用银包覆金纳米柱尖角处的局域场增强, 已在单

量子水平实现光与分子的强耦合 [31]. 此外, Yang等 [36]

系统研究了针尖表面的原子尺度凸起对附近单分
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1.7× 108

子荧光增强的重要作用, 对于未做修饰的针尖, 实

验上不能观察到单个分子的荧光增强, 而当针尖吸

附单个银原子或团簇后, 单分子荧光信号增强高达

 , 且能实现亚纳米分辨率成像. Rosławska
等 [38] 系统分析了银纳米柱端面原子尺度凸起对附

近分子兰姆位移和自发辐射增强的重要作用. 这些

研究表明, 对金属表面进行修饰, 如引入尖端结构,

包覆不同金属等, 可调控附近量子辐射体的发光特

性. 本文研究金属纳米柱表面修饰对附近原子自发

辐射特性的影响.

理论上, 金属中自由电子的光学响应通常采用

基于局域响应近似 (LRA)的德鲁德 (Drude)模

型 [31,36−38]. 外电磁场作用下, 感应电荷位于金属表

面附近无限薄的区域, 对于含有纳米或亚纳米尺度

的金属结构, “避雷针”效应导致尖端处的电荷密度

急剧增大, 量子压效应凸显, 由于自由电子气有限

的可压缩性, 经典局域响应模型有可能失效. 借助

流体动力学理论, 将自由电子的集体运动用电荷密

度和电流密度来描述, 考虑量子压效应, 可得到自

由电子的非局域光响应模型 [24,35,39,40]. 当在线性化

电荷运动方程中引入 Thomas-Fermi(TF)电子压力

时, 即为通常的非局域流体动力学模型 (HDM)[41],

利用此模型, 可解释表面等离激元共振频率随尺寸

减小而蓝移的现象. 当纳米结构的尺寸小于电子的

平均自由程时, 界面散射效应显著, 导致表面等离

激元共振随尺寸的减小而展宽, 通过引入扩散效

应, 可有效描述该耗散机制 [42], 此模型即为广义的

非局域光响应模型 (GNOR)[41].

本文主要运用有限元方法, 结合经典的局域响

应近似 (LRA)、非局域流体动力学模型 (HDM)和

广义的非局域光响应模型 (GNOR), 研究金属纳米

柱结构的端面修饰对附近二能级原子的自发辐射

特性的影响, 全文结构安排如下: 第 2节主要介绍

了自发辐射的理论研究方法以及相关参数; 第 3节

研究了不同尖端结构的自发辐射增强特性, 其中

3.1节系统研究不同几何参数时的自发辐射增强特

性; 3.2与 3.3节中分别考虑了不同端面形貌及材

料, 在 3.4节进一步研究金属包覆尖端结构对自发

辐射增强特性的影响. 

2   理　论

r d0ẑ理论上 [43],    处跃迁偶极矩为   的二能级

“原子”的自发辐射率可表示为 

Γ (r;ω) =
2d20ℑ [ẑ ·G (r, r;ω) · ẑ]

ℏε0
, (1)

ω G (r, r;ω)其中,   为原子跃迁频率,   为光子并矢格

林函数, 可由经典振荡点电偶极子的辐射场表示为 

E (r, ω) =
G (r, r0;ω) · dc

ε0
, (2)

E (r, ω) r0 Pc = dcδ (r − r0)

r dc

ẑ dc = dcẑ

其中,   为  处的点电偶极子 

在  处的辐射场, 当经典振荡点电偶极子  的方向

也沿着  方向时, 即  , 将 (2)式代入 (1)式

可得: 

Γ (r0;ω) =
2d20ℑ [ẑ ·E (r0;ω)]

ℏdc
. (3)

此式为本文计算自发辐射率的核心.

