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纳米等离子体中定位聚焦的时间反演控制

池黎明　朱鹏飞　李向亭
（上海交通大学物理系光学与光子学研究所，上海２００２４０）

摘要　提出了时间反演方法来控制等离子纳米系统中能量最强点的位置。该方法是基于纳米系统中对某一点局

域超短脉冲激发的远场的时间反演。尽管在金属等离子系统中存在很强烈的干扰和严重的相位移动和分散，并且

所作的时间反演并不完整，但是该方法在控制纳米尺度的光场能量时十分有效，可应用于纳米分光镜、光学调制、

超密信息存储和纳米信息处理等领域。
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１　引　　言

在纳米系统中控制光场的局域化是一个十分具

有挑战性的问题［１～３］，其主要物理根源是光辐射场

的波长数量级要比整个纳米系统的尺寸还要大，因

此很难控制光场能量聚焦在一个纳米尺度的点

上［４］。然而在表面等离子中，控制能量集中在某一

点上是可能的，但是直接控制聚焦位置很难，本文考

虑调节入射光频率成分来控制光场能量的空间分

布，即用频率和相位进行控制。

用相位频率调制的方法来控制光场能量的纳米

局域化的思想很早就有人提出并在理论和试验上取

得了显著的成就［５～８］。控制光场局域化过程中的一

个基本问题是求“反演问题”的解，即需要找到从特

定的激发路径送入控制系统的光波的具体形式。解

决这一问题的传统方法之一是自适应控制，并得到

了成功运用［９～１４］。但是在自适应控制过程中，所得

到的复合光波过于复杂而无法解析，并且进行自适

应控制的计算量特别大。

本文借鉴 Ｍ．Ｆｉｎｋ等
［１５～１７］对声波和微波的时间

反演方法，提出了一种基于时间反演的方法来求解控

制纳米系统的光场，并对其进行了理论研究。研究了

一个纳米等离子系统，初始状态为在一个设定好的纳
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米点上有一个局域化的激发光场。然后解这个光场

