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金属纳米粒子利用其局域表面等离子体共振效应 (LSPR), 可以增强附近荧光分子的自发辐射速率, 因而
在光学传感、光电器件等领域中具有潜在的应用价值. 金属纳米粒子的LSPR与其自身的材料、形状、尺寸以
及周围环境介质密切相关, 这影响着纳米粒子在具体器件中的应用. 本文利用三维时域有限差分法, 研究了
相同体积的球形、椭球形、立方形与三棱柱形银纳米粒子对薄膜发光二极管辐射功率的影响; 计算了不同形状
银纳米粒子对偶极子光源辐射功率和薄膜器件光出射强度的增强, 并结合LSPR效应讨论了辐射功率变化的
物理机理. 研究结果表明: 银纳米粒子自身形状尖锐程度的增加有利于提高LSPR的共振强度; 同时纳米粒
子的形状影响了LSPR共振电场与薄膜器件中偶极子辐射电场之间的耦合作用, 其中立方形纳米粒子因为能
实现最强的耦合作用而对器件的辐射功率增强最大. 在此基础上进一步讨论了不同薄膜材料对LSPR 共振及
光源辐射功率的影响, 发现较高的材料折射率有利于增强金属纳米粒子的LSPR与器件的耦合作用, 从而改
善发光二极管性能.

关键词: 金属纳米粒子, 局域表面等离子体共振, 发光二极管, 辐射功率
PACS: 78.20.Bh, 78.40.Kc, 78.67.Bf DOI: 10.7498/aps.66.237801

1 引 言

发光二极管 (light emitting diode, LED), 包括
有机发光二极管 (organic LED, OLED), 自被发明
并取得技术突破以来, 凭借其全固态器件、宽视角、
响应快、易于实现柔性器件等特点被广泛应用在

照明和显示领域 [1−4], 但目前仍面临着内量子效率
较低、光提取效率低等问题 [5,6]. 纳米技术的快速
发展使得人们可以成熟地制备多种纳米结构, 以调
控各类发光器件中的光学和电学过程 [7]. 其中, 金
属纳米粒子 (metal nanoparticle, MNP)因其与常
规块状金属不同的电学、光学特性, 尤其是当受到

特定波长的光照射时其表面产生的强烈局域表面

电磁场, 即局域表面等离子共振效应 (local surface
plasmon resonance, LSPR) [8,9]而备受关注. 有研
究发现, 将纳米粒子引入发光二极管内, 可以明显
增强荧光分子的自发辐射速率, 提高内量子效率.
因此, 利用金属纳米粒子提高发光器件的性能, 已
经成为光电器件领域的一个研究热点 [10−13].

利用金属纳米粒子LSPR改善发光器件性能
的一个重要条件是其共振波长与发光波长相匹

配 [14]. 而金属纳米粒子的LSPR特性与粒子的形
状、尺寸、环境介质等因素密切相关 [15−17]. 米氏
理论 (Mie)从理论上严格求出了球形纳米粒子的共
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振波长表达式 [15,16], 但是无法用于对其他形状纳
米粒子的讨论. Huang 等 [18]用形状参数L表征纳

米结构的不同形状, 并将L引入LSPR共振波长表
达式, 但在通常情况下仅知球形粒子L为1/3, 仍无
法确定其他形状纳米粒子的L值 [19]. 目前, 对不
同形状纳米粒子LSPR 特性的研究主要采用数值
仿真的方法, 比如时域有限差分法 (finite difference
time domain, FDTD) [20], 离散偶极子近似法 (dis-
crete dipole approximation, DDA)等 [21]. 此外, 将
纳米粒子引入发光器件后, 纳米粒子周围的介质同
样会影响纳米粒子的LSPR特性, 而目前此方向的
研究成果与报道仍较少 [20,22]. 本文采用三维时域
有限差分法, 首先仿真计算了目前实验上较易制
得的球、椭球、立方与三棱柱体Ag纳米粒子 (silver
nanoparticle, SNP)的LSPR光谱和共振电场分布;
然后计算了将Ag纳米粒子引入发光二极管后, 偶
极子光源辐射功率和器件光出射强度的增强, 讨论
了纳米粒子的形状对器件发光性能的影响, 并从
LSPR效应角度探讨不同形状纳米粒子改善发光性
能的作用机理; 最后, 进一步讨论了器件结构中所
用材料的折射率对LSPR效应的影响.

