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Abstract 
Plasmon is an electromagnetic wave pattern formed when free electrons on a metal surface inte-
ract with incident photons. The performance of a plasmon in an application is closely related to 
the damping of the plasmon. The dephasing time of the plasmon is an important parameter for 
evaluating the damping. Accurate measurement and manipulation of the dephasing time are pre-
requisites for the development of plasmons in future applications. This paper presents the related 
research on changing the conditions of nanostructured materials, structure size, incident light 
source, plasmon mode, and coupling effect to control the dephasing time of plasmon field in metal 
nanostructures. The content described in this article will help people to further understand the 
dynamic evolution process of plasmon, and lay the foundation for the application of plasmon in 
the field of the ultrafast optical switches. 
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摘  要 

等离激元是金属表面的自由电子与入射光子相互作用时形成的一种电磁波模式，等离激元在应用中的性
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能与等离激元的阻尼密切相关。等离激元的去相位时间是评价阻尼的重要参数，精确的测量及操纵去相

位时间是等离激元在未来应用发展的先决条件。本文给出了改变纳米结构材料、结构尺寸、入射光源、

等离激元模式及耦合作用等条件实现对金属纳米结构中等离激元场去相位时间调控的相关研究。本文所

述内容有助于人们对等离激元动力学演化过程作进一步理解，为等离激元在超快光开关等领域的应用奠

定基础。 
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1. 引言 

当外界光照射到金属纳米结构上时，金属中的自由电子会与光子相互作用形成等离激元。等离激元

分为传导型和局域型两种，传导表面等离激元(Surface Plasmon Polaritons, SPPs)沿金属与介质之间的界面

传播，其传播距离取决于材料本身及因其共振而产生的欧姆损耗[1]。在制备新型亚波长波导、新型能源

及光存储等领域有很重要的应用，但因为色散关系表面等离激元无法被入射到金属表面的光直接激发。

局域表面等离激元(Localized Surface Plasmon, LSP)是能量高度局域化的结果，相较于 SPP 来说 LSP 更易

被光激发。因共振频率受多种因素的影响，可调范围广，其可以突破光的衍射极限，在增强拉曼光谱及

生物检测等领域有广泛的应用，吸引了很多学者的关注。 
等离激元最重要的性质是其振荡衰减过程，即去相位过程，衰减可分为向外衰变成光子的辐射衰减

过程及因吸收入射光而引起的非辐射衰减过程(带间跃迁和带内跃迁)。去相位时间是描述等离激元衰减的

重要参数，等离激元的许多应用与去相位时间有着重要的依赖关系，例如表面增强拉曼散射(Surface 
Enhanced Raman Scattering, SERS) [2] [3]、荧光增强[4] [5] [6]及太阳能电池应用的光捕获[7] [8]等。且去

相位时间可以表征等离激元的寿命，是评价辐射与非辐射阻尼的重要参数，也是等离激元动力学演化中

最重要的部分，所以对去相位时间的研究有助于人们进一步理解等离激元的物理机制及其时空演化过程。

通常可以通过两种方法得到等离激元的去相位时间，分别是线宽计算法和阻尼谐振子模型拟合法。利用

线宽及模型拟合来获取去相位时间的方法已有学者对其进行了充分的研究[9] [10] [11] [12]，此处不再进

行详细说明。对等离激元去相位时间调控的研究为人们在极小纳米尺度上操纵等离激元奠定坚实基础，

使等离激元在传感及超快电子源等领域有更广泛的应用前景，因此目前对等离激元去相位时间调控的研

究已经吸引了大量研究者的关注。 

2. 等离激元去相位的调控研究 

金属纳米结构之所以能有广泛的应用是因为它们能够与入射光相互作用等离激元，而等离激元的广

泛应用是得益于弱的等离激元阻尼。金属纳米结构的形状、尺寸、材料及介电环境等因素都会影响等离

激元的性质，引起辐射或非辐射阻尼的变化，进而影响等离激元场的去相位过程。本文我们将会从纳米

结构材料、尺寸、光源条件及等离激元模式等几方面来讨论等离激元去相位时间的调控，分析其影响因

素和调控机理。为人们进一步理解等离激元动力学演化过程及其在超快纳米等离激元芯片等领域的应用

奠定基础。 
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2.1. 纳米结构材料及尺寸对等离激元去相位的调控 