E (r, ω)

人工微纳结构中, 求解经典振荡偶极子的辐射

场  , 需借助于数值方法, 类似于文献 [24−26],

本文采用基于有限元方法的软件 COMSOL Multi-

physics求解. 根据流体动力学模型 [39], Maxwell波

方程和线性化的电荷运动方程满足: 

∇×∇×E (r, ω)− ω2

c2
εcoreE (r, ω)

= iωµ0 [Js (r, ω) + J (r, ω)] , (4)
  [

β2

ω (ω + iγ)
+

D

iω

]
∇ [∇ · J (r, ω)] + J (r, ω)

= σDE (r, ω) , (5)

µ0 c Js =

−iωdcδ (r − r0)

ε (ω) = εcore −
σγ

ω (ω + iγd)
εcore

其中 ,    和   分别为真空磁导率和光速 ,   

 为外加振荡点电偶极子的电流密

度. 局域响应下, 贵金属金和银的介电函数可表示为[44]

 , 其中   为离子实的相

对介电常数, 可用洛伦兹模型描述 

εcore = ε∞ +

L∑
k=1

(
iσk

ω −Ωk
+

iσ∗
k

ω +Ω∗
k

)
,

σD = iε0σγ/(ω + iγ) L = 4欧姆电导率为  , 取  , 且参

数与文献 [44]一致, 能较好地拟合实验数据.

β D

β = 0, D = 0

J (r, ω) = σDE (r, ω) β ̸= 0, D = 0

β =
√

3/5νF

νF = 1.39× 106 m/s β ̸= 0,

D ̸= 0

D D = 1.90× 10−4 m2/s
D = 3.61× 10−4 m2/s

  和   分别为电子简并压参数和扩散系数 .

当   时 ,  (5)式即为经典的欧姆定律

   . 当   时 , 为非局

域光响应模型 (HDM), 本文取   , 对于

金和银, 费米速度为  . 而当 

 时, 为广义非局域光响应模型 (GNOR), 金

和银的扩散系数   分别为   和

 
[45]. 
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3   模型及结果

Z QE

h

ẑ

m

m = 0

如图 1所示, 金属纳米结构具有旋转对称性,

设旋转对称轴为  轴, 二能级辐射体  (原子、分

子、量子点等)位于该轴上, 离金属表面的距离为  ,

他们的跃迁偶极矩沿  方向. 由于该系统具有旋转

对称性, 角量子数守恒, 可采用准二维计算方法 [26,46],

将电磁场分解为不同角量子数  的谐波, 在二维横

截面上求解. 考虑到系统与方位角无关, 只包含

 的谐波, 因此, 该三维问题可简化为二维问

题, 能极大减小计算量.

ε1 =

2.25

ε2 R L

d ε3

ε2 = ε3

ε2 ̸= ε3

r 0 ⩽ r ⩽ R r = 0

r = R

ε2

ε3 dceng

本文考虑不同的端面形貌及材料的纳米柱结

构, 金属选为金或者银, 背景的相对介电常数为 

 , 如图 1所示, 设中间金属纳米柱的介电函数

为  , 半径为  , 长度为  . 图 1(a)为纳米柱的上

下有尖端结构, 尖端高度为   , 其介电函数为   ,

分别考虑尖端与柱身为同一金属 (  )和不同

金属 (  ); 图 1(b)为圆台结构, 分别考虑不

同的台面半径  (  ), 当  时, 该结构退

化为图 1(a)所示的尖端结构, 而当  时, 该结

构为圆柱; 图 1(c)为介电函数   的双边尖端结构

包覆介电函数为  、厚度为  的金属, 研究核壳

复合纳米结构的壳层与核的金属种类、壳层厚度等

对自发辐射增强的影响; 图 1(d)为单边尖端包覆

ε2 ε3

dceng

结构, 内部材料介电函数为  , 壳层介电函数为  、

厚度为  . 

3.1    双边尖端结构中的自发辐射增强特性

ε2 = ε3 = ε金

L Γ/Γ0 Γ0

R = 10 nm d = 10 nm
h = 10 nm L = 40 nm

1.66 eV
1.67 eV 0.01 eV

570.15 532.53

498.67 L = 20 nm

1.99 eV 2.02 eV
0.03 eV L = 40 nm 0.01 eV

313.19 251.32 227.69

本节研究图 1(a)所示的双边尖端结构, 柱身

和尖端均选为金, 即   . 首先研究柱身

长度  对自发辐射增强  (  为均匀空间自发辐

射率)的调控特性, 为此, 固定  ,  

和   . 当   时, 如图 2(a)所示, 相

比于局域情况 (LRA), 非局域 HDM和 GNOR模

型下, 自发辐射增强谱发生蓝移, 其峰位由 

增大到  , 约蓝移  , 峰值略微降低, 由

LRA模型下的   分别降为   (HDM)和

 (GNOR). 而当柱身长度减小到  时,

如图 2(b)所示, 相比于局域 (LRA), 非局域 HDM

和 GNOR下, 峰位蓝移, 由  增大到  ,

约蓝移  , 大于  时的  , 峰值由

 分别降为   (HDM)和   (GNOR).

