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摘 要 

极化激元学研究的是入射光光子与材料中各种粒子耦合形成的新的电磁场

模式。对极化激元的研究本质上都是求解麦克斯韦方程组的过程，是计算自由电

子响应、声子响应或其它响应引起的负的材料介电常数实部下的感应电磁场。极

化激元是局域在材料界面传播的电磁场，可以突破传统的衍射极限，实现亚波长

尺度上的电磁场操控，增强光与物质的相互作用，在信息、物理、化学、生物、

能源等领域具有重要的研究意义和应用。本文中我们给出了纳米结构、一维纳米

线体系、二维体系中极化激元研究的一般方法，分别对银纳米三角片，金纳米团

簇，氮化硼(hBN)纳米圆盘中的局域型极化激元，砷化铟半导体纳米线中的一维

传播型极化激元，二维石墨烯和氮化硼中传播型极化激元进行研究： 

对于银纳米三角片局域型极化激元的研究，我们首先给出了利用边界元法研

究光学激发下银纳米三角片消光响应的一般方法，再结合实验得到的 DNA 分子

刻蚀的银纳米三角片的消光光谱，揭示了 DNA 分子在刻蚀过程中的具体线路以

及不同的 DNA 分子在刻蚀银纳米三角片中的作用。 

利用边界元法给出了计算了金纳米团簇的电子损失能谱的方法，结合不同直

径尺寸的金纳米团簇的电子损失能谱实验，我们对直径在 4-15 nm 范围内的金纳

米团簇电子损失能谱吸收峰红移现象进行研究。结果表明金纳米团簇红移的吸收

峰是局域表面等离激元共振吸收的结果，同时由团簇尺寸限制引起的介电常数的

变化造成了吸收峰红移。 

利用有限元法计算介电常数各向异性的氮化硼圆盘的消光光谱，揭示了其在

中红外波段范围内的两种消光机制。其一是体积限域的声子极化激元在圆盘内部

传播形成 Fabry-Perot 共振造成的不同共振阶数的消光。其二是 hBN 圆盘上局域

表面声子极化激元的偶极共振模式造成的强烈的共振消光。我们发现局域表面声

子极化激元的消光强度比体积声子极化激元造成的消光强度大近 3 个数量级，同

时局域表面声子极化激元消光峰品质因子为 190，可以实现对吸收波长精确调控；

在其共振位置，电场增强因子为 40，可以在中红外波段实现如红外天线、分子传

感器、增强光谱等纳米尺度的电磁场增强应用。 
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对于砷化铟半导体纳米线中的一维传播型极化激元，我们首先从均匀介质中

金属纳米线的表面等离激元理论上证明了金属化的砷化铟(InAs)纳米线中可以

激发和支持表面等离激元的传播。其次我们利用近场光学显微镜首次在实验上观

察 InAs 纳米线中一维表面等离激元的实空间成像，并与有限元计算结果相互印

证。研究结果表明 InAs 纳米线表面等离激元具备高电场局域能力和低的传播损

耗的特点，并且可以通过掺杂、衬底介质、纳米线尺寸来调节表面等离激元的波

长。 

针对石墨烯中的表面等离激元，我们给出了二维石墨烯表面等离激元色散和

电场分布的解析解，同时给出了用有限元法数值模拟石墨烯表面等离激元的方法。

我们利用散射型扫描近场光学显微镜结合数值模拟计算研究了 SiC 外延生长的

石墨烯褶皱处的表面等离激元传播情况，表明了纳米尺寸的石墨烯褶皱的几何结

构变化并不会造成表面等离激元的反射，石墨烯褶皱处局域化的费米能级才是造

成表面等离激元反射的主要原因，石墨烯褶皱处的局域化空间费米能级分布造成

了表面等离激元的反射。 

我们利用散射型扫描近场光学显微镜研究了氮化硼褶皱处的声子极化激元

的传播情况。结合数值模拟结果，我们发现氮化硼褶皱可以直接激发声子极化激

元得到非干涉的极化激元近场成像，同时褶皱激发的体积声子极化激元不存在额

外的传播几何损耗，可以直接反映氮化硼体积声子极化激元的本征传播性质。 

 

关键词：极化激元，近场光学，边界元法，有限元法 
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Abstract 

 The research of polaritons is the novel electromagnetic formed by the coupling 

between the photon of incident light and the various quasiparticle in the materials. The 

study of polaritons is essentially the process of solving Maxwell's equations. It is to 

calculate the induced electromagnetic field under the negative real part of permittivity 

of materials caused by the response of free electron, optical phonon, and other responses. 

Polaritons are electromagnetic fields propagating at the interface of materials, which 

can break through the traditional diffraction limit, realize the electromagnetic field 

control on the sub wavelength scale, and enhance the interaction between light and 

matter. They have important research significance and application in information, 

physics, chemistry, biology, energy and other fields. In this dissertation, we present the 

general methods for the study of polaritons in nanostructure, one-dimensional 

nanowires and two-dimensional crystal. We study the localized polaritons in the silver 

nano-triangle, gold clusters and hexagonal boron nitride nanodisk; the propagating 

polaritons in indium arsenide semiconductor nanowires, graphene and hexagonal boron 

nitride. 

 To the study of localized surface plasmons in silver nano-triangle, we first give a 

general method to study the extinction response of silver nano triangle under optical 

excitation by using boundary element method. Then, we get the extinction spectrum of 

DNA molecules in the etched silver nano triangle. We reveal the specific circuit of DNA 

molecules in the etching process and the role of different DNA molecules in the etching 

of silver nano-triangle. 

 Using the boundary element method, we numerical calculate the electron loss 

energy spectrum of gold nanoclusters. Combining with the experimental electron loss 

energy spectra of different diameter of the gold nanoclusters, we study the redshift of 

absorption the gold nanocluster electron loss spectrum in the range of 4 to 15 nm. The 

results show that the absorption peak of the gold nanocluster redshift is originated from 

the absorption of the localized surface plasmons. And the modified permittivity caused 
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by size of nanocluster results to the redshift of absorption peak in the electron loss 

energy spectra. 

 We applied the finite element method to calculate the extinction spectrum of single 

hyperbolic Hexagonal boron nitride (hBN) nanodisk. We show that the hyperbolic hBN 

nanodisk exhibits two extinction mechanisms in the mid-infrared region. The volume 

confined phonon polaritons propagating in the nanodisk induce the Fabry-Perot 

resonances then give rise to a series of weak extinction peaks. The extinction cross-

section originated from this dipolar resonance extinction is three orders of magnitude 

stronger than the volume confined phonon polaritons extinction. The localized surface 

phonon polaritons lead to a robust dipolar extinction, and the extinction peak position 

is tunable by varying the size of the hBN nanodisk. The quality factor of the LSPhP 

resonant extinction peak is about 193, and the electromagnetic field enhancement is 

about 40, which make the hBN nanodisk a promising candidate for applications on mid-

infrared antenna, molecular sensing and enhanced spectroscopy. 

For the one-dimensional propagating surface plasmons in the indium arsenide 

semiconductor nanowires, we theoretically proved that the metallic indium arsenide 

(InAs) nanowires can excite and support the propagation of surface plasmons. Then, 

we firstly realize the real-space imaging of surface plasmons in InAs nanowires in 

experiment by the means of s-SNOM, and confirmed them with the finite element 

calculation results. The research results show that the surface plasmons in InAs 

nanowire have high confining ability and low propagation loss. The wavelength of the 

surface plasmon can be tuned by the doping level, substrate medium and the diameter 

of nanowire. 

For the surface plasmon in graphene, we give the analytical solution of the 

dispersion and electric field distribution of the graphene surface plasmon. At the same 

time, we give the numerical simulation of the surface plasmon by the finite element 

method. We systematically studied surface plasmons reflection by graphene wrinkles 

with different heights on SiC substrate. Combined with numerical simulation, we found 

the geometry corrugation of a few nanometer height of wrinkle alone does not causes a 

reflection of graphene plasmons. Instead, the separated wrinkle from substrate exhibits 

a localized spatial Fermi energy distribution along the wrinkle causes the reflection of 

graphene surface plasmons. 
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We study the propagation of phonon polaritons excited by the wrinkle in the 

hexagonal boron nitride (hBN) crystal by the scattering scanning near-field optical 

microscopy (s-SNOM). Combining the numerical simulation, we find that the wrinkle 

in hBN can directly excite the phonon polaritons and obtain an interference-free near 

field imaging. The polaritons excited by the wrinkle propagate without the extra 

geometrical damping factor can reflect the intrinsic property of the phonon polaritons.  

 

Key Words：Polaritons, Near-field optics, Boundary Element Method, Finite Element 

Method 
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第 1 章 绪论 

光是人们认识世界的主要工具，人类认识世界最开始，最基础的方法都是通

过人眼来接收各种光信号来得到我们的认知结果。从婴儿睁开眼睛，迎接世界上

的第一缕光，到伽利略通过他制作的望远镜望向 17 世纪黑暗的宇宙深处，再到

现在超越分辨率极限的显微镜以及各种大口径的望远镜，人们透过这个发光的窗

口看到世界的构成，看到事物的发展，宇宙的变化，追寻着万物之理。狭义上的

光指的是可见光，是人们认识世界的媒介。广义上的光指的是电磁波，人们通过

研究电磁波与物质的相互作用来探究物质的性质，研究其背后的物理规律。利用

电磁波与物质的相互作用，对材料物性的表征从最开始的光学显微镜的表征手段

发展到现在的 x 射线衍射、电子显微镜、近场光学显微镜、微波射电望远镜等不

同的表征手段。随着人类对世界的不断地认识和探索，研究越来越走向极端即尺

度极端的大和极端的小，表现在从宇宙外太空到夸克等基本粒子的研究。随着对

各种极端尺度的新奇物理现象，新机理的研究和不断深入发展的高精度的微纳尺

度的加工技术，逐渐形成了以纳米尺寸结构为基础，研究纳米尺度上的光与物质

相互作用的纳米光子学学科。有关光与物质的相互作用，主要是研究材料在不同

频率下的电磁波响应。这其中主要包括了物体对光的吸收、反射、散射和光致发

光等现象的研究，通过研究材料的光学响应，研究光与物质的相互作用过程，进

一步通过光与物质的相互作用过程再推导出材料的光学性质，进而设计制造具有

不同光学响应特征的器件，进一步促进对我们世界的认知。而随着纳米光子学的

发展，如何实现纳米尺度上的光学器件的高密度集成成为当前纳米光学研究的关

键问题。传统的光学器件由于存在衍射极限的问题，其器件尺寸很难突破亚波长

尺度。极化激元是局域在材料界面传播的电磁场，可以实现对入射光波长的压缩，

进而突破传统衍射极限的限制，实现亚波长尺度上的电磁场操控和能量传输，在

信息、物理、化学、生物、能源等领域具有重要的研究意义和应用。 

本章分别阐述了电子极化激元和声子极化激元的发展和研究过程，对其中的

一些基本概念和理论进行了简要的说明和讨论。其中就极化激元学的应用前景和

方向也做了一些比较浅显的说明，旨在说明极化激元学的研究背景和研究意义。
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同时本章还就极化激元的研究方法进行了分析和讨论，从实验方法和计算模拟两

方面进行说明，阐明极化激元的基本研究方法。 

1.1 极化激元学简介 

极化激元学是研究光与其它粒子相互作用的学科，按其研究对象一般可分为

光与电子、声子、激子、库珀对和磁振子等相互作用的电子极化激元、声子极化

激元、激子极化激元、库珀对极化激元以及磁振子极化激元，如图 1.1 所示。 

 

图 1.1 不同材料中的极化激元(1)。 

Figure 1.1 Polaritons in different materials(1). 

