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摘要:在纳米光子学中ꎬ提高荧光物质的定向发光强度是许多应用要解决的关键问题ꎮ 为了优化电介质纳米天线的荧光

增强能力ꎬ本文提出了一种由硅纳米球二聚体与 ＴｉＯ２微球组成的电介质球复合纳米天线ꎮ 通过时域有限差分法ꎬ本文分

别从量子产率增强、荧光收集效率增强以及荧光激发率增强 ３ 个方面研究了该复合纳米天线对荧光的增强效果ꎮ 结果

表明ꎬ这种复合纳米天线不仅可以解决单个 ＴｉＯ２微球增强荧光时量子产率较低的问题ꎬ还可以弥补单个硅纳米球二聚体

增强荧光时荧光收集效率较差的不足ꎮ 该复合纳米天线可使 ＣｄＳｅ 量子点的量子产率增强约 ４ 倍、荧光收集效率增强约

２ 倍ꎮ 此外ꎬ由于硅纳米球二聚体与 ＴｉＯ２微球对荧光激发过程具有增强效果ꎬ该复合天线最终可以产生较高的荧光定向

增强倍数ꎮ 在量子点发光的中心波长 ５２３ ｎｍ 处ꎬ荧光定向增强约为 ３ ０６４ 倍ꎮ
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１　 引　 言

