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表面等离激元与量子发射体间的强耦合现象通常通过散射、吸收以及荧光等远场光谱探测方法进行研

究. 利用高度聚焦的电子束, 电子能量损失谱能够实现亚纳米尺度的局域探测, 可以更加有效地研究强耦合

现象. 本文在理论上分别模拟了银纳米棒、介质材料以及介质层包裹银纳米棒复合结构的电子能量损失谱.

得到了可以与实验结果比拟的银纳米棒表面等离激元的电子能量损失谱. 在上述复合结构的电子能量损失谱中观察到

了谱峰的拉比劈裂, 探究了银纳米棒尺寸对拉比劈裂的影响. 分别在红外、可见光波段讨论了介质层的元激

发与银纳米棒偶极辐射及高阶非辐射表面等离激元模式间的强耦合现象, 从损失谱的空间分布成像角度探讨了

强耦合引起的杂化等离激子 (plexciton)的形成. 本研究对强耦合现象的进一步实验和理论研究具有指导意义.
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1   引　言

表面等离激元是在外界电磁场激励下金属-介

质界面处电子集体振荡而构成的元激发. 表面等离

激元极大地增强局域电磁场并将其限制到亚波长

范围内, 从而可提升纳米尺度的分子、量子点等的

拉曼、吸收及荧光光谱 [1−5] 信号强度. 因此, 表面

等离激元在医学、生物、化学等多个领域具有广泛

的应用前景 [6,7]. 通过优化金属纳米结构的组分与

几何形状, 人们可实现对表面等离激元的调控, 优

化其场增强和局域效应. 近年来, 随着纳米制造工

艺的提高, 人们成功合成了各种形状的金属纳米结

构, 如纳米棒、纳米环、纳米三角形、纳米盘、纳米

星 [8−11] 等, 这些结构还可以形成不同的复合体, 如

纳米颗粒二聚体、颗粒-薄膜型纳米腔、STM针尖-

薄膜型纳米腔等 [12−16].

除传统的金属纳米结构外, 近年来由金属-介

质所构成的复合纳米结构获得了广泛关注. 在该类

系统中, 表面等离激元与分子、量子点等量子发射

体的激子、声子等元激发间可以发生强耦合, 展现

出丰富的物理内涵和应用前景, 成为表面等离激元

领域新的研究热点. 已有报道显示金属纳米结构与

染料分子 [17]、手性分子 [18] 以及二维材料 (例如

WS2)之间均发生强耦合 [19]. 表面等离激元与量子

发射体的强耦合在时域表现为快于系统耗散的能

量相干交换, 在频域上表现为杂化模式导致的光谱

劈裂. 因此, 利用强耦合现象可深入研究纳米材料
 

*  国家自然科学基金 (批准号: 21961132023, 12004344, 11774026, 61871134)资助的课题.

†  通信作者. E-mail: yzhuaudipc@zzu.edu.cn
‡  通信作者. E-mail: luxiawang@sas.ustb.edu.cn

© 2022 中国物理学会  Chinese Physical Society http://wulixb.iphy.ac.cn

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 71, No. 14 (2022)    147302

147302-1

http://doi.org/10.7498/aps.71.20220194
mailto:yzhuaudipc@zzu.edu.cn
mailto:yzhuaudipc@zzu.edu.cn
mailto:luxiawang@sas.ustb.edu.cn
mailto:luxiawang@sas.ustb.edu.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


的量子特征, 在量子计算 [20]、控制化学反应 [21,22] 以

及遥感技术 [23] 等领域均具有重要的应用价值.

一般人们采用散射谱 [18]、吸收谱 [17]、荧光光谱 [24]

等远场光谱手段来研究表面等离激元与量子发射

体间强耦合. 2018年, Konečná等 [23] 提出, 电子能

量损失谱仪 (EELS)也可用于表面等离激元与量

子发射体间强耦合现象的研究. EELS是基于透射

电子显微镜发展起来的一种探测材料结构的方法,

其机理是利用磁透镜聚焦的高能电子束轰击材料,

使电子束与材料之间发生库仑作用, 利用 EELS

探测透过材料的电子束的能量损耗, 以此来判断材

料的响应, 进而分析其性质. 相较光学手段, EELS

作为透射电子显微学的重要技术手段之一, 可获得

亚纳米空间分辨率, 并具有更宽的能量探测范围,

在表面等离激元领域经常用于高阶非辐射表面等

离激元的研究 [8,23]. 实验上, 已经开展了利用 EELS

对金属纳米粒子等离激元模式与表面声子间强耦

合作用的探索性研究 [25−28], 但根据我们的调研, 相

关的理论研究还比较少 [23,29], 特别是利用 EELS成

像模式来研究表面等离激元-介质材料元激发间杂

化模式的形成尚未见报道.

