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表面等离激元受激辐射方向性调控研究进展
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摘要　金属微纳结构中有关光与原子、分子和量子点等物质的相互的作用研究是微纳光学领域的一个核心科学问

题.近年来,得益于迅速发展的纳米材料制备方法和纳米加工技术,国内外学者在表面等离激元受激辐射的实现

以及等离激元激光器的研制方面取得了许多重要进展.总结了基于金属微纳结构共振腔的表面等离激元受激辐

射的出射方向性研究进展,归纳了可以提高方向性的共振腔结构,分别阐述了其中的物理机制,对于不同共振腔结

构的特点与性质进行了分类比较.
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１　引　　言

光与物质相互作用研究是一个经典而永恒的课

题.随着人们对光本质的逐渐认识以及对物质结构

的深入探索,光与物质相互作用的新现象不断涌现.
在满足频率和波矢匹配的情况下,光入射时能够激

发金属表面电子集体振荡的表面等离激元共振

(SPR)[１Ｇ６],形成束缚在金属与介质界面传播的消逝

波,从而在界面附近产生巨大的近场增益.当金属

表面存在微粒或微小沟槽,或者采用亚波长尺寸金

属颗粒时,光入射时能够激发局域表面等离激元共

振(LSPR)[７Ｇ８],并由此引发增强的光散射和吸收.
局域的表面等离激元通过将光学模式压缩到纳米区

域,使光和物质的相互作用达到以往技术无法企及

的领域,在表面增强拉曼散射、纳米传感和波导、非
线性光学以及量子光学中都有重要应用[９Ｇ１２].
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纳米尺度的光学模式增强了表面等离激元和单

量子体系(如原子、染料分子和半导体量子点等)的
相互作用,源自金属纳米结构表面的激发态电子与

紧邻的单量子体系激子之间耦合作用的激发动力学

过程呈现出新奇的光学现象[１３Ｇ１６].例如,通过调节

金属纳米结构附近的二能级体系激发态布居数和弛

豫速率,可以控制荧光分子或半导体量子点的辐射

谱[１７],实现方向性的发射和高效的单光子产生[１８];
通过选择性地增强CdS纳米晶体的表面态辐射,实
现两量子比特的纠缠[１９];利用表面等离激元与量子

辐射体激子的强耦合作用实现类似原子光学中的真

空Rabi分裂[２０Ｇ２１]或量子Fano效应[２２Ｇ２３];特别引人

关注的是,通过在毗邻的电介质中引入由染料分子、
半导体量子点或二能级原子组成的光学增益介质,
可以补偿金属表面等离激元模式共振时的金属损

耗,从 而 实 现 表 面 等 离 激 元 的 受 激 辐 射 放 大

(SPASER).这 个 新 颖 的 构 想 自 ２００３ 年 由

Bergman和Stockman[２４]提出以来备受人们关注.
基于金属纳米结构中SPASER效应的激光器因最

终发射的还是光子而被称作等离激元激光器,这类

超越衍射极限限制的纳米激光器是表面等离激元光

子学领域的一个新兴的热点研究方向[２５].
近几年来,得益于迅速发展的纳米材料制备方

法和纳米加工技术,国内外学者在SPASER的实现

以及降低阈值、获得室温工作条件方面取得了许多

重要进展[２６Ｇ３２].张翔研究组[３３]将半导体CdS的介

质波导模式与银表面的表面等离激元模式耦合形成

杂化等离激元波导,利用其极强的模式限制以及较

小的传播损耗,研制出了具有很低阈值水平的纳米

激光器.Nezhad等[３４]在金属共振腔与半导体增益

介质中引入介质屏蔽层,通过优化设计介质层的厚

度,研制出了能在室温工作的低阈值纳米激光器.
与此同时,他们还利用表面等离激元的全内反射减

少辐射损失,获得了室温下突破衍射极限的半导体

激光[３５].王振林研究组[３６]设计了一种由纳米量级

的银层与光学增益介质核组成的球壳纳米激光器.
这种金属纳米球壳结构可以支持具有很高品质的局

域等离激元腔共振模式,由此产生远低于其他类型

的等离激元纳米激光器的阈值.丁佩等[３７]利用内

外包裹着增益介质的对称性破缺核壳结构,通过研

究在增益下的散射效率和近场增强得到比对称核壳

结构阈值更低的表面等离激元的受激辐射放大.