　 　 纳米光子学中许多应用要解决的关键问题是

如何增强荧光物质(荧光分子、量子点[１￣２] 等)的

定向光发射信号强度ꎬ这对于提高发光器件以及

其他光子设备的性能有重要意义ꎮ 提高荧光物质

的定向发光强度可以通过适当改变荧光物质周围

的电磁环境来实现[３]ꎬ而微纳结构[４] 因其独特的

电磁作用模式[５]成为了研究的重点ꎮ 近 １０ 年来ꎬ
利用金属等离子体天线[６￣８] 实现荧光定向增强的

报道有很多ꎮ 例如ꎬ２００８ 年ꎬＡｓｌａｎ 等人[６] 提出了

一种由 ＳｉＯ２包覆的 Ｚｎ 纳米颗粒组成的二聚体纳

米天线ꎬ利用金属局域等离子体共振增强荧光效

应ꎬ使罗丹明 ８００ 的荧光强度定向增强了 ２０ 倍ꎮ
２０１０ 年ꎬＫｏｓａｋｏ 等人[７] 使用金纳米棒设计了一

种适用于光频范围的 Ｙａｇｉ￣Ｕｄａ 天线ꎬ并在实验

上证明了其对单个点光源辐射模式的定向控制

作用ꎮ ２０１８ 年 Ａｎｄｅｒｓｅｎ 等人[８] 采用电子束刻

蚀法在银薄膜上制作了 ＴｉＯ２ 同心圆环ꎬ形成一

种牛眼结构等离子体天线ꎬ使得纳米金刚石中

氮空缺色心的辐射衰减率增强了 １８ 倍ꎬ且获得

了 ５ 度的定向发射角ꎮ 尽管金属等离子体天线

在荧光定向增强上取得了显著的成功ꎬ但是金

属固有的高电导率却造成了荧光的大量损

耗[９￣１３] ꎬ尤其是当荧光物质距离金属表面很近时

(一般小于 １０ ｎｍ)ꎬ荧光会发生淬灭[９ꎬ１２ꎬ１４] ꎬ此
外ꎬ荧光欧姆损耗产生的大量焦耳热会使微环

境升温[１３￣１４] ꎬ使得金属纳米天线不能用于一些

对温度敏感的发光器件ꎮ
电介质材料由于具有较低的光损耗性ꎬ可以

避免荧光淬灭与大量焦耳热的产生[１３]ꎬ因此在新

型发光器件上具有巨大的应用潜力ꎮ 电介质纳米

天线可以按制作材料分为折射率较高型( Ｓｉ、Ｇｅ
等)与折射率较低型(ＳｉＯ２、ＴｉＯ２等)两种ꎮ 折射率

较高的电介质纳米天线对荧光的增强机理是荧光

或激发光与纳米天线作用后产生了米氏共振现

象[１４]ꎮ 例如ꎬ２０１６ 年ꎬＢｏｕｃｈｅｔ 等人[１２] 采用硅纳

米圆盘作为天线使直径为 １００ ｎｍ 的荧光球的发

光增强ꎬ使其辐射衰减率增加了 １５％ ꎮ ２０１８ 年ꎬ
Ｃａｍｂｉａｓｓｏ 等人[１１]将 β￣ｃａｒｏｔｅｎａｌ 分子层沉积在硅

纳米圆柱组成的二聚体天线上ꎬ产生了 ４７０ 倍左

右的荧光增强ꎮ 折射率较低的电介质纳米天线对

荧光的定向增强是由于激发光或荧光照射到电介

质结构后产生的米氏散射光再发生干涉导致的ꎮ
例如ꎬ２００９ 年ꎬＧéｒａｒｄ 等人[１５] 采用一个直径为

２ μｍ的乳胶微球作为纳米天线ꎬ使 Ａｌｅｘａ ６４７ 的

荧光定向增强了 ５ 倍ꎮ ２０１４ 年ꎬＹａｎ 等人[１６]将直

径为 ５ μｍ 的聚苯乙烯微球阵列沉积在 ＺｎＯ 发光

薄膜上ꎬ使其紫外发光强度定向增强了 １０ 倍ꎮ 总

之ꎬ使用较高折射率电介质纳米天线可以使荧光

物质的量子产率获得很大的提升ꎬ但荧光的定向

效果不是很好ꎻ而使用折射率较低的电介质纳米

天线可以产生很好的荧光定向发射效果ꎬ但对荧

光物质本身的量子产率提升效果很差ꎮ 原因是:
(１)在荧光量子产率提升方面ꎬ高折射率电介质

纳米粒子(Ｓｉ 等)可以通过米氏共振来提高荧光

物质的量子产率ꎮ 当荧光与电介质粒子发生米氏

共振时ꎬ荧光物质的辐射衰减率会得到增加[１０]ꎬ
同时由于低损耗电介质材料产生的荧光非辐射衰

减率较低[１０ꎬ１７] ꎬ米氏共振可以产生较高的量子

产率增强[１０ꎬ１７] ꎮ 而低折射率纳米粒子不能与荧

光作用产生米氏共振现象ꎬ因此不能有效提高

荧光量子产率[１８] ꎻ(２)在荧光辐射的定向性方

２２１ 　 　 　 　 中国光学　 　 　 　 　 　 第 １３ 卷　



面ꎬ发生米氏共振的高折射率纳米粒子和仅发

生普通米氏散射的低折射率纳米粒子对荧光定

向性的调控是不同的ꎮ 当发生米氏共振时ꎬ纳
米粒子￣偶极子源复合发射体几乎完全保留了孤

立偶极子源(对称辐射分布[１９] )的辐射模式[２０] ꎬ
因此米氏共振调控下的荧光辐射一般也是对称

地分布在两个方向上的[１７] ꎮ 而当荧光照射到低

折射率纳米粒子上发生米氏散射后ꎬ散射光是

大部分朝着光传播方向的正前方分布的[２１] ꎮ 因

此ꎬ将两种折射率的电介质纳米天线组合起来ꎬ
既可以增强量子产率ꎬ也可以解决定向性不好

的问题ꎮ
本文提出了一种由硅纳米球二聚体与 ＴｉＯ２

微球复合而成的电介质纳米天线ꎮ 由于兼具硅纳

米球二聚体以及 ＴｉＯ２微球在荧光增强上的优势ꎬ
该复合纳米天线可以对 ＣｄＳｅ 量子点产生较大的

量子产率增强、较高的荧光激发率增强以及比较

好的定向收集效率ꎮ 综合上述 ３ 方面要素得出ꎬ
该复合纳米天线可以对量子点荧光产生较高的定

向增强倍数ꎮ 特别地ꎬ当波长处于 ＣｄＳｅ 量子点发

光的中心波长(５２３ ｎｍ)处时ꎬ荧光的定向增强约

为 ３ ０６４ 倍ꎮ 本文通过时域有限差分法( Ｆｉｎｉｔｅ
Ｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅ Ｔｉｍｅ Ｄｏｍａｉｎꎬ ＦＤＴＤ)将复合纳米天线