本文在理论上研究了银纳米棒几何结构对激

发模式的影响, 并通过数值模拟获得了与实验相一

致的结果, 同时讨论了 EELS在观测等离激元暗模

式上的独特优势. 在此基础上, 我们进一步研究了

银纳米棒与介质层构成的核壳结构的强耦合 (图 1),

讨论了红外、可见光波段偶极、高阶非辐射表面等

离激元模式分别与介质层元激发间的强耦合, 观察

到了表面等离激元对介质层元激发的近场增强效

应. 图 1是本研究所用到的模型和方法示意图, 右

侧所显示的强耦合的电子能量损失谱以及能量损

失空间分布在后文中有详细讨论. 

2   理论和模型

金属纳米粒子的表面等离激元响应及其与近

邻材料间的耦合可通过求解电磁场满足的麦克斯

韦方程组来进行研究. 求解该方程组的方法有离散

偶极近似法 [30]、有限时域差分法 [31] 和边界元方法 [32]

等, 其中边界元方法的优点是仅需要离散化纳米颗
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图 1    银纳米棒-介质层系统的电子损失探测示意图. 电子束沿 z 轴负方向入射, 作用于纳米核壳结构上, 出射电子能量损失谱

表征体系支持的激发. 核壳结构的长度为   , 核心部分为直径   的银纳米棒, 介质层厚度   ; 右图为强

耦合导致电子能量损失谱中峰的拉比劈裂, 以及劈裂峰对应的能量损失空间分布图

2r = 20 nm h = 20 nm

Fig. 1. Schematic diagram of electron loss detection of silver nanorod-dielectric layer system. The incident electron beam is along

the negative direction of z axis and acts on the core-shell nano-structure with length l = 481 nm, and the electron energy loss spec-

trum characterizes  the  excitation  supported  by the  system.  The  nanostructure  is  made  of  a  silver  nanorod core  with  a  diameter

  and a dielectric layer with a thickness of   . The figure on the right side shows the Rabi splitting of the peak in

the electron energy loss spectrum caused by strong coupling, and the spatial map of the energy loss corresponding to the splitting

peaks. 
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粒的表面, 可用于较大纳米粒子的电磁场模拟. 此

外, 该方法最初是为了模拟电子能量损失谱发展而

来的 [32,33].

在电子能量损失谱的计算中, 若忽略电子与金

属纳米粒子相互作用引起的电子速度的微小变化,

可通过电子与感生电场间的功来计算能量损失, 

∆E = e

∫
v·Eind[r(t), t]dt =

∫ ∞

0

ℏωΓEELS(R, ω)dω,

(1)

e Eind

ℏ ω

ΓEELS

其中  是基本电荷, v是电子束的速度,   是感生

电场,   是约化普朗克常数,   是感生电场的频率,

R是 x-y 平面的位置坐标,    为电子能量损失

概率, 

ΓEELS(R, ω) =
e

π ℏω

∫
Re{e−iωtv ·Eind[r(t), ω]}dt.

(2)

Eind

E = ikA−∇ϕ ϕ

k = ω/c

根据 (2)式, 求解电子能量损失谱的关键在于

求解感生电场   . 根据电磁场理论 , 电场

 可通过矢势 A和标势   计算得到

(  为电磁场波矢), 而这些势表达式为 

ϕ(r) = ϕext(r) +

∫
vj

Gj(r, s)σj(s)ds, (3)
 

A(r) = Aext(r) +

∫
vj

Gj(r, s)hj(s)ds, (4)

j = 1

j = 2

其中, j 表示金属纳米结构表面的内部 (  )和

外部 (  ), 电子束产生的倏逝波对应的标势和

矢势分别为 

ϕext(r) = − 2

vεj
K0

(
q |R−R0|

γj

)
eiq(z−z0),

Aext(r) = εj
v

c
ϕext(r). (5)

K0

γj = (1− εjv
2/c2)−

1
2

q Gj(r, r
′) =

eikj|r−r′|

|r − r′|
r′

σj(s) hj(s)

kj =
√
εjk

εj

σj(s) hj(s)

这里,    是零阶贝塞尔函数, R0 是电子束作用在

x-y 平面的碰撞参数,    是洛伦

兹因子,    是电子束的波数.   

