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摘要　对超快光电子显微技术的基本原理和主要应用进行了简单介绍.着重介绍了超快光电子显微镜在纳米光

子学,特别是在表面等离激元光子学领域中的研究进展,主要包括近场成像、近场光谱以及时间分辨的动力学过

程.这些研究有助于更直观深刻地理解表面等离激元的基本性质、不同模式之间的相互作用,以及更好地设计及

拓展表面等离激元的应用.最后,对该技术的应用前景进行了展望.
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１　引　　言

纳米科学技术的蓬勃发展也伴随着显微成像技

术的不断进步,特别是电子显微镜因其高空间分辨

率已经成为在纳米尺度研究物质科学的最有力的实

验手段之一.电子显微镜当中扫描电子显微镜

(ScanningElectronMicroscope,SEM)和透射电子

显微镜(TransmissionElectronMicroscope,TEM)
是人们最熟悉的两种电子显微镜.他们都是利用高

能电子束聚焦在样品表面,通过扫描聚焦电子束并

收集二次电子或者透射电子进行成像.还有一种低

能电子显微镜(LowEnergyElectronMicroscope,

LEEM),它是利用从固体样品表面反射回来的低能

电子进行成像.反射的低能电子经过物镜被加速到

一定的高能量后,经过一系列电磁透镜或静电透镜,
最后被投影成像[１].LEEM 的成像没有扫描过程,
能对表面结构进行动态成像.如果把LEEM 的样

品激发方式由低能电子束换成光束,当激发光的光
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子能量超过样品表面的逸出功时就会有光电子发射

出来,此时可以利用LEEM的成像系统对光电子的

分布进行实时成像,这就是要介绍的光电子显微镜

(PhotoemissionElectronMicroscope,PEEM)[２].
光电子显微镜作为一种表面显微表征技术在表

面科学、材料物理、催化反应等领域有着广泛的应

用[３Ｇ６].其研究对象起初主要是固体的表面,如薄膜

材料,后来又发展到纳米结构材料.由于要克服样

品表面的逸出功,起初PEEM的激发光源多是紫外

(Ultraviolet,UV)或者X射线光源.近年来利用

非线性的光发射原理,可见或近红外波段的飞秒激

光也被用来作为PEEM 的激发光源.飞秒激光的

超短持续时间特性使得时间分辨的PEEM 研究成

为可能,也就有了下面要介绍的超快PEEM.

２　PEEM及超快PEEM的基本原理

２．１　PEEM 的原理及发展简史

１８８７年德国物理学家赫兹首先报道了紫外光

照射到金属电极上可以帮助产生电火花,进一步的

研究发现在紫外光的照射下金属表面发射出电子,
这种现象被称为光电效应.爱因斯坦在１９０５年提

出了光子假说,给出了光电效应实验的理论解释:当
入射光子的能量大于材料的逸出功时,表面的电子

才能发射出来.PEEM 正是对表面发射出来的光

电子通过一系列电子光学元件进行成像.PEEM
有三个基本组成部分:激发光源、电子光学透镜系统

及探测记录系统.PEEM 的雏形被认为是１９３３年

布鲁赫等[７]报道的一种由静电三极管物镜(双电极

和样品)、微通道板/荧光屏探测单元以及一个简单

的样品位移台组成的发射显微镜(图１(a),其中 A
为阴极管,B１、B２为抗漫散射光管,C为阳极,Q为石

英高压灯,L为石英透镜,O为物镜,S为荧光屏).
后来此设计不断改进,如三极管物镜被四极管物镜

替代、引入投影镜来改变放大倍数、增加像散校正元

件来校正轴向像散从而提高成像的质量等.以上只

是实现了对样品表面的光电子分布的实空间成像.
如果能把物镜的后焦面投影到探测元件上则可以对

光电子的角分布进行成像.这一概念是指在物镜和

投影镜之间增加一个中间透镜,即利用中间透镜把

物镜后焦面的像成像到投影透镜的物面上.中间透

镜的引入还可以进一步拓宽放大倍率的变化范围.
基于这一设计思想的早期代表性仪器是Engel等[８]