物理上, 该自发辐射增强峰来源于纵向偶极表

面等离激元共振, 外电场作用下, 纳米柱中的感应

电荷在两个端面间来回反射, 形成准一维的法珀共

振 [24], 偶极共振条件为 

λ

2neff(λ,R)
= Leff + 2δ(λ), (6)

λ neff(λ,R) λ其中,   为共振波长,   是当工作波长为  时,

 

(a)


2







3
1



QE

(b)



1

QE



2







(c)



ceng





1

23


QE



(d)



ceng





1

23


QE



QE
h ε1 = 2.25 ε2 ε3

图 1    模型结构示意图　(a) 双边尖端结构; (b) 双边圆台结构; (c) 双边尖端包覆结构; (d) 单边尖端包覆结构. 量子辐射体 (  )

位于纳米结构旋转对称轴上, 离金属表面距离为   , 背景的介电常数   ,   和   为金或者银的局域介电函数

h

ε1 = 2.25 ε2 ε3

Fig. 1. Schematic diagrams: (a) Cylindrical nanorod with two conical endcaps; (b) cylindrical nanorod with two truncated conical

endcaps; (c) bimetal core-shell nanostructure that has the same shape as that in panel (a); (d) bimetal core-shell nanostructure that

has the shape of a cylindrical nanorod with a single conical endcap. A quantum emitter (QE) is located on height    above the met-

al surface. The relative permittivity for the background is   .    and    indicate the relative permittivity for two different

metals, such as silver or gold. 
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R

Leff

Leff = L Leff δ

Leff ∆L

∆ω ∝ ∆Lω
2
0 ω0

Leff

半径为  的波导中最低阶模式有效折射率的实部,

 为纳米柱的有效长度, 对于无端面修饰的圆柱,

 , 由于端面修饰,   略大于 L,   为金属表

面外位移电流的衰减长度. 非局域量子压力作用

下, 尖端处的感应电荷向纳米柱中心移动, 等效腔

长   减小   (一般几个埃), 导致共振波长减小,

共振能量蓝移  
[24](  为局域共振频率).

因此, 相比于局域 LRA, 非局域 HDM和 GNOR

中, 共振能量蓝移, 越短的波导, 共振频率越高, 蓝

移现象越明显. 相比于 HDM, GNOR中的扩散作

用能较好地描述界面散射效应, 表面等离激元耗散

增大, 峰值降低. 此外, 等效腔长  减小导致感应

偶极矩减小, 散射场减小, 自发辐射增强减弱 [24].

因此, 随着柱身长度的减小, 共振频率急剧增大,

自发辐射增强急剧减小, 非局域效应越来越明显,

蓝移越大.

L = 20 nm
h d R

h Γ/Γ0

d = 10 nm R = 10 nm
h 10 nm 6 nm

313.19 1360.08

227.69 865.03

h

接下来固定  , 进一步研究量子点离

金属表面的距离  、尖端高度  和半径  对自发辐

射增强的影响. 图 3(a)和图 3(b)分别给出 LRA和

GNOR模型下量子点距离  对自发辐射增强 

的影响, 此时固定   ,    . 随着量

子点接近尖端, 如当  由  变为  时, LRA模

型下自发辐射增强峰值由   增加到   ,

GNOR下峰值由   增加到   . 这主要是

由于表面等离激元共振的模场被束缚在金属表面

附近, 远离金属表面 (  增大), 其模式电场强度呈

指数衰减, 与原子的相互作用减弱, 自发辐射增强

效应减小.

图 3(c)和图 3(d)分别给出 LRA和 GNOR下

d

R = 10 nm h = 10 nm d

d 0 nm 10 nm
2.07 eV 1.99 eV 0.08 eV

32.38 313.19

2.11 eV 2.02 eV
26.95 227.69

d

尖端高度  对自发辐射增强特性的影响, 此时固定

 ,   . 随着  逐渐增大, 无论是局

域还是非局域, 自发辐射增强谱红移, 峰值急剧增

大. 如当   由   变为   时, LRA模型下, 峰

位由   降低到   , 约红移   , 峰值

由   增加至   , 约提高了 10倍 . 同样地 ,

在 GNOR模型下峰位由   降低到   ,

峰值由   增加至   . 以上结果可由 (6)式

理解, 随着   的增大, 等效腔长变长, 共振波长变

长, 散射能力变强, 与原子相互作用增强, 自发辐

射增强峰值增大.

