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用有限时域差分法研究了非晶 +,- 纳米团簇的辐射频谱，结果显示频谱呈自发辐射的特性 . 为了对非晶纳米

团簇的辐射输出进行有效的控制和利用，提出了利用光子晶体来控制纳米团簇的自发辐射，使之向所需要的频率

内辐射的理论设计；并构想了一种制备简单、成本较低的实现方法，依据这种设想构建了一个二维系统，对其辐射

特性进行数值模拟，结果显示光被有效地控制 . 为制备可嵌入到集成光路中的、具有良好可加工性能的低阈值微

型激光器提供了一条新途径 .
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! B 引 言

自发辐射是激光材料最重要的现象之一，往往

引起很大的能量损耗，因此成为了发光器件性能的

瓶颈之一［!—&］. 光子晶体对电磁模式的调制是光子

晶体最吸引人的特性，对很多光学现象产生了深远

的影响［/—*］，如果能利用光子晶体控制自发辐射向

所需要的频率内辐射，不单单能大幅度地提高器件

性能，而且能制备诸如超低阈值激光器 .
发光半导体 +,- 单晶结构（如单晶膜、纳米线、

纳米针等）受激辐射容易，发射的光谱质量高，但由

于其生长难度大，而且受到衬底选择的限制［!%—!&］，

一直未能成为广泛应用的主流方向 . 而 +,- 纳米晶

结构（非晶纳米团簇）较易生长，且当微晶结构边界

的线度接近于紫外发射峰波长或其倍数时，微晶自

身就能成为激光谐振腔，因此在较低的光泵阈值下

就能实现紫外受激发射，因此引起了人们的广泛关

注［!/—#&］. 本文用有限时域差分法研究了非晶纳米

团簇的辐射特性，结果显示其频谱呈自发辐射的特

性 . 为了对非晶纳米团簇的辐射输出进行有效的控

制，提出了将团簇置于光子晶体中的设计 . 并构想

了一种工艺简单、成本较低的制备方法，依据这种设

想构建了一个二维系统，对其辐射特性进行数值模

拟，结果显示光能被光子晶体有效地控制 . 为制备

可嵌入到集成光路中的、具有良好可加工性能的低

阈值微型激光器提供了一条新途径 .

# B 纳米晶团簇的辐射场的能量分布

$%&% 空气中纳米晶团簇的光场分布

据实验观察，非晶纳米团簇是一种短片段有序

晶体而长程无序的无规网络结构 . 在一个单团簇中

包含许多纳米量级的微晶粒子，这些微晶粒子无序

地排列，因此单颗团簇就是一个无序系统 . 用随机

函数来模拟微晶粒子的分布，模拟产生了一个尺寸

约为 )!6 C )!6 的圆形团簇，并将这样一个团簇置

于空气中 . 设团簇中的微晶粒子是六边形的 +,- 微

晶粒子，粒子尺寸大约为 "%% ,6，这些微晶粒子随机

地排列在团簇中，这个圆形团簇置于空气中，如图 !
所示 .

为了考察光在团簇中的分布特性，用有限时域

差分（D0E0）法对图 ! 所示的无序系统进行其光场

分布的数值模拟 .
在二维介质中，EF 模的 F7G3A99 方程为
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图 ! 空气中纳米微晶团簇的微晶粒子分布
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设在介质的 # 和 % 方向上的空间步长分别是

"#，"%，时间步长为"&，考虑到系统的开放性，采用

完全匹配层（%&’(&)*+, -.*)/&0 +.,&’1，234）吸收边界

的方式进行计算 $ 53 模的 6757 的基本方程为

$(8 !
9

# （ )，*）" $(# !
9

# （ )，*）

#"&
!

!(
" )，* 8( )!

9 # !(
" )，* #( )!

9
"% ，

（9）

$(8 !
9

% （ )，*）" $(# !
9

% （ )，*）

#"&
!

!(
" ) 8 !

9 ，( )* # !(
" ) # !

9 ，( )*
"# ，

（:）

!(8!
" （ )，*）" !(

"（ )，*）# "&
"（ )，*）







;
$(8 !

9
# )，* 8( )!

9 # $(8 !
9

# )，* #( )!
9

"%

#
$(8 !

9
% ) 8 !

9 ，( )* # $(8 !
9

% ) # !
9 ，( )*

"







# $

（<）

取空间步长"# ""% " != --，时间步长"& " 9>:?@
; !=# !@ 1，脉冲光源的脉宽取 ?=="* $ 其中微晶粒子

ABC 的介电常数用复数形式表示［9?］，设其为". "".!

