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飞秒传输表面等离激元的近场成像
表征与激发效率的调控*

赵翔宇    秦楡禄†    季博宇    郎鹏    宋晓伟‡    林景全

(长春理工大学理学院, 长春　130022)

(2020 年 11 月 2日收到; 2020 年 12 月 22日收到修改稿)

飞秒传输表面等离激元 (femtosecond propagating surface plasmon, fs-PSP)的近场成像表征和激发效率

的主动控制是实现其应用的先决条件. 本文利用光发射电子显微镜对银纳米薄膜上刻蚀的凹槽耦合结构处

激发的 fs-PSP进行近场成像. 并系统测量了入射激光波长在 720—900 nm范围内 fs-PSP近电场与入射激光

场干涉信号的周期和 fs-PSP的波长. 在此基础上, 进一步利用飞秒双光束泵浦-探测实验证实了调节入射激

光的偏振方向可实现对 fs-PSP激发效率的调控. 由实验结果可知, 当入射激光偏振接近 0° (P偏振)时, fs-PSP

的激发效率最高 , 当入射光偏振接近 90° (S偏振)时 , fs-PSP的激发效率最低 . 相较于有限时域差分方法模

拟, 在飞秒双光束泵浦-探测实验中归一化光发射电子产额随入射激光偏振方向变化的曲线出现平台区, 我们

把这一现象归因于探测激光的背景噪声淹没了 fs-PSP激发效率的变化. 该研究为实现 fs-PSP激发效率的工

程性调控和优化等离激元器件的性能奠定了基础.
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1   引　言

飞秒传输表面等离激元 (femtosecond propa-

gating surface plasmon, fs-PSP)是传播在金属-电

介质/真空界面的电磁模式. fs-PSP最显著的特性

是将能量约束在亚波长尺度, 传播速度接近光速,

并且具有空前的太赫兹带宽. 这些特性使其可以作

为小型化光电子器件 [1−4] 中带宽信息传输的载体.

近年来等离激元器件的多种功能性已经被理论和

实验证实 [1,2], 例如波导 [3−5]、多通复用 [6,7]、分束 [8,9]

和聚焦 [10,11] 等. 在这些方面, 深入理解 fs-PSP近

场特性并实现对其激发效率的调控是工程性操控

和优化上述器件性能的前提条件. 由于 fs-PSP的

电场在垂直于样品表面方向上呈指数衰减, 且被局

域在亚波长尺度, 对其进行详细的表征需要纳米空

间分辨的显微技术. 在这方面, 已经开发了几种适

用于探测表面等离激元时空特性的显微技术, 包括

扫描阴极荧光显微镜 [12−15]、电子能量损失能谱

法 [16]、荧光显微镜 [17]、相干反斯托克斯拉曼散射

显微镜 [18,19], 扫描近场光学显微镜 [20,21] 和光发

射电子显微镜 (photoemission electron microscopy,

PEEM)[22−24]. 这其中, 利用荧光显微镜或扫描近

场显微镜进行近场表征时, 由于荧光分子和探针会

影响样品近场分布, 进而对实验的结果产生干扰.

相比而言, PEEM可以进行实时原位成像, 具有高
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的空间分辨率 (< 20 nm), 因此, PEEM已经被广

泛应用于 fs-PSP的时空成像研究 [22−24].

另一方面, 几种调控 PSP激发效率的方案已

经被提出. 如利用少量脊结构的相互作用, 当达到

三个脊时激发效率最高 [25]. 通过金膜上的周期脊

线结构阵列, 利用 11个脊线阵列结构 (长 50 nm

宽为 280 nm), 沿表面周期放置 , 最大可以达到

20%的激发效率 [26]. 通过将光束聚焦到单个孔中

的方式实现激发, 当孔尺寸大约为 200 nm时激发

效率最大为 28%[27]. 利用含有 14个凹槽的周期光

栅 , 改变凹槽宽度可以实现 50%的最大激发效

率 [28]. 改变台阶高度与入射激光波长的比值 [29] 或

改变单个凹槽尺寸 [30] 可实现对 PSP激发效率的

调控. 上述方案中对激发效率的调控主要依赖于样

品几何结构的改变, 如阵列周期、台阶高度和凹槽

宽度等. 因此, 在样品微纳结构参数固定的情况下,

难以实现对 PSP激发效率的主动控制. 然而为了

工程性操控等离激元器件的性能, 急切需要主动调

控器件的激发效率.