R

h = 10 nm d = 10 nm R

R 10 nm 6 nm
1.99 eV 1.63 eV 0.36 eV

313.19 908.50

2.02 eV 1.67 eV 227.69

582.33 R

neff

R d

图 3(e)和图 3(f)分别为 LRA和 GNOR下纳

米柱半径   对自发辐射增强的影响 , 此时固定

 ,   . 随着半径  逐渐变小, 无论

是局域还是非局域, 自发辐射增强谱急剧红移, 峰

值急剧增大. 如当  由  减小到  时, LRA模

型下峰位由  降低到  , 约红移  ,

峰值由  增加到  . 类似于 LRA, GNOR

下峰位由   降低到   , 峰值由   增

加到  . 这主要是由于随着半径  的减小, 纳米

柱波导中等效折射率的实部  急剧增大 [24], 由 (6)

式可以看出, 共振波长急剧增大. 此外,   减小,  

不变, 尖端结构变尖, 避雷针效应更加显著, 端面上

的感应电荷密度增大, 端面附近场增强效应越明显. 

3.2    端面形貌对自发辐射增强特性的影响

r

r = 0,  2,  4,  6,  10 nm

本节研究图 1(b)所示的双边圆台结构. 不同

的台面半径  对应不同的端面形貌. 图 4分别给出

了  时的自发辐射增强特性. 当
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Γ/Γ0 L = 40 nm L = 20 nm图 2    不同长度双边尖端金纳米柱中的自发辐射增强谱   　(a)   ; (b)  

Γ/Γ0 L = 40 nm L = 20 nmFig. 2. Emission  enhancement  spectra      for  nanostructures  of  two  different  length:  (a)    ;  (b)    .  The

schematic diagram for the nanostructure is shown in Fig. 1(a). 
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r r = 0 nm r =

2,  4,  6 nm r = 10 nm

1.99 eV 1.74 eV

313.19 780.03

2.02 eV 1.76 eV

227.69 688.01

0.03 eV

r

 逐渐增大, 端面由尖端 (  ), 变为圆台 ( 

 ), 最终变为圆柱 (  ), 自发辐射

增强谱发生明显的红移, 峰值显著增大. LRA模型

下, 如图 4(a)所示, 峰位由  降低到  ,

峰值由   增大到   . 类似于 LRA, 在

GNOR模型下, 峰位由   降低到   , 峰

值由  增大到  . 相比于 LRA, 非局域自

发辐射增强谱发生较小的蓝移, 约为  , 峰值

略微降低. 物理上, 由于我们考虑的台面半径均较

小, 端面不足以承载感应电荷 [24,47], 随着  的减小,

Leff

台面上的感应电荷急剧减少, 散射场减弱, 对自发

辐射的增强效应降低, 纳米柱的有效长度  减小,

共振峰急剧蓝移. 

3.3    材料对自发辐射增强特性的影响

ε (ω)

对图 1(a)所示的尖端结构, 本节研究金属材

料对自发辐射增强特性的影响. 金属的介电函数

 直接影响表面等离激元共振特性, 对于形状相

同的金、银纳米结构, 因其介电函数不同, 银纳米

结构的共振频率通常高于金. 图 5给出了不同材料
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图 3    不同几何参数下的自发辐射增强谱   　(a), (b) 量子点离金属表面的距离   ; (c), (d) 尖端高度   ; (e), (f) 纳米柱半径

 . 左栏为 LRA, 右栏为 GNOR

Γ/Γ0 QE h

d R

Fig. 3. Emission enhancement spectra    at different geometrical parameters: (a), (b) different   -surface distances   ; (c), (d)

different  cone  heights    ;  (e),  (f)  different  nanorod  radius    .  The  left  column  is  for  the  LRA  and  the  right  column  is  for  the

GNOR. 
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1.99

2.02 eV

构成的双边尖端结构对自发辐射增强特性的影响.

