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摘　要：当激子与腔光子间的相互作用强于激子和腔光子的衰减时，激子能级与腔模之间产生强耦

合，形成的准粒子被称为激子极化激元。激子极化激元有效质量小，同时具有较强的非线性，在慢光和

低功耗发光器件等方面具有巨大的应用前景。传统Ⅲ-Ⅴ族无机半导体材料激子束缚能较弱，而有机

半导体材料非线性系数较小等问题限制着室温条件下激子极化激元的应用。卤化物钙钛矿材料具有

高吸收系数、长扩散长度、高缺陷容忍度以及低非辐射复合率等一系列优异的光电性质，并且具有高的

激子束缚能和振子强度，成为研究光与物质强相互作用的理想材料。文中从卤化物钙钛矿结构和法布

里-珀罗 (Fabry-Pérot, F-P) 微腔类型两方面介绍了近年来卤化物钙钛矿与 F-P 微腔强耦合在激子极化

激元方面的研究进展。首先回顾了极化激元的研究背景和卤化物钙钛矿的基本光电特性，其次介绍了

三维钙钛矿和二维层状钙钛矿各自的特点以及与 F-P 微腔强耦合的相关研究，随后对钙钛矿的自构型

和非自构型 F-P 微腔激子极化激元的调控与相关应用进行了讨论，最后总结和展望了卤化物钙钛矿激

子极化激元面临的挑战以及未来研究方向。
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Abstract:   When the interaction between excitons and cavity photons is stronger than the decay of excitons and
cavity photons,  a  strong coupling occurs  between exciton energy level  and cavity mode,  thereby generating the
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quasi-particles  called  exciton-polaritons.  The  small  effective  mass  and  strong  nonlinearity  of  exciton-polariton
make  it  great  potential  in  the  applications  of  slow  light  and  low-power-consumption  light  emission  devices.
However,  weak  exciton  binding  energy  of  traditional  III-V  inorganic  semiconductor  materials  and  weak
nonlinearity of organic semiconductor materials limit their application of exciton-polaritons at room temperature.
In  contrast,  halide  perovskites  have  a  series  of  excellent  photoelectric  properties  such  as  high  absorption
coefficient,  long  diffusion  length,  high  defect  tolerance,  and  low  rates  of  nonradiative  recombination.
Furthermore,  with  large  exciton  binding  energy  and  oscillator  strength,  halide  perovskites  become  an  ideal
material  for  studying  strong  interaction  between  light  and  matter.  The  research  progress  on  exciton-polaritons
based on the strong coupling between halide perovskite and Fabry-Pérot (F-P) microcavities was introduced from
two  aspects:  the  structure  kinds  of  halide  perovskites  and  the  type  of  F-P  microcavities.  Firstly,  the  research
background  of  polaritons  and  the  basic  photoelectric  properties  of  halide  perovskites  were  reviewed.  Secondly,
the  respective  characteristics  of  three-dimensional  perovskites  and  two-dimensional  layered  perovskites  and
related  research  on  strong  coupling  with  F-P  microcavities  were  introduced.  Afterwards,  the  regulation  and
application  of  self-organized  and  non-self-organized  F-P  microcavities  to  perovskite  exciton-polaritons  were
discussed.  Finally,  the  challenges  and  future  research  directions  of  halide  perovskite  exciton-polaritons  were
summarized and prospected.
Key words:   exciton-polariton;      perovskite;      microcavity;      strong coupling

 