2 模型设置与理论计算

本文中的仿真采用加拿大Lumerical公司的
FDTD Solution软件进行, 采用Palik公司的金属
Ag数据进行计算. 纳米粒子模型以球体为基准, 设
置了与其体积相同的纳米椭球、纳米立方和纳米

三棱柱, 粒子形状如图 1所示, 各自的结构参数如
表 1所列. 考虑到实际器件中通常采用包裹绝缘层
来增强单纯金属纳米粒子的稳定性以及陷阱效应

对器件带来的负面影响, 在每个粒子外围均设置了
一个厚度为 13 nm的二氧化硅包裹层 [10,14,23], 从
而形成一个SNP@SiO2核壳结构. 在仿真模型中,
将纳米粒子核壳结构与器件中的介质膜层相结合,
形成图 1 (a)所示的纳米球 - 器件结构, 用于计算其
对器件性能的影响. 采用可以较好地描述发光器
件中点光源的偶极子光源, 光源的偏振方向如图中
光源附近的浅蓝色箭头所示沿X轴平行于结构中

的膜层界面. 光源的偏振方向对计算结果有一定
的影响, 选用其中最有代表性的X方向的偏振来

进行仿真计算. 器件膜层常用的半导体材料GaN,
其折射率为 2.46, 光源距纳米粒子表面 70 nm. 这

里, 光源的位置是根据计算结果优化得到的, 可以
在 450—470 nm的蓝光波段内利用金属纳米粒子
实现高的光源辐射功率增强和光提取效率增强. 通
过完美匹配层 (PML) 边界条件来消除边界处的反
射光对仿真结果的影响, 以达到模拟无穷大空间的
目的; 通过设置在光源外围的输出功率分析组得到
偶极子的总辐射功率, 通过设置在结构上方的光强
监视器 (T监视器)得到结构出射光的强度. 利用分
别设置在粒子表面与中央的电场监视器获取粒子

内部、表面以及粒子 -器件结构的电场分布情况.

Ag

SiO2

d=70 nm

(a)

(b) (c) (d)

X

Z

Y

图 1 仿真结构示意图

Fig. 1. Schematic cross section of simulation model.

通过在模型中计算光源总辐射功率和结构的

出射光强度分别表征光源的自发发射速率 vSE和结

构的光提取效率 ηLEE
[23], 以讨论引入金属纳米粒

子后对器件发光效率的影响. 在本文中, 用 η0, β0

和 ηMNP, βMNP分别表示引入纳米粒子前后器件中

的光源总辐射功率与结构的出射光强度. 因此, 加
入纳米粒子后, 器件的光源总辐射功率的增强可以
用 vSE = ηMNP/η0 表示, 我们称之为器件的SE曲
线, 器件出射光强度的增强用 ηLEE = βMNP/β0表

示, 我们称之为器件的LEE曲线. vSE, ηLEE的值

大于 1, 表明相比于没有粒子的情况, 引入粒子的
器件性能有所提升. vSE越高, 表明粒子对光源的
自发发射速率提升程度越大, 电子与空穴复合的速
率越大. 在发射速率相同的情况下, ηLEE越高表明

从器件内部提取出的光越多, 器件的总发光强度
越高.

文献 [24]中提到的面形状参数S11可以较好地

表示粒子形状的尖锐程度, 但其仅与粒子截面的面
积和周长有关, 对于本文所研究的纳米粒子, 不能
准确地反映粒子形状的尖锐程度. 因此, 定义粒子
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的体形状参数α. 其计算公式为

α =
1

S

[
4

3

√(
3
√
π

4
V

)2]
, (1)

式中V 为粒子的体积, S为粒子的表面积. 根据 (1)
式, 可以求得球的体形状参数为 1. 在本文所讨论
的各粒子体积相同的情况下, α越小, 表明粒子表
面积越大, 粒子形貌越尖锐. 本文讨论的几种纳米
粒子的体形状参数也列在表 1中, 可以看出纳米三
棱柱的α最小, 表明其形状最尖锐.

表 1 纳米粒子的结构参数和体形状参数

Table 1. Structure parameters and shape factors of
the SNPs.

粒子形状 结构参数 体形状参数α

纳米球 r = 25 nm 1.000

纳米椭球 a = 30 nm, b = 23 nm 0.982

纳米立方 l = 40 nm 0.806

纳米三棱柱 d = 60 nm, h = 40 nm 0.737

注: r为纳米球半径; a, b分别为纳米椭球的长轴半径和短轴半
径; l为纳米立方的棱边; d, h分别为纳米三棱柱的底边和高.