Zhang等[３８]在银纳米天线阵列中嵌入荧光聚苯乙

烯球作为共振腔,利用阵列吸收抽运光的能量并将

能量集中到荧光聚苯乙烯球,得到室温工作条件下

的低阈值等离激元纳米激光器.Wei等[３９]利用银

包裹等离激元共振腔末端作为高反射面组成非对称

杂化等离激元FabryＧPerot(FＧP)腔,制成了具有超

高Purcell因子的低阈值纳米激光器.
受激辐射的方向性作为激光器的重要特性,是

研制SPASER的另一个重要参数.上述研究中受

激辐射放大的等离激元,由于其波矢与电磁辐射的

波矢在自由空间的巨大差异,最终发射的光子向各

个方向散射.或者说,对于尺寸减小到衍射极限以

下的单体结构,其产生的模式相当于单个偶极子产

生的模式,方向性也类似偶极子的性质向四周发

射[４０],方向的发散性使得到的强场不能集中于某一

方向而降低了效率.现有激光发射的方向性通常是

通过精密调控由高品质的光学反射镜组成的FＧP
腔来完成[４１Ｇ４２],而当一个光学共振腔使用特定的设

计按比例缩小到纳米级,系统本身不需要任何外部

的腔体就能提供光学反馈,其激光发射是定向的还

是全向的,取决于共振腔的几何形状和主要的共振

腔模式[４３],因此可以通过合理构建共振腔的结构使

腔内激发的表面等离激元模式发生相互作用,从而

调控受激辐射的方向性.
本文介绍了表面等离激元受激辐射放大的基本

工作原理,分类比较了各类等离激元共振腔的结构

特点,从共振腔中等离激元模式间的相干耦合作用

出发,阐述了各种基于金属纳米结构的共振腔调控

SPASER出射方向的方法.

２　SPASER基本原理

产生SPASER的结构与传统激光器类似,通常

包括金属纳米结构共振腔、增益介质以及激励源.以

金属纳米颗粒为例,通过光或其他激励源激发颗粒产

生LSPR,将包裹在颗粒外层或填充在颗粒内部且掺

入染料分子、半导体量子点或二能级原子等的增益介

质用于补偿LSPR的吸收及散射损耗(图１).
等离激元受激辐射的基本原理可用如图２所示

的过程示意图阐述[４５].增益介质受到外界激发跃

迁到高能级状态,产生电子Ｇ空穴对,随后电子弛豫

到激发态能级,在激发态电子回到基态复合的过程

中,由于其紧邻的金属纳米颗粒LSPR能级与激发

态能级相当,使激子的能量通过Förster能量转移

传递给金属纳米颗粒,而不是向真空中辐射一个光

子.当在金属纳米颗粒中的等离激元振荡还未消

逝,而增益介质中又一个电子被激发时,振荡中的等

０３０００７Ｇ２



５５,０３０００７(２０１８) 激光与光电子学进展 www．opticsjournal．net

离激元模式则迫使该激发电子将能量给予已存在的

同一模式[４６].由表面等离激元共振产生的强局域

场将提供反馈,提高增益介质内部的量子效率,以激

发更多的电子[４７].当反馈足够强使得增益介质中

激发电子的能量足以补偿表面等离激元共振的损耗

时,建立增益与损耗的动态平衡,引起表面等离激元

的雪崩式放大,形成相位相干的受激辐射态,完成激

光中的非平衡相变[４４].