与单个硅纳米球二聚体以及 ＴｉＯ２微球进行对比ꎬ
分别研究了它们对量子点量子产率增强、荧光激

发率增强以及定向收集效率增强效果ꎬ并将结果

进行了对比分析ꎮ 然后ꎬ将 ３ 个荧光定向增强要

素结合起来研究了 ３ 种纳米天线对量子点总的荧

光定向增强效果ꎮ

２　 模型和方法

２. １　 结构和参数

图 １(彩图见期刊电子版)展示了三维纳米天

线结构在 ｘｚ 面的截面图ꎮ 图 １(ａ)和图 １(ｂ)中展

示的是两种对比结构ꎬ它们分别是硅纳米球二聚

体天线(简称为 Ｓｉ ｄｉｍｅｒ)与 ＴｉＯ２ 微球纳米天线

(简称为 ＴｉＯ２ ｓｐｈｅｒｅ)ꎮ 图 １(ｃ)表示的是本文提

出的电介质球复合纳米天线(简称为 ｔｒｉｍｅｒ)ꎮ 坐

标原点处的绿色点代表量子点ꎮ 这里所用的量子

点是发绿光的 ＣｄＳｅ 量子点[２２]ꎬ它的中心波长是

５２３ ｎｍꎬ半高宽是 ３０ ｎｍꎮ 图 １(ｂ)和图 １( ｃ)中

ＴｉＯ２微球的直径都是 ６００ ｎｍꎬ球心都在 ｘ 轴负半

轴上ꎬ且它们最右端离量子点的距离都是 ３０ ｎｍꎮ
图 １(ａ)和图 １(ｃ)中硅纳米球的直径都是 ５０ ｎｍꎬ
球心都在 ｚ 轴上ꎮ 硅纳米球二聚体中两硅球的间

隔是 １０ ｎｍꎬ且量子点位于二聚体间隔的中心位

置处ꎮ 在量子点发光波段ꎬＴｉＯ２材料的折射率约

为 ２. ５ꎬＳｉ 的折射率约为 ４. ２ꎬ３ 种纳米天线处的

背景材料都是 ＰＭＭＡꎮ 在实验制备方面ꎬ可以预

先制备独立的硅纳米球和 ＴｉＯ２微球ꎬ然后将 ＴｉＯ２

微球和两个硅纳米球嵌入含有量子点的 ＰＭＭＡ
溶液中并进行移动定位ꎬ最后冷却凝固[２３]ꎮ

图 １　 ３ 种纳米天线的二维截面图

Ｆｉｇ. １　 Ｔｗｏ￣ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ ｃｒｏｓｓ ｓｅｃｔｉｏｎｓ ｏｆ ｔｈｒｅｅ ｎａｎｏ￣ａｎ￣
ｔｅｎｎａｓ

２. ２　 研究方法

在本文中ꎬ纳米天线对量子点荧光的定向增

强主要是通过 ３ 个方面实现[１５ꎬ２４]:(１)在荧光发

射过程中ꎬ荧光与纳米天线相互作用后会使量子

点的量子产率得到提升ꎮ (２)在荧光发射过程

中ꎬ纳米天线与荧光相互作用后会改变荧光的远

场辐射模式ꎬ使荧光朝着信号探测器方向汇聚ꎬ从
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而提高荧光的定向收集效率ꎮ (３)在激发过程

中ꎬ激发光与纳米天线相互作用后会使量子点所

处位置的局域电场得到增强ꎬ增强的电场有助于

量子点荧光激发率的提高ꎮ 在荧光定向增强的

３ 个要素里面ꎬ量子产率和荧光激发率二者共同

决定量子点辐射到远场总的光能量的多少ꎬ而
荧光定向收集效率则决定了总辐射光能量有多

少能进入探测器ꎮ
在发射过程中ꎬ纳米天线对量子点量子产率

增强(相比裸量子点)的仿真计算公式为[２４￣２５]:

η ＝
ｆｒａｄ

(１ － η０) ＋ η０ ｆｐｕｒｃｅｌｌ
ꎬ (１)