8 D".9，取".! " ?><，其虚部表示介质的增益或色散，

当".9 E = 时表示介质的增益，取

".9 " # =>==:&F%［# <（# ##=）9（"#）#!］，

其中#为波长，#= 为增益的中心波长，"#为增益

谱的半高宽；团簇中的基质材料的介电常数"G " 9；

团簇周围空气的介电常数") " ! $
在图 ! 所示介质的正上方引入一束波长为 H==

B- 的时域高斯短脉冲的 53 偏振光源作为激励源，

分别获得 ?===，!====，!?===，9==== 步时的 I !" I的空

间分布，结果如图 9 所示 $ 从图 9 中可以看出介质

中的整体光强都比较小，而且随时间增加而减少 $
图 9（.）为 ?=== 步时在介质中 I !" I的空间分布，其最

大值 不 超 过 9；到 !==== 步 时 最 大 值 减 小 至 不 到

=>9，如图 9（G）；图 9（)）显示在 !?=== 步时最大值只

有约 =>=?；到 9==== 步时几乎没有能量留在介质中

了，如图 9（0）$ 这个结果表明单纯的一个半导体团

簇虽然包含许多微晶粒子，但这种系统局域光的能

力有限，只有在强激发源的激发下才可能出现激光

现象，因此激光阈值要求比较高 $

!"!" 光子晶体中纳米团簇的光场分布

理论证明光在光子晶体中有较低的群速度，因

此能延长激发光与活性物质相互作用的时间，从而

提高增益 $ 同时，光子晶体中复杂的场分布，也使得

光增益的空间分布产生了很大的变化 $ 为了探讨光

子晶体对非晶纳米团簇中的电磁模式的调制，我们

再将图 ! 所示的团簇置于光子晶体中，研究在同样

的条件下其光场分布和频谱的变化 $ 考察实验制备

的可行性，我们考察一种制备要求不高、成本较低的

方案，即将由纳米团簇插入到两层由均匀的胶体微

粒以自组装方式形成的胶体结晶薄膜中，利用胶体

结晶薄膜之间的布拉格反射形成共振微腔，从而实

现对非晶纳米团簇的辐射频谱的控制 $ 设上下表层

的光子晶体是由均匀的圆形聚苯乙烯微粒经硅锗固

化而形成的胶体结晶薄膜，聚苯乙烯微粒的尺寸为

9== B-，介电常数为 9>?，固化的硅锗材料的介电常

数为 !!>J，中 间 为 图 ! 所 示 的 ABC 团 簇，如 图 :
所示 $

用前面所述同样的光在同一位置激发该系统，

用同 样 的 方 法 进 行 模 拟 计 算，分 别 获 得 !====，

9====，:====，<==== 步时的 I !" I的空间分布，结果如

图 < 所示 $ 图 <（.）中显示在 !==== 步时 I !" I在整个
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图 ! " !" "在图 # 所示空气中的团簇的空间分布 （$）%&&& 步时的空间分布；（’）#&&&& 步时的空间分布；（(）#%&&& 步时的空间分