在传播过程中的空间分布和时间演化的直接问题。

在某个时刻，把在远处得到的光场作时间反演，并送

回到原系统中去。如果时间反演方法对于这个系统

来说是可行的，那么光场将按原路返回，其能量将在

反演后的时刻在原来的那点汇聚。

但是，金属纳米系统中的表面等离子波本征模

式和声波、微波中的回声泄漏模式之间有很大的区

别，控制表面等离子波也更困难。原因是：１）由于在

纳米尺度上偶极子激发场的强烈干扰，纳米系统中

的表面等离子波会形成被整个系统转移的无序本征

模式［１８，１９］。这种现象表现为局域场中形成几个相

应的“热点”而不是一个聚焦点。显然，表面等离子

波的离域性和无序性（包括对参数的高度敏感）给控

制造成了困难。２）等离子光谱在真正的金属材料区

域中是快速衰减的［２０］。因此，表面等离子波的存在

时间很短。３）就是远场并不包含系统内部状态的全

部信息，即瞬逝场很快衰减并消失在远场中，这也是

声波、微波和等离子波共同的问题。此外，远处电场

通常是由有限个带有不完整极化信息的点来描述的

（一个极端的例子就是只有一个极化点）。因此，完

整的时间反演是很难实现的。尽管有以上这些问

题，本文中做的时间反演控制还是很成功的，这种只

控制入射波相位和频率的不完全时间反演方法是一

种很有效的方法。

２　时间反演的“Ｂｅｒｇｍａｎ谱”算法
可以利用现代光刻技术得到一个纳米量级尺度

的金属结构，这样的结构可以看成是一个由金属和

电介质构成的纳米系统，其对应的介电常数分别为

εｍ 和εｄ，εｍ 随光场频率ω变化。假定整个系统的尺

寸要比外场的波长小很多，可以使用准静态谱理

论［２，２１］。从位于金属表面处的光学偶极子犱（ω）出

发，其时域上的波形是一个短脉冲。采用高斯单位

制（ＣＧＳ），

犱（ω）＝
π

槡犜ｅｘｐ －
（ω－ω０）

２

４犜
－（－ｉω狋０［ ］），

式中ω０ 为中心频率，犜为波包长度。

其极化强度分布为犘（狉）＝δ（狉－狉０）犱（狉０，狋）。

其携带的频率ω是围绕中心频率ω０ 分布的。实际

计算中取珔犺ω０＝１．２ｅＶ。

初始的振荡偶极子中某一频率分量ω在纳米

系统中激发出了对应的局域电场犈犔（狉，ω），表示

为［２２］

犈犔α（狉，ω）＝∑
β

４π

εｄ
犌狉αβ（狉，狉０；ω）犱β（狉０，ω），

（α，β＝狓，狔，狕） （１）

　　注意到（１）式不显含时间，则只要给出电场的频

谱，就可以用快速傅里叶变换得到电场随时间和空

间的变化函数犈犔α（狉，狋）。对犈
犔
α（狉，狋）作时间反演，那

么某个时刻，光场能量应该聚焦在狉０ 点。考虑到实

验上难以实现对整个空间作时间反演，对远离狉０ 的

某个平面上光场作空间平均得到犈犔α（狋），以这个均

匀场作为入射场返回到系统中。

（１）式中的张量推迟格林函数 犌狉αβ为

犌狉αβ（狉，狉′；ω）＝

２

狉α′狉β
珚犌狉（狉，狉′；ω）， （２）

式中珚犌狉为标量格林函数。

为了得到标量格林函数珚犌狉，需要在一定的边界

条件下求解复合介质的拉普拉斯方程为

· ε（狉，ω）φ（狉［ ］）＝０， （３）

式中φ（狉）为电势，ε（狉，ω）为复合介质的介电常数，

可以表示为

ε（狉，ω）＝εｍΘ（狉，ω）＋εｄ［１－Θ（狉，ω）］＝

εｄ １－
１

狊（ω）
Θ（狉［ ］）， （４）

式中狊（ω）＝
εｄ

εｄ－εｍ（ω）
，Θ（狉）为结构函数，当材料

为金属时，值为１，材料为介质时，值为０。

利用Ｂｅｒｇｍａｎ谱方法
［２２～２４］，把（３）式中的φ（狉）分

解成外场φ０和激发场ψ两部分。则（３）式可以化为

·［Θ（狉，ω）ψ（狉，ω）］－狊（ω）
２

ψ（狉，ω）＝

－·［Θ（狉，ω）φ０（狉，ω）］． （５）

　　对应的本征方程为

·［Θ（狉，ω）φ狀（狉，ω）］－狊狀
２

φ狀（狉，ω）＝０．（６）

　　（６）式是一个求解广义本征值的问题。把空间

离散化后，可以得到算符 ·［Θ（狉，ω）］以及 
２

的表示矩阵。对矩阵作广义对角化，可以解得方程的

本征值狊狀 以及本征函数φ狀（狉，ω）。

标量格林函数珚犌狉可写成

珚犌狉（狉，狉′；ω）＝∑
狀

φ狀（狉，ω）φ

狀 （狉′，ω）

狊（ω）－狊狀
．

　　把（１）式中的电场作在边界面上的分布作时间

反演并对空间取平均以后，作为外场输入纳米系统，

在系统中产生的总电场分布为

犈α（狉，ω）＝犈
犔
α（狉，ω）＋

∫
犞

犌狉
αβ
（狉，狉′；ω）Θ（狉′）犈

犜
β
（狉′，ω）ｄ狉′

３．（７）

　　对（７）式作傅里叶变换即可得到时域上的电场

２２４２
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犈α（狉，狋），犈α（狉，狋）即为远场输入场在系统中激发场

