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表面等离激元 (surface plasmon polariton, SPP)激发纳米结构产生的局域等离激元 (localized surface

plasmon, LSP)具有更强的近场增强以及特殊的光谱和动力学响应, 为探究光与物质相互作用提供了新的思

路, 然而目前对此方面的研究相对不足. 本文利用时域有限差分方法研究由半圆环狭缝与金纳米棒组成的等

离激元聚焦透镜复合结构在双光束激发下的近场特性. 结果表明, 通过调节双光束相对时间延时, 可实现对

复合体系中金纳米棒近场强度的灵活调控, 并揭示出调控机制来自于 SPP激发 LSP与光激发 LSP相干叠加.

此外, 研究表明在不同双光束延迟时间下, 等离激元模式对应的去相位时间存在差异, 可将其归因于两个模

式在不同延迟时间下的耦合强度存在差异所致. 该研究有望进一步促进等离激元在表面增强拉曼散射和等

离激元远程催化等领域的应用.
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 1   前　言

表面等离激元 (surface plasmon, SP)是一种

在金属-电介质界面上传播的具有电场和集体电荷

密度振荡双重特性的电磁模式, 其具有突破光学衍

射极限和高的近场增强特性, 已在高分辨率纳米光

学、传感、光伏等领域得到了应用和关注 [1−7]. 表面

等离激元可分为传输型表面等离激元 [8] (surface

plasmon polariton, SPP)和局域型表面等离激元 [9]

(localized surface plasmon, LSP). SPP在金属与

电介质表面传输, 其传输距离可达数十至上百微

米, 且具有较长的衰减时间 (即去相位时间较长),

但近场增强相对较弱; 而 LSP具有较强的局域场

增强, 但衰减时间较短 [10,11].

通过平面等离激元透镜可实现表面等离激元

聚焦, 从而进一步提升表面等离激元近场强度, 减

小近场尺寸. 已有研究表明环形结构 [12−16]、椭圆环

结构 [17]、同心圆结构 [18−20]、阿基米得螺旋线结

构 [21,22]、对称性破缺纳米环结构 [16,23] 等均可以实

现在平面内聚焦表面等离激元, 同时采用相位偏振

等方式对焦斑位置进行调控. 等离激元聚焦结构在

超快纳米电子点源 [24,25]、超分辨率成像 [26,27] 和纳

米光刻 [28] 等领域具有重要应用潜力.
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基于 LSP的纳米天线提供了极好的亚波长限

制, 能够将自由空间中传播的波转化成局部能量,

可作为接受和发射的耦合器件. 纳米天线产生的高

度局域电磁场增强可以应用在表面增强拉曼散

射 [29]、等离激元诱导光探测 [30]、生物传感 [31]、非线

性纳米光子学 [32] 等方面. 此外, 已有研究表明, 在

金属膜上 SPP与纳米天线 LSP耦合可以进一步

增强电场 [33,34], 与单纯放置于 SiO2 衬底上的天线

相比, 耦合体系的近场强度可显著提高 [35,36]. 然而,

目前针对 SPP与 LSP相互作用的研究多是利用

周期纳米结构阵列产生 SPP, 伴随着与纳米结构

LSP发生相互作用, 其中涉及的激发与耦合机制

较为复杂 [3,6]. 而 SPP直接激发纳米结构的研究则

有助于直观分析 SPP与 LSP相互作用的潜在机

制, 并且也为近场调控提供额外的手段. 因此, 开

展基于 SPP激发纳米结构所形成的等离激元场强

度的主动控制与表征研究具有重要意义, 但目前此

方面研究严重不足 [29,37,38].

本文采用时域有限差分 (finite-difference time-

domain, FDTD)法, 开展了 SPP直接激发纳米结

构复合体系近场强度的双光束调控与去相位时间

表征研究. 设计了表面等离激元透镜激发纳米粒子

复合结构, 模拟研究了半圆环狭缝与金纳米棒组成

的等离激元聚焦透镜复合结构在双光束激发下的

近场特性. 结果表明, 通过调节双光束相对时间延

时, 可实现对复合体系中金纳米棒近场强度的灵活

调控, 间隙位置近场强度可从 27调节至 50, 并揭

示出调控机制来自于 SPP激发 LSP与光源激发

LSP相干叠加. 此外, 研究表明在不同双光束延迟

时间下, 表面等离激元间隙模式对应的去相位时间

存在差异, 在双光束延迟 Dt = 0.72 fs时, 两个模

式对应的去相位时间相同, 都为 6.0 fs. 而在 Dt =

1.92 fs时, 长波对应模式的去相位时间为 7.1 fs,

短波对应模式的去相位时间为 5.8 fs. 我们将其归

因于两个模式在不同延迟时间下的耦合强度存在

差异所致.