当尖端和柱身均为金时, 如图 5(a)所示, 局域和非

局域下, 自发辐射增强谱的低阶峰分别位于  和

 ; 当端面材料由金换为银时, 如图 5(b)所

2.04

2.06 eV 313.19

180.35 227.69 146.23

示 , 局域和非局域峰均稍稍蓝移 , 分别为   和

 , 峰值均降低 ,  LRA下由   下降到

 , GNOR模型由   下降到   ; 而当

柱身也为银, 即全银结构时, 如图 5(c)所示, 自发
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图 4    双边圆台结构的端面半径对自发辐射增强   特性的影响　(a) LRA; (b) GNOR. 其中,   为圆台端面半径, 当  

时, 该结构为双边尖端结构, 当   时为圆柱结构, 当   时为圆台结构

Γ/Γ0 r

r = 0 nm r = 10 nm r

Fig. 4. Emission  enhancement  spectra      for  different  radius      at  the  endcaps  (see  Fig.  1(b)):  (a)  LRA;  (b)  GNOR.  When

 , the endcaps are of a cone shape. When   , the nanostructure becomes a nanorod. When    is between them, the

nanostructure is a cylindrical nanorod with two truncated conical endcaps. 
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Γ/Γ0图  5    双边尖端结构中 , 不同金属对自发辐射增强   特性的影响 . 纳米结构的材料为　(a) 金 , (b) 金柱身银尖端 , (c) 银 ,

(d) 银柱身金尖端

Γ/Γ0Fig. 5. Emission enhancement spectra    for nanostructure (see the insets) composed of different metal materials. The materials

are (a) gold, (b) gold cylindrical nanorod and two silver conical endcaps, (c) silver, (d) silver cylindrical nanorod and two gold con-

ical endcaps. 
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2.40 2.45 eV
0.40 eV

2.07 2.17 eV 249.15

188.98

辐射增强峰发生急剧蓝移, 局域和非局域模型下,

分别增加到  和  , 相比于图 5(a)和图 5(b),

约蓝移   , 自发辐射增强急剧增大, 约提高

2倍; 当端面材料为金, 柱身为银时, 如图 5(d)所

示, 自发辐射增强谱与图 5(a)类似, 局域和非局域

下, 峰位分别为  和  , 峰值分别为 

和   . 以上结果表明: 相比于异种金属, 当尖

端和柱身为同种金属时, 自发辐射增强大, 且银纳

米结构中的增强效应大于金.

R = 10 nm
ω = 2.0 eV

ñeff = 7.41 + 0.49i ñeff = 5.09 +

0.04i

ω = 2.5 eV

ω > 2.0 eV

ω > 2.0 eV

为理解以上现象, 基于局域响应, 采用模式分

析, 研究了半径为  的金和银纳米线波导

的工作特性. 当   时, 最低阶模式的有效

折射率分别为  (金)和 

 (银), 相比于金, 银波导有效折射率的实部小,

由 (6)式可知, 共振波长短, 频率高. 对于有效折射

率的虚部, 银波导远远小于金波导, 约小一个数量

级, 且随着频率的增大, 银波导中有效折射率的虚

部缓慢增大, 而金波导中急剧增大, 如当 

时, 金波导中, 有效折射率的虚部比银大两个数量

级 , 这主要是由于金的带间跃迁频率低 [44], 当

 时, 金的带间跃迁导致欧姆损耗大. 由

(6)式可知, 相同尺寸的金和银纳米结构, 银中表

面等离激元共振频率大, 当频率   时, 金

中的欧姆损耗显著.

基于准正则模理论, 进一步计算了上述结构的

表面等离激元准正则模式. 由文献 [37]可知, 自发

辐射增强可归结为一系列准正则模式贡献的和, 即 

Γ/Γ0 =
∑
k

3π c3

ω2
Im

{
1

ε(u)Vk(ω̃k − ω)

}

Vk =
Nk

2ε0(Ek · n)2
ε(u)

ω̃k = ωk + iγk

ω = ωk k

其中   为复数模体积,    为量子

点处的介电函数, 本文中为实数. 将复共振频率记

作   , 则当频率为复共振频率的实部

时, 即  , 自发辐射增强的贡献在第  个准正

则模式处取得峰值, 具体表示为 

Γk

Γ0
=

3π c3

ε(u)ω2
kγk

Re
{

1

Vk

}
, (7)