纳米结构的材料会影响等离激元共振频率，而共振频率是影响等离激元去相位过程的一个重要因

素。已有研究表明可以通过改变纳米材料使等离激元线宽发生变化来调控去相位时间。1999 年 B. 
Lamprecht 等人[13]利用二阶非线性光学自相关方法研究了电子束光刻技术[14] [15]制造的非中心对称

的金属纳米颗粒阵列中等离激元的去相位，材料是金和银两种，获得的函数二次谐波产生强度和延迟

时间是脉冲的二阶自相关函数(ACF)，其包含有关脉冲长度的信息。对于金颗粒阵列，颗粒的 ACF 比

激发激光脉冲的 ACF 宽，如图 1(a)所示，并用单粒子光谱法给出了金颗粒去相位时间的值为 8 fs。与

金颗粒相比银的表面化学阻尼机制比较活跃，获得的银的去相位时间在 7 和 10 fs 之间变化[13]。可以

看到不同材料的去相位时间是不同的，所以可以通过设置不同的材料来实现对等离激元去相位过程的

调控。 
等离激元共振频率是影响等离激元去相位过程的一个因素，纳米结构的形状和尺寸都会影响共振频

率，进而影响去相位过程。2002 年 J. Bosbach 等人通过持续光谱烧孔和激光辅助纳米颗粒制备这两种特

殊方法的组合，系统地研究了银纳米颗粒中表面等离激元的去相位时间[16]。他们发现去相位时间对频

率有强烈依赖性，这反映了带间阻尼的相关性，并且在测量去相位时需要精确控制颗粒形状。同时观察

到去相位时间随着粒径的减小而减小，如图 1(b)所示。同年，T. Franzl 等人使用光–散射光谱法研究了

金纳米棒和球粒子中等离激元的去相位过程[17]，他们从不同直径的金纳米球和各种长宽比的金纳米棒

的光谱中提取等离激元的线宽，如图 1(c)所示，并利用公式(1)计算出两种结构的去相位时间值。他们认

为体积较小的纳米棒中辐射阻尼可忽略不计，非辐射阻尼起主要作用。随着纳米棒体积的继续增大，辐

射阻尼起主要作用。即在辐射阻尼可忽略不计的纳米棒中等离激元的去相位时间随着纳米棒体积的增大

而增大，在辐射阻尼起主导作用的纳米棒中等离激元的去相位时间随着纳米棒体积的增大而减小。2010
年 F. Hubenthal 等人研究了金纳米颗粒的 LSP 极化共振的强阻尼[18]。他们在 hv = 1.85 eV 的固定光子能

量下，系统地研究了金纳米颗粒中 LSP 极化共振的超快速去相位时间与粒径的关系，并提取了从 T2 = 5.5 
fs 到 15.0 fs 的去相位时间，如图 1(d)所示。因此，通过设置不同的结构尺寸可实现对等离激元去相位过

程的调控。 
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Figure 1. (a) Autocorrelation function of laser pulses and plasmons of gold nanoparticles [13]; (b) Uniform line width and 
dephasing time of SP in silver nanoparticles are functions of nanoparticle size [16]; (c) The relationship between line width 
and dephasing time and resonance energy for different structures at different sizes [17]; (d) Dephasing time (right axis) and 
uniform line width (left axis) as a function of the equivalent radius of gold nanoparticles [18] 
图 1. (a)激光脉冲及金纳米粒子等离激元的自相关函数[13]；(b)银纳米粒子中 SP 的均匀线宽和去相位时间是纳米粒

子大小的函数[16]；(c)不同结构在不同尺寸下线宽和去相位时间与共振能量的关系[17]；(d)去相位时间(右轴)和均匀

线宽(左轴)作为金纳米粒子等效半径的函数[18] 

