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摘要:利用全息干涉图案成形在石英衬底上刻蚀形成周期为波长光栅, 并在上面淀积金属薄膜,制造了具有不

同深度、金属层厚度和周期的金属光栅。研究发现了此金属光栅的反射率和透射率随入射角变化的异常特性,

即反射谱和透射谱的表现在光栅深度和厚度不同时将可能发生翻转,反射谱由 谷 状变为 峰 状,而透射谱由

峰 状变为 谷 状。本文分析了相关的物理效应以及该结构与入射光相互作用的特点,解释了该实验现象。
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Abstract: Metal gratings with various depth, metal thickness and period are fabricated by depositing metal films on wave-

length- scale gratings on quartz substrates, which are formed by holographic interference patterning and subsequent etching.

The anomalous characteristics of angular reflection and transmission spectra are found For different grating depth and metal

thickness, the appearance of spectrum can be inversed, i. e. the valley- like reflection spectrum becomes peak- like , while

the peak-like transmission spectrum becomes valley- like . In this article, we analyze the relevant physical effects and

characters of the optical interaction processes, and give an interpretation of the phenomena.
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1 引 言

近年来,随着纳米技术和等离激子学( Plasmonics)的兴起,

人们热衷于研究金属微纳米结构与光的相互作用
[1~ 5]
。与此

相关的许多现象和性质在如集成光学、深亚微米光学图案成

形、超分辨成像、光信息存储、光电器件、生物化学传感与检测

系统的芯片集成技术等方面都表现出了很好的发展潜力
[6~ 13]
。

其中周期为波长量级的连续膜金属光栅(以区别于由周期性纳

米缝隙构成的金属光栅[4] )是人们研究光与周期性金属结构相

互作用时等离激子现象的一种基本结构,它在如光电探测器、

发光器和生物化学传感器件方面都有重要的应用[ 8, 9, 11]。关于

该结构在不同角度下的反射谱一般表现为在满足表面等离激

子谐振( Surface Plasmon Resonance)条件下出现一个很窄的反

射极小值,并且在相应位置其透射谱(假设金属光栅膜的厚度

可以允许一定量的光透过)呈现极大值[14]。

一般地,随金属光栅深度的变化,伴随谐振现象的极值位

置(如反射极小值)和相对大小会发生变化,其中位置的偏移也

是很小的[14]。但是,在本研究中我们发现,对于我们制造的金

属光栅结构,在光栅深度和厚度不同时反射谱和透射谱的表现

将会发生翻转,即反射谱由 谷 状变为 峰 状,而透射谱由

峰 状变为 谷 状。本文就此给出其实验结果和相关的具体

讨论。

2 实验与结果

图 1是在石英衬底上制作的银金属光栅的扫描电镜图。

在制造过程中,首先在石英衬底上淀积一薄层铬( Cr~ 20 nm

厚) ,再在上面用全息干涉的方法在光刻胶上制造周期性的光

栅结构。由于石英衬底的深度刻蚀比较困难,光刻胶光栅结构

通过中间的铬层用两次刻蚀的方法将图形转移到石英衬底上。

对于反应离子刻蚀( RIE) ,光刻胶对铬和铬对于石英都有相当

高的刻蚀选择比,所以可以在石英衬底上刻蚀较大范围内不同

深度的光栅结构。最后,用化学腐蚀法去除上面的铬层,在有

光栅结构的石英衬底上用热蒸发工艺垂直淀积一定厚度的金

属银,于是得到图 1所示的结构。
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图1 石英衬底上银金属光栅结构的扫描电镜(SEM)图