0    引　言

数据量的爆炸使人们对集成电路与数据传输的

要求不断提升，而随着晶体管制程一步步缩小，摩尔

效应已逐渐趋近瓶颈，人们亟需在光的领域寻求突

破。而深入研究光与物质相互作用的基本原理和特

性，为制备功能丰富的光电器件以期突破传统集成电

路的限制提供了可能。

早在 1951年，黄昆先生就提出了晶格振动与辐

射场的组合体系，描述了光子如何与横声学声子产生

共振，并给出了声子极化激元的色散关系 [1]。随后

Hopfield于 1958年借助量子电动力学从理论上描述

了半导体中激子的光学性质，指出光与物质相互作用

较强时，光子与激子间存在强烈的耦合，首次从理论

上预言了耦合之后产生的激子极化激元传播模式的

存在 [2]。微腔作为一种调控光与物质相互作用的结

构，能大幅提升特定波长的腔光子的寿命，使其与腔

内物质反复作用，从而达到放大光与物质作用强度的

目的。1992年，Weisbuch等人从原子与腔的相互作

用出发，将半导体视作原子系统并首次将GaAs/GaAlAs

量子阱与 F-P微腔结合起来，观察到了激子与光子耦

合后的拉比振荡[3]。此后，微腔与半导体材料结合的

巨大潜力愈发引起人们的研究热情。

腔中的能量与单位时间耗散的能量之比称为腔

的品质因子 Q，高 Q值体现了腔光子的长寿命和低耗

散。相比在真空中，当物质处在腔内时，其自发辐射

跃迁也会受到腔模的调控。当物质的跃迁频率与腔

共振频率相等且原子取向与光场匹配时，光子态密度

增加，物质的自发辐射速率得到增强。

当激子与腔光子间的相互作用强于激子和腔光

子的衰减时，就会产生强耦合，腔光子很好地被限制

在腔内，与激子相互作用产生一种全新的混合态——

激子极化激元。激子极化激元是一种准粒子，具有与

激子/光子截然不同的色散关系[4](图 1中，虚线分别为

光子和激子的色散曲线，实线分别为强耦合后能量发

生劈裂产生的极化激元上下能支)，其克尔非线性比

标准的非线性光学介质高四个数量级，有效质量比普

通的激子有效质量低三个数量级[5]。激子极化激元促

进 了 慢 光 、 低 阈 值 极 化 激 元 激 光 等 应 用 的 实

现 [6]；此外，其量子流体特性为玻色-爱因斯坦凝聚 [4]、

超流[7]、量子涡旋[8] 等特殊现象的发生提供了可能。

传统Ⅲ-Ⅴ族半导体材料中的激子具有较强的非

线性和较长的寿命，但由于激子束缚能 (5~25 meV)较

小，其激子极化激元无法在室温下稳定存在；而有机

半导体材料具有较高的激子束缚能 (通常为数百

meV)和较大的振子强度，其激子极化激元凝聚的临

界温度更高，但有机半导体材料较弱的非线性和结构
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不均匀性限制了激子极化激元的空间范围和寿命[9]。

卤化物钙钛矿具有高吸收系数、长扩散长度、高缺陷

容忍度以及低的非辐射复合率等优异的光电性质 [6]，

并且具有高于室温热动能 (kBT，约 26 meV)的激子束

缚能，因此这一类材料成为了理想的光与物质强相互

作用的研究平台。 

1    卤化物钙钛矿的类别与特性
 

1.1   三维卤化物钙钛矿

三维卤化物钙钛矿的化学式可以表示为 ABX3，

其中 A是体积较小的一价有机或无机阳离子，当

A+离子是 CH3NH3
+、C6H5C2H4NH3

+等有机阳离子时，

组成的钙钛矿称为有机-无机杂化钙钛矿。当 A+离子

是 Cs+、Rb+等无机金属阳离子时，称为全无机钙钛

矿。B是金属阳离子 (如 Pb2+、Sn2+、Ge2+等)，X是卤

族阴离子 (Cl−、Br−、 I−等 )。其结构如图 2(a)所示 [10]，

由一个金属阳离子 B2+、六个卤族阴离子 X−组成的八

面体配位 [BX6]4-和填充在八面体之间空位处的一价

A+离子组合而成。
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图 2  三维卤化物钙钛矿的基本光学性质及在微腔中的激子极化激元

Fig.2  Fundamental optical properties of three-dimensional halide perovskites and exciton-polaritons in microcavity 

 