图１ 偶极模式场背景下增益介质在(a)球壳外和(b)球壳内部的SPASER示意图[４４]

Fig敭１ SchematicofananoshellSPASERwherethegainmediumis a outsideofand b insidetheshell 

onthebackgroundofthedipolemodefield ４４ 

图２ 表面等离激元受激辐射过程示意图[４４]

Fig敭２ Schematicofthespasingprocess ４４ 

３　单颗粒共振腔

单颗粒共振腔,特别是球形金属纳米颗粒,由于

结构简单、制作方便而被最先用于表面等离激元受

激辐射的研究[４８Ｇ５０],但其球对称性使得最终的发射

呈现各向同性的特点.此外,一些轴对称形金属纳

米颗 粒,如 核 壳 球 形[５１Ｇ５３]、纳 米 棒 形[５４Ｇ５５]、圆 盘

形[５６Ｇ５７]和纳米环[５８]等,在对称面内也存在各向同性

的发射性质.为了提高方向性出射,可通过利用颗

粒上不同位置的等离激元模式的相互耦合或者利用

颗粒与毗邻衬底的等离激元模式的相互作用来调控

方向性.

３．１　对称性破缺结构

对称性破缺提供了一种调控金属纳米结构中局

域表面等离激元相互作用的方法[５９],通过合理地设

计单个金属纳米颗粒的几何形状,使基于对称破缺结

构的等离激元共振腔产生具有特定出射方向的表面

等离激元共振.最近,Meng等[６０]理论上模拟了由半

球壳 金 属 腔 与 增 益 介 质 球 组 成 的 谐 振 系 统 的

SPASER特性.研究结果表明,该系统沿着半壳球腔

轴线方向单向性地辐射光线[图３(a)],且与抽运光的

偏振方向和入射角度都无关[图３(b)].系统中的金

属半球壳由银组成,这是因为银具有比金材料更高的

品质因数且能产生光谱范围很宽的等离激元共

振[６１Ｇ６２].同时,银的相对介电常数虚部更小,可以减

少损耗,降低SPASER增益阈值.该银共振腔在入

射光作用下会激发两种模式的LSPR,分别为键合模

式(bonding mode)和 反 键 合 模 式 (antiＧbonding
mode),用等离激元杂化理论可解释为[６３Ｇ６４]:银半球

壳由金属纳米球和电介质空腔两个部分组成,其中键

合模式是两者受激产生极化电荷呈同相分布时产生

的共振模式,反键合模式为极化电荷呈反相分布时产

生的模式[６５].需要指出的是,只有反键合共振模式

呈现单向性出射特性.这是因为反键合模式中金属

纳米球与空腔上的LSPR在图３(a)所示的z轴正方

向相干相长,而在反方向相干相消.
相比半球壳形对称破缺颗粒所产生的处于三维

空间的方向性发射[６６Ｇ６９],圆盘或环形等二维结构共

振腔能产生二维面内的方向性出射.这些结构在满

足 一 定 的 尺 寸 条 件 时 能 产 生 回 音 壁 模 式

(WGM)[７０Ｇ７３],该模式是由对应于表面法线方向角

度较大的入射光在腔的边界处循环反射而得到

的[７４].然而在圆盘等具有旋转对称性结构中产生

WGM所得到的面内发射光也存在各向同性的特

点,且波长尺度的回音壁腔只能通过由表面粗糙度

引起的消逝波散射或衍射将发射光耦合到腔外,因
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图３ (a)银半球壳包裹的SPASER纳米腔的光辐射[６０]

Fig敭３  a LightradiationfromasilversemishellＧcappedSPASERnanocavity ６０   b polarplotofthe
intensitiesofpowerflowpatternsatvariousθinc