是格林函数, 表示 r处的点源在  处产生的电磁响

应.    ,    为金属纳米粒子表面 s位置处的

感生表面电荷和电流密度,   是内部和外

部介质中的波数,    是金属和介质材料的介电函

数. 考虑电磁场在金属纳米颗粒表面满足的边界条

件, 可以得到  ,   满足的方程. Hohenester

等 [33,34] 构 建 了 基 于 MATLAB的 开 源 工 具 包

MNPBEM来实现边界元方法, 利用这个软件包可

以研究任意形状金属纳米粒子的电子能量损失谱.

εc(ω) = εp − ω2
p/[ω(ω + iγ)]

εp = 3.7 ℏωp = 8.55 eV
ℏγ = 65MeV

采用德鲁德模型  描

述银的介电函数 , 并取   ,    ,

 拟合 Johnson和 Christy[35] 报道的实

验结果. 介质层的介电函数用洛伦兹模型描述, 即 

εex(ω) = ε∞ +
fω2

ex
ω2
ex − ω2 − iγexω

, (6)

f ωex

γex ε∞ = 1.7 ℏωex = 0.58 eV
ℏγ = 0.01 eV

其中   是无量纲振子 ,    是元激发的激发频率 ,

 是相应的线宽. 这里取  ,     ,

 .  在 模 拟 中 ,  设 电 子 束 能 量 为

300 keV, 空间分辨率为 0.2 nm. 

3   结果与讨论

为了应用电子能量损失谱研究图 1所示银纳

米棒与介质层间的强耦合效应, 首先研究了电子束

位置对银纳米棒的表面等离激元能谱的影响, 讨论

了如何通过控制体系的几何实现对表面等离激元

的主动调控. 此外, 还给出了介质层的激发能谱,

进而与核壳结构的结果进行对比, 这里作为普适的

理论研究, 我们没有给出介质层的具体材料, 只要

求其在相应的能量上出现元激发即可. 在此基础上

进一步研究了银纳米棒在红外、可见波段偶极辐

射、高阶非辐射表面等离激元分别与介质层的元激

发间的强耦合现象. 

3.1    EELS 探测银纳米棒的表面等离激元

0.65 eV
1.08 eV

实验上 , Rossouw等 [8] 利用 EELS研究了长

度为 481 nm、直径为 20 nm的银纳米棒的表面等

离激元模式 (图 2(a))及各个模式对应的电子能量

损失成像 (图 2(c)). 应用 (1)式和 (2)式, 我们对

这种银纳米棒进行了模拟, 得到了与实验结果比较

一致的电子能量损失谱图 (图 2(b))和不同能量损

失的空间成像 (图 2(d)). 理论结果与实验结果在

共振能量上存在少量偏差, 这可能是由于模拟中采

用的纳米棒模型构型与实验采用的纳米棒有微小

的差别, 但这个微小偏差并不影响我们对后续问题

的讨论. 图 2(d)显示了不同表面等离激元模式的

电子能量损失概率的空间分布 , 图中最低能量

 对应的偶极表面等离激元模式的损失概率

集中在棒的两端, 能量为   的高阶等离激元

模式的损失概率集中在纳米棒的中间, 更高阶等离

激元模式的损失概率集中在纳米棒的不同位置.
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由 (2)式可知, 电子能量损失概率的空间分布对应

于感生电场的分布, 因而通过这些空间分布可以探

究表面等离激元的形成. 由图 2(d)可以看到对应

于不同能量的等离激元在纳米棒上的分布具有很

强的离散性且离散区域间距相等, 可以理解为沿着

银纳米棒向左和向右传播的表面传播等离激元在

棒两端经过反射而形成局域驻波, 对应于经典的法

布里-珀罗谐振腔模式. 根据法布里-珀罗谐振腔理

论, 驻波模式可以用正整数 m 来标识, 不同模式对

应的波长为 [8]
 

qmL = mπ + ϕ, (7)

qm L

ϕ

其中   为纳米棒表面传播等离激元波矢,    为纳

米棒长度,   为由于界面反射导致的相位差.