ω2
k γk

Re {1/Vk}

Ez

ω̃1 eV 2.002 + 0.045i 2.033+

其值反比于复共振频率实部的平方   和虚部   ,

正比于实等效模体积   . 对于图 5所研究

的纳米结构, 自发辐射谱中的低频峰主要来源于最

低阶表面等离激元共振 (模场  分量在截面上的分

布如图 6中插图所示), 四种结构中的复共振频率

 (以  为单位)分别为  (金),  

0.058i 2.410 + 0.022i 2.064+

0.058i

ωk

ω̃2 = 2.626+

0.008i

ω̃2 = 2.124 + 0.047i

Re {1/Vk}
Re {1/Vk} z

Re {1/Vk}
Re {1/Vk}

z < 4 nm

 (银尖端金柱身),   (银)和 

 (金尖端银柱身). 由此可知, 金纳米结构中共

振频率的虚部约为银纳米结构的 2倍, 尖端和柱身

异质的纳米结构中, 其虚部 (0.058)稍大于金 (0.045)

而远大于银 (0.022), 因此, 异质结构中的自发辐射

增强稍小于金纳米结构, 而远小于银纳米结构. 银

纳米结构中的最大自发辐射增强未达到金的 2倍,

其原因可归结为不同的实共振频率以及相邻模式

的贡献. 相比于金, 银的实共振频率  更高, 根据

(7)式, 这将导致自发辐射增强降低, 此外, 银纳米

结构中第一高阶模式的共振频率为  

 , 在图 5(c)中的频率范围内, 其贡献可忽略

不计, 而对金纳米结构, 第一高阶模式共振频率为

 (见图 5(a)中的第二个峰), 离最

低阶表面等离激元共振峰较近, 其贡献不可忽略.

由 (7)式可知, 影响自发辐射增强的最后一个因素

为实等效模体积   , 在纳米柱旋转对称轴

上, 图 6给出了  随着金属表面的距离  的

变化情况. 可以看出, 银尖端金柱身结构的实有效模

体积  最小 (红色虚线), 而金 (蓝色实线)和

银 (黑色点划线)纳米结构的  差别非常小.

相比于金和银纳米结构, 当距离较近时 (  ),
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图 6    旋转对称轴上 , 实等效模体积   随着金属

表面距离   的变化情况 . 插图为纳米结构中最低阶模式的

 分量. 黑色点划线 (Ag)和蓝色实线 (Au)分别代表银和

金双边尖端纳米结构, 红色虚线 (Ag-Au-Ag)代表银尖端金

纳米柱结构, 绿色点线 (Au-Ag-Au)代表金尖端银纳米柱结构

Re {1/Vk}
z

Ez

Fig. 6. The  effective  real  mode  volume      as  a

function  of  the  distance    between  the  QE  and  the  metal

surface.  The  inset  is  for  the      component of  the   funda-

mental quasi normal mode. The black dash-doted line (Ag)

and the  blue  solid  line  (Au)  stand  for  silver  and  gold,   re-

spectively.  The red  dashed line  (Ag-Au-Ag)  stands  for  the

gold  cylinder  with  silver  endcaps.  The  green  dotted  line

(Au-Ag-Au) stands for the silver nanorod with gold endcaps. 
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z = 10 nm

Re {1/Vk} 5.9× 1020 m−3

4.0× 1020 m−3 8.1× 1020 m−3

4.4× 1020 m−3

金尖端银柱身结构 (绿色点线)中实有效模体积稍

大, 而当距离较远时, 金尖端银柱身结构中稍小.

当  时, 图 5所示的 4种结构中, 实等效模

体积  差别不大, 分别为  (金),

 (银尖端金柱身),   (银)

和  (金尖端银柱身). 

