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摘要：有源表面等离光子学(active plasmonics)是目前表面等离子体光子学研究的一个重要分支，其基本思想是利用“增

益”物质和纳米金属结构相结合形成杂化金属纳米结构，从而克服表面等离子体激元(surface plasmon polariton，SPP)

的耗散问题以及实现对 SPP 光子的外部操作和调制。本文主要针对有机半导体/金属杂化纳米结构，介绍其相关研究

结果。结合色散补偿的光谱相干法和超快泵浦−探测瞬态光谱测量技术，分析了 J−凝聚/光栅杂化金属纳米结构的静态

和瞬态光学特性，揭示了 X-SPP 的强耦合过程中的相干和非相干相互作用通道，杂化能态的 sub/super-radiance 现象，

以及有机半导体染料中的激子和 SPP 之间的瞬态相干能量交换过程：“拉比”振荡。实现了 10 fs 量级的 SPP 光学特

性的外部相干调制。 
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Abstract: Active plasmonics, as an important branch of Plasmonics, is growing rapidly over the last decades. The 

main principle of active plasmonics is to combine surface plasmon polaritons (SPPs) with ‘active’ materials to 

compenstate intrinsic weak optical nonlinearities and short propagation lengths of SPPs, so that external manipula-

tion and coherent control of SPPs can be realized. Here, we give a brief review of the studies in the area of active 

plasmonics. In particular, we focus on hybrid J-aggregate/metal nanostructures consisting of J-aggregate excitons 

and surface plasmon polaritons supported by metallic nanostructures. Two experimental methods: chrip-compen-

sated spectral interferometry and nonlinear pump-probe spectroscopy are introduced. The strong coupling between 

J-aggregate excitons and SPPs is studied in detail by probing both the static optical properties and ultrasfast dy-

namics of the strongly coupled X-SPP systems. The results reveal that two different energy transfer channels: a 

coherent resonant dipole-dipole interaction and an incoherent exchange of photons, are coexisting in the hybrid 

system. Coherent energy exchange, that is, Rabi oscillations between the excitonic and the SPP systems in real time 

are also investigated. It is found that coherent X-SPP population transfer induces transient oscillations in exciton 

density, leading to a periodic modulation of the normal mode splitting and thus optical nonlinearity on a 10 fs time-

scale. 
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1  研究背景——杂化纳米结构中的

强耦合 

随着现代科学技术、特别是微加工技术的发展，

人们对物质世界的探索逐步延伸到了微观的纳米尺

度。在与光波波长相近甚至更小(亚波长)的纳米量级

范围内，材料表现出很多不同于体材料的独特光学特

性。研究纳米尺度内光和物质相互作用特性形成了一

门新兴的前沿学科——纳米光学。纳米光学的核心问

题之一是研究如何实现在纳米或亚纳米尺度内对光

(或光子)的控制和传播，这对新型纳米光子器件向低

维度、小尺寸和高集成化方向发展有着重要的意义。 
金属纳米结构激发的表面等离子激元 (surface 

plasmon polariton，SPP)是光子和金属表面电子耦合形

成的杂化波[1-4]，它能够将入射到其表面的光子束缚在

亚波长的纳米范围之内，从而为实现亚波长范围内对

光子的操控提供了可能性。SPP 对光的超强局域化能

力使得金属纳米结构在超分辨成像[4-7]、生物传感[8-12]、

能量存储[13-15]以及超材料[16]等各个领域内具有非常广

阔的应用前景。因此，基于 SPP 的表面等离子体光子

学(plasmonics)已经成为纳米光学领域的一个十分重

要的前沿学科。 
虽然金属纳米结构能够将入射光子以 SPP 的形式

局域在亚波长的纳米尺度，但是由于金属本身的欧姆

损耗较大，SPP 的传播受到了很大的限制。并且由于

SPP 的“类光子”特性，导致其非线性效应非常微弱，

因此很难实现对 SPP 的外部光调制。解决上述问题的

一个有效途径就是将金属纳米结构和一些“增益物质”