为了与光学光谱相比较, 还研究了相同尺寸银

纳米棒的消光、吸收与散射光谱 (见补充材料图 S1),

观测到了位于 0.65, 1.46及 2.01 eV能量处的峰,

没有观测到 1.08, 1.81 和 2.34 eV能量处的峰. 说

明 m 为奇数的表面等离激元模式为辐射模式, 而

m 为偶数的表面等离激元模式为非辐射模式, 即所

谓的暗模式. 这些对比表明 EELS可以观测暗模

式, 这是远场光谱所不具备的优势.

m = 1

m = 2

m = 3

为了研究电子束激发位置对表面等离激元激

发的影响, 在图 3中通过改变电子束激发位置, 观

察电子能量损失谱及其对应的损失概率空间成像

结果. 图 3(a)—(c)给出了电子束分别在纳米棒尖端、

中间和 1/3处的电子能量损失谱. 当电子束作用于

尖端时, 全部的表面等离激元模式被激发, 并且偶

极 (  )模式对应的电子损失概率最大 (图 3(a)).

当电子束作用于中间位置时, 只激发了偶数阶的表

面等离激元模式, 并且  模式的电子损失概率

最大 (图 3(b)). 在电子束作用于 1/3长度处, 所有

的表面等离激元模式被激发, 但  模式对应的

电子损失概率最大. 这些模拟表明, 通过控制电子

束相对银纳米棒的位置可以选择性地激发不同的

 

0.65 eV

1.08 eV

1.46 eV

2.10 eV

1.81 eV

2.34 eV

0.55 eV

1.05 eV

1.45 eV

2.04 eV

1.78 eV

2.29 eV

=1

=4

=3

=6

=2

=5

(c) (d)

2000 1000 400500 300

0 1 2 4

E
le

c
tr

o
n
 c

o
u
n
ts

3

UVNIR VIS

Free-space wavelength/nm

Energy loss/eV

(a)

0 1 2 4


/
a
rb

. 
u
n
it
s

3

Free-space wavelength/nm

Energy loss/eV

(b)

=1

=2

=3

=4

=5

=6

UVNIR VIS

1240 413620 310

图 2    实验测量和理论模拟的银纳米棒 (a), (b) 电子能量损失谱及 (c), (d)不同损失能量下的空间成像的对比　(a), (c) 实验测

量结果 [8]; (b), (d) 理论模拟结果

Fig. 2. Comparison of experimental measurements and theoretical simulations of electron energy loss spectrum (a), (b) and electron

energy loss spatial distribution map under different loss energies (c), (d) of silver nanorods: (a), (c) Experimental measurements[8];

(b), (d) theoretical simulations. 
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表面等离激元模式, 这是由不同的表面等离激元模

式的近场分布导致的. 为了验证这一点, 我们在不

同表面等离激元模式的特征能量下, 对损失概率较

强的位置进行电子束的激发, 模拟了前三阶表面等

离激元对应的近场分布 (图 3(d)—(f)), 发现其和

电子损失谱的空间分布 (图 2(d))高度相似. 这种

选择性模式激发是实空间局域激发的电子能量损

失谱相较于远场光谱用于强耦合现象研究的另外

一个优势.

(π/L)

图 4为改变银纳米棒长度和直径所引起的电

子能量损失谱的变化图. 图 4(a)中, 保持纳米棒直

径 20 nm不变, 改变纳米棒的长度, 可以看到, 随

着纳米棒长度的增大, 电子能量损失谱中的峰整体

发生红移, 但峰宽几乎没有变化, 且相邻峰之间的

能量差变小. 这说明纳米棒长度的增加只影响表面

等离激元激发的特征能量, 而对表面等离激元激发

的线宽或寿命影响很小. 图 4(b)中, 保持纳米棒长

度 481 nm不变, 改变其直径并观察电子能量损失

谱. 可以看到, 随着直径的增大, 谱峰整体发生蓝

移, 谱宽明显变宽, 不同阶表面等离激元之间的能

量差也逐渐变大. 由于谱宽变宽, 高阶模式在半径

较大的纳米棒中更不容易被观测到. 在图 4(c)中,

我们提取了图 4(a)中偶极表面等离激元能量随

长度倒数  的变化并进行了拟合, 得到了该表

面等离激元能量随纳米棒长度倒数的线性关系

E1 ∼ q1 = π /L+ ϕ , 与 (7)式相符. 这些研究表明,

通过调节银纳米棒的长度和直径可以主动地调节

表面等离激元的特征能量, 以及强耦合中的激发

能量. 