关于时间的表达式。

３　计算结果与讨论

如果第２节中时间反演的方法是有效的，那么

当把局域电场进行傅里叶反变换到时域中时，光能

量将在时间反演以后的狋狉 时刻聚集到初始的位置

狉０ 处。

作为数值模拟，考虑一个真空中的由４ｎｍ厚

的银膜构成的随机平板结构［２１］。这层膜按照５０％

的几率随机填充入２ｎｍ×２ｎｍ×２ｎｍ的介质或金

属，如图１所示。整个复合结构的尺寸为３２ｎｍ×

４ｎｍ×３２ｎｍ。在准静态近似中，系统的尺寸是可

以按比例调整大小的，只是总尺寸要小于波长。图

中不同深浅颜色的层次是在计算时对介电常数进行

平滑处理以后的效果。计算时用到的复合结构由４

层上述平板结构组成，即尺寸为３２ｎｍ×１６ｎｍ×

３２ｎｍ。假设偶极子的激发光场和时间反演后的入

射光场都是狕方向偏振的。则电势在狓，狔方向上

满足诺埃曼边界条件；在狕方向上满足狄里赫利边

界条件。结构中金属银的介电常数随ω变化用文

献［１９］中测量的银的折射率和消光系数计算得到。

图１ （ａ）计算中所用到的随机平板结构在狓狕平面下的投影图；（ｂ）纳米系统表面局域光场时间平均后

归一化的强度分布图

Ｆｉｇ．１ （ａ）Ｇｅｏｍｅｔｒｙｏｆｔｈｅｒａｎｄｏｍｐｌａｎａｒｃｏｍｐｏｓｉｔｅｕｓｅｄｉｎｔｈｅｃｏｍｐｕｔａｔｉｏｎｓ，ｓｈｏｗｎｉｎｔｈｅ狓狕ｐｒｏｊｅｃｔｉｏｎ；（ｂ）ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄ

ａｖｅｒａｇｅ（ｏｖｅｒｐｕｌｓｅｔｉｍｅ）ｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆｌｏｃａｌｆｉｅｌｄｓｉｓｄｉｓｐｌａｙｅｄｄｉｓｔｒｉｂｕｔｅｄｏｖｅｒｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｏｆｔｈｅｎａｎｏｓｙｓｔｅｍ

　　在纳米系统的协调控制中有一个目标点。局域

光场能量大部分被聚焦到一点上，这一点即是激发

脉冲的频带宽度中的本征模式被聚焦到的位置。为

了了解能量的局域化可能发生在系统中的哪些位

置，用一个非常短的，大约５ｆｓ长的非调制高斯激发

脉冲，脉冲的中心频率为ω０＝１．２ｅＶ／珔犺。将脉冲电

场在狔＝４平面进行空间平均以后送入平板结构。

图１（ｂ）所示的是产生的局域光场的强度在狔＝２平

面上的分布对脉冲时间取平均值的结果。从板上可

见的多个局域光场“热点”中，选择３个峰值在表面

上对应的位置ρ（狓，狕）为Ａ：ρ（８，２０）；Ｂ：ρ（５，５）；Ｃ：

ρ（２０，２８）。

在所有情况下初始偶极子犱（狉０，狋）的时间函数

取为２０ｆｓ长的高斯波包。初始偶极子的极化方向

为狕 方向。当初始偶极子在 Ａ 位置的时候，用

（１）式计算初始偶极子在边界（狔＝１６）上激发的电

场经过时间反演以后如图２（ａ）所示，可以看到这个

电场和引起它的２０ｆｓ的高斯脉冲有很大的区别。

这个脉冲相对来说比较长，电场值有较大的起伏，并

逐渐衰减。这个脉冲形状和对声波和微波进行时间

反演得到的脉冲很相似［１５～１７］。这是由于波在边界

或不同介质的界面上来回反射所导致的；信号的衰

减是由于部分能量泄漏到开放系统中。但是，也有

一些区别，因为在我们研究的这种情况中，观测到的

强度起伏是因为准静态本征模的干扰。强度的衰减

是因为本征模式中的频率的多样性和随机性造成的

相移，也因为金属中由εｍ 的虚部描述的电极化引起

的相移。

在图２（ａ）所示的电场入射到纳米系统中后，由

（７）式可计算得到系统的局域场分布。图２（ｂ）～

（ｄ）中，列出了３个时刻狔＝８平面上局域场强度

犐（狉，狋）＝ 犈（狉，狋）２ 分布（图３，图４中对应的图也

均为狔＝８处的场强分布），其中３个时刻分别是

Ａ，Ｂ，Ｃ强度最大的时刻。如图２（ｂ）所示能量在Ａ

点的聚焦近乎完美；最大值在狋Ａｒ＝５３６ｆｓ，恰巧是在

激发脉冲的末尾。与均匀外场在样品中心产生的场

强分布图１（ｂ）相比，其他峰值的激发能量全部被压

制了。即使是Ｂ点［图２（ｃ）］和Ｃ点［图２（ｄ）］达到

能量最大值的时候，Ａ点的峰值依然是占支配地位

的。不仅仅在空间上能量高度集中，Ａ点的局域光

场强度的时间演化，如图２（ｅ），也是对初始高斯脉

冲的很好的还原［尽管与图２（ｇ）中的初始高斯脉冲

３２４２
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相比有一些尾部］。在图２（ｆ）中列出了强度平方对

