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基于强耦合作用的纳腔阵列激射特性研究
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摘要 金属纳米颗粒具有优异的局域增强效应，通过合理设计阵列结构，使得阵列结构的布洛赫波与单个粒子局域

等离子共振(LSPR)耦合，形成阵列结构的表面晶格等离子共振(SLR)，能够获得较小的模式体积、较大的品质因数和

较高的自发辐射效率。菱形结构的纳米粒子能够有效的集聚电荷，形成较强的偶极子共振，具有优异的激光发射特

性、较低的激光阈值和较高的空间一致性。
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Abstract The metal nanoparticles have excellent local enhancements. The Bloch wave of the array structure
couples with single particle localized surface-plasma resonances (LSPRs) by designing array structure, forming
arrays support surface lattice resonances (SLRs)，which can obtained a larger quality factor and small pattern
volume and increased the efficiency of the spontaneous emission. Diamond structure of nanoparticles can
effectively gather charge, form a strong dipole resonance, which can achieve excellent characteristics including
lower lasing threshold and higher spatial coherence.
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1 引 言
半导体激光器[1]和光子晶体激光器[2]采用传统光学系统和采用光子晶体阵列实现光的反馈，因而存在衍射

极限和较低的调制速率，不易实现微小化。基于局域表面等离子激元(LSP)的纳米激光器[3]具有很小的模式体

积和超快动力学特性，可以突破衍射极限，提高调制速率。然而，该类型激光器不具有高度方向性，且辐射损

失较大。基于带边模式的等离子激元纳米阵列激光器 [4]，具有较小的模式体积和非定向辐射以及超快的动力

学特性，发射激光具有良好的方向性，空间一致性好，可以实现深亚波长乃至纳米尺度的激光发射。

随着微纳加工技术的逐步成熟，各种尺寸形状纳米颗粒的成功合成(包括球状、棒状、三角状、棱柱体、立

方体等)[5-7]，以及微纳结构操控手段的成熟 [8-9]，为亚波长乃至纳米量级激光器的研制提供了成熟的技术条
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件。本文通过设计一种菱形薄片纳米粒子，构成纳米粒子阵列，放置在混合有增益介质的统一电介质环境

中，有效的提高了增益介质的自发辐射速率，进一步降低了激光阈值，具有高度的空间一致性。有望广泛应

用于光互连技术、探测纳米技术、纳米光刻、光学存储等领域。

2 提高自发辐射率方法
根据费米黄金定则 [10]可知，发射极的自发辐射率正比于光子的局域态密度（LDOS）,可以通过光学微腔

的帕塞尔因子提高局域态密度。高帕塞尔因子结构不仅能够提高自发辐射速率、激励发射过程，还能够提

高激光的调制速率 [11-12]、降低抽运阈值。帕塞尔因子可以表示为

F = 3
4π2

Q
Vmode

æ
è

ö
ø

λ
2n

3
， (1)

式中 Q是腔品质因数，Vmode 是模式体积，λ是腔的共振波长，n 是腔内介质折射率。提高帕塞尔因子的关键

是提高 Q/Vmode ，虽然等离子纳米激光器的模式体积很小，但由于金属材料的吸收，单个粒子的品质因数很

小，导致帕塞尔因子提高有限。如果将纳米颗粒组成阵列，阵列类似于布洛赫模式的非局域晶格等离子波

与局域等离子共振形成耦合，形成集体共振 [13]，在纳米颗粒之间就会形成一个共振腔，在带隙边缘位置形成

驻波，就能很好的抑制辐射损失。

金属纳米颗粒能够与特定频率的光波形成共振，在电场方向上形成电荷集聚，增强局域场。如果颗粒

在电场方向有一尖端，由于尖端对电荷的集聚作用，在尖端位置局域场能够进一步增强。采用轴长 130 nm，

高 50 nm 的菱形纳米颗粒，尖端在电场方向，构成周期为 600 nm 的阵列，如图 1(a)所示。采用商业软件

Lumerical FDTD，选取一个粒子的周期结构作为仿真区域，网格划分采用 dx=dy=2 nm，dz=5 nm，能够很好

的模拟尖端形状，对称周期方向采用布洛赫边界条件，z方向采用吸收边界。为了便于比较，同时设计了直

径 130 nm，高 50 nm的圆柱纳米颗粒阵列放置在折射率为 1.52的环境介质中，采用平面波照射，由图 1(b)可
知，菱形结构有更为尖锐的消光谱，σ ext 为消光截面。同时由图 1(c)、(d)可知，菱形阵列的局域场强强于圆

柱形阵列结构，模式体积也比较小。因此，菱形阵列相对于圆柱形阵列有更高的帕塞尔因子。

图 1 菱形与圆柱形银纳米阵列消光特性比较。(a) 菱形银纳米阵列结构 ; (b) 垂直入射两种粒子阵列消光谱 ;