其中电子极化激元(等离激元)研究的是材料中可以自由移动的电子和光子

耦合形成的准粒子(2)。因此其研究材料特别广泛，包括了各种金属材料(3, 4)，

掺杂半导体材料(5, 6)以及石墨烯(7, 8)，黑磷(9)等目前热门和新兴的二维电子气

体材料。而声子极化激元研究的是材料中的声子和光子耦合形成的准粒子(10)。

其研究材料一般是极性声子晶体，主要包括碳化硅(11, 12)、氮化硼(13, 14)和氧

化钼(15)等各类型的极性晶体材料。对于激子极化激元(16)、库珀对极化激元(17)

和磁振子极化激元(18)则是分别研究光与电子-空穴对、超导体中的库珀电子对和

磁性材料中的磁振子耦合形成的准粒子，受限于其研究材料的特殊性以及复杂的

实验条件，目前对这一方面的研究仍然比较少。下面我们将就目前研究比较广泛

的电子等离激元和声子极化激元进行研究。 

 等离激元 

对等离激元的研究首先是源于金属中的自由电子的研究。由于金属能带结构

的特殊性(19)，金属导带中占据着大量的自由电子，在外加电场的作用下可以实

现定向的运动形成定向电流。而如果是在周期性的电场作用下，如外加的电磁波
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的电场的作用下则会出现自由电子的振荡行为。对于金属材料，在长波长条件下，

即可以不考虑金属中的带间跃迁造成的外界电场的能量吸收 (长波长下，电磁波

能量远小于带间跃迁需要的能量，不会引起带间跃迁)，此时我们可以只考虑导

带内的自由电子对电磁波能量的吸收。在此条件下，金属对入射光的相互作用主

要是由金属中的自由电子的吸收造成，此时我们可以通过德鲁德(Drude)模型来

描述金属中的自由电子对入射光的响应(20)。在德鲁德模型下，金属中的电子可

以认为是自由电子即不需要考虑金属中的离子实对电子的束缚作用(电子的固有

受迫振荡频率为零)，只考虑运动电子间的阻尼作用(即碰撞或散射)对电子运动的

影响，引入一个散射频率γ表示。此时考虑在外加电场 E 的作用下，金属中的电

子的运动方程可以写为：  

m�̈� + 𝑚𝛾�̇� = −𝑒𝑬 ······························ (1.1) 

其中−𝑒𝑬表示电子受到的电场力，𝑚𝛾�̇�表示电子间的阻尼力。假设在外加电

磁波是一个时谐电场𝐸(t) = 𝐸0e
−iωt，则电子运动方程的解为x(t) = 𝑥0e

−iωt。带

入方程(1.1)，则电子运动方程的解为： 

𝐱(t) =
𝑒

𝑚(ω2+iω𝛾)
𝐄(t) ···························· (1.2) 

而宏观极化矢量P = −Nex，带入方程(1.2)有： 

𝐏 = −
𝑛e2

𝑚(ω2+iω𝛾)
𝐄(t) ··························· (1.3) 

根据电位移矢量Ｄ = ε0𝐄 + 𝐏 = ε0ε𝐄，我们可以得到金属介电常数为 

ε(ω) = 1 −
ω𝑝

2

ω2+iω𝛾
 ······························· (1.4) 

其中ω𝑝 = √
𝑛e2

ε0𝑚
，表示金属中电子的等离子体频率，这是一个与金属中自由

电子密度𝑛有关的物理量。可以看到自由电子在外电场的作用下会形成振荡频率

为ω𝑝的电荷密度波即体等离激元，同时由于其振动方向和电荷密度波的传播方

向一致，因此金属中的体等离激元为纵波，如图 1.2 所示。金属中自由电子纵向

振荡位移为 x，金属中的自由电子气体在外电场的作用下形成频率为ω𝑝的纵向体

等离激元波。 
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图 1.2 金属中纵向体等离激元。 

Figure 1.2 Longitudinal volume plasmon in metal bulk. 

另一方面，由于金属中的体等离激元为纵波，而电磁波为横波，因此其能量

并不能耦合到体等离激元中即光学激发不能实现体等离激元的激发，在金属结构

的光谱也不能看到体等离激元造成的光学吸收。但是在电子损失能谱(EELS)实验

中，体等离激元可以吸收入射的电子束能量。如图 1.3 所示，表示的是银纳米颗

粒的 EELS 实验，在电子能量损失谱中出现了在对应体等离激元的能量吸收峰

(3.8 eV)。另一方面，图中 3.3 eV 的能量损失峰对应的是局域表面等离激元的吸

收峰(21)。下面我们将对金属球形纳米结构中的局域表面等离激元进行介绍。 

 

图 1.3 直径 20 纳米的银纳米颗粒 STEM 成像及电子损失能谱(21)。 

Figure 1.3 STEM image of a 20-nm-diameter silver particle and the associated deconvoluted 

EELS data(21). 

对于纳米结构中的局域表面等离激元，首先我们考虑最简单的形式，即只考

虑球形纳米结构中的局域表面等离激元中的偶极共振模式，不考虑其它高阶共振

模式。再根据准静态近似，即纳米球尺寸远小于入射光波长，其入射光场谐振相

位在整个纳米球上可以看作一个常数。因此，可以假设一个静电场𝑬 = 𝐸0𝒛。根

据拉普拉斯方程，纳米球内外势场为： 
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𝜙𝑖𝑛(𝑟, 𝜃) = ∑ [𝐴𝑙𝑟
𝑙]∞

𝑙=0 𝑃𝑙(𝑐𝑜𝑠𝜃) ······················ (1.5) 

𝜙𝑜𝑢𝑡(𝑟, 𝜃) = ∑ [𝐵𝑙𝑟
𝑙 + 𝐶𝑙𝑟

−(𝑙+1)]∞
𝑙=0 𝑃𝑙(𝑐𝑜𝑠𝜃) ··················· (1.6) 

根据边界条件： 

−
1

𝑎

𝜕𝜙𝑖𝑛

𝜕𝜃
|𝑟=𝑎 = −

1

𝑎

𝜕𝜙𝑜𝑢𝑡

𝜕𝜃
|𝑟=𝑎′ ··························· (1.7) 

−ε0𝜀
𝜕𝜙𝑖𝑛

𝜕𝑟
|𝑟=𝑎 = −ε0ε𝑚

𝜕𝜙𝑜𝑢𝑡

𝜕𝑟
|𝑟=𝑎′ ······················ (1.8) 

  𝜙𝑜𝑢𝑡 = −𝐸0𝑧    𝑟 → ∞ ···························· (1.9) 

带入方程(1.5)，(1.6)我们可以得到如下关系： 

𝐴1 = −𝐸0 +
𝐶1

𝑎3 ····································· (1.10) 

  𝐴𝑙 =
𝐶𝑙

𝑎2𝑙+1     𝑙 ≠ 1 ······························· (1.11) 

        
𝜀

ε𝑚
𝐴1 = −𝐸0 − 2

𝐶1

𝑎3 ·································· (1.12) 

𝜀

ε𝑚
𝑙𝐴𝑙 = −2(𝑙 + 1)

𝐶𝑙

𝑎2𝑙+1    𝑙 ≠ 1 ······················· (1.13) 

所以有 

     𝐴1 = −𝐸0(
3

2+ε ε𝑚⁄
)  ····························· (1.14) 

𝐶1 = −𝑎3𝐸0(
ε ε𝑚⁄ −1

ε ε𝑚⁄ +2
) ····························· (1.15) 

最后可以得到纳米球内外电势分别为： 

𝜙𝑖𝑛 =
−3ε𝑚

2ε𝑚+ε
𝐸0𝑟𝑐𝑜𝑠𝜃 ···························· (1.16) 

𝜙𝑜𝑢𝑡 = −𝐸0𝑟𝑐𝑜𝑠𝜃 +
ε−ε𝑚

ε+2ε𝑚
𝑎3𝐸0

𝑐𝑜𝑠𝜃

𝑟2  ·················· (1.17) 

可以看到，纳米球内部电场是平行于外加电场的恒定电势，而外部电场是

外加激发场电势和位于纳米球中心的偶极子产生的电势的叠加，因此可以写作： 

𝜙𝑜𝑢𝑡 = −𝐸0𝑟𝑐𝑜𝑠𝜃 +
𝒑∙𝒓

4𝜋ε0ε𝑚𝑟3 ······················ (1.18) 

𝒑 = 4𝜋ε0ε𝑚𝑎3 ε−ε𝑚

ε+2ε𝑚
𝑬0 ························· (1.19) 

又 

𝑬 = −∇𝜙 ··································· (1.20) 

所以可以得到： 

𝑬𝑖𝑛 =
3ε𝑚

2ε𝑚+ε
𝑬0 ································ (1.21) 

𝑬𝑜𝑢𝑡 = 𝑬0 +
3𝒏(𝒏∙𝒑)−𝒑

4𝜋ε0ε𝑚

1

𝑟3 ························ (1.22) 
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另一方面，对于偶极子的散射场 

𝑬 =
1

4𝜋ε0ε𝑚
(𝑘2(𝒏 × 𝒑) × 𝒏

𝑒𝑖𝑘𝑟

𝑟
+ [3𝒏(𝒏 ∙ 𝒑) − 𝒑](

1

𝑟3 −
𝑖𝑘

𝑟2)𝑒
𝑖𝑘𝑟)···· (1.23) 

而当𝑘𝑟 ≪ 1时， 

𝑬 =
3𝒏(𝒏∙𝒑)−𝒑

4𝜋ε0ε𝑚

1

𝑟3 ··································· (1.24) 

其中𝑘 = 2𝜋 𝜆⁄ ，𝒏表示从偶极子位置到观察点的单位矢量。对于一束谐振的

平面波入射 

𝑬(𝒓, 𝑡) = 𝑬0𝑒
−𝑖𝜔𝑡 ································ (1.25) 

产生一个振荡的偶极子，其偶极矩为： 

𝒑 = ε0ε𝑚𝛼𝑬0𝑒
−𝑖𝜔𝑡  ······························ (1.26) 

𝛼 = 4𝜋𝑎3 ε−ε𝑚

ε+2ε𝑚
 ·································· (1.27) 

此时金属纳米球的散射截面和吸收截面分别为(22)： 

𝜎𝑠𝑐𝑎 =
8𝜋

3
𝑘4𝑎6|

ε−ε𝑚

ε+2ε𝑚
|2 ························· (1.28) 

𝜎𝑎𝑏𝑠 = 4𝜋𝑘𝑎3ℑ𝑚 [
ε−ε𝑚

ε+2ε𝑚
] ······················· (1.29) 

消光截面则表示为： 

𝜎𝑒𝑥𝑡 = 𝜎𝑠𝑐𝑎 + 𝜎𝑎𝑏𝑠 ······························· (1.30) 

所以偶极矩在满足|ε + 2ε𝑚|最小达到最大值，而当金属介电常数ε虚部很小

或者满足虚部缓慢变化时，可以简化为： 

𝑅𝑒[ε(ω)] = −2ε𝑚 ······························· (1.31) 

这个条件叫做 Frohlich 条件，表示此时球形金属纳米结构的局域表面等离激

元的偶极共振。如图 1.4 所示，金属纳米球中的自由电子在入射光电场的作用下

局域在两侧形成偶极振荡模式。 

 

图 1.4 金属纳米球中局域表面等离激元共振示意图。 
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Figure 1.4 Schematic of localized surface plasmon resonance in metal nanosphere. 