常见近红外发光半导体 GaAs、CdTe、InP的激子

束缚能分别为 4.2 meV、10.5 meV和 4.8 meV[11]，而室

温下的热动能为 26 meV，远大于上述半导体的激子

束缚能，在室温下激子容易热解成自由电子与空穴。

因此，这些半导体在室温下的发光主要来源是自由电

子与空穴的复合，荧光寿命较长 (~100 ns)[12−15]，自发辐

射速率较低。三维卤化物钙钛矿材料则具备更大的激

子束缚能，室温下的荧光多为激子辐射复合，荧光寿

命仅有数 ns。2014年 Zhang等人[11] 通过化学气相沉

积 (chemical vapor deposition, CVD)的方法制备了高质

量的CH3NH3PbI3-aXa 微米片，其中X为Cl−、Br−、I−，测得

激子束缚能为 (45±11) meV，实现了阈值为 37 μJ/cm2 的
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图 1  激子极化激元的色散关系

Fig.1  Dispersion relationship of exciton-polaritons 
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回音壁模式 (whispering gallery mode, WGM)激射。2016

年他们又通过气相范德瓦尔斯外延法制备了全无机

的 CsPbX3 钙钛矿微晶[16]，其光学显微照片见图 2(b)。

相比于有机-无机杂化钙钛矿，CsPbX3具有更好的稳

定性、相对更大的激子束缚能和更高的辐射效率。通

过改变卤族元素 X的种类，使得 Pb与 X之间的键能

发生变化，从而在较宽的可见光范围内调整发光带隙

(见图 2(c)，不同卤素阴离子的 CsPbX3 纳米片的吸收

与荧光光谱)。他们测得 CsPbCl3 的和 CsPbBr3 的激

子束缚能分别为 72 meV和 38 meV，并实现了阈值为

2.2 μJ/cm2 的正方形 WGM腔激射。对三维卤化铅钙

钛矿激子束缚能的探索为后续研究者们研究钙钛矿

与微腔的强耦合指明了方向。

Su等人[17] 将CVD生长的CsPbCl3 转移到HfO2/SiO2

交替组成的分布式布拉格反射镜 (distributed Bragg

reflector,  DBR)中间，形成了 373 nm厚的 F-P微腔，

(图 2(d))，并在室温下首次观察到了激子极化激元的

凝聚。CsPbCl3 的光致发光峰位在 2.99 eV，半高宽 (full

width at half maximum, FWHM)为 80 meV，当嵌入微

腔后，CsPbCl3 微腔的基态发射峰位移至 2.9 eV，半高

宽收窄至 9.7 meV(见图 2(e)，CsPbCl3 钙钛矿纳米片的

室温光致发光和吸收光谱，橙色曲线为吸收光谱，蓝

色曲线为光致发光光谱，红色曲线为嵌入微腔中的

CsPbCl3 纳米片的基态发射光谱 )，微腔的品质因子

Q约为 300，失谐度为−25  meV。通过拟合得到了

265 meV的拉比劈裂能，证明了激子与光子的强耦

合。用 375 nm、100 fs的脉冲光激发，当泵浦功率密度

增加到 12 μJ/cm2 时，激子极化激元发生凝聚 (图 2(f)，

阈值时的角分辨光致发光光谱，k∥=0附近的基态表

现出远强于其他角度的发射)。这项工作展示了全无

机钙钛矿在室温下激子极化激元的玻色-爱因斯坦凝

聚，为钙钛矿室温激子极化激元的应用铺平了道路。 

1.2   二维层状钙钛矿

图 3(a)示出当三维有机-无机杂化钙钛矿中的有

机阳离子体积较大时，八面体之间的空位不足以容纳

阳离子，三维钙钛矿被有机阳离子分裂成层状 [18−19]，

形成类量子阱的结构。量子阱结构带来的限域效应

使得激子的输运限制在层状的平面内，从而产生了相

较于三维钙钛矿更强的激子束缚能和更大的振子强

度。二维层状钙钛矿可通过改变层厚、笼阳离子、间

隔阳离子等方式来调控带隙[20]。此外，机械剥离的二

维层状钙钛矿具有原子级平坦度，更容易与微腔相结合。

早在 20世纪末就有研究者将旋涂的二维层状钙

钛矿多晶与分布式反馈 (distributed  feedback，DFB)

