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Abstract 
Surface plasmons have been used in many research fields for the unique physical properties. At 
present, coherent control of dynamical evolution of surface plasmons and matter on the micro 
scale is widely concerned. In this paper, the optical response of asymmetric gold cross nanostruc-
ture is simulated when the incident light is monochromatic continuous light, positive chirped 
pulse and negative chirped pulse, respectively. It is found that when the positive chirped pulse is 
used, two resonance modes can be generated, and the time evolution law of the plasmon field at 
different positions of the structure is analyzed. To the negative chirped pulse, the excitation se-
quence of the two resonant modes is opposite, so the plasmon field can be effectively manipulated. 
This study is of great significance for the design and optimization of plasmonic nano-devices. 

 
Keywords 
Localized Surface Plasmon, Chirped Pulse, Spatiotemporal Evolution, Coherent Control, Finite 
Difference Time Domain 

 
 

局域表面等离激元场时空演化的 
相干控制 

宋寒冰，雷建国，季博宇，郎  鹏，林景全* 

长春理工大学超快光学实验室，吉林 长春 
 

 
收稿日期：2019年10月30日；录用日期：2019年11月14日；发布日期：2019年11月21日 

 

 

 

*通讯作者。 

http://www.hanspub.org/journal/app
https://doi.org/10.12677/app.2019.911054
https://doi.org/10.12677/app.2019.911054
http://www.hanspub.org


宋寒冰 等 
 

 

DOI: 10.12677/app.2019.911054 443 应用物理 
 

 
 

摘  要 

等离激元具有独特的物理特性，在许多研究领域得到了重要应用。目前，在微观尺度下等离激元与物质

作用动力学演化的相干控制，正广受关注。本文分别模拟了入射光为单色连续光、正啁啾脉冲与负啁啾

脉冲时，非对称金纳米十字结构的光学响应。发现当采用单色连续光照射时，纳米结构中热点的空间位

置具有很好的稳定性，正啁啾脉冲时能够激发产生两种共振模式，并对等离激元场在不同结构位置的时

间演化规律进行了分析。当采用负啁啾脉冲时，两种共振模式的激发顺序相反，实现了对等离激元时空

演化的有效调控。该研究对于等离激元纳米器件设计和优化具有重要意义。 
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1. 引言 

随着科技的不断进步发展，人们对器件小型化以及集成化有了更高的追求，表面等离激元(Surface 
plasmon, SP)由于其独特的性质，能够突破衍射极限，在纳米尺度上操控光子。在光电子器件、太阳能电

池、生物/化学传感器以及光电探测等领域具有极大的应用前景[1]-[8]。而热点位置的时空调控是等离激

元在各个领域中应用的关键因素，因此等离激元的相干控制受到人们广泛的关注[8]-[16]。在之前的研究

中人们发现相位调制能够实现对等离激元时空演化的有效调控，与偏振、波长等其他调控手段相比，相

位调制能够在时域上对热点位置进行灵活调控。2002 年 Stockman 首次从理论上研究了相位调制对 V 形

纳米结构近场演化的影响[17]：仅通过对脉冲的相位调制，可以实现将局域场集中到 V 形纳米结构的顶

点处，证明了相位调制可在纳米系统中实现能量的局域化。随后，Lee T. W.通过 FDTD 方法的计算表明

利用啁啾脉冲的特性可以控制金属表面附近热点的时空行为，产生违反直觉的负群速度[18]。此外，Harada 
T.证明了对于具有不同纵横比的 Au 纳米十字结构，局域等离激元的激发序列可以通过光谱范围很宽的啁

啾飞秒激光脉冲和偏振共同来调控[19]。2016 年，Manuilovich 对比了入射脉冲为正啁啾脉冲、负啁啾脉

冲、与无啁啾脉冲时，锥形结构尖端附近的近场增强，发现具有负初始啁啾的脉冲照射下，尖端附近得

到更大的近场增强[20]。 
本文设计了一种利于器件小型化的单一非对称金纳米十字结构，运用时域有限差分软件(FDTD So-

lutions) [21]对这种结构进行了模拟研究。对比了入射激光分别为单色连续光，正啁啾脉冲与负啁啾脉冲

时，热点位置的时空演化规律，实现了对局域等离激元动力学演化过程的相干控制。我们表明不同入射

光激发的等离激元具有不同演化特性，这些不同的演化特性将根据不同应用领域的需求，进行选择性应用。 

2. 计算设置 

本文采用 FDTD Solutions 软件对图 1 所示的非对称金纳米结构进行了模拟研究，该结构由四个金纳

米棒组成，其中 A1 与 A3 棒沿 y 轴方向，A2 与 A4 棒沿 x 轴方向，棒长分别为 A1 = 80 nm，A3 = 50 nm，

A2 = A4 = 90 nm，在每个棒的顶端，存在半径为 15 nm 的半圆，每个纳米棒的宽度等于 30 nm，沿 z 轴
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方向的高度为 30 nm。为了方便计算纳米结构的消光谱，入射光采用沿 z 轴入射，y 轴偏振的全场散射场