其中ꎬη０是 ＰＭＭＡ 背景中裸量子点的固有量子产

率ꎬ这里取 η０ ＝ ０. １[２２]ꎮ 由于量子产率是指激发

态分子中通过发射荧光而回到基态的分子占全部

激发态分子的比例ꎬ所以量子点的量子产率一般

小于 １ꎮ ｆｒａｄ为辐射衰减率增强ꎬ辐射衰减率在实

际的荧光辐射过程中表示激发态分子以光子辐射

形式退激跃迁过程的快慢ꎬ ｆｒａｄ 的仿真计算公式

是:

ｆｒａｄ ＝
Ｐｒａｄ

Ｐ０

[２４]

. (２)

　 　 ｆｐｕｒｃｅｌｌ为总衰减率增强ꎬ也称珀赛尔因子[２５]ꎬ
总衰减率在实际的荧光辐射过程中表示激发态分

子以辐射形式和非辐射形式共同退激跃迁的快

慢ꎬｆｐｕｒｃｅｌｌ的仿真计算公式是:

ｆｐｕｒｃｅｌｌ ＝
Ｐ ｔｏｔａｌ

Ｐ０

[２４]

. (３)

　 　 图 ２ 为存在纳米天线及无纳米天线的裸量子

点的辐射功率ꎬ其中ꎬＰ０ 是裸量子点的辐射总功

率ꎬＰｒａｄ是纳米天线￣量子点复合体的远场辐射总

功率ꎬＰ ｔｏｔａｌ是纳米天线￣量子点复合体中量子点的

辐射总功率ꎮ
发射过程中的荧光定向收集效率增强(相比

裸量子点)的仿真计算公式为:

φ ＝
Ｐｓ

Ｐｒａｄ
/
Ｐｓ０

Ｐｒａｄ０

[１５]

. (４)

其中ꎬＰｒａｄ０表示裸量子点的远场辐射总功率ꎬＰｓ表

示量子点荧光经过天线后辐射到收集面上的远场

辐射功率ꎬ该收集面位于 ｘ 轴负半轴上ꎬ对应的荧

光收集角是 ９０°ꎮ Ｐｓ０表示裸量子点的荧光直接辐

射到收集面上的远场辐射功率ꎬ该收集面位于 ｘ

轴负半轴上ꎬ相应的荧光收集角也是 ９０°ꎮ 所以

Ｐｓ

Ｐｒａｄ
代表存在天线结构时的定向收集效率ꎬ

Ｐｓ０

Ｐｒａｄ０
代

表只有裸量子点时的定向收集效率ꎮ

图 ２　 量子点在有无纳米天线时的辐射功率示意图

Ｆｉｇ. ２ 　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ｔｈｅ ｒａｄｉａｎｔ ｐｏｗｅｒｓ ｏｆ
ｑｕａｎｔｕｍ ｄｏｔｓ ｗｉｔｈ / ｗｉｔｈｏｕｔ ｎａｎｏ￣ａｎｔｅｎｎａｓ

激发过程中的荧光激发率增强为:

γ ＝
｜ Ｅ ｌｏｃ ｜ ２

｜ Ｅ０ ｜ ２

[２６]

ꎬ (５)

其中ꎬ ｜ Ｅ ｌｏｃ ｜是存在纳米天线时量子点所在位置处

的电场强度ꎬ ｜ Ｅ０ ｜是只在 ＰＭＭＡ 背景中ꎬ没有纳

米天线存在时量子点位置处的电场强度ꎮ 这里量

子点是采用平面波进行激发的ꎮ
所以在 ９０°的荧光收集角内ꎬ总的荧光定向

增强为:
ξ ＝ η􀅰φ􀅰γ[１５ꎬ２５] . (６)