腔结合实现了强耦合 (见图 3(b)，二维层状钙钛矿与

DFB微腔的耦合)[21]。随后也有二维层状钙钛矿多晶

在介质镜和银镜形成的 F-P腔中产生强耦合[22]，以及

与卟啉分子[23]、ZnO[24] 等结合在 F-P腔中发生强耦合
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图 3  二维卤化物钙钛矿的结构特征及在微腔中的激子极化激元

Fig.3  Structure properties of two-dimensional halide perovskites and exciton-polaritons in microcavity 
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的相关报道。但由于高质量二维层状钙钛矿单晶的

生长较为困难，且腔的质量不高，直到近几年二维层

状钙钛矿激子极化激元的相关研究才取得大幅进展。

2018年，Fieramosca等人[25] 报道了在二维层状钙

钛矿单晶薄片形成的自构型 F-P腔中观察到激子极

化激元，并首次观察到与面外激子相关的极化激元。

他们对阳离子分别为正丁胺、苯乙胺、正辛胺的二维

钙钛矿进行研究，证实了二维层状钙钛矿存在平面外

振荡偶极子，即光可以在单晶的两个光滑端面之间振

荡或者沿着薄片的平面传播。随着有机阳离子体积

的增大，无机层之间的层厚增加，平面外振荡偶极子

的强度减弱。他们的研究揭示了有机阳离子的大小

对激子和激子极化激元的各向异性的影响。在之后

的一项工作中[26]，他们将 (C6H5(CH)2NH3)2PbI4((PEA)2
PbI4)置于由 TiO2/SiO2 交替组成的 DBR之间构成 F-

P腔，在室温下，增加泵浦功率时观察到两个极化激

元下能支 (lower polariton branch, LPB)的蓝移，具有更

多激子成分的 LPB 1分支表现出更大的蓝移，从而证

明了 (PEA)2PbI4 无机层具有与 GaAs量子阱相当的面

内激子相互作用。他们的研究指出，二维层状钙钛矿

能在室温下维持较强的激子极化激元非线性，且易于

制备，为实现室温下的激子极化激元器件奠定了基

础。在 2020年，他们在 4 K的低温下首次实现了二

维层状钙钛矿的激子极化激元凝聚[27]。在 DBR上采

用反溶剂气相辅助结晶法生长 (PEA)2PbI4 单晶，在其

上蒸镀了 80 nm厚的银膜以形成 Q>1 000的 F-P腔，

如图 3(c)所示。在 50 fs、2.64 eV的脉冲激光泵浦下，

当泵浦功率密度达到 120 μJ/cm2 时，双激子态发生激

射，峰值在 2.295 eV，如图 3(d)所示。继续增加泵浦

功率密度到 200 μJ/cm2 时，观察到发射强度大幅增

加、半高宽变窄，发射集中在较低的能量处，而且微米

片上的激光具有强的空间相干性，从而判断出此时发

生激子极化激元凝聚。当泵浦功率达到 1 200 μJ/cm2

时，全部发射都集中在极化激元下能支的底部，如图 3(e)