对于球形纳米颗粒中的多极子共振情况，其共振条件满足(23)： 

ε(ω)

ε𝑚
+

𝑙+1

𝑙
= 0 ····································· (1.32) 

其中𝑙 = 1, 2, 3⋯⋯表示不同阶数的共振条件𝑙 = 1时为偶极共振。对小尺寸

的纳米球而言，消光峰只表现出低阶的偶极共振，当纳米球尺寸逐渐增大时，特

别是当纳米球直径可以与波长相当时，入射光电场不能再当作是均匀电场，所以

高阶模式的共振消光逐渐明显，而对于尺寸足够大的球体(𝑙 → ∞)，此时有ε(ω) =

−ε𝑚。 

对于不同形状的纳米颗粒，其结构形状会影响纳米颗粒的极化率，导致不同

的共振吸收条件。对于椭球形的纳米颗粒，根据 Gans 理论其吸收截面可以表示

为(24)： 

𝜎𝑎𝑏𝑠 =
𝜔

3𝑐
𝜀𝑚

3 2⁄ 𝑉 ∑
(1 𝑃𝑗

2⁄ )𝜀2

(𝜀1+[(1−𝑃𝑗)/𝑃𝑗]ε𝑚)2+𝜀2
2𝑗  ·············· (1.33) 

其中ε(ω) = 𝜀1 + 𝑖𝜀2，𝑗表示笛卡尔坐标系下的不同方向。𝑃𝑗表示三个方向上

的退极化因子，对于 x 方向为长轴方向的椭球其长短轴长度分别为 A 和 B，有

𝑃𝑥 > 𝑃𝑦 = 𝑃𝑧，此时 

𝑃𝑥 =
1−𝑒2

𝑒2 [
1

2𝑒
ln (

1+𝑒

1−𝑒
) − 1]  ···················· (1.34) 

𝑃𝑦 = 𝑃𝑧 =
1−𝑃𝑥

2
 ···································· (1.35) 

𝑒 = [1 − (
𝐵

𝐴
)]1/2 ·································· (1.36) 

此时我们可以看到对于椭球形的纳米颗粒，存在两个不同位置的共振吸收峰。

其中高频处的吸收是椭球短轴方向的共振模式，低频处的吸收是椭球长轴方向的

共振模式。对于其它复杂形状的纳米颗粒来说，其各个方向的极化率一般很难得

到精确的解析解，这时候需要数值计算的方法求解。 

从上面的分析我们可以看到对于金属纳米颗粒中的局域表面等离激元，在达

到共振条件时，纳米颗粒的吸收截面和散射截面都达到最大值，此时纳米颗粒附

近电场也达到最大值，产生强烈的光与物质的相互作用，另一方面由于纳米颗粒

局域表面等离激元共振峰位置可以由周围介质介电常数和形状调控，因此利用纳

米颗粒局域表面等离激元共振的特点还能够实现特定光的选择性散射和吸收。正

是由于金属纳米颗粒局域表面等离激元具有这两方面的特点，所以在很多领域都



低维材料极化激元近场光学性质研究 

8 

 

具有重要的应用。如图 1.5 所示，银纳米颗粒在吸附生物大分子后，其附近介电

常数发生了变化，使得其散射光谱局域表面等离激元共振峰移动了 40.7 nm，对

于不同的分子，其介电常数不一样，所以我们可以利用银纳米颗粒吸附不同的生

物分子产生不同的光谱移动来表征不同生物分子(25)。同时由于使用纳米尺度的

银颗粒，还能够实现超高灵敏度的探测，在特定环境下还可以实现单分子的检测

(26)。 

 

图 1.5 银纳米颗粒局域表面等离激元共振传感器示意图(25)。 

左图：银纳米颗粒吸附分子前后散射光谱；右图：银纳米颗粒暗场散射成像。 

Figure 1.5 Schematic of silver nanoparticle localized surface plasmon resonance sensor(25). 

Left: Scattering spectra of silver nanoparticle before and after adsorbing molecules; Right: Dark-

field optical image of Ag nanoparticles. 

利用局域表面等离激元近场电场增强的特点可以增强光与物质的相互作用，

实现许多基于电场强度的增强光谱信号，其中最典型的应用就是表面增强拉曼散

射光谱。我们知道对于拉曼散射，其散射光强度与电场强度的四次方成正比(27, 

28)。因此可以利用金属颗粒局域表面等离激元的电场增强显著增强拉曼散射强

度，得到拉曼增强光谱信号。如图 1.6 所示，通过利用金纳米颗粒和银纳米线体

系局域表面等离激元共振对入射光偏振的依赖性得到偏振依赖的拉曼增强光谱

(29)。 
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图 1.6 金纳米颗粒-纳米线体系下的表面增强拉曼光谱(29)。 

左图：不同位置的拉曼光谱；右图：金纳米颗粒-纳米线体系的 SEM 成像。 

Figure 1.6 Surface-Enhanced Raman Scattering in Gold Nanoparticle-Nanowire 

Systems(29).  

Left: Raman spectra from different positions of the sample. Right: SEM imaging of Gold 

Nanoparticle-Nanowire Systems. The scale bar is 400 nm. The arrow in the SEM image shows the 

incident polarization. 

金属纳米颗粒的局域表面等离激元的增强光与物质相互作用，对入射光的选

择性散射和吸收的特点还在生物、化学、能源以及信息领域都有重要作用，如非

线性光学过程的增强效果(30, 31)，太阳能电池的效率增强(31)，金属纳米颗粒靶

向药物的研发(32)，偏振依赖的数据存储(33)等等。 

另一方面，对于金属表面等离激元，最开始的研究是 Ritchie 等(34)发现快电

子通过金属薄膜会产生的一个新的能量损失峰，计算表明这是一种存在于金属表

面的电子密度波的集体激发引起的吸收。1959 年 Powll 和 Swall(35)在电子能量

损失谱中观察到了这种新的激发模式对应的能量损失峰。实验和计算结果都表明

这是一种局域于金属与介质界面的新的电磁场模式并在金属-介质界面传播。下

面我们将对金属界面的局域表面等离激元模式进行研究。如图 1.7，对于一块无

限大的金属结构，如若在金属与介质表面能够激发起传播波矢为β，沿 x 轴方向

传播，并且电场强度在 z 轴方向指数衰减的表面等离激元，则其应具有如下形式: 

E(x, y, z) = Aexp(±𝑘𝑧𝑖z) ∗ exp(𝑖βx) ················ (1.37) 

H(x, y, z) = A exp(±𝑘𝑧𝑖z) ∗ exp(𝑖βx) ················ (1.38) 
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其中“+”表示在金属介质 2 中，“-”表示在介质 1 中，𝑘𝑧𝑖 𝑖 = 1,2表示波

矢 k 分别在介质 1,2 中的 z 分量，为正实数，β为沿着界面传播的表面等离激元

波矢，也是波矢𝑘的 x 分量。 

 

图 1.7 金属-介质界面表面等离激元及其局域电场强度分布示意图。 

Figure 1.7 Schematic diagram of the surface plasmon at the metal-dielectric interface and its 

localized electric field at the interface. 

下面我们分别就 TE 波、TM 波两种情况下进行讨论： 

对于 TE 波而言，根据麦克斯韦方程组 

∇ × E = −𝜇0
𝜕𝐻

𝜕𝑡
 ·································· (1.39) 

∇ × H = 𝜀0𝜀
𝜕𝐸

𝜕𝑡
 ··································· (1.40) 

将方程(1.37)，(1.38)带入上面的方程组可以得到： 

           ±𝑘𝑧𝑖𝐸𝑦 = −𝑖𝜔𝜇0𝐻𝑥 ································ (1.41) 

   ±𝑘𝑧𝑖𝐻𝑥 − 𝑖𝛽𝐻𝑧 = −𝑖𝜔𝜀0𝜀𝐸𝑦  ······················· (1.42) 

   𝑖𝛽𝐸𝑦 = 𝑖𝜔𝜇0𝐻𝑧 ··································· (1.43) 

根据边界条件，𝐸𝑦和𝐻𝑥在界面上连续，即𝐻𝑥1 = 𝐻𝑥2，𝐸𝑦1 = 𝐸𝑦2，根据方程

(1.41)不难得出 

𝐸𝑦(𝑘𝑧1 + 𝑘𝑧2) = 0 ······························· (1.44) 

显然𝑘𝑧1 + 𝑘𝑧2 ≠ 0，所以只能是𝐸𝑦 = 0。因此表面波电场不存在，即表面等

离激元不能被 TE 偏振的入射光激发。 

另一方面，对于 TM 波同理可以得出： 

    ±𝑘𝑧𝑖𝐻𝑦 = 𝑖𝜔𝜀0𝜀𝐸𝑥  ······························ (1.45) 

 ±𝑘𝑧𝑖𝐸𝑥 − 𝑖𝛽𝐸𝑧 = 𝑖𝜔𝜇0𝐻𝑦 ························ (1.46) 

𝑖𝛽𝐸𝑦 = −𝑖𝜔𝜀0𝜀𝐸𝑧 ································ (1.47) 
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同样根据边界条件𝐸𝑥1 = 𝐸𝑥2，𝐻𝑦1 = 𝐻𝑦2，带入方程可以得到 

𝑘𝑧2

𝑘𝑧1
= −

𝜀1

𝜀2
 ···································· (1.48) 

考虑到𝜀𝑖𝑘0
2 = 𝛽2 − 𝑘𝑧𝑖

2 ，所以得到表面等离激元波矢： 

𝑘𝑠𝑝 = 𝛽 = 𝑘0√
𝜀1𝜀2

𝜀1+𝜀2
 ····························· (1.49) 

其中 k0 为入射电磁波波矢，𝜀1 𝜀2分别为介质 1, 2 的介电常数。由于表面等

离激元是局域在金属表面的电磁波模式，所以𝑘𝑧𝑖为正实数，因此𝜀1、𝜀2必然异号。

对于一般介质，介电常数为正值，而金属在等离子体频率下，介电常数为负值，

满足方程，所以金属能够激发表面等离激元。 

考虑无衰减的 Drude 自由电子气体模型，此时金属介电常数ε(ω) = 1 −
ω𝑝

2

ω2，

此时表面等离激元频率ω𝑠𝑝 = ω𝑝 √1 + 𝜀1⁄ 。根据公式(1.49)我们可以得到金属界

面的表面等离激元色散关系，如图 1.8 所示。图中黑色曲线表示表面等离激元色

散曲线，红色虚线为自由空间光的色散。可以看到，表面等离激元色散曲线位于

自用空间光色散曲线右侧，表示表面等离激元波矢要大于自由空间光波矢，此时

表面等离激元波长要小于自由空间光波长，可以实现对入射光波长压缩，突破传

统的衍射极限限制，并且将入射光能量局域在亚波长的尺度内。同时由于表面等

离激元波矢大于自由空间光波矢，因此两者动量不匹配，自由空间光不能直接激

发表面等离激元。 

 

图 1.8 金属表面等离激元色散曲线。 

Figure 1.8 Dispersion of surface plasmons at the interfaces of metal. 
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由于表面等离激元是局域在界面的表面电磁波，对入射光波长具有强烈的局

域能力，可以实现非常小的体积内的电场约束，增强光与物质的相互作用；同时

由于表面等离激元可以突破自由空间光小尺寸下的衍射极限问题，可以实现亚波

长尺寸结构上的光学信号的传播，因而在微纳光学领域也具有重要应用(2, 36, 37)。

近十年来由于近场探测技术的发展，特别是散射型扫描近场光学显微镜(s-SNOM)

技术的突破，使得通过实验手段来研究表面等离激元变得更加方便，表面等离激

元学得到了迅速发展，吸引了越来越多的关注。表面等离激元可以突破入射光在

亚波长结构上衍射极限的限制，在亚波长尺度下实现对光的操控，因此研究表面

等离激元的传播，实现亚波长纳米尺度的光学器件的应用有着重要意义。所以表

面等离激元传播研究对微纳光学特别是与光互连相关的光信息领域有着重要研

究意义(38)。图 1.9 是基于表面等离激元的传播控制研究。 

 

图 1.9 表面等离激元传播研究。 

(a) 介质光纤波导(38)；(b) 金属纳米线表面等离激元波导(38)；(c) 银纳米线网络体系的表面

等离激元波导逻辑电路(39)；(d) 银光栅超表面结构控制表面等离激元传播理论计算结果(40)；

(e) 银光栅超表面结构对表面等离激元传播控制实验结果(41)。 

Figure 1.9 Study of the propagation of surface plasmons.  