Fig. 1 SEM image of silver metal grating

structure formed on quartz substrate

图 2所示是两种具有不同结构参数的银金属光栅在波长

为 0= 633 nm激光TM 偏振照射下的 0级反射率和透射率随

角度变化的谱图。具体来说,二者具有相同周期( d),而具有不

同的衬底上石英光栅结构的深度( h)和不同的银层淀积厚度

( t) ,即: ( a)d= 370 nm, h= 30 nm, t= 40 nm; ( b)d= 370 nm, h=

120 nm, t= 170 nm。

图2 银金属光栅在波长为 633 nm激光 TM偏振照射下的

0 一级反射率和透射率随角度变化的谱图

Fig. 2 Angular dependence of Zero-order reflection

and transmission of Agmetallic gratings

under TM- polarization illumination of 633 nm

wavelength laser. ( a) Period d= 370 nm,

depth of quartz grating h= 30 nm,

Ag thickness t= 40 nm; (b) d= 370 nm,

h= 120 nm, t= 170 nm

3 结果分析与讨论

从图2( a)和( b)可以看出: 1) 两个反射光谱都在45入射角

处呈现反射极大值谱峰; 2) 在 42入射角处,较浅的银光栅( a)

出现反射极小值谱谷,而较深的银光栅( b)则没有; 3) 总体上,

二者都表现出在谱峰(谷)两侧的小入射角下具有比在大入射

角下较大的反射率; 4) 在谱峰(谷)位置外,较浅的银光栅( a)具

有比深银光栅( b)更大的反射率; 5) 一般说来,对于每一个样

品,其透射谱和反射谱随角度的改变呈互补分布;而由于在隧

道透射过程中强的吸收效应,透射率相对很小。

对于这种银金属光栅结构,要分析其与入射光之间的相互

作用,至少需要考虑以下几个因素或物理过程: 1) 光栅的衍射

耦合(即, 光子- 光子 耦合) ; 2) 入射光到金属表面等离激子

波的耦合(即, 光子- 等离激子 耦合) ; 3) 金属表面等离激子

波到反射光的去耦(即, 等离激子- 光子 去耦) ; 4) 光波通过

隧道效应透射过金属光栅薄膜,尤其在入射光照射下电场高度

局域化的地方,隧道透射将表现的更为强烈。

首先,作为衍射光栅,沿着金属光栅的 0级表面(即平行于

衬底平面的方向,不考虑微结构) ,耦合的衍射光在沿衬底表面

方向的波矢需满足如下方程:

k(m)
x = k0sin +

2
d
m (m = 0, 1, 2, ) (1)

其中, k0= 2 / 0 是入射光一边介质内入射光的波矢, d 是光栅

周期, m是光栅耦合级数。衍射光的方向可以通过k
( m)
x 和 k

m
y =

k2- k( m)
x 来确定,有关坐标如图 1中所标识。如果光栅周期小

于入射光波长( d 0 ) ,则只有 0级反射和在一定的入射角范

围内的m= - 1级反向耦合是存在的,即:

sin
0

d
- 1 0

2
(2)

这里的 = 号对应的就是 伍德异常衍射 ( Wood s anoma-

ly) [15]。如对于 0= 633 nm, d= 370 nm,则得到 45. 3。相应

地,根据能量守恒原理,这将会减小 0级反射光的功率。这也

就解释了为什么在大入射角下得到具有较低的反射率的实验

表现。在较小的入射角下,入射光不能够分辨光栅结构,除反

射光外损失的能量主要在于吸收损耗和微结构在不同角度下

都存在的麦- 漫散射( Diffusive Mie-scattering)。

虽然伍德异常衍射的角度位置与表面等离激子耦合谐振

的条件很接近,但由于掠角衍射光和表面等离激子波的波矢

(或动量)是不同的,在实质上是有区别的;而这一点,往往被人

们忽略和混淆。一个是光波模式,另一个是表面等离激子模

式,它们对应于不同的波传播空间的介电常数(或有效介电常

数)。如在金属银和空气( Ag/ Air)的界面,表面等离激子波的

波矢为

ksp = k0
m

1+ m
(3)