设计的如图１(b)所示的PEEM,其中S为样品,O
为物镜,I为中间透镜,P为投影透镜,F为安装用法

兰,D为减速管透镜,AP为附属真空泵连接口,M
为通道板电子倍增器,h 代表普朗克常数,ν代表入

射光的频率.Engel的这一装置以及其他早期类似

设计的装置都可以通过合适的法兰安装到高真空腔

体或装置上.同时,PEEM 相关技术也被逐渐发展

成独立的显微镜装置,并被Focus、Specs、Elmitec
等公司商业化,功能也不断丰富.例如,Elmitec公

司的第三代PEEM(PEEMIII)可以配备半球形电子

能量分析器,调节电子光学元件的不同设置可实现

对表面光电子分布的实空间[图１(c)]和光电子衍

射的倒空间[图１(d)]进行成像,也可以对上面两个

空间的光电子选择一定能量范围来成像,还可以直

接得到选择区域的光电子能谱从而实现光电子的能

量分析[图１(e)][９].这也使得PEEM 在表面科学

以及本文要讨论的纳米光子学研究领域有着越来越

广泛的应用.关于PEEM 的原理及发展历史更详

细 的 介 绍 可 以 参 阅 Bauer 的 专 著 «Surface
MicroscopywithLowEnergyElectrons»[３].

２．２　超快PEEM 及其主要应用

激发光源是PEEM 的重要组成部分,如前所

述,通常紫外光或者X射线被用作激发光,相应地

PEEM也分别被称作 UVＧPEEM 和XＧPEEM.随

着超快飞秒激光技术的发展,飞秒激光,特别是基于

钛蓝宝石的波长为８００nm附近的飞秒激光及其倍

频光被用作PEEM的激发光.对于８００nm波长的

飞秒激光来说,其光子能量要低于绝大多数材料的

逸出功,但是飞秒激光的强峰值功率使得非线性光

电子发射成为可能.特别地,结合抽运探测技术,飞
秒激光作为激发光的PEEM 又可以被用作超快时

间分辨的研究.因此这类PEEM 通常也被称为超

快PEEM.
超快PEEM 已经被用于表面物理、半导体物

理、磁性 材 料、纳 米 光 子 学、表 面 催 化 等 许 多 领

域[３Ｇ６],特别是用于金属纳米结构、半导体材料中载

流子的超快动力学过程的研究.这里将主要介绍本

课题组建立的超快PEEM系统,以及近年来利用超

快PEEM在纳米光子学(特别是表面等离激元光子

学)中的研究工作.图２显示了超快PEEM 测量装

置的示意图,其中 MCP为微通道板,CCD为电荷耦

合器件.主体为德国Elmitec公司的附带球差校正

装置和半球能量分析器的PEEM,最高成像空间分

辨率 和 光 电 子 的 能 量 分 辨 率 分 别 为 ４nm 和

１４０meV.通过优化电磁成像系统以及半球能量分

析 器,PEEM成像的空间分辨率和能量分辨率可以

０５０８００１Ｇ２
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图１ 不同PEEM装置的示意图.(a)最初的光电子显微镜[７];(b)Engel设计的PEEM系统[８];(c)测量表面光电子实空间

分布的PEEM原理图;(d)测量表面光电子倒空间分布的PEEM原理图;(e)光电子能量分析的PEEM原理图[９]

Fig敭１ SchematicsofdifferentPEEMsystems敭 a Initialphotoemissionmicroscope ７   b PEEMsystemdesignedby
Engel ８   c principlediagramofPEEMformeasurementofsurfacephotoemissioninrealspace  d principle
diagramofPEEMformeasurementofsurfacephotoemissioninreciprocalspace  e principlediagramofPEEM

　　　　　　　　　　　　　　forenergyanalysisofphotoemissionelectrons ９ 

图２ 超快PEEM系统示意图

Fig敭２ SchematicofultrafastPEEMsystem

得到进一步提高.该系统设置了３个激发光源,其
中２个为飞秒激光振荡器:美国SpectraＧPhysics公

司的Tsunami系统,脉宽１００fs左右,中心波长可

调(７２０~９２０nm);奥 地 利 Femtolasers公 司 的

Rainbow系统,脉宽７fs,频谱覆盖６５０~１０００nm,
中心波长在８００~８５０nm.飞秒激光可以正入射或

者斜入射(入射角为７４°).此外,还有一个汞灯光

源可以出射截止波长为２５４nm的紫外光.