本文利用飞秒 TR-PEEM(time-resolved pho-

toemission electron microscopy)实现了对 fs-PSP

的近场成像和 fs-PSP激发效率的调控. 从 PEEM

图像中获取了激发光波长有 720—900 nm范围内

fs-PSP近电场与激发光场干涉信号的周期和 fs-

PSP的波长. 进一步, 通过调节入射激光的偏振方

向, 实现了对 fs-PSP激发效率的调控. 为了排除入

射光的干扰, 采取飞秒双光束方案开展了飞秒泵

浦-探测实验系统探究了入射光偏振对 fs-PSP激

发效率的影响, 结果表明, 通过调节入射光偏振方

向可以实现对 fs-PSP激发效率的主动控制, 且在

激发光为 P偏振时, fs-PSP的激发效率最高, 激发

光为 S偏振时, fs-PSP的激发效率最低. 上述实验

结果都与 FDTD的模拟结果一致. 

2   实验和模拟参数设置

实验　实验样品为银薄膜上刻蚀的凹槽结构.

简要的制备过程如下: 首先在洁净的硅基底上蒸镀

约 100 nm厚的银薄膜 . 进一步利用聚焦离子束

(focused ion beam, FIB)在银薄膜上刻蚀出一个

1 µm × 10 µm的凹槽耦合结构. 使用钛蓝宝石飞

秒激光器 (Coherent, Mira900)在 76 MHz重复频

率下提供脉宽约 130 fs的激光脉冲, 输出波长调节

范围为 700—900 nm, 入射光波长带宽约 12 nm.

实验中使用的入射激光功率为 50—80 mW. 使用

焦距为 20 cm的离轴抛物面镜, 相对于表面法线

以 65°的入射角将入射激光聚焦到样品表面, 聚焦

光斑长/短轴约为 60/40 µm. 入射激光的偏振角度

的变化通过旋转宽带半波片来实现. 飞秒双光束泵

浦-探测方案主要是在光路中引入马赫-曾德尔干涉

仪将单束光脉冲分成两束相对延时可调节的光脉

冲来实现. 在双光束实验时, 泵浦光和探测光的波

长同为 750 nm, 探测光为 P偏振光. 保持探测光

参数不变, 只改变泵浦光的偏振方向, 利用 PEEM

在探测光区域采集入射光与 fs-PSP的近场干涉图

像. 在本实验条件下, PSP场的趋肤深度远小于

100 nm, 足以使得 Ag/真空界面上的 PSP与 Ag/

硅界面处的 PSP解耦 [30]. 所以硅/Ag界面处产生

的 PSP并不会对Ag/真空界面上的 PSP造成影响.

FDTD 模拟　FDTD软件模拟过程中, 首先

需要选择合适的边界条件. 周围介质为真空, 折射

率为 1, FDTD中边界条件为完美匹配层 (PML).

光源设置为全场散射场光源. 入射激光参数 (入射

角、波长、偏振方向)设置与实验条件一致. 

3   结果与讨论

kL

kS kL

kB

图 1(a)所示为激发 fs-PSP的实验示意图, 激

光入射角度为 a = 65°, 入射激光在样品表面的投

影  垂直于凹槽长轴, 并激发 fs-PSP. 激发产生的

fs-PSP沿着 X 方向在 Ag薄膜的表面传播. 图 1(a)

中  表示 fs-PSP的波矢量,   表示入射激光在样

品表面投影的波矢量,   表示干涉图案的波矢量.

入射激光为 0°偏振 (P偏振)光. 入射激光与其激

发的 fs-PSP在图 1(a)所示的黑色虚线圈的位置

发生近场干涉, 并形成干涉条纹图案. 我们在此区

域获取 fs-PSP的 PEEM近场干涉图像.