 2   结构设计及模拟设置

采用 FDTD模拟软件对表面等离激元透镜激

发纳米天线复合结构近场光学响应进行研究. 等离

激元聚焦透镜与纳米天线复合结构示意图如图 1

所示. 对于表面等离激元聚焦透镜结构, 以二氧化

硅 (SiO2)作为基底, 上面覆盖厚度为 H 的金膜, 在

金膜上刻蚀厚度 H (与金膜厚度相同), 宽度 W =

100 nm, 内半径 R = 1000 nm的半环形狭缝, 金

膜厚度远大于金的趋肤深度 [39]. 在模拟设置中, 使

用三维精细化网格覆盖表面等离激元聚焦透镜

结构周围区域 , 采用 mesh精度为 5 nm×5 nm×

5 nm. 将表面等离激元透镜结构放置于真空中, 采

用全场散射场光源 (TFSF)作为激发光源 (称为

S1), 沿 z 轴正方向照射覆盖整个耦合结构, 激光场

的波长范围为 600—1100 nm, 脉冲持续时间为

3.98 fs, 时间延时 offset为 11.28 fs, 沿 x 轴方向偏

振. 将金纳米棒放置在金膜上, 使金纳米棒的中心

与金纳米环圆心处重合, 在金纳米棒与金膜之间放

置厚度 d = 10 nm的二氧化硅间隔层. Mesh精度

为 2 nm×2 nm×2 nm覆盖整个金纳米棒与间隔

层. 同样采用全场散射场光源 (TFSF)作为激发光

源 (称为 S2), 沿 z 轴负方向照射只覆盖金纳米棒

结构, 激光场的波长范围为 600—1100 nm, 脉冲持

续时间为 3.98 fs, 金材料的光学性质选自与 John-

son和 Christy[40] 实验测量结果. 模拟区域采用完

美吸收层作为边界条件, 模拟区域大小为 4 µm×
4 µm×4.2 µm收敛性测试结果显示设置计算网格

精度可以达到要求.
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图 1    等离激元聚焦透镜与金纳米棒复合结构示意图

Fig. 1. Schematic  diagram  of  the  composite  structure  of

plasmon focusing lens and gold nanorod.

 3   结果与讨论

 3.1    等离激元聚焦透镜与金纳米棒复合
结构参数选择

由于将激发的 SPP聚焦到结构中心位置是探

究复合结构光学响应的重要前提, 因此, 首先对表

面等离激元聚焦透镜结构的近场光学响应进行了

表征. 采用 S1光源激发单独的表面等离激元聚焦
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透镜结构 (如图 2(a)所示), 结果表明, 近场分布图

像显示出 SPP模式被有效激发, 同时聚焦到结构

中心, 产生明亮的焦斑, 如图 2(b)所示. 为使入射光

(S1)与表面等离激元聚焦透镜结构更好地耦合, 探

究狭缝的结构参数对聚焦焦斑处近场强度的影响.

图 2(c)所示为不同狭缝宽度条件下, 等离激

元聚焦结构焦点位置处的近场强度光谱. 可以看

到 , 对于金膜厚度 H = 200 nm, 狭缝宽度 W 由

100 nm增至 200 nm, 步长为 20 nm, 焦斑处近场

强度随波长的变化曲线如图 2(c)所示, 在波长监

测范围内, 均存在一个明显的共振模式, 狭缝宽度

为 100 nm时, 共振波长在 800 nm附近, 随着狭缝

宽度的增大, 共振峰逐渐蓝移, 在宽度为 200 nm

时, 共振波长在 750 nm附近. 同时发现, 共振波长

处的近场强度随着狭缝宽度的增加逐渐增加.

其次探究了金膜厚度对焦斑中心位置近场强

度的影响. 对于狭缝宽度 W = 100 nm, 金膜厚度

H 由 100 nm增至 200 nm, 步长为 20 nm, 焦斑处

近场强度随波长的变化曲线如图 2(d)所示 . 发

现存在一个明显的共振模式 . 在金膜厚度 H =

120 nm时, 共振波长为 620 nm, 随着金膜厚度的

增大, 共振峰逐渐红移, 在金膜厚度 H = 200 nm

时, 在 800 nm附近存在共振波长. 对于共振波长

处的近场强度, 随着金膜厚度的增大逐渐减小.