这里 k0 也是空气中入射光频率下的波矢, m 是金属银的介电

常数。如在波长 0= 633 nm下, m= - 15+ 1i,在 Ag/Air 界面

表面等离激子波的有效折射率为 nef f= m/ (1+ m ) = 1. 035

+ 0. 0025i,而伍德异常衍射所对应的在空气中的折射率是

n= 1。
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对于在银金属光栅表面的 光子- 等离激子 耦合和 等离

激子- 光子 去耦过程,它们所需满足的波矢匹配关系为:

ksp = ksin +
2
d
m (m = 0 1, 2, ) (4)

由上式所得的等离激子波耦合条件在 = 633 nm, d= 370 nm

条件下为 = 45 ,且只有 m= - 1级可以被耦合。值得注意的

是,产生伍德异常衍射现象的角度为 45. 3的一个很广的范

围,而产生等离激子波耦合谐振的角度为一个定值 = 45 ,二

者是不同的。

下面澄清几个金属光栅结构在入射光作用下等离激子现

象的一些特点。人们对于金属光栅的性质已经进行了许多实

验和理论研究,如引言中所提,一般认为浅金属光栅( 1~ 20

nm)的 0级反射谱是在等离激子耦合的角度附近出现一个谱

谷[ 14]。但在图 2中,对于深度为 30 nm 的光栅,谱谷出现在较

前面所算的等离激子耦合角度( 45 )小的角度 42 ;当光栅深度

增大到 120 nm时,却没有在此位置( 42 )出现谱谷,而是在等离

激子耦合角度( 45 )在左侧反射率的总体减小。这与一般认识

是不同的,一般当金属膜厚度增加时,由于谐振透射的减小,反

射率应该会增强。在此,我们需要澄清,在理想状况下,等离激

子波的耦合和去耦时两个对称而相反的过程,即二者发生在同

样条件下。所以,如果金属光栅是半无限厚的,则不会出现在

此角度下反射率的明显减小。对于用衰减全反射( ATR )法在

平整的金属薄膜表面耦合等离激子波而出现的反射率减小,是

由于在金属薄膜厚度内隐失波的相消性谐振而引起的[ 14]。对

于浅正弦光栅上淀积的金属薄膜,反射率极小值的位置随光栅

深度的不同而会发生一定的平移,这在实验上和用瑞利理论的

计算已经得到了证实[14]。明确地说,这是由于在等离激子波

耦合的过程中不同深度的光栅所引起的额外相位延迟而造成

的。如果金属膜足够薄,局部化的电场将会通过等离激子波将

能量强烈地耦合成透射光,就出现强的反射率极小值。

就本文中涉及的结构和结果来说,在物理过程上会有所不

同。如在图 2( a)中, 45处的反射谱峰和在小入射角下的反射

现象在本质上是相同的,即入射光不分辨光栅结构的存在,而

表现为 0级反射。此谱峰( ~ 45 )的出现是由于在大于 45角一

侧发生- 1级掠角衍射(即是Wood s anomaly) ,而在较小的角

度( 42 )处由于等离激子波谐振透射增强、反射减小产生谱谷,

夹在二者之间形成了此谱峰。此处的表面等离激子波谐振角

( 42 )小于前面根据( 4)式所算的在平面Ag/ Air 界面上等离激

子波的耦合条件( 45 ) ,这是由于光栅微结构会引入一定的相

位延迟。于是,光栅耦合等离激子波的相位匹配条件可以修

正为:

ksp d+
( m)

= ( ksin ) d +
2

d
m d ( m = 0, 1, 2, ) (5)

此处, (m) 表示 m级耦合所对应的相位延迟(在一个周期内) ,

且
(m)