图 1(b)—图 1(e)给出激发光为 P偏振时不同

波长条件下, 捕获的 PEEM图像. 激发光在样品表

面的投影垂直于凹槽长轴入射, 在凹槽边缘处激

发 fs-PSP. fs-PSP与激发光发生近场干涉, 利用

PEEM对干涉区域的近场进行成像. 入射激光波

长调节范围选取为 720—900 nm. 波长调节的步长

为 20 nm. 在图 1中只选取四幅 fs-PSP近场的干

涉条纹图像作为演示. 由于凹槽边缘存在局域热

点, 为防止 PEEM探测器 CCD饱和, 实验过程中
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将凹槽移出视野. 图 1(b)中用黑色虚线框标出了

凹槽所在位置. 在所有 PEEM图像中都能观察到

清楚的干涉图案. 这一现象源自于入射激光与其激

发的 fs-PSP电场的干涉. 这一结果说明了银薄膜

上刻蚀的凹槽结构可以作为等离激元宽频耦合器

件 (720—900 nm都可激发 fs-PSP). 此外根据 fs-

PSP的 PEEM近场干涉图像, 可以获取拍頻周期

大小, 并通过公式 [31]
 

λB =
λLλPSP√

λ2
L + λ2

PSP − 2λLλPSP
(1)

λB

λL λPSP

计算出 fs-PSP的波长. (1)式中的   表示 fs-PSP

的拍频率周期,   表示入射光的波长,   表示 fs-

PSP的波长, 具体数值如表 1所列.

λSS

λsm

表 1中的   表示 fs-PSP被激发的理论波长

值,   表示 fs-PSP被激发的实验测得值. 实验结

果表明: fs-PSP的条纹间距以及 fs-PSP波长变化

情况一致, 均随着入射光波长的增大而增大. 并且

理论结果与我们所得到的实验结果符合.

众所周知, PEEM基于光电效应对样品表面

激发的光电子进行近场成像. 且 

Y ∝ E2n, (2)

式中 Y 表示 fs-PSP的电子产额, E 为 fs-PSP的近

电场强度 , n 为光电子出射的非线性阶次 . 根据

(2)式可以得知, 如果获取 fs-PSP的电子产额的变

化趋势, 就可以得知 fs-PSP近电场强度趋势, 从而

可以得到 fs-PSP激发效率的变化趋势. 以往研究

表明, P和 S偏振在相同结构中激发的 fs-PSP强

度有显著的差异 [32,33], 这意味着调节激光偏振方向

有可能是主动调控 fs-PSP激发效率的有效参数.

所以在 fs-PSP近场成像的基础上, 可以通过改变

不同激发光偏振方向, 获取不同激发光偏振方向下

的 fs-PSP近场干涉图像, 并从 fs-PSP近场干涉图

像中提取 fs-PSP的电子产额随入射光偏振角度变

化的趋势, 从而得到 fs-PSP的激发效率随入射光

偏振角度变化的趋势.

首先用单束激光进行实验, 即只用激发光激

发 fs-PSP. 实验示意图与图 1(a)一致. 使得 fs-PSP

与激发光发生干涉, 并在干涉区域取得 PEEM图

像. 改变线激发光的偏振角度, 得到不同激发光偏

振角度下的 fs-PSP的 PEEM图像, 并在图像中获

取同一位置干涉条纹的 fs-PSP的电子产额, 并给

出 fs-PSP的电子产额随入射光偏振角度变化的实

验测量曲线. 接下来为了对实验结果进行验证, 利

用了 FDTD模拟的手段来进一步对实验结果进行

模拟. 改变 FDTD模拟的入射光偏振角度, 对 fs-

PSP的近电场强度进行模拟, 将结果与实验做对

比, 并给出 fs-PSP的电子产额随入射光偏振角度

变化的 FDTD模拟曲线, 如图 2所示.

图 2(a)—图 2(d)所示为激发光波长为 750 nm,

不同偏振角度下, 捕获的 PEEM图像. 偏振选取角

度为 0°—180°. 我们只选取其中四幅干涉条纹图案
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(a) 入射激光

图  1    (a)激发 fs-PSP的实验示意图 ; (b)−(e)分别表示

入射激光波长为 720, 760, 860 和 900 nm时的 PEEM图像

Fig. 1. (a) Schematic diagram of the experiment of exciting

fs-PSP; (b)−(e)  the PEEM images  when the incident laser

wavelength is  720 nm,  760 nm,  860 nm  and  900 nm,   re-

spectively. 