(a) dielectric fibers waveguide(38); (b) matal nanowire surface plasmons waveguide(38); (c) 

Plasmon-Based Interferometric Logic in Silver Nanowire Networks(39); (d) Numerical propagation 

of surface plasmons along the silver grating metasurface(40); (e) Experimental images of surface 

plasmons refraction at the silver grating metasurface(41). 
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如图 1.9(a)所示，在普通的介质光纤中，随着光纤直径的减小，光纤中的波

导模式波长增大，当光纤直径减小到入射光波长以下，波导模式将不能够继续在

光纤中传播而大量的耗散到光纤外部，因此极大程度的限制了纳米光学器件的发

展。而由于表面等离激元是局域在界面传播的电磁波模式，如图 1.9(b)所示，金

属纳米表面等离激元波导中的传播波长随直径减小而减小，即使在直径小于入射

光波长时，表面等离激元还是能够很好的在金属纳米线波导中传播，这对实现亚

波长的纳米光学器件由重要意义(38)。同时利用表面等离激元在纳米线中的传播

特性可以设计出各种纳米线的分支结构，实现表面等离激元逻辑门的功能，如图

1.9(c)所示，为实现表面等离激元的光子集成芯片提供了基础(39)。此外通过设计

表面等离激元的特殊超表面结构，我们还可以实现表面等离激元在超表面上的负

折射和无衍射传播。图 1.9(d)和 1.9(e)，分别从理论(40)和实验(41)上证明和观察

到了表面等离激元在银光栅的超表面结构上的负折射和无衍射传播。 

 

图 1.10 石墨烯表面等离激元研究。 

(a) 石墨烯表面等离激元散射型近场光学显微镜成像(7)；(b) 石墨烯表面等离激元波导(42)；

(c) 石墨烯表面等离激元在 SiC 衬底台阶处的反射(43)；(d) 石墨烯表面等离激元在晶界处的

反射(44)。 

Figure 1.10 Study of graphene surface plasmons.  

(a) Imaging propagating and localized graphene plasmons by scattering-type SNOM(7); (b) 

Graphene surface plasmons waveguide(42); (c) Reflection of graphene surface plasmons at the step 

on SiC substrate(43); (d) Reflection of graphene surface plasmons at the boundary of graphene(44). 
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此外近年来随着二维材料的兴起，二维材料中电子气体的表面等离激元也受

到了广泛关注，特别是以石墨烯为主的表面等离激元研究。由于石墨烯是单原子

层的二维理想电子气体材料，所以其表面等离激元拥有比金属表面等离激元更强

的电场局域能力，受到人们的广泛关注。如图 1.10(a)所示，2012 年首次实现了

石墨烯表面等离激元的近场实空间成像(7)，表明石墨烯可以作为一种优秀的表

面等离激元器件，实现表面等离激元的传播。石墨烯作为单原子层结构，很容易

刻蚀形成各种波导器件，在微纳光学器件设计方面具有重要意义。图 1.10(b)演示

了石墨烯表面等离激元在石墨烯条形波导中传播，揭示了石墨烯波导中的不同传

播模式(42)。不管是机械剥离石墨烯还是化学气相沉积法、外延生长法的石墨烯

表面都会不可避免的存在缺陷、晶界、台阶、褶皱等结构，图 1.10(c)和 1.10(d)分

别研究了石墨烯表面等离激元在碳化硅(SiC)台阶和石墨烯晶界处的反射行为，

揭示了石墨烯表面等离激元遇到台阶、晶界时的传播行为(43, 44)。 

对金属和石墨烯表面等离激元传播行为的研究表明表面等离激元是局域在

界面的电磁波模式，可以突破入射光的衍射极限问题，可以将入射光局域在非常

小的体积内，实现增强光与物质相互作用和亚波长尺寸结构上的光学信号的传播，

这使得亚波长尺度的纳米光学器件成为可能，因而在微纳光学领域具有重要应用。 

 声子极化激元 

金属中的表面等离激元是导带内的自由电子与光子耦合形成的元激发的准

粒子。而在极性晶体中，红外光学声子在不同入射光下的谐振响应同样可以使

得其介电常数发生变化。根据 Lorentz 模型，极性晶体的介电常数可以表示为

(10, 45)： 

𝜀(𝜔) = 𝜀∞ (1 +
𝜔𝐿𝑂

2 −𝜔𝑇𝑂
2

𝜔𝑇𝑂
2 −𝜔2−𝑖𝜔𝛾

) ······················· (1.50) 

根据公式，我们可以发现在极性晶体的横向光学声子和纵向光学声子间，晶

体介电常数实部为负数，因而同样可以与入射光子耦合形成一种声子与光子耦合

的表面声子极化激元，如图 1.11 中的红色曲线所示。可以看到极性晶体中的表

面声子极化激元是在横向光学声子和纵向光学声子之间响应的电磁场模式，由于

晶体中的横向光学声子和纵向光学声子间频率范围一般不是特别宽，因此其表面

声子极化激元波矢在窄频率范围内快速增大，其色散曲线较为平坦，具有较小的

群速度，表明声子极化激元是比表面等离激元群速度更小的电磁波，为研究红外
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波段的光与物质相互作用提供良好的材料。同时相比于表面等离激元，极性晶体

中的声子寿命一般在皮秒量级远大于导带中自由电子飞秒量级的寿命(10)，因而

声子极化激元的传播损耗一般都比表面等离激元传播损耗小，具有更长的传播距

离。 

 

图 1.11 4H-SiC 表面声子极化激元色散曲线(10)。 

Figure 1.11 Dispersion of surface phonon polaritons in 4H-SiC(10). 

另一方面，对于具有双曲色散的六方氮化硼(hBN)中，由于其各向异性的介

电常数，面内与面外方向上的介电常数异号(14, 46)。所以导致其激发的声子极化

激元被限制在特定的方向上传播，因而声子极化激元表现为新的体积限域的声子

极化激元，在氮化硼晶体内部传播，其传播方向与氮化硼光轴的夹角𝜃满足：

tan 𝜃(𝜔) = 𝑖 √𝜀𝑡 √𝜀𝑧⁄ 。另一方面对于一定厚度的氮化硼，声子极化激元在厚度方

向的共振使得其支持不同模式的声子极化激元传播。体积限域的声子极化激元在

氮化硼内部传播，而在氮化硼边界处同时还可以存在表面局域的表面声子极化激

元(47-49)。 
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图 1.12 hBN 声子极化激元近场光学成像。 

(a) 氮化硼体积声子极化激元近场成像(50)；(b) 不同长度的氮化硼天线中表面声子极化激元

近场成像(47) 

Figure 1.12 Near field imaging of hBN phonon polaritons. 

(a) s-SNOM images of volume confined phonon polaritons in hBN(50); (b) s-SNOM images of 

surface phonon polaritons in a set of linear h-BN antennas of different length L(47). 

如图 1.12 所示，两种不同模式的声子极化激元均已在实验中验证。图 1.12(a)

给出，在较大的氮化硼晶体中可以激发出体积限域的声子极化激元(50)。而如图

1.12(b)，在有限尺寸的氮化硼天线中则还可以激发出表面声子极化激元，并形成

表面声子极化激元的共振模式(47)。极性晶体的声子极化激元由于其更小的损耗

和在红外波段的响应频率也吸引了广泛的关注(10)。 

1.2 极化激元的激发 

我们知道极化激元的激发实际上是将某种形式的能量耦合到极化激元上去，

既需要满足能量守恒条件，此外还需要满足动量守恒才能实现外界能量耦合到极

化激元中。从图 1.8 中可以看到由于极化激元色散曲线在自由空间光的色散曲线

右侧并且没有与其直接相交，因此自由空间光子动量要小于极化激元动量，由于

存在动量失配所以对于入射光而言并不能直接激发极化激元。本小节中我们将介

绍几种常见的极化激元激发方式，主要包括：棱镜耦合激发，光栅耦合激发，边

界衍射激发，偶极子激发和电子束激发。 
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 棱镜耦合激发 

如图 1.13 所示，为棱镜耦合装置实验示意图(51)。 

 

图 1.13 棱镜耦合配置。 

(左) Kretchman 棱镜耦合装置(51); (右) Otto 棱镜耦合装置(51)。 

Figure 1.13 Schematic of prism coupling geometry. 

(Left) Kretchman Prism coupling configuration(51); (Right) Otto prism coupling configuration(51). 

可以看到，当入射光角度使得棱镜上表面达到全反射临界角𝜃时，此时棱镜

表面的水平方向波矢𝑘𝑥 =
𝜔

𝑐
√𝜀𝑝𝑟𝑖𝑠𝑚𝑠𝑖𝑛𝜃，另一方面入射光在棱镜与介质界面发

生全反射产生的倏逝波经过隧穿达到空气与金属界面，这时金属与空气界面的 

水平方向波矢与棱镜表面波矢一致，实现动量匹配进而激发极化激元。虽然棱镜

耦合需要复杂的实验配置，但是其可以实现接近 100%的耦合效率，这是其它激

发方式所不具备的(51)。 

 光栅耦合激发 

 

图 1.14 光栅耦合原理示意图(51)。 

Figure 1.14 Phase-matching of light to SPPs using a grating(51). 
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图 1.14 给出了光栅耦合激发极化激元的示意图(51)。我们知道当入射光照射

到光栅结构上时会发生衍射现象，此时其水平方向上的动量为𝑘∥ = 𝑘𝑠𝑖𝑛𝜃 ±

𝑚 2𝜋 𝑎⁄ 。其中𝑘表示自由空间光波矢，𝜃为入射角，𝑎为光栅周期，m 表示衍射阶

数。因此高阶衍射可以增大其水平方向的波矢，通过选择合适的入射角度就可以

实现水平方向波矢动量与表面等离激元动量匹配从而实现激发。但是我们知道对

于光栅衍射而言，由于其高阶衍射强度一般较弱，所以不能实现将入射光能量完

全地耦合到表面等离激元中。 

 边界衍射激发 

根据光栅的衍射实现动量补偿激发极化激元，类似的根据边界衍射理论(54)，

同样可以为极化激元的激发提供动量补偿激发极化激元。这一激发方式也得到了

实验(52)和理论(53)上的验证。如图 1.15 所示， 

 

图 1.15 边界激发极化激元。 

(左)边界激发石墨烯表面等离激元理论结果(53)； (右)边界激发氮化硼体积声子极化激元实

验结果(52)。 

Figure 1.15 Schematic of edge exicites polaritons.  