相结合，如有机或无机半导体材料，形成“杂化”金

属纳米结构。通过 SPP 和“增益物质”的相互作用，

可以补偿 SPP 传播过程中的能量损耗，甚至可以实现

对 SPP 的放大。更重要的是 SPP 的非线性效应可以得

到增强，从而实现对 SPP 的相干操作和调制。该研究

领域被称为“有源表面等离子体光子学 (active 
plasmonics)”。杂化金属纳米结构在超快全光开关
[17-20]、单光子晶体管[21]以及纳米激光[22-24]等有源表面

等离子体光子器件的设计中具有广阔的应用前景。 
在杂化金属纳米结构中，当 SPP 和“增益物质”

之间的相互能量大于二者的衰减速率时，二者发生“强

耦合相互作用(Strong coupling)”。由于强耦合属于“相

干”相互作用过程，其直接和光与物质相互作用中的

相干现象，如受激辐射、增益放大等相关联，这对于

实现纳米尺度的光放大、相干操控以及调制至关重要。

因此，SPP 和“增益物质”之间强耦合是有源表面等

离子体光子学研究的重要方向之一。目前，普遍采用

的“增益物质”主要为有机或无机半导体材料。其中，

典型的无机半导体材料包括半导体量子阱[25]和量子点
[26]。Vasa 等人将周期金属光栅结构和砷化镓量子阱

(GaAs quantum wells)相结合，研究了 SPP 和量子阱中

激子的强耦合相互作用。通过测量角度分辨的反射光

谱，发现了 50 meV 的耦合能量，如图 1(a)所示。Gomez
等人(如图 1(b)所示)利用全反射棱镜激发的方式，研

究了银膜表面激发的 SPP 和硒化镉量子点 (CdSe 
quantum dots)的强耦合相互作用。通过测量常温下的

反射谱，观测到了 112 meV 的耦合能级分裂。和无机

半导体材料相比，有机半导体材料一般具有较大的偶

极子动量，和 SPP 的强耦合时往往表现出较大的耦合

能量。因此，有机半导体材料也普遍用来和金属纳米

结构相结合，以便研究和 SPP 的强耦合相互作用。比

如半导体荧光染料分子 Rhodamine 6G[27-31]、光致变色

分子[32]以及其它染料分子[33-34]。 
另一种有机半导体材料：J-凝聚染料分子，由于

其共振吸收具有较大的振子强度，更容易和 SPP 产生

耦合相互作用。因此，金属纳米结构和有机 J-凝聚染

料分子相结合组成的杂化纳米结构成为了有源表面等

离子光子器件领域研究的热点[20, 25-26, 32, 35-39]。德国奥尔

登堡大学 C. Lienau 研究组在 J-凝聚/金属杂化纳米结

构方面做了一系列深入的工作。本文着重介绍 C. 
Lienau 教授研究组在杂化金属纳米结构中的强耦合方

面的研究。首先介绍 J-凝聚/金属光栅杂化纳米结构及

其制备过程；接着介绍静态光谱和瞬态光谱学表征的

技术手段：高精度色散补偿相技术和泵浦-探测瞬态光

谱技术；然后介绍上述技术在杂化金属纳米结构光学

性能表征方面的应用；着重介绍 J-凝聚/金属光栅杂化

纳米结构的静态光谱特性以及 J-凝聚半导体分子和

SPP 强耦合相互作用的超快动力学特性。 
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2  J-凝聚/金属光栅杂化纳米结构 

研 究 所 采 用 的 有 机 染 料 分 子 为

2,2’-dimethyl-8-phenyl-5,6,5’,6’dibenzothiacarbocyanine 
chloride (Hayashibara Biochemicals Laboratories, Inc.)。
该染料分子的单体在溶液中会相互耦合，形成 J-凝聚,
分子式如图 2(a)所示。J-凝聚状态下的电子-空穴对形