3.2    EELS 探测介质层的激发

采用洛伦兹模型研究介质层的电子能量损失

谱. 图 5(a), (b)分别是 (6)式中介电函数的实部和

虚部在不同振子强度下随能量的变化. 可以看到,

振子强度需要保持在一个较小的范围内, 否则介电

函数实部的负值部分较大, 使得介电材料的介电常

数接近金属材料. 理论上为了重点考察介质层和银

纳米棒的某个表面等离激元模式的强耦合, 我们将

其特征能量选为与该表面等离激元模式相同的能

量. 但考虑到在介质层对金属表面等离激元激发的

屏蔽作用, 表面等离激元激发模式会有一定红移,

使得零失谐的位置也会有所红移. 由于银纳米棒的

表面等离激元可以在可见光和红外波段, 所以分别

在这两个波段讨论表面等离激元和介质层元激发

间的耦合作用. 目前, 在银纳米棒上包裹分子悬浮

介质材料在实验上容易实现, 但分子材料在高速电

子束作用下容易产生损伤, 这里不指定包裹介质的

具体材料结构, 仅对其产生的元激发与银纳米棒的

等离激元耦合的物理效应进行普适研究. 介质层

的 EELS模拟结果如图 5(c)所示, 对应的介质层
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图 3    电子束作用于银纳米棒的 (a)尖端, (b)中部和 (c) 1/3长度处的电子能量损失谱; 电子束作用于银纳米棒不同位置不同激

发能量的归一化电场分布　(d)尖端, 0.65 eV; (e)中间, 1.08 eV; (f) 1/3处, 1.46 eV

Fig. 3. Electron energy loss spectrum for an electron beam at the (a) tip, (b) middle and (c) 1/3 length of a silver nanorod; the nor-

malized electric field distribution with different excited energy by the electron beam acting on the different positions of the silver

nanorod: (d) Tip, 0.65 eV; (e) middle, 1.08 eV; (f) 1/3 of the length, 1.46 eV. 
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的电子能量损失空间成像结果如图 5(d)所示. 从

图 5(c)可以看出介质层在激发特征能量处有激发,

但强度较小. 图 5(d)则说明介质层的激发主要局

限在包裹层内部 , 没有延伸到周围的环境中 .
 

3.3    EELS 探测银纳米棒与介质层间强耦合

在对银纳米棒及介质层本身的电磁场响应理

解的基础上, 进一步研究银纳米棒和介质层构成的

核壳结构的电子能量损失谱, 从而分析它们之间的
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图 4    通过改变银纳米棒尺寸来主动调控表面等离激元激发　(a) 直径 20 nm不变, 改变银纳米棒的长度, 在棒的尖端激发得到

的一系列电子能量损失谱; (b)长度 481 nm不变, 改变纳米棒的直径, 在尖端激发得到的一系列电子能量损失谱; (c)偶极表面等

离激元激发能量随银纳米棒长度的倒数 (π/L)的比例关系

Fig. 4. Actively regulate surface plasmon excitation by changing the size of silver nanorods: (a) Electron energy loss spectrum ob-

tained  from an  electron  beam acting  on  a  silver  nanorod  with  the  fixed  diameter  20 nm and  increasing  length;  (b)  the  electron

energy loss spectrum obtained from an electron beam acting on a silver nanorod with fixed length 481 nm and increasing diameter;

(c) dipole plasmon excitation energy as a function of the inverse of the silver nanorod length (π/L). 
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图 5    介质层介电函数的 (a)实部和 (b)虚部随能量的变化 (R.P.指相对介电常数); 0.58 eV处介质层的 (c)电子能量损失谱和

(d)电子能量损失空间分布图

Fig. 5. Real (a) and imaginary (b) parts of the dielectric layer dielectric function as a function of energy (R. P. refers to relative

permittivity); (c) the electron energy loss spectrum and (d) the electron energy loss spatial distribution map of the dielectric layer

at 0.58 eV energy. 
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耦合作用. 银纳米棒表面等离激元激发位置受介质

层屏蔽作用有一定红移 [23], 红移前后的偶极表面

等离激元对应的峰位如图 6(a)中红色虚线和红色

实线所示, 对应的能量分别为 0.65 eV和 0.58 eV.