２. ３　 仿真设置

本文采用 ＦＤＴＤ 方法对 ３ 种纳米天线进行三

维数值模拟ꎬ可以在 ｘｙ、ｘｚ 和 ｙｚ ３ 个平面上研究

荧光的发射情况ꎮ 若采用 ｘｚ 平面上的二维仿真ꎬ
则可以认为电介质复合天线结构是由一个无限长

ＴｉＯ２纳米圆柱和两个无限长硅纳米圆柱组成的ꎬ
这时得到 ｘｚ 一个平面上的荧光发射情况ꎬ而这与

三维模拟中 ｘｚ 面上的荧光发射情况近似相同ꎮ
在研究量子点的荧光发射过程时ꎬ硅纳米球

和 ＴｉＯ２ 微球的材料参数都从 Ｐａｌｉｋ 手册[２７] 中获

取ꎮ 设置背景折射率为 １. ５ 以模拟 ＰＭＭＡꎮ 使用

电偶极子光源来模拟 ＣｄＳｅ 量子点ꎬ它位于坐标原

点ꎬ波长范围设置为 ５０８ ~ ５３８ ｎｍꎮ 由于振荡方

向沿两硅纳米球中心连线的偶极子光源的辐射最
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强ꎬ设置偶极子光源的振荡方向为沿 ｚ 方向[１０ꎬ２４]ꎮ
参考图 ２ꎬ本文采用由 ６ 个面功率监视器围成的

立方体形功率监视器分析组计算发光功率ꎮ 首先

设置一个比较大的功率监视器分析组ꎬ使其将整

个纳米天线以及量子点包围起来ꎬ计算 Ｐｒａｄ和 Ｐｓꎬ
它的分布范围为 ( ｘꎬ ｙꎬ ｚ) ＝ ( － １ ∶ １ꎬ － １ ∶ １ꎬ
－ １∶ １)μｍꎮ使用一个较小的功率监视器分析组只

将结构内部的偶极子光源包围起来ꎬ计算 Ｐ ｔｏｔａｌꎮ
然后ꎬ将纳米天线去掉ꎬ在仅有裸光源存在时ꎬ使
用同样的两个功率监视器分析组对 Ｐ０、Ｐｒａｄ０以及

Ｐｓ０进行计算ꎮ 设置一个由 ６ 个面功率监视器围

成的立方体形远场散射分析组来计算远场辐射分

布 ｜ Ｅ ｜ ２ꎬ它的分布区域是(ｘꎬｙꎬｚ) ＝ ( － １∶ １ꎬ － １∶
１ꎬ － １∶ １)μｍꎮ 设置一个过坐标原点且分布在 ｘｚ
面上的面电场监视器来研究量子点发光的电场分

布 ｜ Ｅ ｜ ꎬ它的分布区域是 ( ｘꎬ ｚ) ＝ ( － ２ ∶ ０􀆰 ５ꎬ
－ ０. ６∶ ０. ６)μｍꎮ最后使用一个三维模拟区域将光

源、结构和监视器包围起来进行仿真计算ꎬ在仿真

过程中适当设置对称边界条件或反对称边界条件

来减少仿真时间ꎮ
在研究量子点的激发过程时ꎬ结构参数设置

和发射过程一样ꎮ 它的波长设置为 ４４１. ６ ｎｍꎬ分
布区域设置为(ｘꎬｙꎬｚ) ＝ ( － ０. ７５ ∶ ０. １５ꎬ － ０. ４ ∶
０. ４ꎬ － ０. ４∶ ０. ４)μｍꎮ 设置平面波的照射方式为