当 SPP与 LSP的共振频率相匹配时 ,  SPP

与 LSP的耦合作用效果最佳 [41,42]. LSP的共振波

长强烈依赖于纳米结构的形状、尺寸、介电常数等

条件, 因此通过调节金纳米棒结构的结构参数, 选

取较合适的共振波长. 如图 3(a)上所示, 当金纳米

棒长度为 300 nm, 宽度为 100 nm, 厚度为 140 nm

时, 在间隙位置, 金纳米棒的共振波长大约在 800 nm

附近. 图 3(a)下所示为狭缝宽度 W = 100 nm, 厚

度 H = 200 nm的半圆环结构激发聚焦 SPP时,

在焦斑处的近场强度光谱曲线, 可以看到在 800 nm

附近存在一个共振峰. 图 3(b), (c)所示为纳米棒

结构电场与 Ez 分量 x-z 面分布图. 通过图 3(b)可

以看到, 热点分布在金纳米棒上表面两侧以及间隙

位置, 且间隙模式的近场增强 (如图 3(b)白色虚线

位置所示)明显强于结构上表面的间隙强度高于上

表面. 通过 x-z 平面近场强度 Ez 分量分布图 (图 3(c)

所示)可以看出, 在金纳米棒两侧, 间隙模式以及

上表面模式存在明显的反相特性. 这种间隙模式类

似于一种暗模式, 它来自于纳米棒结构自身偶极模

式向间隙处能量转移 [43]. 因此, 当这种复合结构中
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图 2    表面等离激元聚焦透镜结构参数对聚焦焦斑强度的影响　(a)表面等离激元聚焦透镜结构示意图; (b)表面等离激元透镜

近场分布图像; (c)狭缝宽度W对聚焦焦斑处近场强度的影响; (d)狭缝厚度 H 对聚焦焦斑处近场强度的影响

Fig. 2. Effect of structural parameters of surface plasmon focusing lens on focal spot intensity: (a) Schematic diagram of the surface

plasmon focusing lens; (b) near-field distribution of the surface plasmon lenses; (c) effect of slit width W on near-field strength at fo-

cal spot; (d) effect of slit thickness H on near-field strength at focal spot. 
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的间隙模式被激发时, 结构散射谱中通常会出现一

个散射凹陷 [44,45]. 图 3(d)为表面等离激元透镜 x-z

平面近场强度分布图. 结果表明, 在金膜上、下表

面半圆环中心位置均产生明亮聚焦焦斑, 且靠近光

源一侧焦斑强度强于背光侧焦斑强度, 由于 SPP

在金膜两侧的衰减存在明显差异, 因此在金膜两侧

的相位分布不一致, 如图 3(e)所示. 本文研究需排

除光场的影响, 因此采用背光侧作为研究位置, 图 3(d)

白色虚线所示. 在该结构参数下, 等离激元聚焦透

镜与金纳米棒结构可以实现较好的耦合. 以下研究

均采用上述结构参数.

SPP激发纳米棒结构可以通过如下过程进行

描述: 在 S1光照射下, SPP在凹槽激发, 并沿着金

属和介质界面传输 [46,47]. 由于设计的等离激元聚焦

透镜结构, 使得传输的 SPP向位于焦点处的纳米

棒结构汇聚, 并与纳米棒发生耦合 [29,48]. 由于纳米

棒下表面与底层金膜之间存在 10 nm厚 SiO2 介质

层, 因此, 部分 SPP能量会耦合进入到金纳米棒与

金膜之间的介质层中, 形成间隙模式 [49,50].

 3.2    双光束相对时间延迟近场强度调控

接下来, 研究双光束相对延迟对金纳米棒近场

强度影响. 在双光束激发金纳米棒结构 (SPP和入

射光同时激发金纳米棒 , SPP&S2-LSP)条件下 ,

调节正入射光源 (S2)的时间延时 (offset)由 11 fs

增至 21 fs步长为 0.2 fs. 首先探究双光束相对时间

延时对金纳米棒间隙位置近场强度的影响 (监测位

置如图 1位置 1). 当相对时间延时 Dt = 0.72 fs

时 (即正入射光源 offset为 12 fs), 在间隙位置近

电场强度光谱曲线如图 4(a)黑色曲线所示. 可以

看到在监测范围内主要存在两个共振模式, 第 1个

共振模式和第 2个共振模式波长分别为 770 nm

和 999 nm. 此外, 如图 4(a)中红色曲线所示, 对

于 S2激发纳米棒 (S2-nanorod)仅在波长为 770 nm

附近产生一个共振模式, 而 SPP激发纳米棒 (SPP-

nanorod) (图 4(a)中蓝色曲线)在波长为 770 nm

和 999 nm附近产生两个共振模式. 通过调节 S2

的时间延时, 提取出两个共振模式近场强度对时间

延时的变化曲线如图 4(b)所示. 在两个共振模式

下, 电场强度均随着时间延时的增加呈周期性变

化, 实现了在对间隙模式近场强度的调控.