(total field scattered-field, TFSF)光源，如图 1 所示。在模拟过程中设定纳米结构周围介质为真空环境(n = 
1)，模拟区域为 32 2 2 μm× × ，结构周围的网格精度为 32 2 2 nm× × ，选用完美匹配层(PML)作为边界条件。

在模拟中含有啁啾的光源无法直接设置，需要通过脚本调制超短激光脉冲相位的方法来实现。 
 

 
Figure 1. Schematic of the proposed asymmetric gold cross nanostructure: A1 = 80 nm, A3 = 50 nm, 
A2 = A4 = 90 nm, arm width is 30 nm, and the height is 30 nm. The incident direction is along the z 
axis and the polarization direction is along the y axis 
图 1. 非对称金纳米十字结构示意图：A1 = 80 nm，A3 = 50 nm，A2 = A4 = 90 nm，臂宽 30 nm，

高 30 nm。光源从 Z 轴正方向入射，沿 Y 轴偏振 

3. 结果与讨论 

 
Figure 2. Optical response of the nanostructure illuminated by the monochromatic continuous light. (a) 
Extinction spectrum of the proposed nanostructure. (b) Near-field distribution of the nanostructure when 
the incident wavelength is 718 nm and (c) 852 nm 
图 2. 入射光为单色连续光时，纳米结构的光学响应。(a) 纳米结构的消光谱。(b) 入射波长为 718 
nm 时纳米结构的近场分布图。(c) 入射波长为 852 nm 时纳米结构的近场分布图 
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通常情况下，金属表面存在大量自由电子，形成自由电子气团，当入射光与金属纳米结构表面自由

电子气团的振动发生共振时就形成了表面等离激元共振(surface plasmon resonance, SPR) [22]，当产生 SPR
时会在光谱上表现为一个强消光峰。本文模拟了入射光沿 z 轴入射，y 轴偏振时，非对称金纳米十字结构

的消光谱，如图 2(a)所示。消光谱中存在两个峰值，即当入射光沿 z 轴入射，y 轴偏振时，存在两种共振

模式，共振波长分别为 718 nm 和 852 nm。当采用波长为 718 nm 的单色连续光照射纳米结构时，可以激

发一种共振模式，近场分布如图 2(b)所示，可以看出此时电场主要集中在 A3 棒顶端。当采用波长为 852 
nm 的单色连续光照射时则激发出另一种共振模式，近场分布图如图 2(c)所示，此时电场主要集中在 A1
棒顶端。研究发现，当采用单色连续光照射时，纳米结构中热点的空间分布始终不变，这表明单色光激

发的局域等离激元，热点的空间位置具有很好的稳定性，这一特性使表面等离激元在表面增强拉曼散射

(Surface-Enhanced Raman Scattering, SERS)、生物医疗等方面能够进行更有效的应用。 
 

 
Figure 3. Optical response of the nanostructure when the incident beam is the positive chirped pulse. (a) 
Schematic diagram of the positive chirped pulse: α 0.17= , Pτ 70 fs= , 0 374. zω 741 TH= , and spec-
tral range is 644 - 1064 nm. (b) Time evolution curve of the localized electric field at A1 bar and A3 bar. 
(c) Near-field distribution of the nanostructure at time of 148.9 fs and (d) 182.4 fs 
图 3. 当入射光为正啁啾脉冲时，纳米结构的光学响应。(a) 正啁啾脉冲示意图： α 0.17= ，

Pτ 70 fs= ， 0 374. zω 741 TH= ，光谱范围为 644~1064 nm。(b) 正啁啾脉冲条件下，A1 棒端点与

A3 棒端点局域电场的时间演化曲线。(c) 148.9 fs 时刻，纳米结构的近场分布图。(d) 182.4 fs 时刻，

纳米结构的近场分布图 
 

如图 2(b)、图 2(c)所示，当采用单色连续光照射纳米结构时，只能激发出一种共振模式的局域等离

激元。而当入射光为光谱范围很宽的超短激光脉冲时则可以展现出更加丰富的光学现象。接下来我们研

究了入射光为含有啁啾的超短激光脉冲时，局域场的演化特性。 
超短激光脉冲的表达式为： 

( ) ( ) ( )0cosE t A t t tω ϕ= +                                  (1) 
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其中 0ω 为载波频率， ( )A t 为高斯包络： ( ) ( )2A t e Gt τ−= ， 2ln 2G Pτ τ= ， Pτ 为脉冲持续时间，当脉冲本