所示。 

2    不同微腔对钙钛矿中激子极化激元的调控
 

2.1   卤化物钙钛矿的自构型 F-P 腔

在 F-P腔中，光在与其传播方向垂直的两个端面

间来回振荡，腔模 Δλ满足以下条件：

∆λ =
λ2

2L
(
n−λdn

dλ

)
(
n−λdn

dλ

)
式中：n为折射率；L为腔长； 为群折射率。

自构型腔由钙钛矿材料本身相对的端面作为反射镜

形成，目前已经有纳米线、三角锥、四边形、六边形、

八边形、微球等形状的钙钛矿微腔的研究报道。然

而，WGM模式的钙钛矿微腔还未实现激子与光子的

强耦合，目前在自构型钙钛矿微腔中实现强耦合主要

发生在自构型 F-P腔中。

纳米线 (Nanowire, NW)在两个维度上空间受限，

具有许多与体材料截然不同的新奇特性。沿着钙钛

矿纳米线长度方向的端面可以自然形成 F-P腔，这样

的腔往往具有较小的模式体积，并且具有波导的性

质，更容易观察到光子与激子的强耦合。Zhu等人[28]

于 2015年首次通过低温溶液法生长了高质量的

CH3NH3PbI3(MAPbI3)纳米线，室温下的 MAPbI3 纳米

线单晶在功率密度为 220 nJ/cm2 的脉冲激光泵浦下

产生激射，出射的激光表现出显著的线偏振。随后

Zhou等人 [29] 通过 CVD生长了三角形截面的 CsPbX3

纳米棒。他们发现 CVD生长温度对晶型有着显著影

响：立方相纳米片在高生长温度下形成，而单斜相纳

米棒在低生长温度下形成。通过调整卤素阴离子可

得到几乎覆盖整个可见光谱区域的室温下光泵浦激

光。Park等人 [30] 发现无法用 F-P腔模式计算得到的

腔长来解释所制备的 CsPbBr3 纳米线激光不均匀的

模式间距，通过改变探测角度排除了横模叠加的因素

后，他们将其归因于在脉冲激光泵浦的过程中存在光

子与激子的强耦合。

为了探索钙钛矿纳米线中可能影响激子极化激

元的产生和激射的条件，需要对纳米线本身 (材料、

尺寸和形貌 )和激光泵浦的条件进行进一步研究。

Zhang等人 [31] 于 2018年报道了甲胺铅溴 (MAPbBr3)

钙钛矿纳米线的激射与纳米线尺寸和泵浦功率的相

关性，图 4(a)给出了实验的示意图。在较小直径的纳

米线中，由于光子模式体积较小，振子强度和拉比劈裂

能较大 (见图 4(b)，尺寸为 0.27 μm× 5.8 μm的MAPbBr3
纳米线的激子极化激元色散曲线)。他们研究了不同

尺寸纳米线的振子强度和拉比劈裂能，当光子模式体
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积减小到 3.6 μm3 以下时，观察到光子与激子耦合强

度急剧增加 (见图 4(c)，拉比劈裂能与不同长度纳米

线的有效模式体积的关系，有效模式体积更小的纳米

线中的腔极化激元表现出更大的拉比劈裂能)，群速

度显著降低。而随着泵浦功率的增加，载流子屏蔽效

应导致振子强度减弱，使得激子与光子的耦合强度减

弱。随后 Du等人 [32] 在 CVD合成的 CsPbBr3 纳米线

中实现了沿长度方向的 F-P腔模与激子的强耦合，

图 4(d)给出了具有高度平整表面的 CsPbBr3 纳米线

的 SEM照片。通过对空间分辨光致发光光谱的分析

(见图 4(e)，从 CsPbBr3 纳米线的波导端收集的发射光

谱)，得到了高达 656 meV的真空拉比劈裂能 (见图 4(f)，

沿纳米线长度方向的激子极化激元色散曲线)，并且

通过比较激射光谱和波导输出光谱，证实了室温下

CsPbBr3 纳米线中低阈值 (8 μJ/cm2)激子极化激元的

激射行为。
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图 4  自构型 F-P 微腔中的激子-光子耦合强度的调控

Fig.4  Regulation of exciton-photon coupling intensity in self-organized F-P microcavities 

 