2.2. 光源条件对等离激元去相位的调控 

通过改变激发光的条件，如光源偏振方向或入射角度等可以获得不同的等离激元模式。不同等离激

元模式具有不同的阻尼，如偶极模式相比于四极模式有更大的辐射阻尼，这会导致等离激元去相位时间

的不同。已有研究表明可以通过改变光源条件使等离激元模式发生变化来调控去相位时间。因此模式的

改变同样会影响等离激元去相位过程。2016 年 Sun quan 研究组利用 PEEM [19] [20] [21]研究发现在斜入

射下对称金纳米块中的偶极模式和四极模式可以被选择性激发，即 P 偏振时只有偶极模式被激发，S 偏

振时四极模式占主导地位，并且场增强大于偶极模式的场增强。他们利用时间分辨 PEEM 测量及阻尼谐

振子模型拟合得到偶极模式和四极模式的去相位时间分别为 5 fs 和 9 fs [10]，如图 2(a)~(b)所示。 
光源入射角度的改变会使纳米结构与激发光的相对位置不同，会产生延迟效应，导致等离激元去相

位过程不同。2018 年 Lin 研究组结合干涉时间分辨 PEEM 与阻尼谐振子模型，研究了单个金 bowtie 纳米

结构在斜入射下等离激元场的超快动力学[22]。他们实验性地获得了 bowtie 纳米结构的不同尖端处等离

激元的去相位时间，同时，他们证明了实验上获得的时间分辨光发射信号可用于直接比较不同热点的共

振频率和去相位时间。在斜入射时同一结构中不同热点的模式不同，去相位过程不同，这是因为光斜入

射时存在延迟效应及两个三角与光的相对位置不同，导致去相位时间不同，如图 2(c)~(d)所示。这些研究

表明可以通过操纵光源来选择性的激发等离激元模式，从而达到调控等离激元去相位的目的。 

2.3. 结构耦合对等离激元去相位的调控 

当金属纳米结构中存在相互影响的多个等离激元场时，主要有两种情况，一种是多个等离激元场重

叠，即没有发生模式的改变，振荡呈简单的指数衰减，无拍频现象。另一种是模式发生改变，等离激元

振荡不再呈简单的指数衰减，出现拍频现象。当存在多个等离激元场时我们认为纳米结构中有耦合作用

存在，耦合等离激元场具有极高的场增强和局域特性，且物理现象相比于非耦合场来说更加丰富。对去 
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Figure 2. (a) Fitting result of dipole mode dephasing time in gold nanoblock, T2 = 5 fs [10]; (b) Fitting result of quadrupole 
mode dephasing time in gold nanoblock, T2 = 9 fs [10]; (c) Fitting result of phase removal time at hot spot H1 in bowtie nano-
structures, T2 = 9 fs [22]; (d) Fitting result of phase removal time at hot spot H2 in bowtie nanostructures, T2 = 13 fs [22] 
图 2. (a) 金纳米块中偶极模式去相位时间的拟合结果，T2 = 5 fs [10]；(b) 金纳米块中四极模式去相位时间的拟合结

果，T2 = 9 fs [10]；(c) bowtie 纳米结构中热点 H1 处去相位时间的拟合结果，T2 = 9 fs [22]；(d) bowtie 纳米结构中热

点 H2 处去相位时间的拟合结果，T2 = 13 fs [22] 
 

相位时间进行调控的最终目的是延长或缩短等离激元的去相位时间，研究发现延长去相位时间的一种方

法是激发由于辐射损失减少而引起的暗(亚)辐射模式[23] [24]，或者多种等离激元模式之间的强耦合也可

以实现对等离激元去相位时间的调控[8] [25]-[29]。Yun-Chorng Chang 等人研究了由纳米球透镜光刻

(nanosphericallens lithography, NLL)技术制备的金属–绝缘体–金属(metal-insulator-metal, MIM)纳米盘阵

列中吸收主导的键合暗等离激元模式[23]。他们根据 MIM 纳米盘阵列的吸收光谱揭示了等离激元杂化理

论预测的反键合和键合模式，发现键合模式显示出反相电荷分布并且对应于暗等离激元模式。根据消光

谱发现，可以通过改变绝缘体厚度和纳米盘的直径可实现等离激元模式的调谐，如图 3(a)~(b)所示。他们

对两种模式的近场时间演变进行了模拟，发现明等离激元模式会很快衰减，衰减时间常数估计为 4.17 fs，
对于暗等离激元模式，衰减时间比较缓慢，衰减时间估计为 20 fs，如图 3(c)所示，可以看到暗等离激元

模式的衰减时间是明等离激元模式的 5 倍。2019 年 Sun quan 研究组设计了堆叠纳米间隙金结构，通过激
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发结构中的暗等离激元模式来实现对等离激元去相位时间的调控，并实现了极强的近场增强[30]，这里的