3.4    双边尖端包覆对自发辐射增强特性的
影响

dceng = 1 nm

1.99 2.10 eV

ω̃1 = 2.096 + 0.057i ω̃2 = 2.307 + 0.079i

本节研究图 1(c)所示的双边尖端包覆结构中

的自发辐射增强特性, 首先研究银包覆金复合结

构. 相比于未包覆情况 (图 5(a)), 当银包覆层厚度

 时, 如图 7(a)所示, LRA下, 自发辐射

增强谱蓝移, 其峰位由  增加至  , 自发辐

射增强峰值略微降低. 随着银包覆层厚度的增加,

如图 7(b)所示, 峰位发生明显蓝移. 为理解上述现

象, 采用准正则模式分析, 结果表明, 图 7(a)中自

发辐射增强谱中的两个峰分别来源于复共振频率

为   和   的两个

Ez

0.01 eV

表面等离激元准正则模式, 其实部高于未包覆的金

纳米颗粒而小于银纳米颗粒, 模场的   分量在截

面上的分布如图 7(c)和图 7(d)所示, 与无包覆层

的纳米结构中的模场类似. 随着包覆层厚度的增

加, 银包覆金复合纳米结构的表面等离激元共振越

来越接近银纳米颗粒. 因此, 银包覆层对内部金纳

米结构的表面等离激元共振具有一定的屏蔽作用 [8,48],

包覆层越厚, 越接近银包覆层的表面等离激元共

振, 共振峰蓝移. 相比于LRA, 非局域HDM和GNOR

下, 自发辐射增强谱稍稍蓝移, 约移动  , 峰

值稍稍降低, 且 GNOR中的扩散作用会进一步降

低自发辐射增强, 对其他包覆层厚度, 这一现象也

存在.

dceng = 1 nm

2.40 eV 2.14 eV

2.002 eV

584.17 117.54

接下来研究金包覆银复合结构. 相比于未包覆

情况 (图 5(c)), 当金包覆层厚度  时, 如

图 8(a)所示, 自发辐射增强谱发生急剧红移, LRA

模型下峰位由   (未包覆)降低到   (包

覆), 非常接近金纳米颗粒的峰位 (  ), 自发

辐射增强急剧降低, 由   降为   , 随着金
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图  7    银包覆金结构中的自发辐射增强   特性　 (a)    ; (b) LRA下 ,    ; (c)与 (d)分别为图

(a)结构中的两个表面等离激元准正则模式的   分量

Γ/Γ0 dceng = 1 nm
dceng = 1, 2, 3, 4 nm Ez

Fig. 7. Emission enhancement  spectra      for  a  gold  nanostructure  coated with  silver  (see  the  inset  in  (a)):  (a)    ;

(b)    under the LRA; (c) and (d) are for the   component of the two quasi normal modes on the cross section.
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Ez

2.34 eV

包覆层厚度的增加, 如图 8(b)所示, 共振频率发生

缓慢红移. 类似于银包覆金结构, 金包覆层对内部

银纳米结构的表面等离激元共振具有屏蔽效应, 随

着包覆层厚度的增加, 屏蔽效应越来越强, 复合纳

米结构的表面等离激元共振越来越接近包覆层金.

准正则模式分析表明, 局域模型下, 图 8(a)所示的

两个峰分别来源于图 8(c)和图 8(d)所示的表面等

离激元准正则模式, 其最低阶模式与银包覆金复合

结构类似 (图 7(c)所示), 而高阶模式与银包金的

高阶模式不同, 如图 8(d)所示, 模场整体上与低阶

模式类似, 只是在尖端处, 模式的  分量出现符号

的变化, 如图 8(d)中放大所示, 预示着该高阶模式

可能来源于尖端处的极端局域模式 [35]. 不同的是,

在非局域 HDM和 GNOR模型中, 自发辐射增强

谱中, 仅存在一个峰, 且位于  , 其峰值高于

局域情况, 这可能是由于当考虑非局域时, 图 8(c)

和图 8(d)的模式频率比较接近. 对其他的金包覆

层厚度, 这一现象也存在.

以上结果表明, 包覆层对内部金属表面等离激

元共振具有一定的屏蔽作用, 包覆层厚度越厚, 表

面等离激元共振越接近包覆层金属的表面等离激

元共振. 对银包覆金结构中, 包覆层越厚, 越接近

银纳米结构的共振频率, 共振频率越高, 而对金包

覆银结构, 包覆层越厚, 越接近金纳米结构中的表

面等离激元共振, 共振频率越低.

ω = 2.1 eV

ω = 2.14 eV

2.11 eV

2.16 eV

最后研究了单边尖端包覆对自发辐射增强的

影响. 如图 9(a)所示, 相比于双边尖端包覆结构

(橙色圆圈), 单边尖端包覆中, 自发辐射增强谱蓝

移 (蓝色实线), 峰位由  (双边包覆)增加

到  (单边包覆), 而自发辐射增强峰值几

乎不变. 在 GNOR下, 如图 9(b)所示, 与局域模型

类似, 自发辐射增强谱也稍稍蓝移, 峰位由 

增大到  . 相比于双边尖端结构, 单边尖端结

构的有效长度稍短, 由 (6)式可知, 共振峰蓝移.
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图  8    金包覆银结构中的自发辐射增强   特性　 (a)    ; (b) LRA下 ,    ; (c)与 (d)分别为图