此同样可以利用对称破缺的回音壁腔来实现 WGM
的方向性出射[７５].但要实现回音壁模式与表面等

离激元的耦合,需要调节LSPR沿着 WGM 场的极

化方向形成杂化回音壁模式,以减少共振加宽和频

率失配[５８],这在对称结构中很容易实现而在非对称

回音壁腔中却存在困难.
值得一提的是,利用低能量电子驱动的形式也

能 使 金 属 纳 米 颗 粒 产 生 局 域 表 面 等 离 激 元 振

荡[７６Ｇ８１],并且当激发的LSPR在颗粒各边角处的散

射满足一定的相位条件时,模式间的相互作用能够

得到某个方向的增强效应,从而调控出射光方向.
最近,LeMoal等[８２]通过扫描隧道显微镜(STM)探
针针尖发射低能量电子激发单个三角形金纳米颗粒

的局域表面等离激元共振,得到方向随针尖位置改

变的发射光.该结构由一个截断的三角棱锥颗粒、

STM探针以及接收装置组成,针尖与样品表面间隧

道结内的电子激发颗粒上的LSPR,产生的辐射主

要有两个发射方向[图４(a)][８３].移动探针针尖沿

着上表面三角形的对称轴在不同位置发射电子[图

４(b)],当激发点偏离三角形中心点时,发射图样的

极化分布近似于一个方向倾斜的点偶极子.这是由

于当针尖位置远离颗粒中心时,破坏了所激发模式

的对称性,隧道结内形成的针尖诱导间隙等离激元

(tipＧinducedgapplasmon)会选择性地耦合到三角

形颗粒的面内和面外局域等离激元模式.随着偏离

中心位置的距离增大,与面内局域等离激元模式的

耦合会加强,导致发射图样呈现非对称分布(图５),
从而达到调控方向性发射的效果.

图４ (a)STM针尖位于氧化铟锡(ITO)包裹的衬底上纳米颗粒上方的实验配置图[８２];
(b)纳米颗粒的STM图像(针尖位置:标号１Ｇ４)

Fig敭４  a SchematicsoftheexperimentalconfigurationwiththeSTMtipabovethenanoparticle NP onthe

ITOＧcoatedsubstrate ８２   b STMimageoftheNP tippositions numbered１to４ 

３．２　镜像模式结构

除了通过引入对称性破缺导致模式杂化来提高

等离激元散射方向性,颗粒与外部电介质的镜像模

式耦合也能调控方向性.King等[８４]将核壳结构颗

粒置于平面介质衬底上,通过改变入射光偏振方向

和衬底材料介电常数调控散射方向性.颗粒由半个

金纳米球壳和内部SiO２ 球组成,底部紧靠电介质衬

底,分别由不同偏振的光以４５°角入射到颗粒上(图

６).当采用S偏振的入射光激发时,颗粒上产生的

横向等离激元模式能产生垂直于衬底面发射的散射

光[图６(a)];当入射光为P偏振时,入射方向呈倾

斜角度,导致所激发的等离激元模式分为横向模式
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图５ 发射强度随极化角θ变化的极坐标图,分别对应图４(b)中４个针尖位置,填充曲线表示实验值,红线表示理论值[８２]

Fig敭５ Polarplotsoftheintensityversuspolarangleθ correspondingtopositionsofthetipinFig敭４ b with
experimental filledcurve andtheoretical redline data ８２ 

图６ 玻璃衬底上半球壳等离激元模式的角相关远场散射图[８４].(a)直立的半球壳在S偏振光下的散射;(b)P偏振光

入射到半球壳同时激发横向和轴向等离激元模式

Fig敭６ AngulardependenceoffarＧfieldscatteringpatternfromsemishellＧcappedplasmonmodesonglasssubstrates ８４ 敭

 a ScatteringofSＧpolarizedlightbyanuprightsemishellＧcapped  b PＧpolarizedlightincidentonasemishellＧcappedexcites
boththetransverseandtheaxialplasmonmodes

图７ (a)实验中偏振光入射下半球壳的表面电荷和衬底中镜像电荷的定性方向[８４].绿色箭头表示半球壳的有效偶极矩p 和

镜像电荷分布的有效偶极矩p′;(b)极坐标中散射光的角分布

Fig敭７  a QualitativeorientationofsurfacechargeonthesemishellＧcappedandtheimagechargewithinthesubstrateforthe

experimentalpolarizationofincidentlight ８４ 敭Thegreenarrowsdepicttheorientationoftheeffectivedipolemomentofthe
semishellＧcappedp andtheimagechargedistributionp′  b theangulardistributionofscatterlightinpolarcoordinates