沿 ｘ 轴正方向ꎮ 由于沿两硅纳米球中心连线方向

偏振的平面波能在硅纳米二聚体间隙中激发产生

更强的局域电场ꎬ因此将平面波偏振方向设为 ｚ
方向[２８]ꎮ 设置一个正方体形电场监视器来计算

量子点处的激发电场强度 ｜ Ｅ ｌｏｃ ｜和 ｜ Ｅ０ ｜ ꎬ由于量子

点的直径一般小于 １０ ｎｍꎬ设置该电场监视器的

分布区域是(ｘꎬｙꎬｚ) ＝ ( － ５∶ ５ꎬ － ５∶ ５ꎬ － ５∶ ５)ｎｍꎮ

最后ꎬ采用公式 ∫ ｜ Ｅ ｌｏｃ ｜
２
ｄｖ / ∫ Ｅ０

２
ｄｖ [１５]求出量

子点的激发率增强ꎮ 同样设置一个过坐标原点且

分布在 ｘｚ 面上的面电场监视器来计算平面波照

射后的电场分布 Ｅ ꎬ它的分布区域是( ｘꎬ ｚ) ＝
( － ０. ０５∶ ０. ０５ꎬ － ０. １ ∶ ０. １)μｍꎮ 最后ꎬ同样设置

三维模拟区域将光源、结构和监视器包围起来进

行仿真计算ꎬ并且适当采用对称与反对称边界条

件来节约仿真时间ꎮ

３　 结果和讨论

３. １　 ３ 种纳米天线结构对量子点量子产率增强

的影响

首先ꎬ研究了硅纳米球二聚体天线、ＴｉＯ２ 微

球天线以及电介质球复合纳米天线对量子点荧

光量子产率的增强ꎮ 根据公式(１)、(２)和(３)ꎬ
得到了 ３ 种天线对应的量子产率增强曲线ꎮ

图 ３　 ３ 中纳米天线对量子点量子产率的增强效应

和发光电场分布

Ｆｉｇ. ３　 Ｑｕａｎｔｕｍ ｙｉｅｌｄ ｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔｓ ａｎｄ ｌｕｍｉｎｏｕｓ ｅｌｅｃ￣
ｔｒｉｃ ｆｉｅｌｄ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ ｔｈｒｅｅ ｎａｎｏ￣ａｎｔｅｎｎａｓ ｏｎ
ｑｕａｎｔｕｍ ｄｏｔｓ

图 ３(彩图见期刊电子版)展示了 ３ 种纳米天

线对应的量子产率增强曲线ꎮ 从图中可以看出ꎬ
单个的 ＴｉＯ２微球不能使量子点的量子产率得到

很好的增强ꎬ而硅纳米球二聚体可以使量子产率

获得较大的增强ꎮ 原因是硅纳米球二聚体可以在

荧光的激发下产生米氏共振ꎬ这种耦合共振可以

较大地提高量子产率ꎮ 而 ＴｉＯ２ 微球在荧光照射

下仅发生普通的米氏散射ꎬ仅有某些波长的荧光

可以在 ＴｉＯ２微球中激发出回音壁模式(图中圆形

红线最右端 η 大于 １ 的部分)ꎬ故只能实现量子

产率的微弱增加[２４]ꎮ 硅纳米球二聚体与单个

ＴｉＯ２微球组成的三聚体复合纳米天线可以有效增

强量子产率ꎬ其增强倍数约为 ４ 倍ꎬ略低于硅纳米

球二聚体的增强倍数ꎬ原因是复合体中 ＴｉＯ２微球
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对荧光存在淬灭作用(η 小于 １)ꎮ 图 ３ 中的插图