开展激子极化激元在低维钙钛矿中传输和介电

特性方面的研究对激子极化激元器件的实现有着重

要意义。Shang等人 [33] 借助空间分辨光致发光的手

段研究了 CVD生长的 CsPbBr3 纳米线中激子极化激

元对光吸收和慢光效应的增幅作用 (见图 5(a)，沿着

CsPbBr3 纳米线光传输的示意图)。他们的工作证明

了室温下钙钛矿纳米线中粒子以激子极化激元的形

式传播，并表现出显著的空间色散。随着光子能量的

增加或者纳米线维度的降低，光子-激子耦合强度增

加，激子极化激元中激子的成分显著提升 (见图 5(b)，

对于不同尺寸的纳米线，LPB中激子的成分与 ΔE的

关系)，从而提高了激子极化激元的有效质量 (见图 5(c)，

对于不同尺寸的纳米线，LPB有效质量与 ΔE的关

系)。有效质量更大的激子极化激元显著提高了钙钛

矿纳米线对光的吸收，更适用于调控光子和增强光与

物质相互作用。

连续光 (continuous-wave, CW)泵浦钙钛矿激光

是迈向电泵浦钙钛矿激光的必经之路。Zhu等人 [34]

通过溶液法制备了单晶 CsPbBr3 纳米线，并实现了 77 K

下连续光泵浦极化激元激射，其阈值为 6 kW/cm2。

Shang等人[35] 于 2020年研究了反溶剂法生长的CsPbBr3
纳米带在连续光泵浦下的极化激元激射。如图 5(d)

所示，他们选用蓝宝石衬底作为导热材料，在 78 K下

实现了阈值为 2.6  kW/cm2 的连续光泵浦激光 (见
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图 5(e)，随着泵浦功率增加，从自发辐射到激光的转

变)，并指出利用高热导率、低反射率的衬底和薄的增

益材料是减小光热效应、实现连续光泵浦激光的关

键。将温度降至 7.8 K时，他们实现了 130 W/cm2 的

低阈值连续光泵浦 (见图 5(f)，在不同的拟合因子

β下，对数-对数坐标下积分强度与功率密度在 7.8 K

时的关系，β为辐射到特定光学模式中自发辐射的占

比)。表面平整的带状纳米线激光器将更适合与其他

光电器件集成，他们的工作为实现片上高性能低阈值

激光器集成的大规模应用奠定了基础。 

2.2   卤化物钙钛矿与非自构型 F-P 腔的耦合

非自构型 F-P腔指作为增益介质的钙钛矿与外

部的反射镜构成的组合结构。与自构型 F-P腔相比，

外加 DBR或者金属反射镜的非自构型 F-P腔能实现

更高的品质因子 Q，光损耗较低，更容易实现腔模与

钙钛矿激子的强耦合。并且由于外部反射镜的封装，

使得腔内的钙钛矿具备更高的稳定性，更有利于钙钛

矿激子极化激元的相关研究。

将钙钛矿与 F-P腔进行耦合时，钙钛矿的激子能

级与微腔的腔模并不总是完全重叠的，通常用失谐度

Δ来描述腔模能量与激子能量的差值，即 Δ=Ecav−Eex。

Zhang等人 [9] 通过改变 DBR中间 CsPbBr3 的厚度来

控制高品质 F-P腔的模式，从而调控失谐度 Δ。如

图 6(a)、(b)所示，腔内的极化激元凝聚的稳态/亚稳态

可通过改变失谐度或泵浦功率来调制，最终极化激元

的状态由二维空间限制下极化激元-激子池的散射和

量子化极化激元模式之间的散射决定。较大负失谐

(Δ=−118 meV)条件下，激子极化激元中的光子权重更

高，此时激子极化激元通过热弛豫达到凝聚的效率很

低，更倾向于发生激子极化激元之间的散射，并最终

在 LPB有限动量位置形成亚稳态凝聚。而当激子极

化激元中激子的权重更大 (Δ=−36 meV)时，LPB底部

的凝聚可通过热弛豫实现。该结果揭示了可以通过

腔结构或泵浦功率密度的调制来实现控制定向传播

的极化激元凝聚，从而实现与非线性极化激元集成器

件相关的应用。

借助非自构型微腔带来的特性，Su等人 [36] 观察

到室温下钙钛矿微米线中长程相干的激子极化激元

凝聚。他们将 CVD生长的 CsPbBr3 微米线转移到沉

积了 65 nm的 SiO2 作为隔离层的 DBR衬底上，并在

钙钛矿微米线上旋涂一层 50 nm的聚甲基丙烯酸甲

酯 (PMMA)以保护钙钛矿，所制备的 F-P腔 Q值高达
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图 5  自构型 F-P 微腔中激子极化激元的传输和激射行为研究