身含有相位调制或者变换极限脉冲通过色散介质时，会产生啁啾[23]，即不同频率具有不同的相速度，初

始相位不再相同，脉冲的瞬时频率随时间的变化而不断变化。在模拟中，我们通过调控超短激光脉冲的

相位来实现啁啾光源： 

( ) 2
0 Pt tϕ αω τ=                                     (2) 

可以通过改变α 的符号来控制啁啾脉冲的正负，并且脉冲的功率谱不会随着符号的改变而变化。图

3(a)所示为正啁啾脉冲示意图，此时， 0α > ， 0 374.741THz70 fsPτ ω= =， ，光谱范围为 644~1064 nm，

包含了两种模式的共振波长。图 3(b)给出了正啁啾脉冲激发时纳米结构 A1 棒端点与 A3 棒端点局域电场

的时间演化曲线，可以看出 A1 点先于 A3 点在 148.9 fs 时达到了最大近场增强，近场分布图如图 3(c)所
示，与共振波长为 852 nm 时的共振模式近场分布一致。A3 点在 182.4 fs 达到了最大近场增强，近场分布

图如图 3(d)所示，与共振波长为 718 nm 的共振模式近场分布一致。也就是说当正啁啾脉冲照射时，两种

共振模式都被激发，并且共振波长为 852 nm 的共振模式比共振波长为 718 nm 的共振模式先被激发。这是

因为当正啁啾脉冲入射时，脉冲的瞬时频率随时间而逐渐增大，即波长随时间逐渐减小，当瞬时激光频率

与金属纳米颗粒表面自由电子气团的振动频率发生共振时会产生局域表面等离激元共振，此时的近场强度

最强，由于 852 nm 的共振波长先于 718 nm 的共振波长出现，所以波长为 852 nm 的共振模式先被激发。 
 

 
Figure 4. Optical response of the nanostructure when the incident beam is the negative chirped pulse. (a) 
Schematic diagram of the negative chirped pulse: α 0.17= − , Pτ 70fs= , 0 374. zω 741TH= , and 
spectral range is 644 - 1064 nm. (b) Time evolution curve of the localized electric field at A1 bar and 
A3 bar. (c) Near-field distribution of the nanostructure at time of 145.5 fs and (d) 172.0 fs 
图 4. 当入射光为负啁啾脉冲时，纳米结构的光学响应。(a) 负啁啾脉冲示意图： α 0.17= − ，

Pτ 70fs= ， 0 374. zω 741TH= ，光谱范围为 644~1064 nm。(b) 负啁啾脉冲激发下，A1 棒端点与

A3 棒端点局域电场的时间演化曲线。(c) 145.5 fs 时刻，纳米结构的近场分布图。(d) 172.0 fs 时刻，

纳米结构的近场分布图 

https://doi.org/10.12677/app.2019.911054


宋寒冰 等 
 

 

DOI: 10.12677/app.2019.911054 447 应用物理 
 

相应地，图 4(a)给出了负啁啾脉冲示意图， α 0.17= − ，脉冲宽度与中心频率与正啁啾脉冲时一致。

A1 棒与 A3 棒端点局域电场的时间演化曲线如图 4(b)所示，图 4(c)与图 4(d)则给出了对应的最大场增强

时刻的近场分布图。与正啁啾脉冲的情况相反，共振波长为 718 nm 的共振模式比共振波长为 852 nm 的

共振模式先被激发。这是因为当负啁啾脉冲入射时，瞬时频率随时间而逐渐减小，即 718 nm 的共振频率

先于 852 nm 的共振频率出现，所以 718 nm 的共振模式将先被激发。 
啁啾脉冲激发时两种共振模式都能够被激发，并且通过改变啁啾脉冲的正负，能够调控两种共振模

式被激发的顺序，可实现对等离激元动力学演化的相干调控。这一特性能够在生物/化学传感器以及光通

讯方面得到应用。 

4. 结论 

本文采用不同条件入射光源对非对称金纳米十字结构进行了模拟分析，得到当采用单色连续光源时，

热点的空间位置不随时间而变化，具有很好的稳定性。而啁啾脉冲则能够分别激发两种共振模式，发现

热点在不同时间段局域在不同的位置，通过改变啁啾脉冲的符号，可以调控两种共振模式被激发的顺序，

实现了局域等离激元在微观尺度下动力学演化的相干调控，且具有很大的灵活性。该研究在 SERS、生物

医疗、生物/化学传感器以及光通讯等领域具有潜在应用前景。 
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