成弗伦克尔(Frenkel)激子[40-41]。其吸收谱线相比染料分

子单体出现很大的红移和增强，如图 2(b)所示。 
采用的金属纳米结构是金光栅结构，如图 2(c)所

示。金层的厚度大约为 500 nm。在金表面用聚焦离子

束刻蚀法刻蚀宽度为 40 nm、槽深约 50 nm 的纳米沟 

 
槽光栅结构。实验中刻蚀了一系列不同周期的光栅结

构，周期在 400~460 nm 范围内。有机染料分子首先

溶解在含有聚乙烯醇(polyvinyl alcohol，PVA)、水和甲

醇的溶液中，然后用甩胶的方法将有机染料分子附着

在光栅结构表面，这时有机染料分子会形成 J-凝聚，

分子层的厚度约为 50 nm。J-凝聚/金光栅杂化纳米结

构的制作加工工艺相对简单，其中金光栅纳米结构物

理性能稳定。需要注意的是有机染料分子在空气中受

到光激发会产生光致漂白效应(photo-bleaching)，因此

对杂化结构的静态和超快动力学光谱测量需要在真空

中进行。 

图 1  (a1) 无机半导体量子阱-金属杂化纳米结构示意图. (a2) 角度分辨的远场反射谱的计算值，其中空

气-金属界面激发的 SPP 用 AM 表示，半导体-金属界面激发的 SPP 用 SM 表示. (b1) 硒化镉量子点-银膜

杂化结构以及全反射激发实验装置示意图，蓝色曲线表示正入射情况下的吸收谱线. (b2) 测量得到的角度

分辨的反射谱. 图中结果来自文献[25]和[26]. 

Fig. 1  (a1) Schematic of the metal-semiconductor hybrid structure consisting of a gold nanoslit grating deposited on a GaAs 

QW. (a2) Calculated angle-resolved far-field reflectivity spectra of this structure. Dispersion relations for different AM and SM 

SPP resonances are indicated as dashdotted lines. (b1) Normal incidence absorption spectrum of a CdSe film, ∼25 nm in 

thickness spin coated onto a glass slide. (b2) Reflectivity spectra plotted as a function of the angle of incidence external to 

the prism (right). Reproduced with permission from Ref. [25-26]. 

(a1) (a2)

(b1) (b2)

y 
z 

x 

Gold grating 

(80 nm) 

Buffer 

(20 nm) 

GaAs QW

(10 nm) 

Buffer 

(50 nm) 

GaAs substrate 

0.4 0.9 0.7 

2.0

1.8

1.6

1.4

E
n

e
rg

y 
/e

V
 

-80 -40 0 40 80 

Angle /deg 

R 

0.00 

0.02 

0.04 

0.06 

0.08 

400 500 600 700 800

A
b

so
rp

tio
n/

(a
.u

.)
 

Wavelength/nm 

Glass
Ag 

CdSe

x

y 
ext

White light 
W

a
ve

le
ng

th
/n

m
 

500 

600 

700 

800 

ext 

35 40 45 50



OEE | Focus 2017 年，第 44 卷，第 2 期
 

164 

3  静态光谱测量：高精度色散补偿相

干法 

当杂化金属纳米结构中激子和 SPP 之间的耦合作

用能量足够大，即大于激子和 SPP 衰减速率的时候，

杂化系统会处于强耦合相互作用状态，系统会形成新

的杂化能态。这种强耦合状态反映在静态光谱上为反/
透射谱或荧光光谱的谱线分裂，称为“拉比分裂(Rabi 
splitting)”。采用高精度色散补偿相干法(high-precision 
chirp-compensated spectral interferometry)，可以对杂