３　超快PEEM用于研究表面等离激元

３．１　近场成像

表面等离激元通常是指金属表面自由电子的集

体振荡,它通常分为金属纳米粒子支持的局域表面

等 离 激 元 共 振 (Localized Surface Plasmon
Resonance,LSPR)与局域在金属与电介质界面传

播 的 表 面 等 离 极 化 激 元 (Surface Plasmon
Polariton,SPP).表面等离激元模式的近场成像一

直是研究热点,同时也是难点,因其近场局域效应要

求成像技术的分辨率能够超过光学衍射极限.早

期,研究人员借助双光子聚合、烧蚀等间接方法来对

LSPR模式进行近场成像.这些间接的方法分辨率

不够高,并且双光子聚合所覆盖的聚合物本身就在

一定程度上改变了LSPR的性质,烧蚀的方法也会

对结构和衬底有一定的破坏.因此,一些直接成像

的方法被应用到表面等离激元特别是LSPR模式的

近场成像中.其中,代表性的方法有扫描近场光学

显微镜(ScanningNearＧFieldOpticalMicroscopy,
SNOM)[１０Ｇ１１]、阴 极 荧 光 (Cathodoluminescence,

０５０８００１Ｇ３
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CL)[１２Ｇ１３]、电子能量损失谱(ElectronEnergyLoss
Spectroscopy,EELS)[１４Ｇ１５]等尖端技术.这些方法

都能够达到１０nm量级的高空间分辨率,但也都有

一定的局限性.首先,这些技术都需要利用探针或

聚焦的电子束扫描样品,从而获得图像,所需时间较

长且需要一定的处理.其次,SNOM 的探针或者

CL和EELS的聚焦电子束都会或多或少侵扰样品

从而改变LSPR的性质.
超快PEEM技术应用到近场成像领域在某种

程度 上 弥 补 了 上 述 方 法 的 一 些 局 限 性.CL 及

EELS技 术 需 要 高 能 的 聚 焦 电 子 束 来 激 发,而

PEEM是直接用光从远场来激发,并且直接对表面

等离激元结构发射的电子分布进行成像,不需要任

何扫描步骤.而且,引入超快光谱技术,可以获得表

面等离激元共振的超快动力学过程.由于成像获得

的电子分布和样品表面的近场分布相关,PEEM 图

像在一定程度上直接反映了样品表面的近场分布.

图３给出了一个简单的例子,圆盘状金纳米粒子

[图３(a)]的LSPR波长在８００nm左右[图３(b)],
利用PEEM 可 以 对 这 一 结 构 进 行 近 场 成 像[６].
图３(c)显示了利用中心波长也在８００nm附近的飞

秒激光激发得到的PEEM图像,其中k//和E//分别

表示入射激光脉冲的面内波矢分量和面内偏振分

量.如果用UV光(汞灯)照射,看到的是和扫描电

镜图[图３(a)]类似的图像,也就是金结构表面较均

匀发射出光电子,这是由于在成像视野范围内入射

光是均匀照射的(入射光斑远大于视野范围).可是

从图３(c)可以看到基本上每个金纳米粒子对应两

个亮点,仔细研究发现它们正好处于激发光偏振方

向的两个极点上,这反映了金纳米粒子在共振激发

下这两处的局域场得到了大幅的增强.正是这种近

场增强效应促进了非线性的光电子发射,从光电子

强度与激发激光的强度依赖关系[图３(d)]可以确

认四光子光电子发射起了主导作用.