(Left) Theoretical graphene surface plasmons excited by edge(53); (Right) Experimental hBN 

volume confined phonon polaritons excited by edge(52). 

 偶极子激发 

我们知道对于偶极子的辐射电场，我们可以通过平面波展开法(附录 6.4)将

其分解为波矢从 0 到无穷的平面波的叠加(54, 55)。所以偶极子的辐射电场必然

可以提供与极化激元相匹配的入射光波矢从而激发极化激元。因此，可以实现偶

极子辐射的方式都可以实现极化激元的激发如：散射型近场光学显微镜中的金属

针尖在入射光激发下可以等效为一个电偶极子激发极化激元(56)；在入射光激发
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下，金属天线也可以实现偶极子辐射激发极化激元(56)；此外金属中的局域表面

等离激元也可以实现偶极子共振产生偶极子辐射(22)。 

 电子束激发 

对于表面等离激元的研究最开始就是基于快电子通过金属材料时产生的特

殊的能量吸收现象(34)。因此电子与光子一样，也可以为极化激元提供能量和

动量实现激发。对光子而言由于动量不匹配需要提供额外的动量匹配装置来实

现动量补偿从而激发极化激元。而对于运动的电子束而言，根据电子在金属材

料中的非弹性散射就可以很容易实现动量匹配激发极化激元。利用电子束激发

的原理，我们可以通过测量电子束在通过金属和其它极化激元的材料时产生的

能量损失来研究材料中的极化激元性质(21)。 

1.3 极化激元的研究方法 

 实验方法 

 散射型扫描近场光学显微镜 

对极化激元的实空间成像研究最方便也是最普遍的实验方法便是利用散射

型扫描近场光学显微镜来实现极化激元的激发和近场探测。图 1.16 是散射型扫

描近场光学显微镜(s-SNOM)的装置示意图(57)。 

 

图 1.16 散射型扫描近场光学显微镜示意图(57)。 

Figure 1.16 Schematic representation of the s-SNOM setup(57). 

可以看到整个实验装置主要可以分为三个部分： 
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一是原子力显微镜(AFM)系统：实验时通过移动压电陶瓷位移平台上的样品

对样品表面形貌利用 AFM 针尖扫描成像，同时外光路将入射光聚焦到针尖和样

品间，AFM 针尖提供额外的动量补偿来激发极化激元，并将电场强度信号散射

到远场沿原光路返回。 

二是外部光路系统：主要由一个迈克尔逊干涉仪构成。首先入射光经过分束

镜一束光经光路汇聚到 AFM 针尖上与样品间，同时上下振动的针尖将近场的极

化激元电场强度信号以 Ω 的振动频率进行调制并通过原光路返回到分束镜后与

另一束经过以频率 M 振动的振镜调制的参考光干涉后进入探测器。 

三是探测系统：探测系统是散射型扫描近场光学显微镜的重点，主要是要将

样品表面的近场信号和强烈的背景信号区分开来，从而得到干净的近场信号。 

 

图 1.17 散射型扫描近场光学显微镜近场信号探测。 

(a) 伪外差探测装置(57)；(b) 探测器输出光谱信号示意图(57)。 

Figure 1.17 Near field signal detection of s-SNOM.  

(a) Pseudo-heterodyne detection setup(57); (b) The schematic representation of the corresponding 

detector output spectrum(57). 

可以看到针尖散射的调制信号 
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𝐸𝑇 = 𝐸𝑁 + 𝐸𝐵  ···································· (1.51) 

对针尖信号以频率 Ω 做傅里叶展开有： 

𝐸𝑇 = 𝐸𝑁 + 𝐸𝐵 = ∑ 𝐸𝑁,𝑛cos (𝑛𝛺𝑡)∞
𝑛=0 + ∑ 𝐸𝐵,𝑛cos (𝑛𝛺𝑡)∞

𝑛=0  ······· (1.52) 

对于背景信号，可以认为是一个稳定的值，大小不随针尖的振动而改变，另

一方面，由于近场信号是随样品表面高度变化的倏逝场，因此其信号大小受针尖

高度影响很大，随着针尖振荡频率 Ω 周期性变化。因此在针尖散射信号的傅里

叶展开项中，背景信号在高阶项（n ≥ 2）内基本上就被滤掉，只剩下受针尖振

动调制的近场信号。 

然而，由于探测器探测的近场强度信号𝐼 ∝ |𝐸𝑁 + 𝐸𝐵|2，因此对于高阶解调的

针尖信号 

𝑢𝑛 = 𝐸𝐵,0𝐸𝑁,𝑛
∗ + 𝐸𝐵,0

∗ 𝐸𝑁,𝑛 ·························· (1.53) 

可以看到在近场强度信号中仍然存在 0 阶的背景信号的影响，还没有能够完

全过滤掉背景信号，此时的背景信号也叫“乘法背景”。此时需要引入另一束由

以频率为 M 的振镜调制的参考光与散射光进行干涉过滤掉背景信号。经过参考

光的干涉后则探测器探测的信号强度 

𝐼𝑑𝑒𝑡 ∝ |𝐸𝑁 + 𝐸𝐵 + 𝐸𝑅|2 ························· (1.54) 

与针尖信号的解调原理类似，针尖信号在经过参考光的干涉后，其傅里叶展

开项也包含了不同阶数的解调信号。由于振镜的振动频率 M（百赫兹量级）远小

于针尖的调制频率 Ω（200-300 kHz），因此如图 1.17b， 其不同阶数的振镜解调

信号（橙色部分）分布在“乘法背景”的针尖解调信号两侧（黑色部分）。此时

我们可以过滤掉“乘法背景”的近场信号而得到与参考光信号相关的近场信号。

当振镜振幅为0.21λ时，根据不同阶数的振镜调制信号 nΩ+1M 和 nΩ+2M 的组合

运算，n 阶近场强度和相位信号分别为(57)： 

𝑆𝑁,𝑛 = 2.16𝑘√𝑈𝑛,1
2 + 𝑈𝑛,2

2  ························· (1.55) 

𝜑𝑁,𝑛 = arctan (2.16
𝑈𝑛,2

𝑈𝑛,1
) ··························· (1.56) 

其中𝑘为常数，𝑈𝑛,1和𝑈𝑛,1分别为 1 阶和 2 阶振镜解调的近场信号。 

相较于透射式扫描近场光学显微镜(58)，散射型扫描近场光学显微镜不需要

将入射光耦合到针尖内，对针尖要求不高，因此其频率覆盖范围可以从可见光到

太赫兹波段，可以实现宽光谱范围的成像研究。同时近场光学显微镜的分辨率主
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要取决于 AFM 的针尖大小，而透射式扫描近场光学显微镜对针尖要求比较高，

需要将入射光耦合到针尖内部，因此其尺寸一般比较大(50 nm)，而在散射型扫描

近场光学显微镜中，可以做到 10 nm 左右的直径尺寸而不影响极化激元的激发和

探测，可以极大的提高空间分辨率。本文中，我们主要利用散射型扫描近场光学

显微镜来研究砷化铟半导体纳米线、石墨烯及氮化硼的极化激元性质。 

 远场显微镜研究 

除了散射型扫描近场光学显微镜之外，我们也可用利用传统的远场显微镜技

术来研究介质中极化激元的性质。其中最常用的是利用暗场显微镜来研究金属纳

米颗粒的散射光谱。暗场显微镜中由于只收集和探测被物体散射的入射光，因此

其视野背景是黑色的，而只有被探测的物体边缘是亮的，最高可以实现 10 nm 分

辨率的探测(59)。 

 

图 1.18 暗场光学显微镜示意图。 

(a) 透射式暗场光学显微镜示意图(59)；(b) 反射式暗场光学显微镜示意图(59)。 

Figure 1.18 Schematic of Dark-field microscopy.  

(a) Schematic of Dark-field microscopy in transmission(59); (b) Schematic of Dark-field 

microscopy in reflection(59). 

如图 1.18(a)和 1.18(b)所示为分别为透射式和反射式的暗场光学显微镜。暗

场显微镜中，通过使得只有大角度的入射光可以照射到样品上，因而物镜只能收

集样品表面小角度的散射光，大部分入射光都被散射到物镜以外，整个观察视野

是黑色的，只有样品表面的散射光可以进入物镜。利用暗场光学显微镜可以实现

小尺寸的金属纳米颗粒的散射光谱研究。 
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暗场显微镜只能测量纳米颗粒的散射光谱，对于金属纳米颗粒的消光光谱，

我们还可以使用紫外-可见分光光度计来测量通过样品的入射光的强度变化，得

到其消光光谱。对于分光光度计一般用来测量透明样品或者在水溶液中的样品，

本文中我们利用紫外-可见分光光度计来研究 DNA 刻蚀的银纳米三角片样品的

消光峰变化情况。 

 电子能量损失能谱 

对于一束入射到样品上的电子束，电子束由于受到样品中其他粒子的相互作

用发生非弹性散射而造成能量损失，通过测量非弹性散射电子的能量损失可以分

析样品与电子束的相互作用过程。最开始对表面等离激元的研究便是通过计算一

束快电子打到金属薄膜上产生的能量损失而发现的一种新的能量吸收峰(34)。通

过扫描透射式电子显微镜(STEM)技术结合电子能量损失谱光谱仪的电子能量损

失谱测量方法可以具有超高的空间(1 nm)和能量(0.1 eV)分辨率，可以用来研究纳

米尺度的金属纳米颗粒的等离激元性质(60)。但是其样品要求也比较严格，同时

实验需要在真空条件下进行，同时还需要使电子束能够穿透样品。本文中我们主

要利用电子损失能谱法研究不同直径的金纳米团簇能量损失峰变化情况。 

 数值计算方法 

对于极化激元的研究主要还是通过求解麦克斯韦方程组来得到材料对外界

电磁波的响应，进而得到其电磁场分布。然而在处理实际的问题时，由于实验结

构一般比较复杂，因此很难得到精确的解析解。此时就需要通过数值计算的方法

来模拟实际结构，得到数值解。下面我们将简要介绍边界元法和有限元法两种常

用的数值计算方法来求解麦克斯韦方程组得到极化激元的电磁场响应情况。 

对于边界元法，其本质还是根据麦克斯韦方程组来求解不同介电常数的介质

对电磁波的响应情况。对于均匀各向同性的介质，我们将对其电磁波响应的求解

简化为对介质表面电磁场响应的求解。这是因为在同种材料中，电磁场的方程可

以根据电磁波在材料中的传播得到。边界元法就是利用这一特点，可以将纳米结

构近似为只有纳米结构边界一层的表面结构，此时通过电磁场边界条件我们就可

以轻松的得到电磁场的解。1975 年 Fuchs(61)就通过边界元法计算了金属立方体

的局域表面等离激元模式，而在 2002 年 Garcia de Abajo 和 Howie 进一步利用边
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界元法模拟了电子能量损失谱的实验(62)，随后 Hohenster 和 Trugler 完善了边界