化纳米结构的反射波进行电场级别的表征，测量激子- 
SPP 强耦合的“拉比分裂”并精确量化强耦合相互作

用的能量。 
光谱相干法(spectral interferometry，SI)最早由

Claude Froehly 引入，用来测量激光脉冲的相位。目前，

SI 已经成为一种非常强大和灵敏的测量光场相位的光

谱技术[42-43]，其被广泛地应用于超快激光脉冲的表征
[43-44]，锁相技术[45]以及相位分辨的泵浦-探测光谱测量
[46-47]等领域。如图 3(a)所示，SI 的基本原理是：在频

域，将待测电场 ( )E  和参考电场 0 ( )E  形成干涉，其

中参考电场的幅度和相位是已知的。光谱仪测量到的

干涉电场的强度是一系列的干涉条纹强度之和，可以

表示为 
2 2

0 0( ) | ( ) ( ) | | ( ) |S E E E        
2 *

0| ( ) | 2Re[ ( ) ( )]E E E   .      (1) 

式 (1)中的最后一项含有待测电场的相位信息

( )  ，且 ( )  正比于 0cos[ ( ) ( )]    。如果参考

电场的相位 0 ( )  是已知的，则 ( )  就可以从测得的

干涉条纹中获取。 
实际测量中得到的是样品的反射谱，如图 3(b)所

示，样品放在真空样品室中 (STP-500: Janis Research)。
入射光的入射角度通过电动位移台控制，角分辨率达

到 0.2°。反射光的收集通过电动位移台上固定的旋转

台控制。入射光的聚焦光斑大小为 100 m×100 m。

在样品室外搭建了一个长工作距离的物镜，样品室内

的样品可以通过 CCD 相机进行放大成像，这样可以

保证入射光的聚焦光斑能够覆盖到纳米结构上。由于

两束光经过的光路不同，各种光学元件，比如样品室

玻璃窗，透镜，衰减片等，引入不同的色散，因此在

参考光路中引入可调介质片，用来补偿两光束之间的

色散。这样能够保证测量所得的相位信息全部来源于

样品本身。 

图 2  有机染料分子的分子式(a)及其单体(蓝色)和 J-凝聚(红色)吸收谱线(b). J-凝聚的吸收

谱线的半高宽变小并明显红移. (c) 金属纳米光栅结构. (d) J-凝聚/金属光栅杂化纳米结构. 

Fig. 2  (a) Molecular structure of J-aggregated dye. (b) Absorption spectra of monomer molecules (blue)

and their corresponding J-aggregate form (red) measured at room temperature. (c) Schematic of gold

groove array deposited on glass substrate and (d) the hybrid nanostructure consisting of J-aggregate dye

film spin-coated on the gold groove array.  
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4  超快动力学表征：泵浦-探测瞬态光

谱测量 

杂化纳米结构中激子-SPP 强耦合的超快动力学

过程采用超快泵浦-探测瞬态光谱技术(pump-probe 
spectroscopy)来研究。泵浦-探测技术是一种常用的瞬

态光谱测量技术，用来研究物质内部的电子跃迁的超

快动力学过程。典型的泵浦-探测光路如图 4。 
其基本思想是将超快激光脉冲分成两束，其中一

束脉冲为泵浦光，用来激发物质内部的电子跃迁到激

发态，然后用另外一束相对于泵浦光有时间延迟的脉

冲，称为探测光，来探测泵浦光在某些光学物理量所

引起的变化，比如反射谱、吸收谱线、荧光光谱、拉

曼光谱等。泵浦光和探测光之间不同时间延迟下测得

的光学物理量的变化就能反映出电子能级衰减的动力

学过程。 
实验采用了反射式角度分辨的泵浦-探测测量平

台，如图 5 所示。 
探 测 系 统 采 用 钛 - 蓝 宝 石 激 光 器 (Rainbow: 