Fig.5  Propagation and lasing behavior of exciton-polaritons in self-organized F-P microcavities 
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1 150。经实验发现，在脉冲光泵浦下，当泵浦功率密

度达到阈值 0.8 μJ/cm2 时，观察到发射强度急剧增大，

而发射线宽迅速减小。当泵浦功率密度超过阈值时，

CsPbBr3 微米线实空间的发射呈现出清晰的干涉条

纹 (见图 6(c)，微米线微腔中微米线的泵浦位置 (红色

虚线圈 )和探测位置 (蓝色虚线圈 )示意图；图 6(d)、

(e)分别为极化激元凝聚阈值以上的微米线微腔实空

间图像的测量和模拟结果)，此时在 CsPbBr3 微米线中

出现了长程相干的激子极化激元凝聚以及凝聚体的

传播行为，其传播群速度为 10 μm/ps，大于 GaAs微腔

中极化激元传播群速度。

随着微纳加工技术的进步，人们可以通过构建光

子晶格的周期性势场俘获激子极化激元凝聚态，用于

实现超冷原子的可控模拟。Su等人 [37] 在 DBR与

CsPbBr3 集成的微腔基础上，用 PMMA涂覆在 CsPbBr3
上并用电子束光刻的手段制备了一维微柱阵列晶格

(图 6(f))，当泵浦光垂直入射时，观察到激子极化激元

很好地被限制在晶格内，并且由于限域效应表现出离

散的能级，通过测量单个微柱基态极化激元的发光，

得出 s轨道对应的基态为 2.232 eV，p轨道对应的第

一激发态为 2.273 eV，并且观察到了一维钙钛矿人工

晶格中极化激元凝聚的长程空间相干性 (见图 6(g)，

室温下一维钙钛矿晶格凝聚区长程空间相干性的构

建)。这项工作展示了晶格设计在激子极化激元调控

方面的巨大潜力。他们在后续的工作中还对电子束

光刻的 PMMA环形势阱 [38] 以及基于 Su-Schrieffer-

Heeger(SSH)模型的激子极化激元拓扑绝缘体[39] 进行

了报道。前者利用各向异性有效质量引起的对称性

破缺，实现了两个相反的自旋轨道模式的耦合，从而

形成了实空间中锁相的花瓣状模式，在动量空间中形

成多个离散的激子极化激元凝聚态；而后者利用卤化

物钙钛矿微腔的各向异性和强光子自旋轨道耦合，演

示了室温下微腔中锯齿链状 (见图 6(h)，通过将 PMMA

间隔层图案化形成的钙钛矿之字形晶格的示意图)的

相位通过对线偏振的改变实现从非平凡拓扑相到平

凡拓扑相的切换，并且证明了室温下脉冲光泵浦使激

子极化激元凝聚成拓扑极化激元边缘态的可行性。

与纯光子相比，激子极化激元具有高出几个数量

级的非线性系数，这种非线性最早在 GaAs/InGaAs量

子阱的极化激元参量振荡中观测到 [40−41]。参量振荡

是一种非线性过程，能够相干地产生信号光和闲频

光，从而构成宽带可调谐源和混频器的基础。大部分
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图 6  非自构型 F-P 微腔中激子极化激元凝聚和调控

Fig.6  Condensation and regulation of excition-polaritons in non-self-organized F-P microcavities 
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基于极化激元的器件受限于传统半导体较弱的激子