和轴向模式两种,产生垂直于衬底面和沿着衬底面

发射的散射光[图６(b)].值得注意的是,横向模式

出射光的方向在该种激发光的入射下会受到模式间

相互作用的干扰而较理论值有所偏离.
当衬底采用高介电常数电介质时,纳米颗粒

上激发的表面等离激元模式能与衬底的镜像模式

发生强耦合作用并影响出射光方向.在P偏振入

射光以４５°角激发时,颗粒上的LSPR与衬底中的

镜像模式在倾斜角度上相互耦合[图７(a)],最终

导致出射光沿入射光反向发射[图７(b)].这里,

电介质衬底本身不会产生等离激元共振,因而不

会直接与金属颗粒的表面等离激元模式相互作

用,只有当金属纳米颗粒受激产生极化电荷时,衬
底中感应出镜像电荷,与纳米半球壳颗粒的LSPR
相互耦合,形成高阶多极等离激元杂化模式,从而

影响发射光的方向性.由于该过程是等离激元模

式与高介电常数衬底强耦合的结果,因此改变衬

底的介电常数能影响模式的相互作用,越高的介

电常数往往能产生更强的镜像场和更强的相互

作用[８５].
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４　波导共振腔

４．１　颗粒与衬底波导

当金属纳米颗粒置于金属薄膜衬底上,衬底本

身也能被激发表面等离激元共振,颗粒与衬底各自

产生的模式在满足一定的波矢匹配条件时,形成同

相振荡的等离激元杂化模式,从而调控光发射方

向[８６].Akselrod等[８７]利用银纳米立方块和金膜衬

底组成波导共振腔[图８(a)(b)],得到了高发射率

增强、高辐射效率、亚波长尺寸的方向性发射.将

增 益 介 质 材 料 嵌 入 颗 粒 与 衬 底 的 间 隙 内

[图８(c)],解决了银颗粒与金膜衬底上表面等离

激元波矢失配的问题,使得两种模式能在作为波

导的介质层内耦合,形成局限在间隙内的杂化模

式.波导中的主要电场方向沿z 轴方向,使介质

层中激发的所有可能的偶极子发射方向总和垂直

于间隙面[图８(a)(c)].波导内表面等离激元的

杂化与金属纳米块的大小、厚度以及介质材料的

折射率相关,改变这些因素能够调节共振波长,得
到波长可调的定向发射光[８８].然而,在颗粒靠近

衬底一侧的边缘处的电偶极子方向较中间大部分

方向有所不同,使得此处的电场方向发生偏离[８９],
导致辐射发散角相对较大,在大于６４°方向角的位

置处也能探测到发射光[图８(d)].

图８ (a)置于金膜上的银纳米块示意图,两者间由填充荧光材料的隔离层隔开[８７].红色圆锥表示纳米间隙区产生的增强

发射的方向.(b)单个银纳米块的透射电镜图像;(c)金膜与银纳米块耦合的剖面图;(d)模拟(黑色)和测量

(红色)的从单个纳米尺度贴片天线出射的辐射图案

Fig敭８  a Schematicofasilvernanocubesituatedonagoldfilmseparatedbyaspacerlayercontainingfluorescentmaterial ８７ 敭
Theredconeindicatesthedirectionalityoftheenhancedemissionoriginatingfromthenanogapregion  b transmissionelectron

microscopyimagesofasinglesilvernanocube  c schematiccrossＧsectionofafilmＧcoupledsilvernanocube 

 d simulated black andmeasured red radiationpatternfromasinglenanoscalepatchantenna