展示的是 ５２３ ｎｍ 波长对应的发光电场分布ꎮ 图

中的虚线是 ＴｉＯ２ 微球的轮廓ꎮ 由图中的发光电

场分布强弱对比得出的结论与量子产率增强曲线

相一致ꎮ
３. ２　 ３ 种纳米天线结构对量子点荧光定向收集

效率的影响

根据公式(４)可得出 ３ 种天线结构对应的荧

光定向收集效率增强情况ꎮ
　 　 图 ４ 展示了 ３ 种纳米天线对量子点荧光定向

收集效率的增强情况以及辐射分布ꎮ 从图 ４ 左图

中的收集效率增强曲线可以看出ꎬ在 ９０°收集角

范围内ꎬ硅纳米球二聚体天线不能使量子点的荧

光定向收集效率得到提升ꎬ而单个的 ＴｉＯ２微球可

以产生较好的荧光定向收集效率增强ꎮ 借助于

ＴｉＯ２微球良好的定向效果ꎬ本文提出的复合纳米

天线也可以产生较好的定向收集效率增强ꎬ且较

硅纳米球二聚体天线增强了约 ２ 倍ꎮ 从图 ４ 的中

图和右图可以得到收集效率增强程度不同的原

因ꎮ 图 ４ 的中图展示了复合纳米天线和硅二聚体

天线作用下的辐射分布(ｘꎬｚ 平面)ꎮ 图 ４ 的右图

展示了量子点在硅二聚体、ＴｉＯ２微球作用下以及

裸量子点的辐射分布ꎬ该图是中图的局部放大图ꎮ
从图中可以看出ꎬ虽然量子点￣硅纳米球二聚体发

出的光能量要比裸量子点的辐射能量大的多ꎬ但
两者的光能量都被沿着 ｘ 轴正负方向平均分配

(在 ｘ 轴负方向收集)ꎬ所以硅纳米球二聚体的荧

光收集效率几乎没有增强ꎮ 而量子点￣ＴｉＯ２ 微球

和量子点￣复合纳米天线发出的光能量尽管大小

不同ꎬ但大部分都被分配到 ｘ 轴负方向上(收集方

向)ꎮ 所以 ＴｉＯ２微球和复合纳米天线都能使量子

点的荧光收集效率得到提高ꎮ

图 ４　 量子点在三种纳米天线作用下的收集效率增强和辐射分布

Ｆｉｇ. ４　 Ｃｏｌｌｅｃｔｉｏｎ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ ｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔｓ ａｎｄ ｒａｄｉａｔｉｏｎ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ ｑｕａｎｔｕｍ ｄｏｔｓ ｗｉｔｈ ｔｈｒｅｅ ｎａｎｏ￣ａｎｔｅｎｎａｓ

　 　 在实际的荧光收集过程中ꎬ物镜(收集透镜)
的数值孔径可由公式 ＮＡ ＝ ｎｓｉｎθ 得出ꎮ 这里ꎬｎ
是背景折射率ꎬ取为 １ꎬθ 为荧光收集角的一半ꎬ为
４５°ꎮ 因此ꎬ为了在 ９０°内收集荧光ꎬ应使用数值

孔径约为 ０. ７ 的物镜ꎮ
３. ３　 ３ 种纳米天线结构对量子点荧光激发率增

强的影响

根据公式(５)可得到ꎬ硅纳米球二聚体对荧

光激发率的增强倍数是 １７. ２４ꎬＴｉＯ２ 微球对荧光

激发率的增强倍数是 ３１. ０６ꎬ复合纳米天线对荧

光激发率的增强倍数是 ４６１. ４５ꎮ 其中ꎬＴｉＯ２微球

对激发率增强倍数较高的原因是:激发光通过

ＴｉＯ２微球后可以产生纳米喷射现象[２９]ꎬ在纳米喷

射产生的局域光斑中ꎬ电场强度会得到增强ꎬ这种

增强的电场有助于荧光激发率的提高ꎮ 硅纳米球

二聚体增强激发率的原因是:当激发光照射到硅

纳米球二聚体上时ꎬ可以产生米氏共振现象ꎬ米氏

共振中的电偶极共振会使两硅球间隔中的局域电

场得到增强ꎬ同样有助于荧光激发率的提高ꎮ 特

别地ꎬ对于电介质球复合纳米天线ꎬ当把硅纳米球

二聚体放置在 ＴｉＯ２ 微球产生的纳米喷射光斑中

时ꎬ叠加效应会导致二聚体间隔中产生更大的局
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域电场增强ꎬ从而产生更大的荧光激发率增强ꎮ
根据式(５)知ꎬ荧光激发率增强的效果为电场强

度增强效果的平方ꎬ所以这种叠加方式产生的电

场增强会显著地提高荧光激发率ꎬ其在荧光定向

增强的 ３ 个要素中起重要作用ꎮ

图 ５　 平面波入射后量子点所在位置周围的电场分

布

Ｆｉｇ. ５ 　 Ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｆｉｅｌｄ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ａｒｏｕｎｄ ｔｈｅ ｑｕａｎｔｕｍ