束缚能，需要低温条件，而 F-P腔与钙钛矿的耦合恰

好能解决这个难题。最近，Wu等人[42] 首次观察到室

温下 F-P腔中的 CsPbBr3 多个极化激元分支的参量散

射。他们分析了在高于激子极化激元凝聚阈值泵浦

下相关的角分辨发射光谱，由于 CsPbBr3 单晶的各向

异性，极化激元下能支在面内波矢 k=0处出现沿晶轴

方向的线性极化分裂，产生 LPB 1和 LPB 2两个能

支。在阈值 Pth 为 0.35 μW的脉冲光泵浦下，极化激

元在 LPB 1的最低能量处发生凝聚，并开始散射到

LPB 2上。当泵浦功率增加，散射源的极化激元密度

增大，其非线性极化激元相互作用也变得更强。在

1.6Pth 的脉冲泵浦下，闲频光与信号光的强度达到很

好的平衡，这也意味着从瑞利散射区过渡到了非线性

参量散射区。 

3    总结与展望

卤化物钙钛矿因其优异的光电性质、较低的制备

成本等优势，已经成为激子极化激元领域不可或缺的

材料之一，但想要从实验室走向市场，仍面临着一些

挑战。

铅的毒性使含铅钙钛矿在制备、应用、回收等方

面受到极大的限制。因此，在保留卤化铅钙钛矿优异

性质的基础上对无铅钙钛矿的制备和性能进行探索

具有重要意义，目前已有ⅣA族元素锡和锗、ⅤA族

元素锑和铋以及双元素结合 (铋与银结合)取代卤化

物钙钛矿中铅的相关工作 [43]，然而相关研究尚不充

分，阳离子改变的潜在机制、低维无铅钙钛矿结构与

性质的关系仍不清楚，需要进一步在合成路线、原位

光谱测量等方面进行优化和探索。

卤化物钙钛矿的环境稳定性较差，尤其容易遇水

潮解。尽管理论上人们认为二维层状钙钛矿中有机

阳离子的疏水性会有助于本身结构与性质的环境稳

定性 [44]，实际上，暴露于环境中的二维层状钙钛矿依

然容易变性。制备非自构型 F-P微腔所采用的封装

技术 (电子束蒸发DBR、蒸镀金属反射镜、旋涂 PMMA

等)对保护钙钛矿的性质稳定有巨大的帮助，在不影

响钙钛矿本身光电性能的情况下对其进行封装值得

进一步探索。

在可控生长方面也亟待研究者们的努力，虽然旋

涂法能在各种表面上方便地获得大面积的多晶钙钛

矿，然而多晶钙钛矿薄膜的本征表面缺陷和晶界限制

了它的光电性能 [6]。目前已有在蓝宝石衬底 M面上

CVD生长同方向排列的 CsPbX3 纳米线[45]、通过液相

法在 DBR之间原位生长 MAPbBr3 单晶薄膜并改变

压力以调控腔模[46] 以及通过液相法合成毫米级二维

层状 (PEA)2PbBr4 单晶并观察到自构型微腔的激子极

化激元[47] 等相关工作报道，但是距离大规模应用还有

很长的路要走。

除了材料本身，以卤化物钙钛矿为光学平台的室

温激子极化激元的相关研究与应用也不断激起人们

的兴趣。得益于钙钛矿的大激子束缚能和振子强度，

室温下极化激元器件的设计与制备成为可能。目前

已经证明了钙钛矿激子态、腔模、布拉格反射镜模式

之间的强耦合 [48]、激子极化激元随机激光的定向出

射[49]、非基态的 Rydberg激子极化激元[50] 以及亚波长

钙钛矿二维晶格构成的共振超表面之上极化激元的

色散[51] 等。实现光子与卤化物钙钛矿激子强耦合的

方式逐渐丰富，对激子极化激元特性的理解与应用也

日臻完善，激子与腔模强耦合的领域正扩展到全新的

层面。
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