(c) 菱形银纳米阵列局域共振场分布 ; (d) 圆柱形银纳米阵列局域共振场分布

Fig.1 Extinction characteristics of cylinder with diamond silver nano-array. (a) Structure of silver diamond nano-array;

(b) extinction spectra of vertical incidence by two kinds of particle silver nano-array; (c) local resonance field

distribution of the silver diamond nano-array; (d) local resonant field distribution of the silver cylindrical nano-array

瑞利在解释 Wood发现 [14]时，认为在周期介质结构中，在特定波长和入射角作用下，某些衍射级次的衍

射角刚好是 90°，此时衍射波变成倏逝波，沿介质表面传播。对于二维点阵结构，要使得 ±1级的衍射波变为

倏逝波，必须满足 [15]

± ω
c
neff = ω

c
na sin θ resu xy δp ± m1

2π
Λx

u x ± m 2
2π
Λy

u y , (2)

(2)式简化为

ω
c
|neff | = || k∥ + G ij , (3)

式中 c 为光在真空中的速度，ω 为衍射波角频率，na 为周围介质折射率，θ res 为能形成共振的特殊入射角，

Λx 、Λy 为阵列周期，k∥ = k0 sin θ 为入射光的平面波矢分量，其中 k0 为真空中的波矢，θ 为入射角，当入射光
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是 TM偏振时，δp =1，TE偏振时，δp =0，uxy是光波矢平行阵列表面的单位矢量，ux和 uy是周期结构在 x、y方

向的单位倒格矢，Gij 为周期结构的布拉格矢量，其中 i，j分别对应于 x，y方向的衍射级次 m1 、m 2 ，当 m1 、m 2

前为正号时，等式左边取正号，当 m1 、m 2 为负号时，等式左边取负号，neff 为介质与金属的等效折射率 [16]。考

虑 TM模式光入射时，折射率简化为二阶近似，可表示为
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式中 nTM、nTE分别为介质在 TM 和 TE模式光入射时的折射率，p 是某一方向上结构周期，F 是占空比，n1为

金属周期光栅外部空气折射率，n2为金属光栅基底折射率。通过 FDTD软件计算不同入射角度下的透射率

曲线，绘制二维阵列的角度-消光谱关系曲线，如图 2所示，该色散关系沿着黑色 (0, ±1) 瑞利线，考虑到点阵

界面的复合折射率，因此，仿真色散曲线略微偏离瑞利异常线。群速度可表示为

v g /(c/n) = (δω/δk // )/(c/n) , (5)

式中 δk∥ 、δω 分别为入射角度变化时，平行波矢和中心角频率的变化量。曲线的斜率反映了群速度的大

小，可以看出在垂直入射时，斜率基本为零，随着角度增加，斜率增大，表面晶格等离子体由低群速的带边模

式逐渐过渡到高速传输模式。

图 2 菱形银纳米粒子阵列色散曲线

Fig.2 Dispersion curve of the silver diamond nano-arrays

3 传输模式分析
采用下面的方程计算阵列的消光特性 [17]：

σ ext = (1 - T ) × (a2 × cos θ) , (6)

σ scat = R × (a2 × cos θ) , (7)

σ absorb = (1 - T - R) × (a2 × cos θ) , (8)

式中 σ absorb 为吸收截面，σ scat 为散射截面，T为阵列结构的透射率，R为阵列结构的反射率，a 为阵列周期。

通过仿真软件分别计算了菱形阵列在 0°和 30°的透射率 T和反射率 R，根据(6)~(8)式计算相关截面。图 3为

垂直入射光照射下的消光特性，图 4为 30°入射光照射下的消光特性，其中 |E|2、Ex、Φ (Ex)分别为电场能量分

布、电场强度分布和电场相位分布。

由图 3(a)可知，在 0°带边模式下，消光谱主要是由吸收和散射成分贡献，基本各占一半，使得晶格等离

子能量耦合到单个粒子内，引起偶极子共振，偶极子之间形成驻波。由图 3(b)、(c)、(d)可以看出，在尖端位

置纳米粒子局域场增强，x方向上粒子之间形成驻波，相位相同。由图 4(a)可知，在 30°高速传输模式下，消

光谱也是由吸收和散射成分贡献，其中散射成分占主导地位。由图 4(b)、(c)、(d)可知，局域增强能力减弱，

电场在 x方向有较好的波前方向，在 x方向有传输分量存在，辐射损失加大。
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图 3 垂直入射阵列光学特性( λ =923 nm，θ =0°)。(a) 垂直入射下阵列的消光谱、吸收谱、散射谱 ;