为了实现零失谐的耦合 (表面等离激元能量和元

激发能量恰好相同), 介质层的元激发能量选在

0.58 eV处, 得到如图 6(a)黑色实线所示的结果.

为了激发偶极模式, 这里电子束作用在核壳结构的

尖端. 发现当加上介质层后, 原来偶极表面等离激

元位置的峰 (红实线)消失 , 在其两侧 0.55 eV和

0.62 eV处出现两个新峰 (蓝色点线), 这说明介质

层与偶极表面等离激元间发生了耦合, 产生了拉比

劈裂. 与介质层的电子能量损失谱峰值对比时, 发

现表面等离激元对此时的介质层能量损失谱数值

有极大的增强作用. 若定义较高的劈裂峰峰值与峰

谷的差值与介质层能谱强度的比值为增强比例, 得

到增强倍数大约是 11倍. 图 6(b), (c)是不同劈裂

峰位置对应的电子能量损失空间成像 . 图 6(b)

是即零失谐时两个劈裂峰 (图 6(a))位置对应的结

果. 我们发现, 两个劈裂峰处的电子能量损失空间

分布十分相似, 说明介质层的元激发与金属表面等

离激元耦合, 即零失谐时它们的贡献均匀分配.

在图 6(c)中, 我们把介质层激发能量选为偶

极表面等离激元红移之前的能量位置, 即 0.65 eV

处, 此时介质层的元激发相对于红移后的偶极表面

等离激元处于失谐状态. 在这种情况下, 发现对于

能量较低的劈裂峰, 电子能量损失概率在纳米棒的

两端和外部都有分布 (见图 6(c)上), 表明这个劈

裂峰主要是由偶极表面等离激元贡献; 对于能量较

高的劈裂峰, 电子能量损失概率主要集中在介质层

中 (见图 6(c)下), 表明这个劈裂峰中介质层的贡

献更大些. 由此可见, 电子能量损失的纳米级别的

空间分辨能力在分析强耦合现象中杂化等离激子

的形成问题中具有一定的优势. 我们注意到在某些

有机分子或分子聚合物中, 激子的束缚能范围在

0.2—1.0 eV内 [36], 此处对于介质层的元激发和表

面等离激元的耦合作用的讨论具有一定实际意义.

除此之外, 注意到一些半导体材料的声子振动能往

往集中在 0.1—0.3 eV之间 [37], 通过改变银纳米棒

的尺寸, 也可以讨论声子和表面等离激元之间的耦

合作用.

m = 4针对在可见光波段  的高阶表面等离激元

非辐射模式 (即 1.81 eV能量处的模式), 我们研究

了其与介质层的元激发间的强耦合 (见补充材料

图 S2). 由于大部分无机半导体材料的激子能量都

分布在 1.7 eV左右, 与我们讨论的能量范围较接

近, 因此假设这里的强耦合发生在表面等离激元和

激子态之间. 考虑包裹层的屏蔽作用后, 该模式的激

发能量在 1.56 eV处. 如设介质层的激子激发能量

为 1.56 eV, 可以得到该模式和介质层间的强耦合,
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图 6    利用 EELS探测红外波段偶极辐射表面等离激元模式和介质层的强耦合　(a)电子束作用于介质层尖端 (黑实线), 银纳米

棒尖端 (红虚线)及银纳米棒-介质层核壳结构尖端 (蓝色点线)的电子能量损失谱; 红移后偶极表面等离激元与介质层的元激发

能量 (b)零失谐与 (c)失谐时, 在不同能量处劈裂峰对应的电子能量损失概率空间成像

Fig. 6. Strong  coupling  between  the  infrared  radiation  dipole  surface  plasmon  mode  and  the  dielectric  layer  detected  by  EELS:

(a) Electron energy loss spectrum of an electron beam acting on the tip of the dielectric layer (black solid line), the tip of silver

nanorods (red dotted line) and the tip of the silver nanorod-dielectric layer core-shell structure (blue dotted line); spatial distribu-

tion of electron energy loss probability for two splitting peaks with different energies when the surface plasmon energy is (b) zero

detuned and (c) detuned from the meta excitation energy of the dielectric layer. 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 71, No. 14 (2022)    147302

147302-7

http://doi.org/10.7498/aps.71.20220194
http://doi.org/10.7498/aps.71.20220194
http://doi.org/10.7498/aps.71.20220194
http://doi.org/10.7498/aps.71.20220194
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


并在可见波段观察到了电子能量损失谱中峰的劈

裂 (见补充材料图 S2(a)). 我们注意到在劈裂峰中

间出现了第 3个峰, 其激发形式和能量位置都与介

质层类似, 对应的是介质层中未与表面等离激元耦

合的部分的激发.