表 1    fs-PSP的波长及干涉条纹周期随入射激光波长改变的数值
Table 1.    The value of fs-PSP's wavelength and interference fringe period changing with the incident laser wavelength.

λL/入射光波长   nm 720 740 760 780 800 820 840 860 880 900

λB/fs-PSP拍频周期   µm 5.9 6.1 6.6 6.7 7.0 7.1 7.2 7.3 7.5 7.7

λss/fs-PSP波长的理论值  nm 706 726 746 766 785 805 824 844 864 883

λsm/fs-PSP波长实验测得值  nm 700 720 744 765 784 803 821 840 859 879
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作为演示 . 在捕获的 PEEM图像中我们发现 fs-

PSP的干涉图案发生了显著的强度变化. 图 2(c)

中入射激光偏振角度为 90°时, 干涉信号最弱激发

效率最低. 图 2(a)中入射激光偏振角度为 0°时, 干

涉信号最强激发效率最高. 这一现象源自于改变了

入射激光的偏振角度, 使得 fs-PSP的激发效率改

变了. 这一结果表明了银薄膜上刻蚀的凹槽结构可

以通过调节入射激光偏振角度来实现对 fs-PSP激

发效率的调控. 曲线表明 fs-PSP的激发效率随入

射光偏振角度的变化发生振荡变化. 发现入射光接

近 P偏振时激发效率最高, 接近 S偏振时激发效

率最低. 这说明了 fs-PSP的激发效率与入射激光

的偏振角度有关.

图 2(e)中红色曲线为实验中实际测得的归一

化 fs-PSP光发射电子产额随入射光偏振角度变化

的曲线. 蓝色曲线为 FDTD模拟中获取的归一化

E6
Z

E6
Z

fs-PSP光发射电子产额随入射光偏振角度变化的

曲线. 在获取了 FDTD模拟的 fs-PSP近电场强度

之后, 进行分析处理, 做出 fs-PSP电场强度六次

方   随入射光偏振变化的模拟曲线 , 并与之前

我们进行的实验进行分析对比. 银的功函数约为

4.26 eV, 取决于样品的晶格取向和纳米结构的形

貌. 因此, 在 750 nm入射激光波长下, 一个光子的

能量约为 1.65 eV, 相应地需要吸收三个光子的能

量才能实现光电子出射. 因此 FDTD模拟中取 

作为光发射电子产额. 图 2(e)表明, 模拟曲线和实

验曲线基本一致. 我们用模拟的方式重现了实验.

图 2给出的实验结果显示 fs-PSP的光电子产

额随入射激光偏振角度变化. 但是, 目前无法直接

证明 fs-PSP的激发效率也如此变化. 因为有入射

激光的干扰, 在单光情况下测得的光电子产额是入

射光与 fs-PSP共同提供的. 光与 fs-PSP形成的干

涉信号, 由于入射光本身激发的光电子产额同样具

有偏振依赖性. 所以为了规避掉激发光对实验结果

产生的影响, 又利用双光束开展了飞秒双光束泵

浦-探测实验来排除入射光对实验测量 fs-PSP激

发效率的干扰. 探测光依然放在 fs-PSP传播路径

的后方 (图 3(a)中黑色虚线圈出的位置), 并与 fs-

PSP进行干涉, 并在干涉区域取得 PEEM图像.

改变激发光的偏振角度, 探测光保持不变, 得到不

同激发光偏振角度下的 fs-PSP的 PEEM图像, 并

在图像中获取同一位置干涉条纹处的 fs-PSP的电

子产额, 并给出 fs-PSP的电子产额随入射光偏振

角度变化的实验测量曲线. 在模拟方面, 其他参数

保持不变, 在 FDTD模拟的光源外加入了点监视

器, 来测量在入射光激发下纯 fs-PSP的近电场强

度, 与飞秒泵浦-探测实验做对比. 并给出 fs-PSP

的电子产额随入射光偏振角度变化的 FDTD模拟

曲线. 因为在实验和模拟中都排除了入射激光对实

验结果的干扰, 利用飞秒泵浦-探测得到的实验结

果和排除入射激光光场干扰的 FDTD模拟结果会

更精确, 如图 3所示.