(b)~(d)带边晶格等离子体的 ||E 2
、Ex 、Φ(Ex)

Fig.3 Optical properties of silver nano-array under normal incidence ( λ =923 nm, θ =0°). (a) Extinction, scattering and

absorption spectra under normal incidence; (b)~(d) distribution maps of ||E 2 , Ex , Φ(Ex) at band-edge lattice plasmons

图 4 斜入射阵列光学特性( λ =850 nm, θ =30°)。(a) 30°入射下阵列的消光谱、吸收谱、散射谱 ;

(b)~(d)传输态晶格离子体的 ||E 2
、Ex 、Φ(Ex)

Fig.4 Optical properties of silver nano-array under off-normal incidence ( λ = 850 nm, θ =30°). (a) Extinction,

scattering and absorption spectra under off-normal incidence at 30°; (b)~(d) distribution maps of ||E 2 , Ex , Φ(Ex)
at propagating lattice plasmons

4 激光发射
在菱形阵列中间覆盖一层增益介质，考虑到局域增强的范围，将增益层设置为 100 nm。其中增益介质

采用折射率为 1.55的聚酯氨和荧光分子 IR-140混合，吸收峰在 800 nm 左右，激射峰在 970 nm 左右。采用

重复率为 1 kHz，脉冲宽度为 40 fs，波长为 800 nm的脉冲激光照射样品，通过增加抽运光强度，可以看到光

的激射。由图 5(a)可以看出，在 0.05 mJ/cm2的连续抽运光照射下，样品产生激光，随着抽运光强度增大，激

射强度进一步增大。将阵列改成圆柱形阵列，比较两种结构的激光阈值，由图 5(b)可知，菱形结构的激光阈

值要略低于圆柱结构的激光阈值，这主要是因为菱形的尖端有更高的增强局域场。

对不同材料构成的阵列进行抽运，发现只有在等离子材料构成的阵列才有激射峰值，同时，有很好的阈

值现象。进一步验证了受激辐射是由带边晶格等离子体放大作用引起的。因为等离子材料构成的纳米颗

粒有负的介电常数 εr1(ω) ，在等离子共振时有很高的极化能力和极化强度。阵列中，偶极子电场相互作用使

图 5 菱形纳米阵列激光特性。(a) 不同抽运脉冲能量下的菱形阵列输出激光光谱 ; (b) 菱形阵列与圆柱阵列激光阈值的比较图

Fig.5 Laser characteristics of diamond nano-array. (a) Emission spectra of diamond nano-array laser with different

input pump pulse energies; (b) threshold comparison map of diamond and cylindrical array

4
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得非局域晶格等离子体共振能够持续较长时间。等离子纳米结构促进了偶极子相互作用，高的偶极矩增强

金属材料周围电场强度和提高局域等离子密度，进一步提高自发跃迁速率。

入射光沿着 x轴成 45°入射时，在较强抽运光照射下，通过图 6所示的远场可以看出，在不同接收角有不

同角度的激射光发射出来，其中，在垂直阵面位置有一个高强度、小尺寸的光斑，第一圆表示 10°的空间角

度，在 5°空间范围内有一个强度达到 105光斑，强度高、发散角小，方向性好。在其他几个角度位置，虽然也

有激射光出现，但是远场能量较小，光斑角度与光斑波长在瑞利曲线上移动变化。可以理解为，覆盖有增益

层的点阵在电场作用下，等离子金属颗粒等效为一个偶极子，多个偶极子发射的球面电磁波在空间形成衍

射和干涉，由于点阵距离约束，使得只存在零级衍射，方向为入射光的反射方向。在带边模式下，阵列的局

域增强最大，因此在垂直方向有很高的激光发射现象。在传输模式下，阵列的局域性差，当能量足够时，在

相应方向也存在激光发射现象。TE偏振光在垂直入射时，能够产生激光，但是在斜入射时无法产生激光，

进一步证明了场增强是由阵列的非局域晶格等离子波与颗粒的非局域等离子共振耦合产生。

图 6 远场受激辐射图

Fig.6 Stimulated radiation map of extinction spectra in far-field

5 受激辐射
为了深入理解阵列结构激光现象的微观细节，同时能够解释激光发射过程和阈值行为。点阵周围覆盖

的增益介质为混合有 IR-140荧光分子的有机物质，采用半量子化的四能级原子系统进行模拟仿真 [18-19]。电

磁场和增益介质的相互作用可以分成两个部分：原子对电场的作用和电场对原子的作用。假定原子都分布

在最低能级上，吸收了外界抽运光能量之后，电子从最低能级跃迁到最高能级。先经过最高能级快速无辐

射跃迁到激光上能级，激射主要发生在激光上能级和激光下能级之间。从激光下能级衰减到最低能级，如

图 7(a)所示，分子的吸收系数和激射系数之间的转换关系，可以近似认为电磁场和能级粒子数反转作用下

的谐振子振动过程 [20-21]。因此，可以将电磁场和粒子数表达为

d2 P̄ a,e (t)
dt2 + Δω a,e

dP̄a,e(t)
dt2 + ω2

a,e P̄ a,e (t) = ka,eΔN a,e Ē(t) , (9)