3 结果与讨论

3.1 Ag纳米粒子的等离子体共振吸收特性

研究纳米粒子的LSPR特性, 利用总场散射场
光源和吸收、散射截面分析组计算吸收和散射光

谱. 计算了不同形状Ag纳米粒子的吸收光谱, 如

图 2所示. 比较各个纳米粒子的吸收光谱, 可以看
出, 由Ag纳米球至Ag纳米三棱柱, 粒子的体形状
参数逐渐减小, 其形状尖锐程度提高, 使吸收光谱
的峰值发生了红移. 为了解释吸收光谱峰值随纳米
粒子尖锐程度发生变化的规律, 仿真计算了吸收峰
处纳米粒子表面的电场分布, 如图 3所示. 比较不
同形貌纳米粒子的表面电场分布可以看出, 随着纳
米粒子体形状参数的减小, 其尖锐程度逐渐增加,
电场越发集中于偏振方向上粒子的尖端部位. 表
面电场增强表明表面电荷集中分布在尖端处, 这增
强了电荷分离, 并因此减弱电子发生振荡需要的
回复力, 从而使激发纳米粒子LSPR所需的能量降
低, 相应的共振波长发生红移 [21,25]. 纳米粒子的形
状也影响了共振吸收峰的强度, 纳米椭球的吸收峰
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图 2 (网刊彩色) 不同形状Ag纳米粒子的吸收光谱
Fig. 2. (color online) Absorption spectra of SNPs with
different shapes.
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图 3 (网刊彩色) (a) Ag纳米球, (b) Ag纳米椭球, (c) Ag纳米立方, (d) Ag 纳米三棱柱在各自吸收峰处的表面电场分布图
Fig. 3. (color online) Surface electric field distribution of siver (a) nano sphere, (b) nanoellipsoid, (c) nano cube,
and (d) nano triangular prism at their absorption peaks.
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强度明显强于其他三种粒子. 从图 3中的表面电场
分布可以看出, 在纳米球中, 电场均匀分布在球的
表面, 而在纳米椭球中, 电场集中在平行于光偏振
方向的长轴两端, 因此纳米椭球共振峰的强度强于
纳米球. 对于纳米立方和纳米三棱柱, 电场不仅分
布在结构的顶点, 还分布在突出的棱边上, 因此顶
点处的总电场弱于纳米椭球. 此外, 从图 2中还可
看到在Ag纳米立方、纳米三棱柱的吸收光谱中, 在
主峰左侧有一个明显的小峰, 这是由粒子的四极子
共振引起的 [20].

3.2 Ag纳米粒子对光源辐射功率的影响

为了研究将纳米粒子引入发光器件后对器件

性能的影响, 利用图 1 (a)所示的仿真模型分别将
不同形状的纳米粒子引入器件进行仿真, 计算了各
种形状Ag纳米粒子对半导体介质层中的偶极子光
源辐射功率的影响. 计算得到如图 4所示的含有不
同纳米粒子器件的SE曲线, 可以看到, 不同形状纳
米粒子的SE曲线在 400—500 nm波长附近均表现
出较为明显的下降, 且波谷随着粒子体形状参数的
减小逐渐红移. 这是由Ag纳米粒子自身对光的吸
收引起的. 将Ag纳米粒子放置在发光偶极子附近,
相当于为偶极子引入了一个非辐射通道. 偶极子
辐射的能量通过这个非辐射通道被Ag纳米粒子吸
收, 因此偶极子辐射总能量降低. 另外, 比较纳米
粒子的吸收光谱和偶极子SE曲线 (图 2和图 4 )也
可以看到, 同一形状的纳米粒子吸收峰与其引入器
件后的偶极子自发辐射速率最小位置对应的波长

接近, 这也表明了图 4中 400—500 nm波长区域内
自发辐射速率的减小是由于附近金属纳米粒子的

吸收导致的.
从图 4中还可以看到在波谷之后, 各个纳米粒

子的SE曲线均有一个明显的增强峰, 且增强峰的
位置随粒子体形状参数的减小而红移. 这里, SE速
率的提升是由于金属表面激发的LSPR电场与偶
极子辐射电场发生了耦合. 共振耦合的强度既决定
于金属纳米粒子自身LSPR的强度, 也受到LSPR
电场与偶极子辐射电场之间的耦合程度的影响. 比
较纳米球和纳米椭球的SE曲线, 可以看到纳米椭
球对偶极子辐射功率的增强更明显, 主要原因是
纳米椭球自身的LSPR强于纳米球. 几种纳米粒
子中, Ag纳米立方对偶极子辐射功率的增强最大,
明显强于Ag纳米立方表现出来的光吸收能力 (见

图 2 ). 为了解释这一现象, 计算SE曲线增强峰值
处介质膜层附近各种纳米粒子内部中央剖面上的

电场分布, 如图 5 (a)—(d)左列所示. 这个剖面垂
直于器件膜层的表面, 可以反映出器件膜层对纳米
粒子LSPR电场分布的影响. 同时也给出了没有膜
层时, 单独纳米粒子在该剖面上的电场分布情况作
为比较, 如图 5右列所示.
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图 4 (网刊彩色) 引入不同形状Ag纳米粒子的发光二极
管 SE曲线
Fig. 4. (color online) SE curves of light-emitting diodes
with different SNPs.