对于 770 nm对应的模式 , 在半个调节周期

(从 12—13.2 fs), 近场强度从 50降低到 27. 此外,

通过图 4(a)可以看出, 该模式对应 S2激发金纳米

棒占主导作用. 图 5(a), (c)分别展示出了在最强

和最弱处的 Ez 分量近场强度动力学演化曲线, 以

及 S2-nanorod和 SPP-nanorod 电场的动力学演

化曲线. 如图 5(a)所示, 时间延时 Dt = 0.72 fs时,
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图 3    表面等离激元透镜与金纳米棒光学响应　(a)金纳米棒结构 (上图)与等离激元聚焦透镜结构 (下图)近场强度分布曲线;

波长在 800 nm金纳米棒近场强度 x-z 平面分布图 (b)和 Ez 分布图 (c); 波长在 800 nm附近表面等离激元透镜近场强度 x-z 平面

分布图 (d)和 Ez 分布图 (e)

Fig. 3. Optical response of the surface plasmon focusing lens and the gold nanorod: (a) Near-field intensity spectra of gold nanorod

structure (top) and plasmon focusing lens structure (bottom); near-field intensity distribution (b) and Ez component distribution (c)

of gold nanorods at the wavelengths of 800 nm; near-field intensity distribution (d) and Ez component distribution (e) of the sur-

face plasmon focusing lens at the wavelengths of 800 nm. 
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S2-nanorod与 SPP-nanorod 振荡方向同向, 对激

发金纳米棒间隙模式近场强度起到促进作用, 因

此, 表现出电场强度增强; 如图 5(c)所示, 时间延

时 Dt =  1.92 fs时 ,  S2-nanorod与 SPP-nanorod

振荡方向相反, 对激发金纳米棒间隙模式近场强度

起到抑制作用, 因此表现出电场强度减弱.
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图 4    间隙位置近场强度光谱曲线以及共振波长处近场强度调控曲线　(a)间隙位置近场强度光谱曲线, 黑色曲线为相对时间

延时 Dt = 0.72 fs时 , SPP&S2-nanorod激发条件 , 红色曲线和蓝色曲线分别代表 S2-nanorod 和 SPP-nanorod激发条件 ; (b)共振

波长 770 nm (黑色曲线)和共振波长 999 nm (红色曲线)处, 不同双光束相对时间延时对应的近场强度

Fig. 4. Near-field intensity spectrum at gap position and near-field intensity regulation related with relative time delay between two

laser pulses at resonant wavelength: (a) Near-field intensity spectrum for gap positions,  the black curve corresponds to SPP&S2-

nanorod at the relative time delay Dt = 0.72 fs; the red and blue curve corresponds to S2-nanorod and SPP-nanorod, respectively;

(b) relative time delay dependent near field intensity at the resonance wavelength of 770 nm (black curve) and 999 nm (red curve),

respectively. 
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图 5    间隙位置 Ez 分量动力学演化曲线 (a)—(d)对应于图 4(b)中①③②④位置. 蓝色曲线为 S2-nanorod; 红色曲线表示 SPP-

nanorod条件下, 图中蓝色线的起始时间根据相对延迟数进行了调整

Fig. 5. Dynamics evolution of Ez component at the gap position: (a)–(d) Corresponding to the position ①③②④ in Figure 4(b), re-

spectively. The blue and red curves correspond to S2-nanorod and SPP-nanorod, respectively. The initial time of the blue curve in

the graph is adjusted based on the relative time delays. 
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对于波长 999 nm对应的共振模式, 在时间由

12 fs调节至 14 fs, 电场强度由 16降低到 10. 此外,

根据图 4(a)可以看出, 在该模式下 SPP-nanorod

占主导作用. 图 5(b), (d)分别展示了该延时下最

强和最弱处近场强度, SPP-nanorod以及 S2-nano-

rod动力学演化曲线. 如图 5(b)所示, 在时间延时

Dt =  0.92 fs时 ,  SPP-nanorod与  S2-nanorod振

荡方向相同, 对纳米棒间隙模式近场强度起到促进

作用, 表现出电场强度增大; 而在时间延时 Dt =

2.52 fs时 , 如图 5(d)所示 ,  SPP-nanorod与  S2-

nanorod的振荡方向相反, 因此对纳米棒间隙模式

近场强度起到抑制作用, 表现出电场强度减小.