式中 P̄ a,e (t) 为微粒的极化强度，Δω a,e 和 ω a,e 分别是吸收和激射的光谱宽度和中心角频率，ka,e 是与吸收或激

射作用时间有关的系数，ΔN a,e 是两个能级之间的粒子数差，与两个能级之间的强度有关，是时间和位置函

数，Ē 是外部电场总强度。不同能级上的电子密度随着时间变化关系可以由速率方程模型决定，在四能级

模型系统中，速率方程可以写成

dN3
dt = - N3

τ32
- N3
τ30

+ 1
hωa

·Ē dP a
dt , (10)

dN2
dt = N3

τ32
- N2
τ21

+ 1
hωe

·Ē dPe

dt , (11)

dN1
dt = N2

τ21
- N1
τ10

- 1
hωe

·Ē dPe

dt , (12)

dN 0
dt = N1

τ10
+ N3
τ30

- 1
hωa

·Ē dPa

dt , (13)

式中N0、N1、N2、N3为四能级电子数，τ30 、τ32 、τ21 、τ10 为电子在各能级间的跃近时间，h为谱朗克常量，P e 、P a
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分别为最低态到最高态和上激发态到下激发态的宏观极化强度。尤其需要注意的是 , 1
hω e

·Ē dPe

dt 是上激发态

粒子数变化速率，反应了能量从增益介质到电磁场的转移过程，也称为受激辐射能量。
N2
τ21

为上激发态粒子数

衰减速率，包括辐射和非辐射的贡献。通过麦克斯韦方程将外界电磁场和极化强度 P a,e 联系在一起，可得

∇ × Ē(t) = -μ0
∂H̄ (t)
∂t , (14)

∇ × H̄ (t) = ε
∂Ē(t)
∂t + μ0

∂[P̄ a (t) + P̄ e (t)]
∂t . (15)

对四能级原子结构的增益介质 IR-140荧光分子 [4]采用下面参数进行模拟仿真：

1) 吸收过程，吸收中心波长 λa = 800 nm ，波长宽度 Δλa = 100 nm ；

2) 受激发射过程受激中心波长 λa = 870 nm ，波长宽度 Δλe = 100 nm ；

3) 各层衰败时间 τ21 = τ30 = 1 ns ，τ32 = τ10 = 1 fs ；
4) 粒子数浓度 C = 2.0 × 1018 cm-3 。

由图 7(b)、(c)可知，当抽运光能量大于激光阈值的时候，受激辐射速率能达到 1027 s-1·cm-3 ，远高于自发

辐射速率 1015 s-1·cm-3 。另外，需要格外注意的是，受激辐射速率的空间外形与无增益介质的带边晶格等离

子体相同，而且能量集中在菱形尖端的外延。因此可以认为覆盖有增益介质的菱形阵列产生的激光现象，

是由带边晶格等离子激元的粒子局域电磁场激发激发态分子，使得激发态分子跃迁能量转移到同频率、同

相位、同偏振的带边晶格等离子激元中。同时，根据增益外形发现，能量集中于粒子外形亚波长以内，考虑

到激光产生机理和淬灭效应，只有在金属颗粒亚波长附近的增益介质能够有效的参与激光发射过程。

图 7 增益介质的四能级结构图。(a) 四能级工作原理图 ; (b) 菱形阵列自发辐射图 ; (c) 菱形阵列受激辐射图

Fig.7 Four-level structure of gain medium. (a) Four-level work schematic diagram; (b) diamond array radiation pattern

of spontaneous; (c) diamond array stimulated radiation pattern

6 结 论
通过构建菱形颗粒的纳米结构阵列，在不同入射角处形成较强的瑞利消光谱，等离子材料的局域等离

子共振与阵列结构的非局域晶格等离子波耦合，形成非局域等离子激元。在带边模式下非局域等离子激元

极大的增强了粒子周围的等离子局域态密度，提高增益的自发辐射率，降低激光阈值，同时，在垂直阵列平

面方向产生较强的激射，激射性能优于柱状阵列结构。在垂直抽运光处，TE和 TM偏振光都能产生激光，但

是在倾斜入射时，只有 TM 偏振光能够产生激光，TE不能产生激光。该结构增强的非局域晶格等离子特性

和激光特性能够有效的应用于荧光增强，拉曼散射增强，光学催化和非线性光学中。
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