暗等离激元模式是由上下两块 Au 纳米结构间的近场耦合激发的。他们给出了不同上部金块尺寸的光辐

射强度曲线，发现随着上部金块尺寸的增大，去相位时间变长，如图 3(d)所示。他们还发现与单独金纳

米块的等离激元模式相比，暗等离激元模式的激发使结构中等离激元的去相位时间延长了 3 倍，这为等

离激元的结构设计提供了指导。这些研究证实了暗等离激元模式会有更长的寿命，可以通过激发等离激

元的暗模式来实现对等离激元去相位过程的调控。 
T. Zentgraf 等人利用飞秒时间分辨二阶干涉自相关技术研究了二维金属光子晶体中由于波导模式和

局域等离激元模式之间的强耦合而出现的新的准粒子波导–等离激元(waveguide-plasmon polariton, WPP)
的超快去相位时间[9]。他们通过调节光子晶体的周期来调节电子和光子共振之间的耦合强度，进而调控

金属光子晶体中相干激发的去相位时间，如图 3(e)所示。因为耦合导致 WPP 状态密度的改变影响了辐射

弛豫率，进而达到调控等离激元去相位的目的。Yang Jinghuan 等人使用光辐射电子显微镜研究了多层纳

米结构的频域和时域的近场特性。他们通过调节多层纳米结构的局域表面等离激元共振和表面等离激元

Bloch 波之间的强耦合来实现对等离激元去相位时间的调控[12]。通过调节阵列的周期实现 LSPR 和

SPP-Bloch 波之间耦合强度的变化，从而改变 LSPR 和 SPP-Bloch 波的去相位时间，如图 3(f)所示。此项

研究进一步说明了耦合作用的存在对等离激元去相位调控的重要性。 
 

 

https://doi.org/10.12677/app.2020.101003


王硕 等 
 

 

DOI: 10.12677/app.2020.101003 21 应用物理 
 

 
Figure 3. (a) Simulated and experimental extinction spectra of different insulator thicknesses [23]; (b) Simulated and experi-
mental extinction spectra of different nanodisk diameters [23]; (c) decay time curves in two modes of light and dark [23] (d) 
Fitting results of light radiation intensity curves of stacked gap structures of different sizes [30]; (e) Experimental and theoret-
ical second-order interference autocorrelation functions of arrays at different periods and dephasing time of each polarization 
branch [9]; (f) Time-resolved PE signal with best fitting dephasing time calculated under different periods with fixed size [12] 
图 3. (a) 不同绝缘体厚度的模拟和实验的消光光谱[23]；(b) 不同纳米盘直径的模拟和实验的消光光谱[23]；(c) 明暗

两种模式下的衰减时间曲线[23]；(d) 不同尺寸的堆叠间隙结构的光辐射强度曲线的拟合结果[30]；(e) 实验和理论上

不同周期下阵列的二阶干涉自相关函数及各极化分支的去相位时间[9]；(f) 尺寸固定的不同周期下计算的具有最佳拟

合去相位时间的时间分辨 PE 信号[12] 
 

综上可以看出，改变纳米结构的材料、尺寸、等离激元模式、入射光条件及耦合作用等因素均会影

响等离激元的去相位过程。可以看到人们对复杂等离激元模式及耦合作用下等离激元场衰减过程的研究

表现出极大的兴趣。通过对结构进行不断的设计及优化，可以控制等离激元场的衰减过程，实现对等离

激元去相位时间的操纵。为新一代光电子器件的研发奠定坚实的理论基础。 

3. 结束语 

本文介绍了对等离激元去相位时间调控的相关研究，调控等离激元去相位时间的本质是对等离激元

衰减过程的调控。根据相关研究发现纳米结构的材料、形状、尺寸、明暗模式、激发条件及耦合作用的

存在等因素都会影响等离激元的衰减过程，进而影响其去相位时间的数值。可以看到目前对于存在复杂

等离激元模式的去相位过程的理解不够深刻，且多模式等离激元去相位时间的具体数值不易得到。对等

离激元去相位时间调控的研究有助于人们进一步理解等离激元动力学演化过程，特别是对复杂等离激元

场去相位过程的研究，为等离激元在超快光开关及超快电子源等领域的应用奠定基础。 
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