元法求解过程，发展出了针对金属纳米颗粒等离激元研究的边界元算法

MNPBEM(63)。边界元法求解过程是将结构等效于一个二维界面，因此求解量变

小，所以边界元法在计算速度上会优于其他的数值解法。另一方面边界元法要求

求解结构必须是均匀、各向同性的而且其边界界面的介电常数环境必须是一个突

变的非连续函数，所以这也限制了边界元法的使用范围。然而对于大多数的金属

结构，这都是普适的。在本文中我们主要利用基于 MNPBEM 的 Matlab 计算工

具来对银纳米三角片和金纳米团簇的局域表面等离激元性质进行研究。 

另一方面，有限元法是一种求解麦克斯韦偏微分方程组的数值计算方法。其

基本原理是通过将复杂形状的麦克斯韦方程组的求解分解成简单的、离散化的小

的形状来求解。其主要步骤是：首先将整个求解区域划分为离散化的精细网格结

构，通过导出每个精细网格的变分方程将其与初始条件相关联，然后通过

Helmholtz 方程和边界条件求解得到每一个网格处的电磁场信息。与边界元法相

比，有限元法可以很容易地处理复杂形状的结构以及各向异性的材料问题，其适

用范围比较广。但是有限元同时需要将整个求解区域进行网格划分，因而求解自

由度比较大，计算时间比较长。目前主要的利用有限元法的商业软件包括 Comsol，

ANSYS, FEM 等。本文中，我们主要应用 Comsol 对介电常数各向异性的 hBN 圆

盘的消光机制、砷化铟半导体纳米线的表面等离激、石墨烯表面等离激元和二维

氮化硼体积声子极化激元性质进行研究。 
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第 2 章 纳米结构极化激元研究 

对于纳米结构的极化激元，我们一般关注局域型的极化激元在纳米结构中的

电磁场响应行为。本章，我们主要介绍了银纳米三角片中的局域表面等离激元研

究，金纳米团簇的局域表面等离激元的电子损失能谱研究以及氮化硼纳米元盘中

的声子极化激元消光机制研究。研究方法以理论模拟方法为主，利用边界元法来

模拟平面波激发研究银纳米三角片中的局域表面等离激元以及模拟金纳米团簇

的电子损失能谱中局域表面等离激元的吸收现象，最后利用有限元法研究了各向

异性的氮化硼纳米圆盘中的消光机制。 

2.1 银纳米三角片局域表面等离激元研究 

对纳米材料形状的精确调控是实现各种纳米器件应用的重要基础(64, 65)，

但是由于缺乏精确的操纵技术和相应的表征方法，定量形状演变尤其困难。与球

形金属纳米材料相比，非各向对称的金属纳米材料因其在形状依赖的光学特性方

面的压倒性优势而受到越来越多的关注。由于具有强光学响应和宽消光区域的优

点，银纳米三角片作为非各向对称金属纳米材料被广泛研究(66)。根据银纳米颗

粒局域表面等离激元共振与其形状结构相关的特性，我们理论计算定量表征了不

同 DNA 刻蚀塑形的银纳米三角片的消光特性，确定了银纳米三角片的实时形态

演化过程。研究表明了 DNA 在银纳米三角片介导塑形中的作用，有利于进一步

的 DNA 生物传感器的设计制造。本研究工作提供了一种精确且定量的控制非各

向对称金属纳米材料形态的方法。 

 边界元法 

对金属纳米结构中的局域表面等离激元行为的研究本质上是研究金属纳米

材料的介电常数对电磁波的响应，根本问题在于求解麦克斯韦方程组。对于介

电常数各向同性的均匀金属结构，我们可以利用边界元法来求解麦克斯韦方程

组，从而得到纳米结构的电磁波响应情况。 



低维材料极化激元近场光学性质研究 

26 

 

本节中我们研究的银纳米三角片尺寸均小于 50 nm，考虑其尺寸远小于入

射光波长(67)，此时我们可以利用准静态近似来求解泊松方程或者拉普拉斯方

程得到静电势。引入准静电格林函数(62, 63)： 

∇2𝑮(𝒓, 𝒓′) = −𝟒𝜋𝛿(𝒓, 𝒓′) ·························· (2.1) 

𝐺(𝒓, 𝒓′) =
1

|𝒓−𝒓′|
 ··································· (2.2) 

此时求解泊松方程可以得到电位势 

𝜙(𝒓) = 𝜙𝑒𝑥𝑡(𝒓) + ∮ 𝐺(𝒓, 𝒔′)
𝜕𝑆

𝜎(𝒔′)𝑑𝑠′ ················· (2.3) 

在这里我们引入感应表面电荷𝜎，而根据电位势在表面的法向分量： 

lim
𝒓→𝒔

𝒏 ∙ ∇𝜙(𝒓) = lim
𝒓→𝒔

𝜕𝜙(𝒓)

𝜕𝑛
= lim

𝒓→𝒔
∫

𝜕𝐺(𝒓,𝒔′)

𝜕𝑛
𝜎(𝒔′)𝑑𝑠′ +

𝜕𝜙𝑒𝑥𝑡(𝒓)

𝜕𝑛𝜕𝑉
 ···· (2.4) 

当 r 取极限 s 时(68)，表面电荷𝜎近似为常数，此时 

lim
𝑧→±0

𝒏 ∙ ∫
𝒓−𝒔

|𝒓−𝒔|𝟑
𝑑𝑠′ = lim

𝑧→±0
2𝜋𝑧 ∫

𝜌𝑑𝜌

(𝜌2+𝑧2)3 2⁄

𝑅

0
= ±2𝜋 ········· (2.5) 

因此 

𝜕𝜙(𝒔)

𝜕𝑛
= ±2𝜋𝜎(𝒓) + ∫ 𝐹(𝒔, 𝒔′)𝜎(𝒔′)𝑑𝑠′ +

𝜕𝜙𝑒𝑥𝑡(𝒔)

𝜕𝑛𝜕𝑉
 ··········· (2.6) 

𝐹(𝒔, 𝒔′) =
𝜕𝐺(𝒔,𝒔′)

𝜕𝑛
 ································· (2.7) 

𝐹(𝒔, 𝒔′)为表面微分的格林函数，满足求和规则(69)：  

∮ 𝐹(𝒔, 𝒔′)𝑑𝑠′ = 2𝜋
𝜕𝑉

 ····························· (2.8) 

此时对于数值计算而言从边界积分转变为边界元的求和，同时根据麦克斯

韦方程的边界连续条件计算表面电荷。由切向电场的连续性，边界两侧表面电

荷相同，并且根据边界电位移关系： 

𝜀2 (2𝜋𝜎 + 𝐹𝜎 +
𝜕𝜙𝑒𝑥𝑡

𝜕𝑛
) = 𝜀1 (−2𝜋𝜎 + 𝐹𝜎 +

𝜕𝜙𝑒𝑥𝑡

𝜕𝑛
) ····· (2.9) 

(𝛬 + 𝐹)𝜎 = −
𝜕𝜙𝑒𝑥𝑡

𝜕𝑛
 ······························ (2.10) 

𝛬 = 2𝜋
𝜀2+𝜀1

𝜀2−𝜀1
 ··································· (2.11) 

据此表面电荷为 

𝜎 = −(𝛬 + 𝐹)−1 𝜕𝜙𝑒𝑥𝑡

𝜕𝑛
 ··························· (2.12) 

将表面电荷𝜎代回方程(2.3)，我们可以得到准静态近似下电位势𝜙的解，而

根据表面电荷可以求解偶极矩动量进而准静态近似下的光学截面(54)： 

𝑃𝑠𝑐𝑎 =
8𝜋

3
𝑘4|𝒅|2 ·································· (2.13) 
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𝑃𝑎𝑏𝑠 = 4𝜋𝑘ℑ𝑚(𝒆 ∙ 𝒅) ··························· (2.14) 

𝑃𝑒𝑥𝑡 = 𝑃𝑠𝑐𝑎 + 𝑃𝑎𝑏𝑠 ······························· (2.15) 

 银纳米三角片中的局域表面等离激元 

 银纳米三角片的合成 

 

图 2.1 辣根过氧化氢酶保护的银纳米三角片 DNA 刻蚀塑形过程示意图。 

Figure 2.1 Schematic Illustration of HRP-Induced Protection and DNA-Guided Postshaping 

of AgNTs. 

在银纳米三角片(AgNTs)的各种合成方法中，化学合成显示出高产率和程序

简单的优越性(70, 71)。其中过氧化氢在化学合成中是必需的，但其功能随剂量的

不同而变化。在一定范围内，高浓度的过氧化氢有助于提高银纳米三角片的质量

和产量，但是过量的过氧化氢也会损坏银纳米三角片，甚至可能在短时间内导致

银纳米三角片的消失(71)。除蛋白质外，辣根过氧化物酶(HRP)是分解过氧化氢的

最有效酶之一。因此，HRP 解决了银纳米三角片中残留过氧化氢的问题，可以获

得稳定且完整的银纳米三角片。另一方面，富含胞嘧啶(C)的 DNA 可以蚀刻银纳

米三角片(72)，利用胞嘧啶含量不同的碱基序列的 DNA 链可以实现不同的刻蚀

效果，从而形成不同的银纳米三角片。图 2.1 给出了辣根过氧化氢酶保护的银纳

米三角片 DNA 刻蚀塑形的过程。利用 AgNO3 溶液并通过化学合成法制备银纳

米三角片，加入辣根过氧化氢酶保护银纳米三角片，防止过量的过氧化氢分解银

纳米三角片。通过向稳定后的银纳米三角片溶液中加入不同的 DNA 分子刻蚀不

同时间，得到不同刻蚀形状的银纳米三角片。 
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图 2.2 辣根过氧化物酶保护的银纳米三角片样品及其透射电子显微镜成像。 

含有 30 个胞嘧啶碱基对的 DNA 刻蚀时间分别为(A) 0 分钟；(B) 10 分钟；(C)70 分钟和

(D)10 天。 

Figure 2.2 TEM images and photographs of HRP-protected AgNTs. 

Incubation time of (A) 0 min, (B) 10 min, (C) 70 min and (D) 10 day with poly(30C) DNA. 

图 2.2 是经过不同刻蚀时间的银纳米三角片的透射电子显微镜成像图。可以

看到银纳米三角片的尺寸约为 50 nm，同时富含胞嘧啶的 DNA 分子对银纳米三

角片的刻蚀主要是通过刻蚀三角片的顶角最终趋向于将银纳米三角片刻蚀成一

个圆盘。对此，我们认为银纳米三角片的 DNA 刻蚀会刻蚀掉三角片的尖锐的角

结构，并逐渐将三角片的三个角刻蚀成不同曲率半径的半圆结构。最后我们通过

紫外-可见分光光度计测量不同阶段的银纳米三角片的消光光谱，如图 2.3 所示。

与理论计算结果相比(73)，分光光度计测量的光谱展宽要宽的多，这是由于实验

中测量样品溶液的消光时，样品中其它杂质以及纳米颗粒尺寸的不均匀性对光吸

收造成的展宽。但是这种吸收展宽并不影响银纳米三角片的局域表面等离激元共

振信息，我们依然可以得到银纳米三角片的消光峰峰位及强度信息。从消光谱中

可以看到经过不同 DNA 刻蚀时间，银纳米三角片的消光光谱在 300-800 nm 的

范围内存在三个主要的消光峰结构，分别是 340 nm，480 nm 和 730 nm 附近的峰

结构。其中 340 nm 处的消光峰位置和强度不随刻蚀时间改变，这个消光峰是与

银纳米三角片厚度相关的共振消光(73)，因此我们可以知道 DNA 分子在刻蚀银

纳米三角片时并不会将纳米片刻蚀变薄。而 730 nm 和 480 nm 的消光峰则对应

与银纳米三角片局域等离激元的偶极和四极子共振消光。另一方面，当银三角片
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最终被刻蚀成圆盘时，由于圆盘的高度对称性，四极子共振消失(74)。下面我们

将通过边界元法计算银纳米三角片消光峰的变化情况。 

 

图 2.3 不同刻蚀时间的银纳米三角片的消光光谱。 

Figure 2.3 Extinction spectra of AgNTs with different incubation times. 