图 3(a)除加入探测光以及新增干涉区域为

图 3(a)中黑色虚线圈出的位置以外, 其余条件与

图 1(a)中条件一致. 在探测区域 (图 3(a)中黑色

虚线圈出的位置)获取 fs-PSP的 PEEM近场干涉

图像.

图 3(b)—图 3(e)所示为入射激光为 750 nm,

不同偏振角度下捕获的探测区域的 PEEM近场干
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图 2    (a)−(d) 750 nm入射激光, 随偏振角度变化的PEEM

图像 ; (e) fs-PSP归一化的光发射电子产额随入射激光偏

振角度变化的模拟和实验曲线

Fig. 2. (a)−(d)  The  PEEM images  of  the  incident  laser  at

750 nm, changing  with  the  polarization  angle;  (e)   simula-

tion  and  experimental  curves  of  fs-PSP  normalized  light

emission  electron  yield  with  incident  laser  polarization

angle. 
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涉图案. 偏振选取角度为 0°—180°, 只选取其中四

幅干涉条纹图案作为演示. 在探测区域可以观察到

干涉图案的明暗变化, 这一现象源自于入射光的偏

振角度变化. 图 3(f)中红色曲线为实验中实际测得

的归一化 fs-PSP电子产额随入射光偏振变化的曲

线 . 蓝色曲线为 FDTD模拟中获取的归一化 fs-

PSP电子产额随入射光偏振变化的曲线. 图 3(f)

中实验和模拟曲线的趋势与图 2(e)中曲线趋势一

致. 实验结果表明, 当激发光为 P偏振时, fs-PSP

的电子产额最高, 激发光为 S偏振时, fs-PSP的电

子产额最低. 因此我们推断 fs-PSP的激发效率由

激发光的垂直分量主导.

我们发现实验测得的曲线图底部相较于单光

束激发实验测得的曲线 (图 2(e))出现平台区, 如

图 3(f)黑色椭圆形虚线位置所示. 我们获取单一探

测光辐照银薄膜表面时的平均电子产额为 947, 当

双光束, 激发光为 S偏振激发 PSP时, 探测光区域

的平均电子产额为 992. 两者电子产额基本一致.

在入射激光偏振角度接近 90°(S偏振)时, fs-PSP

的激发效率低, 使得干涉区域内光电子发射强度由

探测光主导, 所以曲线底部呈现随偏振角度改变极

小的现象. 且归一化的光发射电子产额不接近 0的

原因是探测光本身提供的光发射电子产额产生的

背景. 所以在曲线中并不能很好地展现出激发光接

近 S偏振下的 fs-PSP激发效率的变化, 但总体趋

势是激发光接近 P偏振时 fs-PSP的激发效率最

高, 激发光偏振接近 S偏振时 fs-PSP的激发效率

最低.

图 3(f)中 FDTD模拟获得的曲线与所做的飞

秒双光束泵浦-探测实验测得的曲线趋势基本一致.

这说明改变入射光的偏振角度可以调控 fs-PSP激

发效率, 并且当激发光偏振接近 P偏振时, fs-PSP

的激发效率最高, 当激发光偏振接近 S偏振时, fs-

PSP的激发效率最低. 因此我们的实验结果表明,

通过调节激发光的偏振角度实现了对 fs-PSP激发

效率的调控. 

4   结　论

利用 PEEM研究了 fs-PSP的近场成像及入

射激光偏振角度对 fs-PSP激发效率的调控. 借助

于 fs-PSP近场成像实验, 得到了入射激光波长为

720—900 nm时, fs-PSP与入射激光干涉图案的

条纹周期为 5.9—7.7 µm, fs-PSP的波长为 700—

879 nm. 实验测得的结果与理论模拟的结果一致.