Femtolasers or Pulse One: Venteon)产生的亚 6 fs 的脉冲

激光作为光源，输出频段为 650 nm~1000 nm。为了保

证激光脉冲到达样品时的时间分辨率，输出的飞秒激

光先经过色散补偿镜(chirped mirror)和棱镜组进行色

散预补偿。为了得到高的信噪比，泵浦光和探测光分

别用两个声光调制器(R35085: Gooch & Housego)进行

差频调制，调制频率为 1 MHz。泵浦光和探测光的分

束比为 9：1。泵浦光中可以引入低通滤波片(SP700、
SP750、SP800)来选择激发光的频段。探测光经过延时

平台(M535: Physik Instrumente)进行延时控制。利用快

速光二极管阵列(OE-200: Femto)安装在光谱仪(Acton 

图 3  (a) 光谱相干法原理图: 宽波段的激光被第一个分光片分成两束光，其中一束光通过样品，另一束

则作为参考光，两束光在第二个分波片上汇合，然后进入光谱仪。光谱仪测量得到两束光的干涉条纹.

(b) 高精度色散补偿相干测量示意图: 宽波段白光光源通过分束器产生两束光，一束经过样品，样品放

在真空环境中; 光谱仪测量其和另一束参考光的干涉条纹.  

Fig. 3  (a) Principle of spectral interferometry setup. The broadband laser pulses are split by the first beam splitter (BS1)

and sent through the two arms of a Mach-Zehnder interferometer. The one passing through the sample are modulated by

its complex response function. The other beam is the undisturbed delayed reference beam with respect to the sample arm.

The two beams are then combined after the second beam splitter (BS2) and sent to the detector where the interfering field

intensity is recorded. (b) Schematic of angle-resolved spectral interferometry setup. 
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SP2500i)上来采集探测光的信号。光二极管采集到的

信号进入锁相放大器(SR830: Stanford Research)进行处

理，其工作频率为声光调制器的差频频率。探测系统

的信噪比达到 10-5。 

5  X-SPP 强耦合相互作用及

sub/super-radiance 现象 

J-凝聚/光栅杂化纳米结构中，激子和 SPP 可以看

作两个光学谐振子，它们通过偶极子辐射场进行相互

作用。通过利用光谱相干技术在电场级别表征了 J-凝
聚/光栅杂化纳米结构的光学响应特性，Wang 等人研

究了强耦合相互作用对于杂化纳米结构的辐射衰减特

性的影响。 
当两个谐振子相互靠近的时候，二者不仅各自向

空间辐射能量，同时还通过各自的辐射场进行相互作

用[48-49]。如果二者相互作用能量大于各自的辐射衰减

速率，二者就会发生强耦合。这时，二者的能量交换

存在两个通道[50-51]：1) 相干能量交换通道，它来自于

图 5  反射式角度分辨泵浦-探测光谱测量光路示意图. 宽波段脉冲激光输出 6 fs 的脉冲激光，经过棱镜组和色散

补偿镜进行色散预补偿(chirp pre-compensation). 泵浦光和探测光都用声光调制器(AOM)进行调制. 样品固定在

真空室内并用液氮冷却. 旋转镜片安装在旋转位移台上，通过平动位移台的移动可以得到 0.2°的角分辨能力. 安

装有二极管阵列(PD)的光谱仪(spectrometer)用来记录探测光随时间延迟(time delay)的强度变化. 

Fig. 5  Angle-resolved pump probe setup. The sample is mounted inside a cryostat, which can provide vacuum environment and is

cooled with liquid nitrogen or helium. A 6-fs pulse is first compressed using chirped mirrors, a prism compressor and a pulse shaper

(not shown) before split into pump and probe. A delay stage is used to delay the probe beam relative to the pump beam. Both beams

are modulated using AOMs at different frequencies. The pump beam can be spectrally narrowed by using a short-pass filter.

Computer controlled angle tuning platform is used for excitation and detection angle. 

图 4  泵浦-探测光谱测量光路示意图. 宽波段脉冲激光被分光片分为泵浦光(pump)和探测光(probe). 探测光相

对泵浦光有时间延迟. 探测光信号随时间延迟的变化强度反映出待测样品的超快动力学性质.  