 边界元法计算银纳米三角片消光峰 

要研究银纳米三角片对外界电磁波的响应，求解麦克斯韦方程组得到相应的

散射光谱、吸收光谱以及消光光谱首先必须知道银纳米片的介电常数。本节中我

们研究的银纳米三角片尺寸约为 50 nm，可以忽略由于尺寸效应造成的介电常数

改变(75)。对于金银等贵金属，其在较低光子能量的红外波段都表现出完美电导

体的性质，其介电常数响应主要是由导带中的自由电子响应来决定，可以用自由

电子的 Drude 模型来描述其介电常数。本节中我们主要研究的是可见光波段的消

光光谱，当入射光能量在可见光波段时，价带内的电子就能通过带间跃迁产生额

外的光吸收，进而影响其介电常数。此时体材料的银的介电常数一般都是根据

Johnson&Christy 的实验数据(76)来为基础进行研究。 
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图 2.4 银介电常数。 

Figure 2.4 The permittivity of silver. 

图 2.4 是计算中所用到的银的介电常数，由 Johnson&Christy 测量的银的折

射率的实验数据转换。可以看到在 300 nm 附近银的介电常数发生一个比较明显

的变化，这就是由于价带内的电子的跃迁引起的(77)。如图 2.5 所示，我们将银

纳米三角片表面离散化为网格单元，再利用边界元法计算银纳米三角片的光谱响

应。 

 

图 2.5 银纳米三角片模型网格划分。 

Figure 2.5 The mesh of silver nanotriangle. 

图 2.6 是利用边界元法计算得到的处于水溶液介质(折射率为 1.33)中，边长

为 50 纳米，厚度为 5 纳米的银纳米三角片的光学截面响应。其中入射光垂直银

纳米三角片平面，电场偏振方向分别垂直和平行于纳米片的边。 
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图 2.6 不同偏振方向入射光激发下银纳米三角片光学截面。 

(a) 偏振方向垂直三角片的边；(b) 偏振方向平行于三角片的边。 

Figure 2.6 Extinction cross section of AgNTs with different polarized incident light.  

(a) polarization perpendicular to the edge; (b) polarization along the edge. 

如图 2.6 所示，银纳米三角片有三个主要的消光峰，其吸收截面远大于散射

截面，消光主要由吸收引起。由于实验中银纳米三角片是悬浮在溶液中的，因此

相对于银纳米三角片而言，入射光的偏振方向是随机的，均匀的。进而我们还计

算了偏振方向沿着三角片一条边的情况下的消光光谱，如图 2.6(b)所示。可以看

到入射光电场偏振方向对三角片消光光谱没有影响。 

 

图 2.7 入射光偏振垂直三角片平面时的光学截面。 

(a) 入射光方向垂直三角片的边；(b) 入射光方向平行于三角片的边。 

Figure 2.7 Extinction cross section of AgNTs with the polarization of incident light vertical 

to the surface of AgNTs.  

Direction of incident light perpendicular to the edge (a) and along the edge (b), respectively. 
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另一方面我们考虑入射光偏振方向垂直于三角片表面的情况，如图 2.7所示。

可以看到此时其消光峰形状于入射光电场平行三角片平面时完全不同，780 nm、

514nm 和 460nm 处的局域表面等离激元共振消光峰完全消失，出现了新的消光

峰，其截面面积远小于电场方向平行三角片时的截面面积，这也实验上银纳米三

角片消光峰强度关系一致。 

 

图 2.8 不同入射光角度下三角片消光截面。 

(a) 不同入射光角度下三角片消光截面; (b) (a)中阴影区域的放大图。 

Figure 2.8 Extinction cross section of AgNTs with different angles of incident light.  

(a) Extinction cross section of AgNTs with different angles of incident light; (b) Zoom in of the 

shadow region (a). 

进一步，我们还计算了电场偏振方向从水平偏振到垂直偏振变化时，三角片

消光截面的变化情况，如图 2.8 所示，其中图 2.8(b)为图 2.8(a)中阴影部分区域的

放大。在不同入射角度 θ 的入射光下，入射光电场在水平方向和垂直方向具有不

同的分量，因此其消光截面也不同。可以看到，水平方向和垂直方向上的电场造

成的消光效果相互正交，互不影响，不同入射角度的入射光只影响其消光截面强

度。 
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图 2.9 不同入射光条件下银纳米三角片水平面电场强度|E|分布。 

入射光在(a) 778 nm (b) 514 nm (c) 460 nm 下电场强度分布，入射光偏振方向如(a)中箭头所

示；入射光在(d) 776 nm (e) 512 nm (f) 460 nm 下电场强度分布，入射光偏振方向如(d)中箭头

所示。 

Figure 2.9 Electric field intensity |E| distribution at different incident light.  

Electric field intensity |E| distribution at incident light of (a) 778 nm; (b) 514 nm; (c) 460 nm. The 

polarization of incident light is shown as the arrow in (a); Electric field intensity |E| distribution at 

incident light of (a) 776 nm; (b) 514 nm; (c) 460 nm. The polarization of incident light is shown as 

the arrow in (d). 

根据计算结果，我们知道水平方向不同偏振方向的入射光，银纳米三角片消

光谱在强度和位置几乎一样。根据图 2.6 中不同偏振方向的入射光下三角片的消

光光谱，我们给出其共振波长处的电场强度|E|分布图，如图 2.9 所示。图中“+”，

“-”表示局域表面等离激元共振的等效电荷位置。从电场强度分布图中可以看

到，对于 778 nm 处的消光峰在不同的入射光偏振方向激发下分别表现出偶极共

振的电场分布模式，可以断定是由于局域表面等离激元的偶极共振造成的消光；

而 514 nm 和 460 nm 处的消光峰则是三角片中局域表面等离激元的两个四极共

振模式。 
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图 2.10 不同刻蚀形状的银纳米三角片的归一化消光光谱和刻蚀过程示意图。 

Figure 2.10 Normalized extinction spectra of AgNTs with different etched shapes and 

the schematic of etching process. 

下面我们将讨论当银纳米三角片顶角被刻蚀时的消光光谱。由于 DNA 刻蚀

三角片时会从三角片顶点开始刻蚀且不会使三角片变薄，最后将三角片刻蚀为一

个圆盘，因此我们通过设置三角片的三个顶点的不同钝化半径来表示经过不同刻

蚀时间的银纳米三角片，如图 2.10 中的插图所示。而从图 2.2(A)中我们可以看到

对于刚制备好的银纳米三角片，其三个角是钝化的圆角，根据实验结果我们设置

最开始的钝化半径为 4 nm，此时其局域表面等离激元的偶极共振消光峰在 730 

nm 处，与实验未经 DNA 刻蚀的三角片消光峰位置一致。在图 2.10 的归一化的

消光光谱中(我们以边长 50 nm，厚度 5 nm 的顶角未钝化的三角片的消光谱最大

值作为归一化强度)，我们可以看到，随着三角片钝化半径的增大，局域表面等离

激元的偶极共振消光峰出现蓝移直至 560 nm 附近，符合实验结果。 

 

图 2.11 不同 DNA 分子片段刻蚀银纳米三角片 70 分钟后的消光光谱。 
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Figure 2.11 Extinction spectra of AgNTs with different poly DNA fragment after 

incubation 70 mins. 

最后我们研究了不同 DNA 分子对银纳米三角片的刻蚀效果，如图 2.11 所

示，表示不同 DNA 分子刻蚀银纳米三角片 70 分钟后的消光光谱。不同的消光

光谱表明，不同的 DNA 分子刻蚀效果不同，DNA 分子刻蚀后的消光光谱蓝移不

同。对于富含胞嘧啶(C)的 DNA 分子，其刻蚀效果最好，鸟嘌呤(G)刻蚀效果一

般，而腺嘌呤(A)和胸腺嘧啶(T)则基本上不会刻蚀三角片。 

 小结 

通过有限元法研究了不同 DNA 分子刻蚀的银纳米三角片的消光光谱，结合

实验的银纳米三角片的消光光谱，我们得到了 DNA 分子在刻蚀过程中主要是通

过刻蚀银纳米三角片的顶点来实现刻蚀，并且 DNA 分子并不会将银纳米三角片

刻蚀变薄。对于富含不同碱基对的 DNA 分子，我们发现只有富含胞嘧啶(C)和鸟

嘌呤(G)的 DNA 分子能够实现刻蚀，其中富含胞嘧啶的 DNA 分子刻蚀效果最好，

而腺嘌呤(A)和胸腺嘧啶(T)则基本上不会对银纳米三角片产生刻蚀作用。研究表

明了 DNA 分子在银纳米三角片介导塑形中的作用，有利于进一步的 DNA 生物

传感器的设计制造。本研究工作提供了一种精确且定量的控制非各向对称金属纳

米材料形态的方法。 

2.2 金纳米团簇局域等离激元电子损失能谱研究 

随着纳米颗粒尺寸的进一步减小(直径小于 10 nm)，由于表面增强相互作用

和量子限域效应的影响，小尺寸的团簇材料的物理和化学性质都会发生明显的变

化，因此团簇的等离子体共振也会出现新的物理现象(21)。在近十年中，贵金属

纳米粒子受到人们的广泛关注，因为它们可以支持局域表面等离激元共振(LSPR)

进而可以在亚波长结构中实现强烈的光吸收和散射，并且其光谱特性可以通过纳

米粒子的材料、尺寸、形状、和周围的介质来调制(22)。随着研究的深入，LSPR

在医学治疗、能源领域也都有重要应用，包括癌细胞的光热消融和薄膜光伏电池

中的光聚集应用(32, 78, 79)。此外，LSPR 对粒子环境变化的敏感性使得超敏感

性传感成为可能，可以应用在包括生物分子和气体检测，反应物吸附的催化监测

以及材料分子间电子电荷转移探测研究(80-82)。 
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金纳米颗粒的等离子体共振在纳米光子学、生物学、传感器应用，光谱学以

