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本文报道亚波长特征尺寸的随机金属颗粒体系由于表面等离子体效应，在太赫兹（*+,）电磁波段出现的异常

透射现象 -通过 *+, 时域光谱实验测量，发现 *+, 波的透射强度不仅随着金属颗粒体系的厚度减小，而且当颗粒体

系的横向尺寸大于 *+, 光斑时，透射强度会随着体系横向尺寸的增大而减小，并伴随着透射时间的延迟 -同时发

现，入射 *+, 电磁场在导电粒子体系中激发的表面等离子波主要沿着体系的边界传播 -
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! A 引 言

表面等离子体是金属表面自由电子和电磁波相

互耦合形成的一种电磁振荡，并能沿着金属表面传

播 -在亚波长导电粒子体系中，存在局域态和非局域

态两种表面等离子体，前者能够储存电磁波能量，而

后者能传播能量［!，"］- BCD9E56< 等［(，.］从理论上证明

了两 种 形 态 可 以 同 时 存 在 表 面 等 离 子 中，2:6=
等［/—&］在实验中观察到了太赫兹（*+,）波在金属粒

子中由于非局域的表面等离子体效应的相干传播及

透射增强现象；在早期 FGH?788D< 等也在近场探测中

观察到了局域态的等离子体效应［%，!$］- 根据德努特

原理，在 *+, 波段，金属 I8 在 ! *+, 的介电常数实

部!G J K (A( L !$.，虚部!7 J ’A. L !$/［!!］，当金属受

到 *+, 波的激发后，在金属和空气的界面，激发的

金属自由电子随着 *+, 电磁波产生共振，从而形成

表面金属等离子体波 -在一个金属颗粒体系中，表面

等离子体波通过近场效应在金属颗粒之间传播，并

且可以穿过金属粒子体系再次辐射到自由空间，即

通常所说的由金属等离子体引起的异常透射现象 -
2:6= 等［/］首先在 *+, 波段观察到了这个现象 -他们

发现随着样品厚度 ! 的变化，透射信号会以 !M! 的

关系衰减，并模拟计算了 *+, 波在亚波长金属粒子

体系中传播过程 -在此基础上，我们发现当金属粒子

体系的横向尺寸大于 *+, 波的激发范围时，金属表

面等离子体的横向传播效应的存在，以及对透射信

号强度和透射时间的影响 -

" A 实验装置及样品制备

由于大部分金属在 *+, 波段是良导体，从而使

研究金属粒子的等离子体效应的尺寸从纳米量级延

伸到了微米量级 - 在 *+, 时域光谱实验中，我们选

择的样品是尺寸在 !$$—!($!5，形状无规则的金属

I8 颗粒，I8 颗粒的形状如图 !（6）所示，放置在图

!（N）所示的样品槽中，金属粒子的占空比为 ’!O -
采用对 *+, 波的吸收很小的高密度聚乙烯作为样

品槽的前后窗口材料，厚度为 " 55- 两个窗片之间

的聚四氟乙烯圆环构成样品槽的侧壁 -为了避免边

缘处的衍射信号进入测量系统，在 *+, 的入射面，

我们放置一个半径为 " 55 金属孔限制 *+, 电磁波

的入射范围 -实验测量是在中国科学院物理研究所

光物理实验室的透射型 *+, 时域光谱装置上完成

的［!"］- *+, 波由掺钛蓝宝石飞秒激光（中心波长为

&$$ <5，脉宽为 !$$ P?，重复频率为 &" Q+,，平均功率

$A)% R）经过斩波器调制后激发晶面取向为（!$$）的

S<I? 产生 -另一束经分光后的 &$$ <5 探测光束和通

过金属颗粒样品的 *+, 波共线入射到晶面取向为
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图 ! "# 颗粒的 $%& 图像与样品槽示意图 （’）"# 颗粒的 $%&
扫描图像，（(）样品槽示意图

（!!)）的电光晶体 *+,-. ,/0 波的电场通过线性电光

效应调制电光晶体 *+,- 的折射率椭球，当探测脉冲

和 ,/0 脉冲在时间上重合时，探测脉冲的偏振态由

线偏振变成椭圆偏振，随后通过 !12 波片和偏振棱

镜检测被调制后的探测脉冲的偏振态，并扫描 ,/0
脉冲和探测脉冲的相对时间延迟，即可得到 ,/0 脉

冲的时域电场波形 .全部 ,/0 辐射信号的产生和探

测部分置于真空室中，以消除空气中水蒸气对于光

谱测量的影响 .经过调制后的探测光信号由平衡二

极管测量，经锁相放大器读出后输入计算机 .