其次, 探究了双光束相对时间延时对金纳米棒

结构上表面电场强度的影响, 结果如图 6所示. 可

以看到, 当相对时间延时 Dt = 0.72 fs时, 在结构

上表面近场强度光谱曲线如图 6(a)黑色曲线所示,

在监测范围内存在波长为 719 nm和 802 nm两个

共振模式. 图 6(b)所示为不同 S2时间延时下, 两

个共振模式位置近场强度与时间延时关系曲线. 对

于金纳米棒上表面在两个共振模式处, 电场强度调

节范围大致相同, 约为 15, 调节周期在 2.4—2.8 fs

之间.

第 1个共振模式其波长为 719 nm时, 其电场

强度最强与电场强度最弱时 (对应于图 6(b)中

①②),  SPP-nanorod与 S2-nanorod Ez 动力学演

化曲线, 如图 7(a), (c)所示. 结果表明, 在时间延

时 Dt = 0.72 fs时 (图 7(a)), SPP-nanorod与 S2-

nanorod振荡方向相同, 对双光束激发纳米棒起到

促进作用, 表现出电场强度增大; 在时间延时 Dt =

1.92 fs时 (图 7(c)),  SPP-nanorod与 S2-nanorod

振荡方向反向, 对双光束激发纳米棒起到抑制作

用, 表现出电场强度减弱.

第 2个共振模式其波长为 802 nm时, 其电场

强度最强图与电场强度最弱时 (对应于图 6(b)

③④),  SPP-nanorod与 S2-nanorod Ez 动力学演

化曲线, 如图 7(b), (d)所示. 对于相对时间延时

Dt = 2.72 fs时, 如图 7(b)所示, SPP-nanorod与

S2-nanorod振荡方向一致, 因此促进了金纳米棒

近场强度的增大; 而在时间延时 Dt = 1.32 fs时,

如图 7(d)所示, SPP-nanorod与 S2-nanorod振荡

方向相反, 此时, 抑制了金纳米棒附近的 LSP强

度, 表现出电场强度的减弱. 整体来说, 当时间延

迟对应近场增强提升时, SPP-nanorod与 S2-nano-

rod 的 Ez 动力学演化曲线同相; 相反, 当时间延迟

对应近场增强减弱时, SPP-nanorod与 S2-nanorod

Ez 动力学演化曲线反相.

为了进一步分析双光束相对时间延时对金纳

米棒间隙位置以及上表面对近场强度的影响, 分别

展示了间隙位置和结构上表面在对应共振波长下

不同方式激发纳米棒电场强度 Ez 分量分布图, 如

图 8与图 9所示. 对于间隙位置 (图 8所示), S2-

nanorod时, 在 770 nm共振波长处结构热点均匀

分布于金纳米棒 4个部分 (图 8(a)Ⅰ), 呈现出高阶模

式分布. 并且, 纳米棒结构边缘热点强度低于结构
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图  6    结构上表面近场强度光谱曲线以及共振波长处近场强度调控曲线　 (a)上表面近场强度分布曲线 ;  (b)共振波长

719 nm(黑色曲线)和共振波长 802 nm(红色曲线)处, 不同双光束相对时间延时对应的近场强度

Fig. 6. Near-field intensity spectrum at the upper surface of nanorod and near-field intensity regulation related with relative time

delay between two laser pulses at resonant wavelength: (a) Near-field intensity spectrum at the upper surface of nanorod; (b) relat-

ive time delay dependent near field intensity at the resonance wavelength of 719 nm (black curve) and 802 nm (red curve), respec-

tively. 
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中心热点强度. 在 999 nm激发条件下 (如图 8(b)Ⅰ

所示), 热点均匀分布于金纳米棒左右两侧, 等量异

号电荷分布于对应热点位置, 呈现出低阶模式分

布. SPP-nanorod在检测范围内产生 2个共振峰

(图 4(a)蓝线所示), 在共振波长为 770 nm处, 热点

分布与 S2-nanorod在该波长下分布相似 (图 8(a)Ⅱ),

呈现出相对较高阶模式分布. 但与光直接激发不同

的是, 此时纳米棒边缘位置的热点强度高于中心位

置; 在共振波长为 999 nm处, 热点均匀分布于金

纳米棒边缘和中间位置 (图 8(b)Ⅱ), 呈现出相对

较低阶模式分布 (与共振波长为 770 nm相比).