ｄｏｔｓ ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ ｂｙ ｐｌａｎｅ ｗａｖｅ

图 ５ 展示的是平面波入射后有无天线结构时

量子点所在位置周围的电场分布ꎮ 图 ５( ａ)展示

的是没有天线结构时的电场分布ꎻ图 ５(ｂ)展示的

是在硅纳米球二聚体存在时的电场分布ꎻ图 ５(ｃ)
展示的是仅有 ＴｉＯ２微球存在时的电场分布ꎻ图 ５
(ｄ)展示的是在复合纳米天线存在时的电场分

布ꎮ 图中的圆形虚线指的是硅纳米球的轮廓ꎬ弧
形虚线指的是 ＴｉＯ２ 微球最右端的轮廓ꎮ 从图中

可以看出ꎬ对于量子点所在位置处ꎬ硅纳米球二聚

体与 ＴｉＯ２微球产生的电场强度增强并不大ꎮ 但

是两者组合成复合体后ꎬ量子点所在位置处的电

场增强要比两个独立结构产生的电场增强大的

多ꎮ 这与公式计算的荧光激发率增强结果相

一致ꎮ
３. ４　 ３ 种纳米天线结构对量子点总的荧光定向

增强

最后ꎬ将荧光定向增强的 ３ 个要素结合起来ꎬ
研究了 ３ 种结构对量子点总的荧光定向增强效

果ꎮ 根据公式(６)得到了量子点总的荧光定向增

强曲线ꎮ

图 ６　 ３ 种纳米天线对量子点总的荧光定向增强

Ｆｉｇ. ６ 　 Ｔｏｔａｌ ｆｌｕｏｒｅｓｃｅｎｃｅ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎａｌ ｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔｓ ｏｆ

ｑｕａｎｔｕｍ ｄｏｔｓ ｗｉｔｈ ｔｈｒｅｅ ｎａｎｏ￣ａｎｔｅｎｎａｓ

图 ６ 展示了 ３ 种天线对量子点总的荧光定向

增强曲线ꎮ 从图中可以看出ꎬ和单独的硅纳米球

二聚体以及单个的 ＴｉＯ２微球相比ꎬ本文提出的电

介质球复合纳米天线可以产生较高的荧光定向增

强倍数ꎮ 在中心波长 ５２３ｎｍ 处ꎬ硅纳米球二聚体

对量子点的荧光定向增强倍数约为 ８３ꎬＴｉＯ２微球

产生的荧光定向增强倍数约为 ４５ꎬ而电介质球复

合纳米天线产生的定向增强倍数约为 ３ ０６４ꎮ 这

种高增强倍数产生的原因是本文提出的复合纳米

天线既具备了硅纳米球二聚体对量子产率增强较

大的优势ꎬ也具备了 ＴｉＯ２微球对收集效率增强较

大的优势ꎬ同时也由于硅纳米球二聚体和 ＴｉＯ２微

球结合可使量子点所在位置处激发电场的叠加性

增强ꎮ
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４　 结　 论

　 　 本文提出了一种由硅纳米球二聚体与 ＴｉＯ２

微球复合而成的电介质纳米天线ꎮ 通过时域有限

差分法得出ꎬ该电介质球复合纳米天线可以对量

子点产生较好的荧光定向增强效果ꎮ 该复合纳米

天线不仅可以解决单个 ＴｉＯ２ 微球增强荧光时量

子产率较低的问题ꎬ还可以弥补单个硅纳米球二

聚体增强荧光时荧光收集效率较差的不足ꎮ 由于

兼具硅纳米球二聚体对量子产率增强比较大的优

势及 ＴｉＯ２微球对荧光远场定向收集效率增强比

较大的优势ꎬ该复合纳米天线可以使量子点的量

子产率增强约 ４ 倍、荧光收集效率增强约 ２ 倍

(９０°收集角)ꎮ 而且由于硅纳米球二聚体与 ＴｉＯ２

微球对荧光激发过程的叠加性增强ꎬ整个复合纳

米天线可以对 ＣｄＳｅ 量子点产生比较高的荧光定

向增强倍数ꎮ 特别的ꎬ在中心波长(５２３ ｎｍ)处ꎬ
荧光定向增强约 ３ ０６４ 倍ꎮ 该电介质球复合纳米

天线对荧光增强的原理如下:在荧光发射过程中ꎬ
量子点首先与硅纳米球二聚体发生米氏共振ꎬ产
生辐射增强ꎬ增强后的荧光又遇到 ＴｉＯ２ 微球ꎬ发
生米氏散射ꎬ散射的荧光干涉以后即出现定向汇

聚现象ꎮ 在激发过程中ꎬ激发光首先遇到 ＴｉＯ２微

球发生纳米喷射ꎬ然后处于纳米喷射光斑中的硅

二聚体又会发生米氏共振ꎬ最后在硅纳米球二聚

体间隙中产生较强的局域电场ꎬ最终使得荧光激

发率大幅度提高ꎮ 此外ꎬ基于这类复合纳米天线ꎬ
通过优化结构参数ꎬ可以达到最佳的荧光定向增

强效果ꎮ 本工作提出的结构对高性能发光器件或

传感器件的开发有一定的指导意义ꎮ
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