Fig. 4  Schematic of a generic setup for pump-probe measurements. An ultrafast laser is split into pump and probe beams. They

are both sent to the sample with the probe delayed by a time of  . The signal of the probe beam is recorded by a detector as a

function of delay to monitor the real-time dynamics of the sample.  
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二者的偶极子场相互作用，在此过程中，辐射场的光

学偏振态的相位有确定的关系，因此称为相干相互作

用。能量交换导致新的耦合杂化态的形成[35, 48, 52]。2) 非
相干能量交换通道，即其中一个谐振子自发辐射一个

光子，然后该光子被另外一个谐振子吸收。两种通道

共同作用，导致两个结果：第一个是系统的能级发生

变化，形成新的杂化能级；另外一个是杂化能级的辐

射衰减特性受到调制，从而出现 sub/super-radiance 现

象。Sub/super-radiance 现象对耦合系统的光学性质有

着很大的影响，其普遍出现在强耦合相互作用系统中，

比如束缚态离子之间[48]、量子点[53]、量子阱[54]之间以

及纳米结构中激发的表面等离激元之间[55-59]等。 
所研究的 J-凝聚/光栅杂化纳米结构中，J-凝聚激

子和 SPP 的强耦合相互作用存在两个能量交换通道，

如图 6(a)所示。 
相干能量交换通道表现为“拉比”相互作用能量

R 和系统的“拉比”分裂，产生能量较高的杂化能态

(upper polariton, UP)和能量较低的杂化能态(lower 
polariton, LP)。同时也存在非相干能量交换通道，即

自发辐射的光子通过真空场进行交换，如图 6(a)中黑

色实曲线所示。这两个过程对杂化能级辐射衰减的影

响可以从测量得到的 UP 和 LP 谱线半高宽上反映出

来，如图 6(b)所示。光谱相干测量能够精确得到耦合

系统的光学特征参数，比如能级、谱线幅度、半高宽

等。在 X 和 SPP 发生共振，即二者能量相同时(31°)，
杂化能级的半高宽之差达到 20 meV。这说明 UP 的辐

射衰减因为强耦合而变大，即发生了 super-radiance
现象，而 LP 则相反，发生了 sub-radiance 现象。观测

到的实验现象可以用耦合谐振子模型来解释。通过在

耦合谐振子模型中引入非相干项，可以得到 UP 和 LP
的辐射衰减   ，可以看出在共振情况下，UP 的辐射

衰 减 (super-radiance) 明 显 比 LP 的 辐 射 衰 减

(sub-radiance)大，如图 6(c)中实线所示。而 UP 和 LP
退激发效应   则遵循 X 和 SPP 强耦合杂化比例分

布，如 6(c)中虚线所示。辐射衰减和退激发效应的叠

加构成了 UP 和 LP 的半高宽，计算结果非常好地重复

了图 6(b)中 UP 和 LP 半高宽的测量值，如蓝色和红色

实线所示。 

图 6  (a) SPP 和 J-凝聚激子强耦合相互作用示意图. 激子看作三能级系统，含有基态、单激子激发态|X 和双激子激发

态|XX  ; SPP系统用光子模式|P 表示, 真空连续态表示为|V  ; 虚线代表相干耦合通道，实线代表非相干耦合通道. (b) 杂

化能级 UP 和 LP 随角度变化的谱线半高宽度的实验测量值(圆圈)和计算值(蓝色和红色实线). 绿色实线是 SPP 和 X 色散

曲线的计算值. (c) UP 和 LP 布居数衰减 ħ  (实线)和退激发效应 ħ * (虚线)的计算值. 所示结果来源于文献[17]. 