SPP&S2-nanorod在波长为 770 nm和 999 nm附

近产生两个共振峰 (图 4(a)黑线所示). 对于共振

波长为 770 nm处 ,  S2-nanorod与 SPP-nanorod

对应热点分布反相, 进一步说明了 S2-nanorod与

SPP-nanorod对 SPP&S2-nanorod起抑制作用 .

对于共振波长为 999 nm处, SPP&S2-nanorod与

SPP-nanorod和 S2-nanorod分布一致 , 表明在

999 nm处, S2-nanorod与 SPP-nanorod对 SPP和

S2-nanorod起到促进作用. 此外, 发现 SPP&S2-

nanorod的近场强度明显强于另外两种激发方式

(与图 4(a)结果一致), 进一步说明 S2-nanorod 和

SPP-nanorod在此时相互促进 , 使双光束激发

LSP近场得到增强.

图 9所示为 719 nm与 800 nm波长下, 金纳

米棒结构上表面在 3种激发方式下的近场 Ez 分量

分布. 可以看到, 在 719 nm和 800 nm共振波长

处, S2-nanorod、SPP-nanorod以及 SPP&S2-nano-

rod激发条件下, 纳米棒结构上表面热点主要分布

于棒左右两侧边缘处. 对于共振波长为 719 nm时,

SPP-nanorod(图 9(a)Ⅱ)的相位分布与 S2-nano-

rod(图 8(a)Ⅰ)的 相 位 分 布 相 反 , 而 SPP&S2-

nanorod(图 9(a)Ⅲ)与 SPP-nanorod的相位分布

一致, 且呈现出近场强度增强, 因此表明在共振波

长为 719 nm附近, SPP-nanorod占主导作用. 对

于共振波长为 800 nm时 , 3种激发方式下金纳

米棒的相位分布一致 , 此时由于 SPP-nanorod

(图 9(b)Ⅱ)和 S2-nanorod(图 9(b)Ⅰ)同时存在 ,

因此无法明确区分其贡献.

此外, 通过观察 SPP激发纳米棒结构间隙与

上表面 Ez 分量示意图 (如图 8Ⅱ与图 9Ⅱ所示)可

以看出, 在 SPP激发下, 结构左右两侧强度呈现非
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图 7    纳米棒上表面 Ez 分量动力学演化曲线　(a)—(d)对应于图 6(b)中①③②④ 位置, 图中蓝色线的起始时间根据相对延迟

数进行了调整

Fig. 7. Dynamics  evolution  of Ez  component  at  the  upper  surface  of  nanorod:  (a)–(d) Corresponding  to  the  position  ①③②④ in

Fig. 6(b), respectively. The initial time of the blue curve in the graph is adjusted based on the relative time delays. 
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对称分布. 对于这一结果, 我们将其归因于以下两

个可能原因: 第一, 在 SPP激发下, 纳米棒结构中

的面内和面外偶极 LSP相干叠加, 进而导致这种

非对称分布 [51,52]; 第二, 由于 SPP是从纳米棒左侧

端向右侧端传输, 这种沿纳米棒一侧激发的方式,

会引入迟滞效应, 进而导致结构呈现非对称强度分

布 [53,54].

 3.3    不同激发方式与延迟下间隙模式去
相位时间比较

进一步对 S2-nanorod, SPP-nanorod及 SPP&

S2-nanorod相对时间延时 Dt = 0.72 fs (近场强度

最强)和 Dt = 1.92 fs (近场强度最弱)时, 间隙位

置的去相位时间 (dephasing time, DT)进行研究.