４．１　天线波导

光学天线为光与纳米尺寸物质的相互作用带来

了巨大的可能性.通过合理设计的天线模式能够利

用近场耦合调控相位、极化态、辐射方向和光学角动

量等光学场的电磁参数.早在１９２６年,日本东北大

学的宇田新太郎首次介绍了利用天线原理实现电磁

波的 引 向,即 所 谓 的 八 木Ｇ宇 田 天 线 (YagiＧUda
antenna)[９０].该天线利用有源振子发出的辐射信

号在引向振子处得到加强而在反射振子处抵消,从
而获得电磁波的方向性发射.近年来此理论被运用

到等离激元纳米天线的设计中,Fang等[９１]利用天

线导向作用将纳米线与外界发射振子耦合,实现了

等离激元的方向性出射,并通过天线间的模式相互

耦合调控表面等离激元的传播[９２].
相比于单颗粒共振腔,利用模式相互作用提高

方向性的机理,天线波导可以通过将发射源耦合到

LSPR模式来引导光的定向出射.Curto等[９３]利用

金纳米线作为表面等离激元谐振腔,将量子点的发

射耦合到纳米线中.改变纳米线的长度可以产生具

有不同奇偶电荷对称性的高阶模式,且阶数随着长

度的增大而增加[图９(a)(b)].该结构中单量子点

通过破坏量子点Ｇ天线系统(quantumdotＧantenna
system)的反演对称性实现与各高阶模式的耦合.
因纳米线波导与量子点的近场耦合及其发射方向受
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到各模式对称性与纳米线上特征电荷空间分布的调

控,角辐射图样有所不同[９４].然而,其角辐射图样

中存在多个发射方向,且波瓣宽度较宽,从而导致总

发散角较大改为[图９(c)(d)].

图９ (a)(b)单个量子点置于金纳米线的末端[９３];(c)(d)与玻璃衬底上方天线纵向轴线平行的电点偶极子和点四极的角辐射图样

Fig敭９  a and b Asinglequantumdotispositionedattheendofametalnanowire ９３   c and d angularradiation

patternsofanelectricpointdipoleandapointquadrupoleorientedparalleltothelongitudinalaxisoftheantennaabove
aglasssubstrate

５　阵列结构共振腔

近年来,人们发现通过在金属材料表面构建亚

波长周期性结构的共振腔作为耦合器能进行LSPR
和光子的转换,其产生的等离激元模式被称为晶格

等离激元(latticeplasmon)[９５Ｇ９６].相比单个纳米颗

粒局域表面等离激元产生的较宽谱线,一维或者二

维金属纳米颗粒阵列由于具有基于瑞利反常衍射与

阵列颗粒 LSPR的耦合作用,呈现出非常窄的线

宽[９７Ｇ９８].这是因为周期性结构的衍射模式在色散关

系不同的衬底和环境介质边界处存在瑞利截止波

长,当满足此波长的入射光激发阵列时,部分衍射波

沿着衬底传播并与阵列中纳米颗粒相互作用.如果

该截止波长趋近于阵列中单个纳米颗粒的LSPR波

长,则能量能够以很强的效率从入射光束传到等离

激元模式,因此能获得很窄的线宽以及尖锐的等离

激元共振峰[９９].

５．１　颗粒阵列

鉴于阵列结构的上述优势,采用金属纳米颗粒

阵列能产生高强度、窄线宽的SPASER发射.颗粒

阵列共振腔通常由介质衬底承载的周期性排列的金

属纳 米 颗 粒 及 其 毗 邻 的 增 益 介 质 组 成 (图

１０)[１００Ｇ１０１].增益介质可补偿金属的吸收损耗以及

颗粒表面的散射损耗,同时,阵列结构中由颗粒的

LSPR散射形成的晶格表面等离激元能够提高增益

介质中的激发率以提供反馈,当损耗与增益达到动

态平衡时形成共振放大表面等离激元[４４].
不同于传统法布里Ｇ珀罗(FＧP)腔结构中由外置

谐振腔调控光发射的方向性,阵列结构中利用颗粒

的LSPR与晶格等离激元相互耦合来提高方向性光

输出.Vecchi等[１０３]利用增益介质薄膜覆盖在周期

图１０ 大面积晶格共振等离激元激光器[１０２]