图３ 用PEEM对金纳米粒子进行近场成像[６].(a)掺铌二氧化钛衬底上金纳米粒子的SEM图像;(b)金纳米粒子的消光光谱;
(c)中心波长８００nm的飞秒激光激发下金纳米粒子的PEEM图像;(d)积分光电子强度和激发激光功率之间的关系

Fig敭３ NearＧfieldmappingofgoldnanoparticles AuNPs byPEEM ６ 敭 a SEMimageofAuNPsonNbＧdopedTiO２
substrate  b extinctionspectrumofAuNPs  c PEEMimageofAuNPsuponirradiationbyfemtosecondlaser

pulsewithcentralwavelengthofaround８００nm  d relationshipbetweenexcitationlaserpowerandintegral
　　　　　　　　　　　　　　　　　　photoemissionintensity

　　图４给出了另外两个近场成像的例子,其中

图４(a)和(b)都是边长为２００nm的金纳米方块的

PEEM图像[１６].图４(a)显示了只有飞秒激光在

LSPR波长处激发得到的PEEM图像,图４(b)显示

了飞秒激光和汞灯发出的 UV光共同激发得到的

PEEM图像.当UV光照射到样品表面时,由于其

光子能量可以高出金纳米材料的逸出功,金纳米材

料表面电子在吸收一个光子后就能逸出成为光电

子.因此UVＧPEEM 的图像可以给出样品的结构

形貌,为LSPR的近场成像提供参考.从该图像上

可以清晰地看到,对于方块金属纳米结构,其偶极

LSPR引起的共振增强局域在其四个角上.对于

０５０８００１Ｇ４
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图４(a)和(b)中的简单结构,即使没有 UV光的照

射也能推测出近场增强(LSPR热点)的位置,但对

于稍微复杂的结构如果没有 UV光的照射,就比较

难确定LSPR热点的位置.对于图４(c)的插图所

示的由两个方块角对角排列形成的二聚体来说,在

LSPR对应波长的飞秒激光激发下,可以产生很强

的热点[图４(c)].如 果 同 时 用 UV 光 激 发,如
图４(d)所示,可以判断出最主要的近场增强是在两

个方块之间的间隙处[６].后文还会结合近场光谱给

出结构更复杂的近场成像的例子.

图４ 近场成像.(a)飞秒激光共振激发的金纳米方块[１６]PEEM图像;(b)同时用飞秒激光和UV光照射下的金纳米方块[１６]

PEEM图像;(c)飞秒激光共振激发的二聚体[６]PEEM图像;(d)同时用飞秒激光和UV光照射下的二聚体[６]PEEM图像

Fig敭４ NearＧfieldimaging敭 a PEEMimageofAunanoblockresonantlyexcitedbyfsＧlaser １６   b PEEMimageofAu

nanoblocksimultaneouslyirradiatedbyfsＧlaserandUVlight １６   c PEEMimageofdimerresonantlyexcitedby
fsＧlaser ６   d PEEMimageofdimersimultaneouslyirradiatedbyfsＧlaserandUVlight ６ 

３．２　近场光谱

利用中心波长可调谐的飞秒激光作为激发光源

可以得到光电子发射强度随激发波长变化的关系,
由于光电子发射强度和近场的强度有关,因此光电

子发射强度和激发波长之间的依赖关系也在一定程

度上反映了表面等离激元结构的近场光谱信息.