由图 5可以看出, 与单独纳米粒子对称分布的
电场不同, 将纳米粒子与器件结合之后, 电场不再
对称分布于纳米粒子的尖锐部分, 而是集中于纳米
粒子与器件之间的区域. 这是因为介质层的引入,
改变了金属纳米粒子周围的介电常数分布的对称

性, 从而导致了电场分布的变化. 比较不同形状纳
米粒子的电场分布情况, 发现由于纳米立方和纳米
三棱柱具有平面结构, 其表面与器件膜层的接触面
积较大, 所以表面电荷集中的区域与膜层更加接
近, 使得电场明显集中于纳米粒子与膜层之间. 所
以纳米立方对偶极子辐射功率增强最大的原因是

介质膜层的引入使LSPR 电场更加集中于器件附
近, 因此与偶极子之间的距离更近, 增强了LSPR
电场与偶极子辐射电场之间的耦合, 从而提高了偶
极子的自发发射速率.

此外, 随着纳米粒子体形状参数的减小, 金属
纳米粒子利用其LSPR增强偶极子光源辐射功率
的同时, 400—500 nm波长区域内的非辐射能量损
失相对减少. 同时, 在各自增强峰后的长波长区
(图 4中 600—800 nm波长区域), 各粒子器件的SE
曲线出现了明显的波动, 这是由于光源的直接辐射
光与粒子的散射光间的共振引起的 [23].
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图 5 (网刊彩色) (a) Ag纳米球, (b) Ag纳米椭球, (c) Ag纳米立方, (d) Ag 纳米三棱柱在 SE峰值处的中心剖面电场分
布图, 右侧插图为单独纳米粒子在LSPR峰值处的电场分布
Fig. 5. (color online) Electric field distribution at the central sections of silver (a) nano sphere, (b) nano ellipsoid,
(c) nano cube, and (d) nano triangular prism at their SE peaks. Insets in the right column are the electric field of
SNPs at their LSPR peaks.

3.3 Ag纳米粒子对器件出射光强度的影响

为了研究纳米粒子的引入对器件总出射光强

度的影响, 计算不同形貌纳米粒子与器件膜层相结
合后各器件的LEE曲线, 如图 6所示.

从图 6中可以看到, 在金属纳米粒子的共振波
长附近, 同样观察到LEE的降低, 且随着纳米粒子
体形状参数的减小, LEE最低值对应的波长逐渐红

移. 这一变化规律与SE的变化规律基本一致, 表明
引起这一变化的主要原因仍是金属纳米粒子吸收

引起的偶极子辐射能量的损失.
随着波长增加, 在LEE曲线波谷之后的波段,

可以看到纳米粒子的引入很显著地提高了器件的

出射光强度, 而且提高的程度要明显大于光源辐射
功率的提升. LEE提升强度增加的一部分原因是
在该波段, 金属纳米粒子的LSPR电场与偶极子辐
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射电场相耦合, 提高了偶极子的辐射功率 (如3.2小
节所述); 另一部分原因则是由于纳米粒子对光的
散射作用. 图 6的插图中给出了不同形状纳米粒子
的散射光谱. 比较各个粒子的散射强度可以发现,
纳米球、纳米椭球的散射作用明显强于纳米立方和

纳米三棱柱. 所以, 纳米球和椭球的LEE增强强于
它们的SE增强. 在所有粒子中, 纳米椭球的散射
光谱最强, 所以相比于SE曲线, 其出射光强度的增
强程度最大. 但由于粒子 -器件之间电场能量的集
中以及其与器件的耦合作用仍是改善器件性能的

主要原因, 而纳米椭球对偶极子辐射功率的增强较
小, 所以纳米椭球的LEE提升程度低于纳米立方.
同样, 纳米三棱柱的散射是最弱的, 因此其对器件
LEE的增强效果并不好.
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图 6 (网刊彩色) 引入不同形状Ag纳米粒子的发光二极
管LEE曲线, 插图为Ag纳米粒子的散射光谱
Fig. 6. (color online) LEE curves of light-emitting
diodes with different SNPs. Inset is the scattering
spectra.