类比上文对偶极表面等离激元与介质层元激

发间强耦合的分析, 我们也给出了高阶表面等离激

元模式与介质层可见光波段元激发间强耦合作用

下, 劈裂峰对应的电子能量损失空间分布图 (见补

充材料图 S2(b), (c)). 图 S2(b)表明, 在表面等离

激元能量与激子态能量恰好相同时, 两个劈裂峰处

的电子能量损失空间分布十分相似, 说明包裹层激

子态与金属表面等离激元耦合, 即零失谐时它们的

贡献是均匀分配的. 在补充材料图 S2(c)中, 把包

裹层的激子态能量选取在 1.61 eV, 使其与表面等

离激元处于失谐状态, 可以看到, 对于能量较低的

劈裂峰, 电子能量损失概率在纳米棒的两端和外部

都有分布 (图 S2(c)上), 表明这个劈裂峰主要是由

偶极表面等离激元贡献. 对于能量较高的劈裂峰,

电子能量损失概率主要集中在介质层中 (图 S2(c)

下), 表明这个劈裂峰中介质层的贡献更大些, 这与

我们上文的结论一致. 该部分研究表明了 EELS探

测强耦合现象具有两大优势, 即亚纳米分辨率的空

间成像以及从红外光至可见光波段的宽波段探测

范围.

由于改变银纳米棒的长度和直径可以主动调

控表面等离激元的特征能量, 我们进一步研究了强

耦合导致劈裂峰能量的色散关系, 并结合耦合简谐

振子模型确定强耦合现象的发生. 图 7(a)显示, 增

加银纳米棒内核的长度时, 能量较低的劈裂峰红移

且其峰值减小, 能量较高的劈裂峰也红移但其峰值

增加. 图 7(c)显示这两个劈裂峰能量 (上下点)表
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图 7    不同波段辐射偶极和非辐射高级表面等离激元与介质层元激发间强耦合导致的反交叉色散关系　(a), (b) 直径为 20 nm、

不同长度的银纳米棒-介质层核壳结构的电子能量损失谱 (虚线标注了上、下杂化等离激子的能量) (a) 红外波段; (b) 可见波段;

(c), (d) 对应的杂化等离激子能量的色散关系 (横虚线为介质层激发能量, 斜虚线为银纳米棒的偶极 (m = 1, 4)表面等离激元能量)

Fig. 7. Anti-crossing dispersion relationship caused by the strong coupling between the radiative dipolar and non-radiative higher-

order  plasmon  in  different  range  and  the  excitation  of  dielectric  layer.  (a),  (b)  Electron  energy  loss  spectrum of  silver  nanorod-

dielectric layer core-shell structures with a diameter of 20 nm and different lengths (The dotted lines mark the energies of the up-

per and lower plexciton): (a) Infrared range; (b) visible range; (c), (d) corresponding dispersion relationship of the plexciton energy

(The horizontal dotted line is the excitation energy of the dielectric layer, and the oblique line is the energy of dipole (m = 1, 4)

radiative plasmon of the silver nanorod). 
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m = 4

现出反交叉现象. 通过增大银纳米棒的直径, 劈裂

峰会蓝移并且表现出类似的反交叉现象 (见补充材

料图 S3(a), (b)). 此外, 针对上文提到的可见光波

段  的高阶非辐射表面等离激元模式, 用类似

的方式, 通过改变长度 (图 7(b))和直径 (补充材料

图 S3(c))控制表面等离激元能量, 我们也得到了

EELS中劈裂峰的反交叉现象 (图 7(d), 补充材料

图 S3(d)).