Schertz等[１７]就利用这种技术揭示了金纳米粒子距

离金膜很近时存在的表面等离激元暗模式,这种暗

模式在远场光谱中是观测不到的.接下来介绍利用

一台中心波长可调谐(７２０~９２０nm)的飞秒激光振

荡器(Tsunami,SpectraＧPhysics,USA)对一些表面

等离激元结构的近场光谱性质进行研究.
第一个例子还是非常简单的金纳米方块.对

于ITO玻璃衬底上边长为２００nm、厚度为３０nm
的金纳米方块,在正入射激发光照射的条件下,远
场消光谱显示了表面等离激元电偶极共振的峰在

８６０nm左右.由于对称性的原因,此时电荷反对

称分布的电四极模式不能被激发.但是在斜入射

的条件下,由于激发光引入的相位延迟,该电四极

子模式可以被有效激发[１６].进一步通过PEEM
的研究发现,从近场增强的角度也可以看出偶极

子和四极子模式被选择性地激发.从７２０nm到

９２０nm(步长为１０nm)改变飞秒激光波长,同时

维持相同的激光功率,在不同激发光偏振态(p偏

振,pＧpol,入射光偏振方向平行于入射面;s偏振,

sＧpol,入射光偏振方向垂直于入射面)的情况下分

别进行PEEM测量,把得到的PEEM 图像上的光

电子强度进行积分,得到它与激发波长的关系曲

线[图５(a)].从中可以看到,对于p偏振激发光

激发,近场增强主要对应于电偶极模式,相反地,
对于s偏振激发光激发,近场增强则对应于四极子

模式.如果把不同偏振对应的曲线作相对归一化

[图５(b)],可以进一步发现在远场不易被观察到

的电四极模式甚至比电偶极模式的近场增强更

强.图５(c)和(d)分别给出了两个模式峰值波长

处对应的PEEM 图(近场分布).通过系统的研

究,可以发现这里不对称的场分布主要是由于不

同模式的叠加干涉引起的[１８].
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图５ 斜入射下金纳米方块的近场光谱性质[１６].(a)不同偏振下各自归一化的光电子强度随激发光波长的关系;(b)不同

偏振下光电子强度随激发光波长的关系(相对于p偏振下峰值强度进行归一化);(c)四极子模式峰值波长处对应的

PEEM图,插图为数值模拟得到的电荷分布;(d)偶极子模式峰值波长处对应的PEEM 图,插图为数值模拟得到的

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　电荷分布

Fig敭５ NearＧfieldspectralpropertyofAunanoblocksuponobliqueincidence １６ 敭 a Photoemission PE intensityasa
functionofexcitationwavelengthforbothpＧandsＧpolarizedlightwithnormalizationdoneforeachcurve  b PE
intensityasafunctionofexcitationwavelengthforbothpＧandsＧpolarizedlightwithbothcurvesnormalizedfor

peakincurveforpＧpol  c PEEMimagesobtainedatpeakwavelengthforquadrupoleandinsetindicating
numericallysimulatedchargedistributionforeachmode  d PEEMimagesobtainedatpeakwavelengthfordipole
　　　　　　 modesandinsetindicatingnumericallysimulatedchargedistributionforeachmode

　　一些复杂结构所支持的LSPR模式也可以用

PEEM进行研究,这里以金dolmen结构为例进行

介绍[１９Ｇ２０].该结构的形貌如图６中的 UVＧPEEM
图所示.通过PEEM 对不同波长的飞秒激光激发

下的近场进行成像,并且得到了如图６(a)所示的近

场光谱(光电子强度随激发波长变化的曲线).可以

发现近场光谱的两个峰以及中间的谷对应的近场分

布截然不同,通过模式杂化模型可以对获得的近场

光谱以及相应的近场模式分布给予解释.这一研究

展示了PEEM在分辨复杂表面等离激元结构的不

同模式上的强大功能.此外,还可以通过这种扫描

激发波长进行PEEM 成像的方法获得金纳米材料

的异质三聚体结构[２１]以及存在强耦合的多层结

构[２２]的近场光谱信息.

图６ Dolmen结构的近场光谱[１９].(a)光电子强度随激发光波长的依赖关系;(b)UV光照射下的PEEM图像;
(c)~(e)图(a)中标示的三个特征波长处的飞秒激光激发的PEEM图

Fig敭６ NearＧfieldspectrumofdolmenstructure １９ 敭 a Photoemission PE intensityasafunctionofexcitation
wavelength  b UVＧPEEMimage  c Ｇ e threePEEMimagesobtainedatthreecharacterizedwavelengthsindicatedin a 
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３．３　时间分辨测量