Fig敭１０ LargeＧarealatticeplasmonlasers １０２ 

性排列的金纳米颗粒上实现了定向增强的光发射.
在入射光抽运下,每个颗粒上产生的LSPR将光场

模式局限在颗粒周围的纳米区域内,阵列中各纳米

颗粒的LSPR经多次反射造成的总散射形成了晶格

等离激元的布拉格衍射,抑制单个颗粒的辐射阻尼,
通过衍射耦合形成很强的方向性效应,使最终的出

射 光 垂 直 于 阵 列 面 发 射,并 使 发 射 光 得 到 增

强[１０２,１０４Ｇ１０５]. 该定向发射增强的程度取决于增益介

质中分子的量子产率.

Zheludev等[１０６Ｇ１０７]用非对称金属开口环组成金

属纳 米 颗 粒 阵 列,观 察 到 垂 直 于 阵 列 面 出 射 的

SPASER发射光.该结构由增益介质板及嵌在其

表面的金属纳米开口环阵列组成,抽运光束垂直于

板面和阵列面入射,在开口环谐振腔内产生强捕获

模式(trappedmode)同相振荡(图１１).由于在垂直

方向上电子的同相集体振荡损耗最低,最容易被激

发,同时,非对称结构又抑制了捕获模式振荡中的非

辐射特性,使得储存在电子振荡中的一部分能量经

LSPR的相干传播发射到自由空间,产生垂直于阵

列面的发射光.这里,环的非对称程度能够控制振

荡模式耦合到自由空间的强弱,且非对称模式振荡
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图１１ 由增益介质板(绿色)承载的规则排列的金属非对称

开口环谐振器阵列组成的SPASER激光器[１０７]

Fig敭１１ ThelasingSPASERconsistsofagainmediumslab

 green supportingaregulararrayofmetallicasymmetricallyＧ

splitringresonators １０７ 

中与电磁偶极子发射相关的辐射损耗在规则排列的

无限大阵列中能相互抵消,使开口环中的强振荡能

获得比较长的寿命,由此得到较高的Q 值.
有趣的是,当阵列结构与波导结合时能够将光

侧向 注 入 到 光 波 导 中,并 储 存 在 其 中 直 到 被 提

取[１０８Ｇ１１０].deBoer等[１１１]提出了利用金属纳米颗粒

组成的六角形阵列结合发光层使光侧向发射至玻

璃.金属颗粒阵列被包裹在折射率为n２ 的发光层

内,通过衍射效应将光以一定角度发射至阵列下方

折射率为n３ 的全反射波导层内[图１２(a)].由于

瑞利反常衍射引起的衍射波在表面传播,调节阵列

周期将改变衍射条件,等同于改变晶格中布里渊区

的大小,使入射到玻璃中的光发射角度能从４２°调
节到４６°[图１２(b)(c)][１１２Ｇ１１３].另一个影响光发射

性质的重要因素是发光层的厚度,它能调控LSPR
与光波导中传导模式的耦合程度[１１４],利用有限元

方法计算出最优厚度,得到很高的发射强度.不仅

如此,金属纳米颗粒的形状和尺寸对晶格等离激元

的色散关系、明暗模式的耦合、Q 值因数以及辐射

阻尼等也均有影响,也能调控最终的发射特性[１１５].

５．２　孔阵列

周期性孔阵列中的表面等离激元在亚波长增强

透射现象中具有重要作用,能运用到异常透射现象

的研究中[１１６].此外,孔阵列由于其周期性结构使

图１２ (a)等离激元发射光注入到折射率为n３ 的

光波导中的原理图[１１１];(b)能量与二维平行波矢量图;
(c)为图１２(b)中对应发射光能量的水平截面图

Fig敭１２  a Schematicsofplasmonicemittinglightinjectedina

lightguidewithindexn３ １１１   b diagramofenergyversus
twoＧdimensionalparallelwavevector  c horizontalcross

sectioncorrespondingtotheemissionlightenergyinFig敭１２ b 

表面等离激元受到包括色散、散射、衍射、干涉等可

控因素 的 调 控,可 产 生 高 方 向 性 的 光 发 射[１１７].