布；（)）!&&&& 步时的空间分布

图 * 光子晶体中的图 # 所示团簇

空间中最大值约为 %；到 !&&&& 步时能量增加到大约

为 #&，如图 +（’）；图 +（(）中显示到 *&&&& 步时能量

进一步得到了增加，最大值已经增加到了 ,&；而到

+&&&& 步时能量增加得更快，最大值增加到 ,&&，如

图 +（)）- 比较图 ! 可以看出：加了光子晶体后介质

中的能量比较大，而且随时间增加而快速增加 - 这

一结果表明加光子晶体后不仅使系统局域光的能力

得到了明显的增强，而且使系统中激发光与活性物

质的相互作用加强，从而提高了系统的增益，因此利

用光子晶体能明显地降低激光的阈值 -

!"#" 光子晶体与团簇之间的能量分配

图 * 的结构参数是依据上述方案而设定的，但

遗憾的是光场的最大值出现在光子晶体中而不在团

簇中 - 如何将更多的能量集中到团簇中而不是在光

子晶体中、使光与活性介质有更强的相互作用是我

们要解决的问题 - 理论证明光的分布与介质中折射

率（或介电常数）的分布有密切的关系，能量总是容

易集中在折射率高的区域，图 * 中上下表层的光子

晶体的折射率整体比中间的团簇要高，光就自然要

集中到高折射率的光子晶体中 - 从理论上分析提高

团簇中的折射率或降低上下表层光子晶体的折射率

是解决这个问题的途径 - 为了更清晰地验证这一

点，我们选取具有相同结构、不同介电常数分布的两

个二维系统，对它们进行同样的光激发，经过相同的

&%.# 物 理 学 报 %, 卷



图 ! " !" "在光子晶体中的图 # 所示团簇的空间分布 （$）%&&&& 步时的空间分布；（’）(&&&& 步时的空间分布；（)）#&&&& 步时的空

间分布；（*）!&&&& 步时的空间分布

图 + 高折射光子晶体中的无序粉末薄层及 " !" "的空间分布 （$）高折射光子晶体中的无序粉末薄层；（’）能量

的空间分布

时间后进行光分布的比较，如图 + 和图 , 所示 - 图 +
（$）的中间层为无序介质层，其中圆形的粒子介电常

数为 +.#，基质材料的介电常数为 %；上下表层的光

子晶体中圆形的粒子介电常数为 (.+，基质材料的

介电常数为 %%./ - 可见上下表层的介电常数平均比

中间层高 - 图 +（’）为图 +（$）的 (&&&& 步时的 " !" "的
空间分布图，图中显示中间介质层的能量远比上下

表层的光子晶体中的能量要低 -

对比图 +（$），我们构建了一个与图 +（$）结构完

全一致但介质参数不同的二维系统，如图 ,（$）- 其

中中间层基质材料的介电常数为 ((，圆形的粒子介

电常数仍为 +.#；上下表层的参数与图 +（$）一致 - 因

此 ,（$）中上下表层的介电常数整体上就比中间层

要高 - 图 ,（’）为图 ,（$）的 (&&&& 步时的 " !" "的空间

分布图，从该图中可见中间介质层的能量比上下表

层的光子晶体中的能量要略高，而且总体能量比图
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图 ! 低折射光子晶体中的无序粉末薄层及 " !" "的空间分布 （#）低折射光子晶体中的无序粉末薄层；（$）能量

的空间分布

图 % 图 & 所示空气中的团簇不同时间的频谱

’ 要大得多 ( 由此可见选择合适的光子晶体能够很

好地将光控制在中间的介质中，使光与介质有更强

的相互作用 (

)* 空气中和光子晶体中团簇的辐射频谱

为了继续考察空气中和光子晶体中的团簇的频

谱变化规律和特点，用同种激励源从介质的正上方

激发图 & 和图 ) 介质，经过 + 万步迭代计算，将 + 万

步分为四段单元时间，分别记录每段时间（即 ’,,,
步）频谱强度分布，结果如图 % 和图 - 所示 (

图 % 是空气中的团簇（图 &）的频谱强度分布随

时间变化的结果，其中图 %（#），（$），（.），（/）分别对

应于 ’,,,，&,,,,，&’,,,，+,,,, 步的结果，各图中的

上图（!"（012））为正下方介质边缘输出的频谱，下图

（!"（.03245））为中心区域的频谱 ( 从图中可以看出

+’!& 物 理 学 报 ’- 卷



频谱中 !"# $% 附近的波长占主要地位，频谱呈自发

辐射的特性，频谱的结构随时间不断变化，谱的能量

随时间衰减较快 &
图 ’ 是光子晶体中的团簇（图 (）的频谱强度分

布随时间变化的结果 & 从图中可以看出在 !"# $% 附

近存在呈自发辐射特点的频谱峰，但在整个频谱中

不占主要地位，并随时间不断减弱，到第四个单元时

间 !"# $% 附近的谱峰几乎消失；而在 )!## $% 附近

存在一个比较强的频谱峰，并随时间不断增强 & 对

比图 * 结果可以看出：!"# $% 附近的频谱主要来源

于介质中间的团簇与激发光的作用，而 )!## $% 附近的

频谱主要来源于介质上下表层的光子晶体的影响 &

图 ’ 图 ( 所示光子晶体中的团簇不同时间的频谱

比较空气中和光子晶体中的团簇的频谱也可以

表明：光子晶体能延长激发光与活性介质相互作用

的时间，调制电磁模式，控制自发辐射，使发射光向

所需要的频率内辐射 & 如在图 ( 介质中的光逐步被

上下表层的光子晶体俘获和约束，因此光子晶体所

对应的频谱逐渐比团簇的强 & 如果细心地调整光子

晶体的结构参数，使光子晶体对应的谱峰恰好落在

团簇的自发辐射谱中的某一频率，这样就可以更好

地控制团簇的自发辐射，使发射光向所需要的频率

内辐射 & 详细深入研究将另文讨论 &

+ , 结 论

用有限时域差分法研究了非晶 -$. 纳米团簇

的辐射频谱，结果显示频谱呈自发辐射的特性 & 为

了对非晶纳米团簇的辐射输出进行有效的控制和利

用，提出了利用光子晶体来控制纳米团簇的自发辐

射，使之向所需要的频率内辐射的理论设计；并构想

了一种制备简单、成本较低的实现方法，即将由纳米

团簇组成的发光层插入到两层由均匀的胶体微粒以

自组装方式形成的胶体结晶薄膜中，利用胶体结晶

薄膜之间的布拉格反射形成共振微腔，从而实现对

非晶纳米团簇的辐射频谱的控制 & 依据这种设想构

建了一个二维系统，对其辐射特性进行数值模拟，结

果显示光被有效地控制 & 为制备可嵌入到集成光路

中的、具有良好可加工性能的低阈值微型激光器提

供了一条新途径 &
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