(a)结构中的两个表面等离激元准正则模式的   分量

Γ/Γ0 dceng = 1 nm
dceng = 1, 2, 3, 4 nm Ez

Fig. 8. Emission enhancement  spectra      for  a  silver  nanostructure  coated with  gold  (see  the  inset  in  (a)):  (a)    ;

(b) different shell thicknesses with    ; (c) and (d) are for the    component of the two quasi normal modes on

the cross section. 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 71, No. 16 (2022)    166802

166802-9

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


4   结　论

本文系统研究了不同端面形貌、尺寸、材料的

纳米柱结构中的自发辐射增强特性. 对于双边尖端

结构, 纳米柱越长, 半径越小, 尖端越尖时, 自发辐

射增强谱的峰值频率越小, 自发辐射增强峰值越高;

当尖端和柱身为同种金属时, 自发辐射增强较大,

且银结构大于金. 对于双边尖端包覆结构, 包覆层

对内部金属纳米结构的表面等离激元共振具有一

定的屏蔽作用, 包覆层越厚, 屏蔽作用越明显, 复

合结构的表面等离激元共振越接近包覆层金属. 随

着包覆层厚度的增加, 银包金纳米结构中表面等离

激元共振频率蓝移, 自发辐射增强峰值降低, 而在

金包银纳米结构中, 共振频率红移, 自发辐射增强

峰值降低. 与双边尖端包覆相比, 单边尖端包覆中

自发辐射增强谱稍稍蓝移. 相比于局域 LRA, 非局

域 HDM和 GNOR模型下自发辐射增强谱蓝移.

这些结果对于研究纳米柱结构中的自发辐射增强

具有重要的指导意义.
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Γ/Γ0图 9    银包覆金单边尖端结构中的自发辐射增强   特性. 结构示意图如左图所示, 橙色圆圈代表银包覆双边金尖端结构中的

结果, 即图 7(a)中的结果　(a) LRA; (b) GNOR

Γ/Γ0Fig. 9. The enhancement of the spontaneous emission rate     for nanostructure composed of gold core coated with silver. The

schematic diagram is on the left, where the core is composed of a cylindrical nanorod with a single conical endcap. The orange line

with dots represents the results shown in Fig. 7(a) where there are two cones on both ends of the cylindrical nanorod: (a) LRA;

(b) GNOR. 
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Effect of surface modification of metallic nanorod on
spontaneous emission enhancement*
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Abstract

Metal nanorods show excellent optical properties, since the plasmonic resonance frequency can be tuned by

its aspect ratio and the optical field can be confined within a region of subwavelength, even within a nanometer

region. It has the ability to flexibly modify the spontaneous emission properties of a nearby quantum emitter.

However, it  is  unclear how the emission property changes when the metal nanorod has been deposited at the

tips or coated on all sides with metal. In this work, the spontaneous emission enhancements of a two-level atom

around a tailored nanorod with a wide variety of shapes, dimensions or materials are systematically investigated

by the finite element method. Three different optical response models are adopted, including the classical local

response approximation (LRA), the nonlocal hydrodynamic model (HDM), and the generalized nonlocal optical

response model (GNOR). For a cylindrical nanorod with two endcaps, it is found that the resonance frequency

shows large redshift and the emission enhancement peak increases as the endcap gradually changes from cone to

cylinder of the same height. The resonance frequency shows small blueshift and the emission enhancement peak

decreases  slightly  as  the  deposited metal  of  the  conical  endcaps  changes  from gold to  silver.  However,  as  the

material  of  the  cylinder  also  changes  from  gold  to  silver,  becoming  an  all-silver  nanostructure,  an  obvious

blueshift  can  be  detected  at  the  resonance  frequency  and  the  emission  enhancement  peak  rises  sharply.  For

bimetal core-shell  nanostructure, the shell  can screen the surface plasmon of the core from being excited, and

the plasmonic resonance associated with shell increases in proportion to the thickness of the shell. The emission

enhancement peak for gold nanostructure appears to be blue-shifted when coated with silver. In contrast, it is

red-shifted for silver nanostructure coated with gold.

Keywords: surface modification, spontaneous emission rate, metallic nanorod
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