3 4 结果和讨论

在实验中，入射 ,/0 波的光斑半径为 3 55.图 6
为两个不同样品尺寸下的 ,/0 波透射测量结果 .图
6（’）为样品槽的横向半径为 ! 7 !4) 55 时，,/0 波

的透射时域波形，图 6（(）为样品槽的横向半径为 !
7 84) 55 时的透射时域波形 .亚波长的金属颗粒受

到 ,/0 波的辐射时，在金属和空气界面，激发的金

属自由电子和 ,/0 波产生共振，形成等离子体波 .
等离子体波在金属颗粒之间通过特殊的近场耦合模

式传递能量［8］，在金属颗粒体系的另一界面，这种表

面等离子体振荡再次耦合到自由空间 .很明显，随着

图 6 两种横向尺寸下 ,/0 波的透射振幅随样品厚度的变化

（’）! 7 !4) 55，（(）! 7 84) 55，（9）透射脉冲时间延迟

金属颗粒体系厚度的增大，电磁波在体系中传播的

损耗增加，相应测量到的信号强度随之减小 .由于金

属颗粒形状的不规则，导致测量的时域信号的噪声

严重，相对于正常的 ,/0 透射光谱，实验数据的信

噪比明显偏低 .但是，实验结果仍然可以反映电磁波

在随机金属颗粒体系中的传播过程 .这里，测量得到

的时域波形和入射场波形具有高度的相似性，所以

电磁波在亚波长金属颗粒中的传播机制并非传统随

机介质中发生的多次散射过程 .从图 6（9）中 ,/0 波
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透射信号在不同横向半径下随样品厚度 ! 的时间

延迟可以看出，当金属粒子体系为相同厚度不同横

向半径时，半径大的体系对 !"# 波有更显著的时间

延迟 $这表明 !"# 波在金属表面不仅在透射方向上

能够耦合传播，在横向也有传播 $
为了考察金属表面等离子体波的横向传播对

!"# 波透射信号的影响，固定样品槽的厚度 ! 为

%&’(( 不变，对 !"# 波在样品槽的半径 " 取不同值

时的透射信号进行了测量 $ 如图 ) 所示，当 " 由

)&’(( 增加到 *&% (( 时，!"# 波经过金属粒子体系

的透射信号逐渐减小，颗粒体系的半径 " 每增加

%&’ ((，由金属表面等离子体的横向传播效应引起

的时间延迟约为 %&%+’ ,-$ 当入射 !"# 波能量集中

在金属粒子体系的局部时，金属离子通过表面等离

子体波由表面将能量传到整个体系，达到一个能量

分布平衡，然后金属把能量辐射出去［.)，./］$这个观察

到的延迟时间可以理解为这个瞬态的能量分布时

间 $根据图 ) 的数据，由!#（ $） + 0 $ 可以计算出

!"# 波经过不同半径的金属粒子体系后的能量值，

如图 / 所示 $通过简单的数据拟合，我们发现透射能

量以幂指数形式衰减，从而说明了横向传播的表面

等离子波是以近场即隐失波的形式传播［.’］$

图 ) 厚度为 %&’ (( 的金属颗粒体系中，!"# 波透射振幅随样

品半径的改变

为了进一步确认电磁波在金属粒子体系中的传

播方式，我们用一个略小于金属粒子体系横向尺寸

的金属 12 片贴在样品槽的出射面（聚乙烯窗口外表

面）$此时，样品槽的半径 " 3 ’ ((，厚度 % 3 %&’
((；金属 12 片的半径 " 3 /&% ((，厚度 % 3 %&’ (($
由于 !"# 电磁波能量是不能透过厚度为 %&’ (( 的

金属 12 片（!"# 光在 12 中的穿透深度为 ’%—.%% 4(

左右），用略小于出光孔径的金属 12 片挡住出射孔

后，!"# 波在体系中的传播如果类似于通常的透射

过程，在远场探测的 !"# 波信号应当明显减小 $ 但

是 !"# 信号的波形和时间延迟基本没有变化，如图

’ 所示 $这启示我们：通过金属粒子耦合的电磁波是

沿着整个体系的边界类似于波导的方式传播并辐射

到远场的 $

图 / !"# 波透射能量随样品半径的变化，实线为拟合结果

图 ’ 用略小于样品体系尺寸的金属 12 片挡住出射面后，探测

到的 !"# 振幅，以及和没有金属 12 片时测量结果的比较

/& 结 论

通过 !"# 时域光谱测量，观察到了两种表面等

离子体态的相互作用及对透射增强效应的影响 $在
!"# 波激发的金属离子区域和未被激发的区域之

间，通过非局域态的表面等离子体以近场方式相互

传递能量 $在由随机排布的亚波长尺寸金属颗粒组

成的圆片状体系中，等离子体波的能量主要是沿着

样品槽的边界传播 $具体的传播机制和细节有待进

一步的研究 $
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