Meng等[１１８]通过在金属薄膜上周期打孔,实现室温

下高方向性的单模红光发射.不同于其他将金属孔

阵列作为等离激元共振腔的结构,该周期性孔阵列

的构建在制作过程中优先于光学增益介质的沉积

[图１３(a)],这使得增益介质的化学成分不受等离

激元纳米结构制造过程的影响.研究结果表明,该
共振腔的定向SPASER发射光并不是由各个孔中

LSPR相互作用经增益介质放大而形成的,而是由

于表面等离激元与周期性势场中传播的布洛赫波

(Blochwaves)产生的强耦合效应,及其与增益介质

的共振反馈导致的.因为周期性金属孔阵列在

SPASER的发射波长附近具有很强的光透射能力,
该共振腔上下表面出射的发射光的光谱图样与共振

波长基本相同,且拥有很小的发散角,约为１°~３°
[图１３(b)].

值得一提的是,Stein等[１１９Ｇ１２１]报道了利用周期

性金属光栅实现表面等离激元束的自准直.其基本

原理也是基于表面等离激元与周期性势场中传播的

布洛赫波的强耦合效应,与上文中阵列结构调控等

离激元方向的原理相同.另外,类似于电子驱动单

颗粒共振腔,阵列结构也能利用低能量电子激发表

面等离激元,通过改变激发位置来调控光发射方向.

Canneson等[１０４]利用STM 探针尖端发射的隧道电

子激发等离激元晶体产生方向性发射的表面等离激

０３０００７Ｇ８



５５,０３０００７(２０１８) 激光与光电子学进展 www．opticsjournal．net

图１３ (a)SPASER装置结构图[１１８].该系统由周期性孔阵列覆盖一层染料薄膜组成;(b)水平和(c)垂直方向周期性孔中观察

到激光发射的空间分布,插图为发散角θ和φ 的示意图

Fig敭１３  a ConfigurationoftheSPASERdevice １１８ 敭Thesystemiscomposedofaperiodicholearraycoveredbyathin
layerofdyefilm spatialdistributionofthelasingemissionobservedinperiodicholesalong b horizontaland c vertical

directions敭Theinsertshowstheschematicofthedivergenceanglesθandφ

元极子束.最终的出射方向主要沿矩形阵列的４个

角的对角线发射,其工作原理可由上文的布拉格衍

射解释.当改变STM 探针在样品上的位置时,破
坏了等离激元模式的对称性,从而通过模式间耦合

作用改变了４个方向光束的粗细和强弱.需要注意

的是,大多数阵列结构都采用规则排列的形式,而不

同的场对称性会影响晶格表面等离激元模式耦合到

自由空间的状况[１１５,１２２],因此,结构排列也是影响光

发射的一个重要因素.

６　结束语

通过以上分析,回顾了国内外学者在表面等离

激元受激辐射方向性研究中取得的重要进展,归纳

了通过金属单颗粒共振腔、波导共振腔和阵列结构

共 振 腔 中 不 同 等 离 激 元 模 式 的 相 互 作 用 调 控

SPASER出射方向的方法,并利用模式间相干耦合

原理分析了其内在的物理机制.
可以预见,随着人们对微纳结构中光与物质相

互作用的物理本质的深刻理解,对各种纳米制备技

术的熟练掌握以及对等离激元场调控手段的更加完

善,满足低阈值、室温工作条件且具有单一出射方向

的等离激元纳米激光器的研究定会取得突破性进

展,并在光催化、量子光学、高灵敏探测、超构材料与

超表面、纳米集成光学以及生物医学等领域发挥巨

大作用.
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