Fig. 6  (a) Schematic of a strongly coupled X-SPP system. The excitonic system is modeled as a three-level system consisting of a ground

state, a single exciton state |X   and a biexciton state |XX  . The plasmon system is represented as a photonic mode |P  . The continuum of

vacuum states is denoted as |V  . The solid arrows denote the incoherent X-SPP coupling through vacuum field. (b) Spectral widths of the

UP/LP modes obtained from experiment (circles) and oscillator model (solid lines). (c) Calculated population damping (solid) and pure

dephasing (dash-dot) of the UP (blue) and LP (red). Results are taken from Ref. [17]. 
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利用超快泵浦-探测瞬态光谱技术，测量 UP 和 LP
的 辐 射 衰 减 ， 直 接 证 实 了 杂 化 系 统 的

sub/super-radiance 现象。通过在泵浦光中引入机械斩

波器，利用光二极管阵列记录探测光反射谱随时间延

迟的变化率 offoffon /)(/ RRRRR  。通过在泵浦光

中引入带通滤波片，可以选择性地激发 UP 和 LP，测

量结果如图 7(a)和 7(b)所示。 
在共振情况下，即入射角=31°，测量得到的 UP

的辐射衰减时间为 22 fs，而 LP 的辐射衰减时间则为

55 fs。当在耦合谐振子模型中引入非相干耦合项时，

计算得到的 UP 和 LP 的辐射衰减和测量值吻合得很

好，如图 7(d)所示。这就证明了耦合系统中存在相干

和非相干两种能量交换通道。  
共振情况下杂化能态的 sub/super-radiance现象在

早期无机半导体微腔实验中也被观测到[60-62]，快的衰

减时间来源于UP向 LP或更高激子激发态能级的快速

散射，这就导致了由于声子的发射和吸收而产生的激

元退激发。既然声子散射速率和 LP 波函数中激子的

占比成正比，这就导致了著名的激元退激发的瓶颈效

应[63]。而这个过程往往在皮秒量级，远远慢于杂化系

统中观测到的几十个飞秒量级。这就说明了由声子导

致的散射过程可以忽略。 

图 7  X-SPP 共振情况下 UP (a)和 LP (b)附近探测光反射谱变化率. (c) 共振激发 UP(1.84 eV，蓝色)、第一激发

态激子(1.8 eV，黑色)和 LP(1.74 eV，红色)情况下探测光反射谱变化率的测量值(圆圈、方块和三角)和拟合值(实

线). (d) 共振激发下 UP 和 LP 辐射衰减在不同入射角度的测量值(圆圈)和耦合谐振子模型的计算值(实线)，虚线代

表不考虑非耦合相干项的计算结果, 绿线代表 X 和 SPP 的辐射衰减计算值. 图片摘自文献[17]. 

Fig. 7  Time-resolved differential reflectivity signal (∆R/R) (a) for UP and LP mode (b) for resonant excitation. (c) ∆R/R dynamics 

(logarithmic scale) at the X resonance of the bare dye film, and near the LP (1.74 eV) and UP (1.84 eV) resonances of the hybrid 

structure. (d) Measured polariton population damping term as a function of detuning angle (circles) compared to predictions of the 

coupled oscillator model (solid). Dashed lines denote the results in the absence of incoherent photon exchange. Green: damping rates

of uncoupled X and SPP modes. Results are taken from Ref. [17]. 
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6  杂化系统的超快动力学过程：拉比

振荡 

利用高时间分辨率(~15 fs)的泵浦-探测瞬态光谱

测量技术，观测到了 X-SPP 强耦合相互作用的超快能

量交换过程：拉比振荡。 
在 J-凝聚/光栅杂化纳米结构中，J-凝聚激子 X 和

高度局域化在光栅沟槽周围的 SPP 场发生强耦合相互

作用。该强耦合相互作用是通过各自的偶极子辐射场

进行能量交换。J-凝聚激子具有较大的偶极子动量X，

同时 SPP 的局域场增强使得杂化系统具有较大的耦合

能量。对于单个 J-凝聚激子，其耦合能量可以表示为 
R X V ( )E r   .              (2) 