用飞秒激光作为激发光源的PEEM 因为其激

发光的超快特性,也就可以很自然地和抽运探测技

术结合起来进行时间分辨的 PEEM 测量.Kubo
等[２３]较早地利用双光子干涉时间分辨的PEEM 装

置研究了共振波长在４００nm左右的银纳米结构的

超快 动 力 学 过 程.在 他 们 的 实 验 中 利 用 波 长

８００nm飞秒激光的倍频光作为激发光源,脉宽为

１０fs.通过改变完全相同的抽运光与探测光之间

的时间延迟获取一系列PEEM 图像.根据时间延

迟的范围,近场的热点(光电子发射强度)的演变大

致可以划分为三个阶段:１)抽运光与探测光脉冲重

叠,这时候热点由于两束激光之间的干涉随激光的

载波频率进行振荡;２)抽运光和探测光脉冲刚分开

不久,此时抽运光激发的表面等离激元场和探测光

或探测光激发的表面等离激元场发生干涉,热点按

照表面等离激元的本征共振频率振荡,不同热点因

其本征频率不同而不再同步;３)延迟大到探测光到

达的时候抽运光激发的表面等离激元场已经衰减消

失,这时两束光以及他们激发的表面等离激元场之

间已经没有相干性,热点强度将保持不变.本课题

组也搭建了基于马赫Ｇ曾德尔干涉仪的自相关干涉

抽运探测系统(图７),并将它应用于时间分辨的

PEEM测量.
图７给出了干涉自相关抽运探测光路图,其中

PEEM为光电子显微镜,MZI为马赫Ｇ曾德尔干涉

仪,fsＧlaser为飞秒激光器.从飞秒激光出来的７fs
脉冲通过 MZI形成抽运探测脉冲对.抽运和探测

光之间的时间间隔可以用干涉仪中的光学延迟线来

调节,其精确度可以通过检测两束光脉冲之间的相

位来实现四分之一光脉冲载波周期的调节步长.对

于７fs的超短脉冲,利用两对啁啾镜以及一组棱镜

对进行色散补偿以确保脉冲到达PEEM 腔体中样

品表面时也能维持原来的脉宽.
在时间分辨的PEEM测量中,通过改变时间延

迟,记录一系列PEEM 图像,并用其建立光电子发

射热点的动态影像.从中可以看到这些热点先是剧

烈振荡,然后振荡趋于缓和,最后维持稳定不变,符
合前面介绍的三阶段物理图像.对于具有不同

LSPR波长的两个结构[图８(a)],在热点振荡变缓

时可以看出它们不再同步[图８(b)],这反映了它们

各自不同的本征振荡频率[６].这一研究验证了时间

分辨PEEM测量确实能分辨表面等离激元结构的

微小振荡频率差别.通过分析光电子强度随时间演

图７ 干涉自相关抽运探测光路图

Fig敭７ Opticalpathforinterferometric

pumpＧprobemeasurement

化的曲线,并借助简谐振子模型,可以进一步拟合得

到LSPR模式失去相干性的时间(通常被称为退相

干时间).进一步,以可选择激发偶极子和四极子模

式的金纳米方块为例,对同一个方块阵列使用不同

偏振的入射光进行时间分辨测量,可以得到偶极子

和四极子模式的干涉自相关曲线.经过拟合,可以

得到偶极子和四极子模式的退相干时间分别为５fs
和９fs[图８(c)和(d)][１６].四极子模式因为其反对

称的电荷分布导致总的偶极矩减少从而远场辐射损

耗被抑制,导致了较长的退相干时间.该工作第一

次从实验上直接验证了同一个结构的四极子模式显

著比偶极子模式的退相干时间长.