采用准正模 (quasi-normal mode, QNM)[55] 方法对

其近场响应谱进行拟合 (如图 10所示), 从而可以

获得其去相位时间, 插图为结构示意图. 结果表明,

在频率为 390 THz附近时, S2-nanorod的去相位

时间为 5.9 fs (图 10(a)), SPP-nanorod的去相位

时间为 5.1 fs  (图 10(b)).  SPP&S2-nanorod在相

对时间延时 Dt = 0.72 fs时 (促进电场强度增强),

去相位时间为 6 fs(图 10(c)), 在相对时间延时Dt =

1.92 fs时 (抑制电场强度增强 ), 去相位时间为

5.8 fs(图 10(d)). 发现 SPP-nanorod的去相位时间

明显小于 S2-nanorod的去相位时间 ,  SPP&S2-

nanorod的去相位时间与 S2-nanorod的去相位时

间相差不大. 对于频率为 300 THz附近的模式, SPP&

S2-nanorod在相对时间延时 Dt = 0.72 fs时 (促

进电场强度增强), 去相位时间为 6 fs(图 10(c)), 在

相对时间延时 Dt = 1.92 fs时 (抑制电场强度增

强), 去相位时间为 7.1 fs(图 10(d)). 可以看到, 对

于频率为 300 THz附近的模式, 无论是在促进近

场强度的情况下 , 还是抑制近场强度的情况下 ,

SPP&S2-nanorod的去相位时间都明显强于 SPP-

nanorod的去相位时间. 此时 S2-nanorod未出现

共振, 进一步说明了此时为 SPP-nanorod占主导,

并且由于 S2入射光的参与, 使得复合结构体系中

纳米棒结构中等离激元模式的去相位时间受到调

控. 需要注意的是, 图 10中高频和低频边缘处曲

线拟合相对较差, 可将其归因于研究光谱范围之外

的模式影响.
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图 8    间隙位置电场强度 Ez 分量分布图　(a)共振波长为

770 nm;  (b)共 振 波 长 为 999 nm. Ⅰ为 S2-nanorod; Ⅱ为

SPP-nanorod; Ⅲ为 SPP&S2-nanorod

Fig. 8. Ez component distribution in the gap position of the

nanorod:  (a)  The resonance  wavelength is  770 nm;  (b)  the

resonance wavelength is  999 nm. The excitation conditions

corresponding to Ⅰ, Ⅱ, and Ⅲ are S2-nanorod, SPP-nanor-

od and SPP&S2-nanorod, respectively. 
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图 9    金纳米棒上表面电场强度 Ez 分量分布图　(a)共振

波长为 719 nm; (b)共振波长为 802 nm. Ⅰ为 S2-nanorod;

Ⅱ为 SPP-nanorod; Ⅲ为 SPP&S2-nanorod

Fig. 9. Ez  component  distribution  of  the  near  field  in  the

upper surface of the nanorod: (a) The resonance wavelength

is 719 nm; (b) the resonance wavelength is 802 nm. The ex-

citation conditions corresponding to Ⅰ, Ⅱ, and Ⅲ are S2-

nanorod, SPP-nanorod and SPP&S2-nanorod, respectively. 
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将不同激发条件下纳米结构对应的频率下去

相位时间以及近场强度绘汇总至表 1中. 可以看

到, 在高频波段 (390 THz左右)较强的电场强度

对应于较长的去相位时间, 这与激光脉冲激发的传

统 LSP以及远程激发 LSP的研究一致 [37,56,57]. 在

低频波段 (300 THz左右), 由于频率移动较大, 导

致无法在相同波段对近场强度与去相位时间进行

比较. 此外可以看到, 在 Dt = 0.72 fs时, 两个模

式对应的去相位时间相同, 都为 6.0 fs. 而在 Dt =

1.92 fs时, 长波对应模式的去相位时间为 7.1 fs,

短波对应模式的去相位时间为 5.8 fs. 在不同延迟

下, 两个模式对应不同的去相位时间, 可认为这一

结果来自于不同延迟条件下, 两个模式的耦合强度

不同所致 [58].

 4   总　结

综上所述, 利用时域有限差分 (FDTD)方法,

首先表征了结构参数对单一纳米狭缝以及单一金

纳米棒结构共振波长的影响; 其次, 探究了双光束

激发表面等离激元聚焦耦合结构, 相对时间延时对

近场强度的影响; 最后, 利用 QNM方法对间隙模

式 3种方式激发 LSP的去相位时间进行研究. 结

果表明, 通过调节双光束相对时间延时, 发现在间

隙位置和结构上表面均可以实现对表面等离激

元聚焦耦合结构近场强度的调控 , 这是由于

SPP激发 LSP与光源激发 LSP相干叠加导致. 同

时 , 发现双光束激发 LSP的去相位时间略长于

SPP激发 LSP的去相位时间, 约延长了 1.4倍. 此
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图 10    不同情况下间隙模式去相位时间比较　(a) S2-nanorod; (b) SPP-nanorod; (c)相对时间延时 Dt = 0.72 fs激发 LSP; (d)相

对时间延时 Dt = 1.92 fs激发 LSP

Fig. 10. Dephasing times of the gap mode under various excitation conditions: (a) S2-LSP; (b) SPP-LSP; SPP&S2-LSP with the rela-

tive time delay Dt = 0.72 fs (c) and Dt = 1.92 fs (d). 