为验证银纳米棒的表面等离激元与介质层元

激发间的强耦合现象, 我们利用耦合谐振子理论进

行一些定量计算 [38]. 根据这个理论, 强耦合导致杂

化等离激子的形成, 即 plexciton[39], 而杂化等离激

子的频率为 

ω± =
1

2
(ωexc + ωpla)

± 1

2
Re

[√
4|g|2 +

[
δ + i

(γexc
2

−
γpla
2

)]2]
,

(8)

ωexc ωpla

γexc γpla

δ = ωexc− ωpla g

ℏγexc = 10MeV ℏγpla = 50MeV

g = 36.5MeV g/(γ1−γ2)=0.913>0.25

g/(γ1 + γ2) = 0.608 > 0.25

其中  和  分别是介质层元激发和表面等离激

元的频率,   和  是它们的本征峰宽, 能量的失

谐度     ,    为两种激发的耦合强度 .

利用   ,    以及 (8)式 ,

对图 7(c)的色散关系进行了拟合, 得到耦合强度

 . 由判据 [40]    ,

 , 可以确定这里系统中

确实达到了强耦合.

m = 4

f = 0.02
g = 90MeV

g = 36.5MeV

在对  的高阶非辐射表面等离激元模式的

考察中 (见图 7(b), (d)和补充材料图 S3(c), (d)),

我们设定更小的介质层振子强度 (  ), 却发

现其耦合强度 (  )要远大于偶极表面等

离激元参与的强耦合的耦合强度 (  ).

这是因为表面等离激元暗模式相比其亮模式具有

更好的局域性, 更小的辐射损耗和更窄的线宽, 这

也是远场方式难以探测的原因. 由于辐射损耗较

小, 所以其更易与介质层发生相互作用, 达到强耦

合状态. 

4   结　论

本文在理论层面上通过数值模拟探讨了应用

EELS研究表面等离激元和介质层的强耦合现象.

模拟研究了银纳米棒尺寸对表面等离激元的调控,

得到了与实验一致的结果. 以被介质层包裹的银纳

米棒为模型, 研究了金属-介质复合纳米结构中的

强耦合现象. 数值计算的电子能量损失谱的劈裂清

晰地展示了红外及可见光波段的强耦合现象. 同时

利用劈裂峰对应的空间成像探讨了表面等离激元

和介质层对杂化等离激子态的贡献. 相比散射、吸

收以及荧光等远场手段, EELS在强耦合现象的研

究中具有较宽的能量范围, 且能得到亚纳米级分辨

率的成像, 这是其独特的优势. 结果显示, 通过金

属-半导体纳米结构的几何调控, 可以调控金属表

面等离激元的激发能量与量子发射体间的耦合. 例

如蝴蝶结二聚体构成的间隙表面等离激元和半导

体量子点间的强耦合 [41], 颗粒-薄膜型纳米腔与分

子间的强耦合 [42], 从而进一步扩展对光场的局域

调控.
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Abstract

The strong coupling phenomenon between surface plasmons and quantum emitters has received extensive

attention  in  recent  years.  It  is  usually  studied  by  the  far-field  spectral  detection  method  such  as  scattering,

absorption, and fluorescence. In the electron energy loss spectroscopy (EELS), highly focused electron beams are

used for implementing the local detection on a sub-nanometer scale, which can be more effective to study strong

coupling.  In  this  work,  the  electron  energy  loss  spectrum  of  silver  nanorods,  dielectric  materials  and  their

composite  core-shell  nanostructures  are  theoretically  simulated  respectively,  and  the  energy  and  mode

characteristics  of  surface  plasmons  on  the  silver  nanorods  and  the  excitation  characteristics  of  dielectric

materials  are  obtained.  The  electron  energy  loss  spectrum of  surface  plasmon is  basically  consistent  with  the

related experimental result. Rabi splitting of spectral peaks is observed in the electron energy loss spectra of the

above composite structures, and the effect of Ag nanorod size on Rabi splitting is explored. The strong coupling

between  the  radiative  dipolar  and  non-radiative  higher-order  plasmon  with  the  excitation  of  the  dielectric

materials  in  the  infrared  and  visible  band  is  discussed,  and  the  corresponding  dispersion  relation  is  analyzed

with the coupled oscillator mode. Furthermore, the plexciton caused by strong coupling are discussed from the

perspective of spatial  distribution of loss spectrum imaging. Our study builds the basis for further theoretical

study, and can guide the further experimental research.
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