> 0。可以看出,对于反向耦合, , m< 0,耦合角 向较小

的一侧偏移;对于正向耦合, m > 0, 向较大的一侧偏移。正向

耦合发生在光栅周期大于入射光波长的情况,如图 3所示,其

中入射光 0 = 633 nm,周期 d = 780 nm。根据以上分析,相应

地,反射谱的谱峰和谱谷的位置较 370 nm光栅(图 2( a) ) 发生

调换。根据式( 1)和( 4) ,伍德异常衍射发生在小于~ 10. 5 的角

度,等离激子谐振耦合发生在~ 13 的位置,而在其它角度都具

有较高的反射率。金属层两侧的表面等离激子模式相互耦合,

于是在此条件下,透射边的表面等离激子波也很容易被去耦而

形成较强的透射谱峰。

图 3 银金属光栅在波长为633 nm激光TM偏振

照射下的 0级反射率和透射率随角度变化的谱图

Fig. 3 Angular dependence of Zero-order reflection

and transmission of Ag metallic gratings under

TM-polarization illumination of 633 nm

wavelength laser. For the structure, period d= 780 nm,

depth of quartz grating h= 30 nm, Ag thickness t= 80 nm

为进一步解释,我们提出如下模型。图 4是对于不同深度

的金属光栅在其表面耦合成等离激子波传播时的表面电荷密

度分布示意图。在光栅较浅时,等离激子波(或电荷密度波)连

续性地沿金属表面传播(如图 4( a) ) ;而光栅较深时,光栅槽底

的电荷不直接参与等离激子波传播过程中的电荷交换或转移,

主要是光栅外表面的周期性结构间等离激子波通过槽间隙相

互耦合形成,电荷的谐振也局限于光栅的顶部表面。图 4( b)所

表示的即是图 2( b)中反射光谱的情况。而且由于金属银的厚

度较厚,在金属厚度中不能形成上下表面间等离激子波的耦合

谐振。于是,入射边金属光栅表面耦合的等离激子波就会直接

去耦,耦合成0- 级衍射的反射光。但是在这种情况,仍然有

图4 银金属光栅表面耦合的等离激子波的

表面电荷密度分布示意图

Fig. 4 Schematic illustration of charge distribution

of surface plasmon waves coupled on a silver

metal grating. (a) for shallower metal gratings;

(b) for deeper metal gratings
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大角度下的- 1级衍射(大于 45的伍德异常衍射范围)存在。

而在小角度下,较低的反射率主要是由于相对于浅金属光栅来

说较粗糙的金属表面产生强的麦- 漫散射。

3 结 论

我们制造了不同结构参数的金属光栅,测量了它们的反射

和透射光谱,尤其比较了具有相同周期而不同深度和厚度的金

属光栅的反射和透射光谱,发现了它们较传统金属光栅结构反

射光谱的异常特性,并分析指出了它们与入射光相互作用时的

内在特点和不同。对图 2( a)和( b)光谱的分析和解释可以具体

概括如下:

1) 对于图 2( a) ,金属光栅较浅,金属层较薄。在小角度范

围(如< 40 ) ,入射光主要被直接反射(或 0级衍射)。在~ 42

处,入射光被耦合成入射边的表面等离激子波,并且与透射边

金属表面的等离激子波模式互相耦合,同时透射边表面等离激

子波被去耦,于是形成相应的透射谱峰。在大于 45入射角范

围,入射光主要被耦合到- 1级衍射,即产生伍德异常衍射。

而在~ 45处,存在于等离激子波谐振透射和伍德异常衍射条

件之间,自然形成一个反射谱峰;此处的反射光也是 0级衍射;

2) 对于图 2( b) ,金属光栅较深,金属层较厚。在小角度范

围,同样地,入射光被直接反射。同时粗糙的金属表面所产生

的麦- 漫散射大大减弱了反射光。在表面等离激子波耦合条

件下( ~ 45 ) ,由于金属层较厚,不产生与透射边等离激子模式

的耦合,而更易直接去耦形成反射光;而且由于表面等离激子

波谐振的产生,麦- 漫散射的效应也被几乎消除了。在大于

45角的伍德异常衍射范围,入射光被部分地耦合到- 1级衍

射,从而反射率减小。当然金属在所有这些过程中非谐振条件

下的吸收也是重要的因素,但不涉及谱图的主要特征,在此就

不做具体讨论。
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