这里 V ( )E r 是激子所在位置 r 处的场强。在所研究的

的杂化系统中，有大量的激子和连续态的光子模式相

互作用。通过测量角度分辨的静态反射谱，近似得到

系统的杂化能级分裂能量 2 R =110 meV。因此，可

推算出 X 和 SPP 的相干耦合能量交换周期 TR= 
2/R=30 fs。利用非线性光参量放大系统(nonlinear 
optical parametric amplifier，NOPA)输出亚 6 fs 的激光

脉冲，最终得到时间分辨率为 15 fs 的脉冲，测量了杂

化系统的超快能量交换过程以及杂化态相干退激发动

力学过程。同时发现，宽波段脉冲激光激发下，在 LP
的能级附近测量的探测光反射率的变化出现周期性震

荡，如图 8(a)所示。并且在不同角度入射下，X-SPP
耦合强度不同，对应拉比振荡周期不同，如图 8(b)和
8(f)所示。利用密度矩阵的方法可以很好地重复出实

验观测值，如图 8(d)所示。值得注意的是，受到泵浦

光的激发，激子布居数密度的改变不仅引起 J-凝聚的

光致漂白效应，同时也改变拉比振荡周期，从而导致

瞬态反射谱变化率的移动。这种变化的周期在 10 fs
量级。也就是说，SPP 和激子的耦合能够实现 SPP 光

图 8  X-SPP 强耦合系统的拉比振荡. (a) 时序为 15 fs 的超快泵浦光和探测光平行=39°入射情况下，在 p=430 nm 光

栅周期杂化纳米结构上的反射图谱(R/R)(pr, )的测量值. (b) 在=0 时实验值(红色曲线)和密度矩阵的模拟值(黑色虚

线)比较. (c) LP 附近反射谱信号R/R 在不同入射角度下的时间演变。(d),(e) =39°时反射图谱(R/R)(pr, )的模拟值

以及 SPP 和 X 布居数动力学特征. (f) 振荡周期的测量值(三角)和模拟值(黑色实线)比较，红色实线代表 UP 和 LP 的共

振波长位置的计算值. 图片摘自文献[39]. 

Fig. 8  Coherent dynamics of X-SPP Rabi oscillations. (a) Measured differential reflectivity map (R/R)(pr, ) for a hybrid structure with

p=430 nm, recorded using two nearly collinearly propagating 15 fs pulses with time delay  at an incidence angle of =39°. (b) Comparison

between measured (solid line) and simulated (dashed line) differntial spectra. (c) Time evolution of the R/R signal near the LP resonance

measured at two different angles. (d),(e) Simulated (R/R)(pr, ) map (d) and pump-induced SPP and exciton population dynamics

at=39°(e). (f) Comparison between observed (open symbols) and calculated (solid lines, error bars taken as standard deviation of Fourier-

transformed R (pr, ) traces) oscillation periods and LP resonance energies. Results are taken from Ref. [39]. 
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子的超快控制，这对于全光纳米光子电路或器件有非

常重要的意义。 

7  结  论 

本文介绍了杂化纳米金属结构中有关强耦合研究

的相关进展，以及实验上采用的两种光谱学的方法：

1) 静态光谱学的方法，即色散补偿的光谱相干法；2) 
瞬态光谱学的方法，即超快泵浦-探测瞬态光谱测量技

术。结合两种光谱测量方法，系统介绍了 J-凝聚/光栅

杂化金属纳米结构的静态和瞬态光学特性方面的研究

成果。发现了 X-SPP 的强耦合过程中的两个能量交换

通道：相干和非相干相互作用通道。发现了杂化能态

的 sub/super-radiance 现象；重要的是，利用高分辨率

的瞬态泵浦-探测技术，观测到了激子和 SPP 之间的瞬

态相干能量交换过程：“拉比”振荡，并且展示了 10 fs
量级的 SPP 光学特性的外部相干调制的方法。这对于

有源表面等离光子开关及电路器件具有潜在应用前景

和价值。 
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