时间的平均值，它表示了激发能流分布，可以由光发

射电子显微镜（ＰＥＥＭ）测得
［５，６］。这个能流几乎理

想地聚焦在目标点Ａ。

图２ （ａ）Ａ点激发光场归一化的时间反演；（ｂ）～（ｄ）三个不同时间纳米系统光场强度分布；（ｅ）Ａ点激发的局域光场强度

的时间演化图；（ｆ）光场强度平方对时间的平均值在金属表面分布；（ｇ）初始偶极子产生的２０ｆｓ初始高斯包络

Ｆｉｇ．２ （ａ）ＮｏｒｍａｌｉｚｅｄｅｘｃｉｔａｔｉｏｎｆｉｅｌｄａｔｔｈｅｓｙｓｔｅｍＡｐｏｉｎｔａｓｃｏｍｐｕｔｅｄｂｙｔｉｍｅｒｅｖｅｒｓａｌ；（ｂ）～（ｄ）ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆｔｈｅ

ｌｏｃａｌｆｉｅｌｄｉｎｔｅｎｓｉｔｙｆｏｒｔｈｒｅｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｉｍｅｓ；（ｅ）ｔｉｍｅｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｌｏｃａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｔｔｈｅｔａｒｇｅｔｅｄｐｏｉｎｔＡ；（ｆ）

ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｔｉｍｅａｖｅｒａｇｅｄｓｑｕａｒｅｄｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｖｅｒｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｏｆｔｈｅｎａｎｏｓｙｓｔｅｍ；（ｇ）ｉｎｉｔｉａｌ２０ｆｓＧａｕｓｓｉａｎ

　　　　　　　　　　　　　　　　ｅｎｖｅｌｏｐｅｇｅｎｅｒａｔｅｄｂｙｔｈｅｉｎｉｔｉａｌｄｉｐｏｌｅ

图３ （ａ）Ｂ点激发的光场已归一化的时间反演；（ｂ）～（ｄ）三个不同时间纳米系统光场强度分布；（ｅ）Ｂ点激发的局域光场强

度的时间演化图；（ｆ）光场强度平方对时间的平均值在金属表面分布；（ｇ）初始偶极子产生的２０ｆｓ初始高斯包络

Ｆｉｇ．３ （ａ）ＮｏｒｍａｌｉｚｅｄｅｘｃｉｔａｔｉｏｎｆｉｅｌｄａｔｔｈｅｓｙｓｔｅｍＢｐｏｉｎｔａｓｃｏｍｐｕｔｅｄｂｙｔｉｍｅｒｅｖｅｒｓａｌ；（ｂ）～（ｄ）ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆｔｈｅ

ｌｏｃａｌｆｉｅｌｄｉｎｔｅｎｓｉｔｙｆｏｒｔｈｒｅｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｉｍｅｓ；（ｅ）ｔｉｍｅｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｌｏｃａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｔｔｈｅｔａｒｇｅｔｅｄｐｏｉｎｔＢ；（ｆ）

ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｔｉｍｅａｖｅｒａｇｅｄｓｑｕａｒｅｄｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｖｅｒｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｏｆｔｈｅｎａｎｏｓｙｓｔｅｍ；（ｇ）ｉｎｉｔｉａｌ２０ｆｓＧａｕｓｓｉａｎ