　　时间分辨的PEEM 测量也可以应用到模式强

耦合的表面等离激元体系[２２,２４].在一个金纳米方

块/三氧化二铝/金膜/ITO玻璃衬底组成的层叠结

构里[图９(a)],金纳米方块可以支持LSPR模式,
同时也可以支持周期结构波矢补偿的金膜表面的

SPP模式.LSPR和SPP的频率(能量)可以通过

改变金纳米方块的大小或者周期来实现.从远场和

近场光谱两个角度可以证明当LSPR和SPP的频

率接近时能通过强耦合形成新的模式,两个新的强

耦合模式将是LSPR和SPP的混合态.进一步通

过时间分辨的PEEM 测量结合超快抽运探测技术

可以研究强耦合模式的退相干时间,发现退相干时

间 和 两 原 始 模 式 的 失 谐 量 之 间 的 反 交 叉 关 系

[图９(b)].特别地,在失谐量接近零时,相 较 于

LSPR模式,强耦合的退相干时间由６fs提高到

１０fs,实现了对退相干时间的调控.这一研究成果

对进一步发展基于表面等离激元的人工光合成、生
物传感等应用具有一定的指导价值.
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图８ 斜入射下金纳米方块的时间分辨的PEEM 测量.(a)用于时间分辨PEEM 测量的两种金纳米方块的反射光谱;

(b)对应的不同相位延迟下光电子强度的演化[６];(c)偶极子模式的光电子强度随抽运探测时间延迟的变化关系;

　　　　　　　　　　(d)四极子模式的光电子强度随抽运探测时间延迟的变化关系[１６]

Fig敭８ TimeＧresolvedPEEM measurementsofAunanoblocksuponobliqueincidence敭 a ReflectionspectraoftwoAu
nanoblocksfortimeＧresolvedPEEMmeasurement  b correspondingevolutionofphotoemissionsignalwithphase

delay ６   c photoemissionintensityfordipolemodeasafunctionofdelaytimebetweenpumpandprobepulses 

 d photoemissionintensityforquadrupolemodeasafunctionofdelaytimebetweenpumpandprobepulses １６ 

图９ 强耦合的表面等离激元纳米结构的时间分辨PEEM测量[２２].(a)扫描透射电镜测量的样品截面图,

插图显示了扫描电镜测量的样品俯视图;(b)退相干时间与两个耦合模式的失谐量之间的关系

Fig敭９ TimeＧresolvedPEEM measurementsofstrongcouplingplasmonicnanostructures ２２ 敭 a Sectionalviewofsample
imagedbyscanningtransmissionelectronmicroscopeandinsetindicatingtopviewofsampleimagedbyscanning
　　　　　electronmicroscope  b evolutionofdephasingtimeagainstdetuningbetweentwomodes

４　结束语

主要介绍了光电子显微镜以及基于飞秒激光激

发的超快光电子显微镜,并综述了本课题组利用超

快光电子显微镜在纳米光子学领域开展的研究工

作.特别是将超快PEEM 在表面等离激元研究中

的应用总结为三个方面并给予了介绍:１)直接基

于表面等离激元的近场增强属性,利用PEEM 成像

功能进行近场模式的成像;２)通过调节激发光波长

获得近场光谱信息;３)利用干涉自相关的抽运探测

技术进行时间分辨的PEEM 测量从而获得表面等

离激元的退相干时间.研究的表面等离激元结构覆

盖了从简单的单个金属粒子阵列到二聚体、多聚体

以及更复杂的强耦合体系,研究的视角涉及空间、光
谱、时间等多个维度.这些工作丰富了人们对表面

等离激元的近场性质及超快动力学过程的理解,并
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有利于拓展表面等离激元在非线性光学、人工光合

成等领域的应用.下一步还将进一步利用PEEM
的能量分析器并结合双色飞秒激光抽运探测技术[４]

来研究表面等离激元诱导的热电子的能量分布以及

包括衰减和电荷转移在内的动力学过程,拓展表面

等离激元热电子的应用.此外,超快PEEM还可以

用于研究表面等离激元体系耦合产生的诸多新颖物

理现象及其超快动力学过程,例如Fano共振和强

耦合[２５].同时,超快PEEM 还可以拓展到二维材

料体系,研究激子动力学过程和界面电荷转移[２６].
目前,国内北京大学、长春理工大学、中国科学院大

连化学物理研究所等单位也建立了超快PEEM 系

统[２],并在纳米光子学、二维材料等领域开展了研究

工作[２７Ｇ２８].超快PEEM 的应用一定会在国内外得

到进一步发展,在包括超快科学、纳米光子学在内的

多个领域发挥更大的作用.
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