3.4 器件中膜层介质折射率对等离子体

共振效应的影响

由前面的讨论结果可以看到, 实际器件中介质
膜层能够在很大程度上影响金属纳米粒子LSPR
的电场分布, 进而影响偶极子光源的辐射功率和光
提取功率. 因此, 进一步计算不同膜层介质折射率
对金属纳米粒子LSPR效应的影响. 采用耦合作用
最强的Ag纳米立方, 计算了对应器件的SE曲线,
结果如图 7所示.

从图 7中可以看出,在折射率较小时 (n = 1.5),
粒子对光源总辐射功率的增强作用很弱. 随着材料
折射率的逐渐增加, 器件的SE曲线出现了明显的

增强, 且材料折射率越高, SE增强的程度越大, 同
时增强峰位置红移. 导致这一变化的原因主要是随
着膜层材料折射率的增大, 粒子LSPR共振电场越
发集中于粒子 -膜层区间, 使电场更加靠近器件一
侧, 从而加强了粒子与器件之间的耦合作用. 当器
件膜层介质折射率为 2.3时, 光源辐射功率达到最
大. 因此, 具有较高折射率的介质膜层能够更好地
促进LSPR电场与光源进行耦合, 带来器件辐射功
率的明显改善.
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图 7 (网刊彩色) 具有不同介质折射率的发光二极管 SE
曲线

Fig. 7. (color online) SE curves of light-emitting diodes
with different material refractive indices.

4 结 论

仿真计算了具有不同体形状参数的Ag纳米
球、纳米椭球、纳米立方体与纳米三棱柱的LSPR
特性, 以及将其引入发光器件后对光源辐射功率和
器件出射光强度的影响. 分析发现, 随着纳米粒子
体形状参数减小, 其形状尖锐程度增加, 使得尖端
处集中的表面电荷数量随之增加, 粒子共振波长发
生红移. 在将纳米粒子引入器件后, 介质膜层使纳
米粒子的LSPR共振电场集中在膜层表面, 增强了
LSPR电场与光源辐射电场的耦合, 增强了光源的
辐射功率和器件的出射光强度. 对于不同形状的纳
米粒子, 其表面与器件膜层表面的接触面积决定了
耦合作用的强弱, 计算结果表明银纳米立方对发光
器件的LSPR增强效果最明显. 我们研究了器件中
不同膜层介质折射率对金属纳米粒子LSPR效应
的影响, 结果表明, 高折射率的膜层介质有助于集
中电场分布、增强耦合作用并改善器件性能.
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Abstract
Metal nanoparticles have potential applications in the fields of optical sensing and optoelectronic devices, due to

the localized surface plasmon resonance (LSPR) which enhances the spontaneous emission rate of nearby fluorescent
molecules. The LSPR of metal nanoparticles is closely related to its material, shape, size and ambient medium, which
affects the applications of nanoparticles in specific devices. In this paper, the LSPR effect of silver nanoparticles (SNPs)
with different shapes of sphere, ellipsoid, cube, and triangular-prism, is investigated by using a three-dimensional finite
difference time domain. The absorption and scattering spectra of the individual SNPs are first calculated. The resonance
peaks are red shifted and enhanced with sharpness increasing from the nano-sphere to the nano-triangular-prism because
the surface charges accumulate in the sharp corners. Then the effects of SNPs on the radiation power of the dipole source
and light extraction efficiency of the light-emitting diodes (LEDs) are studied. The dipole radiation power decreases
near the resonance wavelength due to the absorptions of SNPs, while increases after the resonance wavelength because
of the coupling between the SNP LSPR and the dipole radiation. The calculated electric field distribution shows that
the LSPR electric field of the SNPs concentrate near the surface of the dielectric film because of the interaction between
the SNPs and the film. The concentrated electric field helps to improve the coupling between the LSPR and the dipole,
which enhances the dipole radiation power in the LED. In the several kinds of SNPs, nano-cube SNP shows the most
significant improvement on the dipole radiation power because of the strongest interaction with the dielectric film. In
addition, the scattering effect of the SNP reduces the internal total reflection of light and improves the light extraction
efficiency of the LED. Nano-ellipsoid SNP significantly enhances the light extraction because of its strongest scattering
intensity. Further, the influence of the refractive index of the dielectric film on the dipole radiation power is studied. It is
found that a higher refractive index of dielectric film helps to enhance the interaction between the SNPs and the film and
improves the dipole radiation power. The optimized value of refractive index is acquired through detailed calculation.

Keywords: metal nanoparticle, localized surface plasmon resonance, light-emitting diode, emission power
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