　　　　　　　　　　　　　　　　ｅｎｖｅｌｏｐｅｇｅｎｅｒａｔｅｄｂｙｔｈｅｉｎｉｔｉａｌｄｉｐｏｌｅ

　　图３所示的是初始偶极子在Ｂ点的情况。经过

时间反演后的激发脉冲，如图３（ａ）与图２（ａ）的情况

相比 有 很 大 区 别：强 度 的 起 伏 明 显 减 少 了。

图３（ｂ）～（ｄ）给出Ａ，Ｂ，Ｃ三点的光场强度分别达到

最大时对应的光场分布。狋Ｂｒ＝５３６ｆｓ时，Ｂ点场强达

到最大。尽管Ｃ点的最大场强值很可观，但还是比Ｂ

点的峰值小，原来最强的点Ａ被强烈压制了。激发

能流密度分布，如图３（ｆ）所示，Ｃ点占了统治地位，不

如先前的Ａ点控制得好。此外，如图３（ｅ），与图３（ｇ）

相比，Ｂ点的局域光场在时域上的波形很好的还原了

４２４２
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原来２０ｆｓ的高斯脉冲。

把Ｃ点作为初始偶极子的位置，得到的结果也

与把Ａ点作为目标点的结果类似。如图４所示，时

间反演后的激发脉冲如图４（ａ），脉冲很长，没有很

强烈的起伏，这代表其相移比较小。空间波形在

狋Ｃｒ＝５３３ｆｓ时达到其最大值，如图４（ｄ），Ｃ峰占主导

地位。目标点Ｃ处的时域波形如图４（ｅ）是一个非

常宽的波形，但在它的中间狋≈狋Ｃｒ处显示出一些尖

峰，并且Ｃ点场强平方也在此时达到最大，绝大部

分的能量都聚焦在Ｃ点。

图４ （ａ）Ｃ点激发光场已归一化的时间反演；（ｂ）～（ｄ）三个不同时间纳米系统光场强度分布；（ｅ）Ｃ点激发的局域光场

强度的时间演化图；（ｆ）光场强度平方对时间的平均值在金属表面分布；（ｇ）初始偶极子产生的２０ｆｓ初始高斯包络

Ｆｉｇ．４ （ａ）ＮｏｒｍａｌｉｚｅｄｅｘｃｉｔａｔｉｏｎｆｉｅｌｄａｔｔｈｅｓｙｓｔｅｍＣｐｏｉｎｔａｓｃｏｍｐｕｔｅｄｂｙｔｉｍｅｒｅｖｅｒｓａｌ；（ｂ）～（ｄ）ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆｔｈｅ

ｌｏｃａｌｆｉｅｌｄｉｎｔｅｎｓｉｔｙｆｏｒｔｈｒｅｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｉｍｅｓ；（ｅ）ｔｉｍｅｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｌｏｃａｌｉｎｔｅｎｓｉｔｙａｔｔｈｅｔａｒｇｅｔｅｄｐｏｉｎｔＣ；（ｆ）

ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｔｉｍｅａｖｅｒａｇｅｄｓｑｕａｒｅｄｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｖｅｒｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｏｆｔｈｅｎａｎｏｓｙｓｔｅｍ；（ｇ）ｉｎｉｔｉａｌ２０ｆｓＧａｕｓｓｉａｎ

　　　　　　　　　　　　　　　ｅｎｖｅｌｏｐｅｇｅｎｅｒａｔｅｄｂｙｔｈｅｉｎｉｔｉａｌｄｉｐｏｌｅ

　　由上述数值模拟得到的结果来看，时间反演控

制可以十分有效地在一个目标点上实现激发能量的

选择性聚焦。

４　结　　论

介绍了一种很有效的方法来解决局域光场能量

在纳米等离子系统中分布的定位控制问题。对一个

局域化的偶极子在系统中某个目标点上产生的短脉

冲进行研究，然后把这个偶极子在一个极化方向产

生的远处电场作时间反演，并把这个电场作为激发

脉冲来激发我们的纳米系统。如在上文所述，尽管

在对一个纳米等离子体系统作时间反演的时候还存

在一些问题，但是仍然能有效地将超快光场能量聚

焦到设定的目标点上。因此，时间反演是控制光场

能量定位聚焦的有力工具。在初始脉冲给定的情况

下，这个方法可以作为自适应控制的替代或者补充。

这个方法能在很多应用中起到控制纳米系统中超快

局域光场能量的作用，如超密存储和超快光存

储［２５，２６］、纳米计算、超快局域分光镜和纳米尺度光

化学等。
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