表 1    不同激发方式下 LSP去相位时间和近场强度比较
Table 1.    Comparison of dephasing time and near-field intensity of LSP under different excitation conditions.

S2-LSP SPP-LSP 双光束Dt = 0.72 fs 双光束Dt = 1.92 fs

波长/nm 769 996.4 769.2 1000 774.2 972.4 774.2

频率/THz 390 302 390 300 387.5 308.5 387.5

去相位时间/fs 5.9 5.3 5.1 6.0 6.0 7.1 5.8

电场强度 37.6 12. 7 9.6 15.9 48.1 13.6 28.7
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外, 研究发现在不同双光束延迟时间下, 等离激元

模式对应的去相位时间存在差异 : Dt = 0.72 fs

时, 两个模式对应的去相位时间相同, 都为 6.0 fs.

而在 Dt = 1.92 fs时, 长波对应模式的去相位时间

为 7.1 fs, 短波对应模式的去相位时间为 5.8 fs. 我

们将其归因于两个模式在不同延迟时间下的耦合

强度存在差异. 本文通过调节双光束相对时间延

时, 实现了聚焦 SPP激发纳米棒复合结构近场强

度调控, 并揭示了共振模式下近场强度调控机制来

自于 SPP激发 LSP以及光激发 LSP电场的相干

叠加; 采用双光束激发纳米结构可以延长混合模式

去相位时间, 在不同相对延迟下 (对应不同的近场

增强), 混合模式的去相位时间存在明显差异. 本研

究基于聚焦 SPP与纳米结构相互作用, 通过调节

双光束相对延迟, 对结构近场强度以及去相位时间

进行调控, 并揭示其作用机制. 该研究结果有望促

进基于等离激元的超灵敏度检测器件性能的提升,

为等离激元在表面增强拉曼散射、荧光增强和传感

等领域的进一步应用奠定基础.
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Abstract

Localized surface plasmon (LSP) generated by nanostructure subjected to the excitation of surface plasmon
polariton (SPP) possesses stronger near-field enhancement and special spectral and dynamic responses, thereby
providing a new idea for exploring the interaction between light and matter. Meanwhile, this scheme can also
release the signal background noise and structural thermal effect,  and improve the performances of plasmonic
components  and  sensing  detectors  based  on  LSP.  However,  the  current  research  in  this  aspect  is  still
insufficient.  In  this  paper,  we  investigate  the  near-field  characteristics  of  a  plasmon  composite  structure
composed  of  plasmon  focusing  lens  and  gold  nanorod  under  the  excitation  of  dual-beam  by  using  finite-
difference  time-domain  (FDTD)  method.  The  result  shows  that  the  near-field  intensity  control  on  the  upper
surface and in the gap position of the nanorod can be achieved by adjusting the relative time delay between the
first  light  beam  (used  to  excite  SPP)  and  the  second  light  beam  (used  to  excite  LSP).  Specifically,  the
maximum  adjustment  range  of  the  near-field  intensity  corresponding  to  770  nm  resonant  mode  in  the  gap
position is  about 23,  and the adjustment period is  about 2.4  fs.  In  a  resonant mode dominated by SPP at  a
wavelength of 999 nm, the adjustment range of near-field intensity is as small as 6, and the adjustment period is
about 4 fs. On the upper surface of the structure, the adjustment range of the near-field intensities of the two
resonant modes (719 nm and 802 nm) are basically the same (about 15), and their adjustment periods are 2.4 fs
and 2.8 fs. The achievement of the near field control is attributed to the coherent superposition of SPP-excited
LSP  with  light-excited  LSP.  In  addition,  the  dephasing  time  of  the  coupling  field  is  investigated  by  using  a
quasi- normal mode. It is found that the nanorod structure will  correspond to different dephasing time under
different relative time delay between two excitation light beams. Specifically, for the time delay of 0.72 fs (Dt =
0.72  fs),  the  corresponding  dephasing  times  for  both  modes  are  the  same  (6.0  fs).  For Dt  =  1.92  fs,  the
dephasing time of the longer-wavelength mode is 7.1 fs, and the one of the shorter-wavelength mode is 5.8 fs.
We attribute the difference in dephasing time to different coupling strengths between the two modes at different
delay  times.  This  study  may  further  promote  the  application  of  plasmons  in  the  fields  of  surface-enhanced
Raman scattering and plasmon assisted catalysis.

Keywords: plasmonics, surface plasmon polariton interacts with localized surface plasmon, near-field control,
finite-difference time-domain
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