此外, 利用飞秒双光束泵浦-探测实验, 在排除入射

激光干扰的情况下, 发现当入射激光偏振角度接

近 0°(P偏振)时, fs-PSP的激发效率最高, 当入射

激光偏振角度接近 90°(S偏振)时, fs-PSP的激发

效率最低. 相较于 FDTD模拟结果, 飞秒双光束泵

浦-探测实验测得的 fs-PSP的归一化光发射电子

产额随入射激光偏振角度变化的曲线在 S偏振光

激发附近出现平台区. 其产生的原因是探测光的背
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图 3    (a)飞秒双光束泵浦-探测实验示意图; (b)−(e) 750

nm入射激光 , 在探测光辐照区域 , 随偏振角度变化的

PEEM图像; (f) fs-PSP归一化的光发射电子产额随入射激

光偏振角度变化的模拟和实验曲线

Fig. 3. (a)  Schematic  diagram  of  femtosecond  dual-beam

pumping-detection  experiment;  (b)−(e)  the  PEEM  images

of the incident laser at 750 nm in the area irradiated by the

probe  light  with  the  polarization  angle;  (f)  the  simulation

and experimental  curves  of  fs-PSP  normalized  light   emis-

sion electron yield with the incident laser polarization angle. 
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景噪声淹没了 fs-PSP激发效率的变化. 总之, 该研

究实现了对 fs-PSP基本参数的实验测量, 并且通

过调节入射激光的偏振角度, 实现了对 fs-PSP激

发效率的调控. 这两方面为以后等离激元器件的研

发提供了一定的帮助.

感谢长春理工大学跨尺度微纳米制造教育部重点实验

室在样品加工时给予的帮助.
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Near-field imaging of femtosecond propagating surface
plasmon and regulation of excitation efficiency*
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Abstract

Near-field imaging and active control  of  excitation efficiency of  femtosecond propagating surface plasmon

(fs-PSP) are the prerequisites for its application. Here, we perform near-field imaging of fs-PSP excited at the

trench etched on silver  nano-film by using photoemission electron microscopy (PEEM). As an excellent near-

field  microscopy  technique  of  in  situ  imaging  with  a  high  spatial  resolution  (<  20  nm),  it  needs  neither

molecular  reporters  nor  scanning  probes  as  required  in  nonlinear  fluorescence  microscopy  in  nonlinear

fluorescence  microscopy  or  scanning  near-field  optical  microscopy,  both  of  which  may  potentially  bias  PSP

derived from such measurements. The period of the interference patterns induced by the incident femtosecond

laser and the laser-induced fs-PSP and the wavelength of fs-PSP in a range of 720–900 nm of the incident laser

wavelength are systematically measured. The fringe period of the interference pattern between fs-PSP and the

incident  laser  is  a  range  of  5.9 –7.7  µm,  and  the  wavelength  of  fs-PSP  is  in  a  range  of  700 –879  nm.  The
experimental  results  are  consistent  with the  theoretical  simulation results.  Furthermore,  we demonstrate  that

the  excitation  efficiency  of  fs-PSP  can  be  actively  controlled  by  adjusting  the  polarization  direction  of  the

incident laser in the femtosecond pump-probe experiments. Specifically, it is found that when the incident laser

is polarized to 0° (p-polarization light),  the excitation efficiency of PSP reaches a maximum value, and when

the  incident  light  is  polarized  to  90°  (s-polarization  light),  the  excitation  efficiency  of  fs-PSP  is  the  lowest.

Unlike  the  simulation  result  by  the  finite  difference  time  domain  (FDTD)  method,  a  plateau  area  of  the

intensity  of  the  photoemission  signal  with  the  polarization  direction  of  the  incident  laser  appears  in  the

femtosecond pump-probe experiment. This phenomenon is attributed to the background noise of the detection

laser  that  masks  the  change  of  the  fs-PSP  excitation  efficiency.  In  a  word,  this  research  realizes  the

experimental  measurement  of  the  basic  parameters  of  fs-PSP  and  the  manipulation  of  fs-PSP  excitation

efficiency by adjusting the polarization angle of the incident laser. This research lays a foundation for realizing

the  engineering  manipulation  of  fs-PSP  excitation  efficiency  and  optimizing  the  performance  of  plasmonic

devices.

Keywords: photoemission electron microscopy, femtosecond propagating surface plasmon, near-field imaging,
regulation of excitation efficiency
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