及太阳能搜集应用等方面都受到了广泛的关注(27, 28, 83)。尽管大尺寸金属纳米

颗粒的等离激元性质已经可以在理论和实验上证实及解释，但是随着纳米颗粒尺

寸的减小，局域表面等离激元在纳米颗粒中如何变化还有待进一步详细的研究。

在金纳米颗粒的研究中，随着金团簇颗粒尺寸的减小，其局域表面等离激元共振

峰位置的变化在实验上虽然已经得到了研究，但是大量的实验数据也显示出一些

问题，即实验上观测到的局域表面等离激元在不同的实验条件下既有表现出红移

的也有表现出蓝移的，没有一个比较明确的实验结果(75)。因此，需要一个比较

详细的理论研究方法来研究金纳米颗粒尺寸变化对局域表面等离激元共振的影

响。利用高能电子束来轰击纳米颗粒，通过纳米颗粒和电子束间的相互作用造成

动能损失的电子损失能谱技术在研究纳米颗粒局域表面等离激元上具有超高的

空间分辨率，可以用于研究特定的纳米尺寸的金属团簇的局域表面等离激元性质

(60, 84)。本节中，我们主要通过边界元法模拟计算了不同直径的金纳米团簇的局

域表面等离激元电子损失能谱吸收峰位置的变化，结合金纳米团簇电子损失能谱

实验结果给出了金纳米团簇尺寸变化是如何影响其局域表面等离激元的共振。 

 计算方法 

边界元法同样也可以用来模拟计算电子束与金属纳米颗粒的相互作用产生

的电子损失能谱，实现对金属纳米颗粒的局域表面等离激元性质研究。考虑一束

电子束穿过或透过金属纳米颗粒并激发等离激元产生能量损失的情况。由于一般

情况下电子动能（电子加速一般能量都在几十至几百 KeV）比等离激元能量（几

个 eV）高的多，因此，我们可以忽略由于金属等离激元激发引起的电子束速度

的变化，进而利用低阶微扰理论来描述电子束的能量损失过程(85, 86)。 

考虑各向同性的纳米颗粒其介电常数𝜀(ω)，对于 BEM 求解方法中需要的标

量势𝜙(𝒓)和矢量势𝑨(𝒓) 

𝑬 = 𝑖𝑘𝐀 − 𝛁𝜙 ···································· (2.16) 

𝑩 = 𝛁 × 𝐀 ········································ (2.17) 

其中𝑘 = 𝜔 𝑐⁄ 是波矢，𝑐是真空光速。根据 Lorentz 规范条件𝛁 ∙ 𝐀 = 𝑖𝑘𝜀𝜙，引

入格林函数来定义 Helmholtz 方程 

(∇2 + 𝑘𝑗
2)𝐺𝑗(𝒓, 𝒓

′) = −4𝜋𝛿(𝒓, 𝒓′) ····················· (2.18) 
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𝐺𝑗(𝒓, 𝒓
′) =

𝑒
𝑖𝑘𝑗|𝒓−𝑟′|

|𝒓−𝒓′|
 ······························· (2.19) 

𝑘𝑗是介质 j 中的波矢。对于均匀的介电环境，标量势𝜙(𝒓)和矢量势𝑨(𝒓)有特

解形式 

𝜙(𝐫) = 𝜙𝑒𝑥𝑡(𝒓) + ∮ 𝐺𝑗(𝒓, 𝒔)𝑉𝑗
𝜎𝑗(𝒔)𝑑𝑎 ·················· (2.20) 

𝑨(𝐫) = 𝑨𝑒𝑥𝑡(𝒓) + ∮ 𝐺𝑗(𝒓, 𝒔)𝑉𝑗
𝒉𝑗(𝒔)𝑑𝑎·················· (2.21) 

𝜙𝑒𝑥𝑡和𝑨𝑒𝑥𝑡为外加的微扰的标量和矢量势。而𝜎𝑗和𝒉𝑗分别为表面电荷密度和

表面电流密度。通过将边界离散化为不同的元胞，我们可以得到一系列的线性方

程组，进而根据𝜎𝑗和𝒉𝑗求解麦克斯韦方程组，最后计算出各处的势场。 

对于一束沿 z 方向运动的电子束，其轨迹方程可以表示为：𝐫(t) = 𝒓𝟎 + 𝒗𝑡，

其中𝒗 = 𝑣�̂�。其电荷分布可以写作： 

ρ(𝐫,ω) = −𝑒 ∫𝑒𝑖𝜔𝑡𝛿(𝐫 − 𝒓𝟎 − 𝒗𝑡) 𝑑𝑡 = −
𝑒

𝑣
𝛿(𝑹 − 𝑹𝟎)𝑒

𝑖𝑞(𝑧−𝑧𝟎) ····· (2.22) 

其中−𝑒和𝑣分别表示电子束电量和速度，𝑹𝟎是垂直电子束入射方向的 x-y 平

面的位置参数，𝑞 =
𝜔

𝑣
表示波数。因此其与电荷分布相关的标量和矢量势，可以

在无限大的空间内求解： 

𝜙𝑒𝑥𝑡(𝒓) = −
2

𝑣𝜀𝑗
𝐾0(

𝑞|𝑹−𝑹𝟎|

𝛾𝑗
)𝑒𝑖𝑞(𝑧−𝑧𝟎)··················· (2.23) 

𝑨𝑒𝑥𝑡(𝒓) = 𝜀𝑗
𝒗

𝑐
𝜙𝑒𝑥𝑡(𝒓)··························· (2.24) 

𝐾0表示零阶修正贝塞尔函数，𝛾𝑗 = (1 − 𝜀𝑗 𝑣2 𝑐2⁄ )−1/2。带入方程(2.23)，求解

麦克斯韦方程组则可得到各处的电势解。忽略纳米颗粒等离激元与电子束的相互

作用产生的微小速度的改变，电子束的能量损失可以表示为 

∆E = 𝑒 ∫𝒗 ∙ 𝑬𝑖𝑛𝑑[𝒓(𝑡), 𝑡]𝑑𝑡 = ∫ ℏ𝜔Γ𝐸𝐸𝐿𝑆(𝑹,𝜔)𝑑𝜔
∞

0
 ······ (2.25) 

其中能量损失概率 

Γ𝐸𝐸𝐿𝑆(𝑹, 𝜔) =
𝑒

𝜋ℏ𝜔
∫ℜ𝑒 {𝑒−𝑖𝜔𝑡𝒗 ∙ 𝑬𝑖𝑛𝑑[𝒓(𝑡),𝜔]}𝑑𝑡 + Γ𝑏𝑢𝑙𝑘(𝜔) ··· (2.26) 

𝑬𝑖𝑛𝑑是感应电场，可以由表面电荷和电流分布计算得到的势矢得出，Γ𝑏𝑢𝑙𝑘是

电子束通过损耗介质时的能量损失概率(60)，根据准静态近似，Γ𝑏𝑢𝑙𝑘正比于能量

损失函数ℑ𝑚[−1 𝜀(ω)⁄ ]和电子束在介质中的穿透深度。 
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 结果与讨论 

我们知道对于金属局域表面等离激元的研究在本质上还是研究金属介电常

数对入射光的影响。对于金银等贵金属，其在较低光子能量的红外波段都表现出

完美电导体的性质，其介电常数响应主要是由导带中的自由电子响应来决定。但

是当入射光能量在可见光波段时，价带内的电子就能通过带间跃迁实现额外的光

吸收，进而影响其介电常数。体材料的金的介电常数一般都是根据

Johnson&Christy 的实验数据来为基础进行研究。理论上则是将其介电常数分为

两部分，一是由带内自由电子吸收引起的 Drude 项，其二是带间的电子跃迁吸收，

一般用一个或多个 Lorentzian 振荡模型描述。本文中，我们主要根据 critical point 

analysis 来描述金的带间跃迁吸收项，其介电常数可写为(87)： 

𝜀𝑏𝑢𝑙𝑘(ω) = 𝜀∞ −
𝜔𝑝

2

𝜔2+𝑖𝜔𝛾𝑓
+ 𝜀𝑐𝑝1 + 𝜀𝑐𝑝2················· (2.27) 

其中𝜀∞ −
𝜔𝑝

2

𝜔2+𝑖𝜔𝛾𝑓
描述的是带内自由电子的介电响应，𝜀∞是高频的介电贡献，

𝜔𝑝是等离子体频率，𝛾𝑓是自由电子散射频率，𝜔是入射光角频率。而𝜀𝑐𝑝1和𝜀𝑐𝑝2描

述的是带间电子的介电响应。 

𝜀𝑐𝑝1 = 𝐴1[−
√𝜔𝑔1−𝜔01

2(𝜔+𝑖𝛾1)2
ln (1 − (

𝜔+𝑖𝛾1

𝜔01
)
2

) +
2√𝜔𝑔1

(𝜔+𝑖𝛾1)2
tanh−1 (√

𝜔𝑔1−𝜔01

𝜔𝑔1
) −

√𝜔+𝑖𝛾1−𝜔𝑔1

(𝜔+𝑖𝛾2)2
tan−1 (√

𝜔𝑔1−𝜔01

𝜔+𝑖𝛾1−𝜔𝑔1
) −

√𝜔+𝑖𝛾1+𝜔𝑔1

(𝜔+𝑖𝛾1)2
tanh−1 (√

𝜔𝑔1−𝜔01

𝜔+𝑖𝛾1+𝜔𝑔1
)] ···· (2.28) 

𝜀𝑐𝑝2 = −
𝐴2

2(𝜔+𝑖𝛾2)
2 ln (1 − (

𝜔+𝑖𝛾2

𝜔02
)2) ························ (2.29) 

随着金纳米团簇尺寸的进一步减小，最直接的影响是导带中自由电子运动受

到团簇边界尺寸的散射。如图 2.12 示意图所示，在块体材料中，导带内自由电子

在体材料中的碰撞主要包括自由电子间的库伦作用碰撞和与金原子离子实间的

碰撞，而在团簇中，自由电子在运动到团簇边界时还会受到边界的散射使其散射

几率增加。 
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图 2.12 不同尺寸的金属中电子的散射过程。 

 (左) 体材料；(右) 纳米颗粒。 

Figure 2.12 Schematic of the scattering of electron in metal. 

(Left) Bulk metal; (Right) Metal nanoparticle. 

对于受到团簇尺寸修正的导带自由电子，其散射几率可以表示为(88)： 

γ = γ𝑓 + 𝐴
𝑣𝑓

𝑅
 ····································· (2.30) 

其中𝑣𝑓是金纳米颗粒中自由电子的费米速度，R 是纳米颗粒半径，A 是与团

簇相关的常数，其大小主要取决于电子在边界的散射过程（受到团簇形状，边界

表面电荷，表面吸附等影响），一般取值范围在 0.1-2 之间。对于完全的弹性散

射过程，A=0；对于球形纳米颗粒中的自由扩散散射过程，A=4/3；对于各向同性

的非弹性散射过程，A=1；若再考虑纳米颗粒边界(表面电荷)引入的额外散射作

用，A>1(75, 88-90)。可以看到，当引入电子散射限制条件后，电子散射几率增加。

此时修正的金纳米团簇介电常数为： 

𝜀𝑐𝑙𝑢𝑠𝑡𝑒𝑟(ω) = 𝜀∞ −
𝜔𝑝

2

𝜔2+𝑖𝜔(𝛾𝑓+𝐴
𝑣𝑓

𝑅
)
+ 𝜀𝑐𝑝1 + 𝜀𝑐𝑝2 ·············· (2.31) 

可以看到，对于团簇介电常数的修正仅限于自由电子，而对于价带中的电子

并不做改变，这是由于价带中的电子的运动主要是光吸收引起的跃迁行为，不会

受到团簇尺寸的影响。图 2.13 我们给出了当 A=1 时，不同直径的金团簇颗粒的

介电常数𝜀𝑐𝑙𝑢𝑠𝑡𝑒𝑟(ω) = 𝜀1 + 𝑖𝜀2变化情况。 
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图 2.13 不同直径的金团簇介电常数修正。 

Figure 2.13 The modified permittivity of different diameters of Au cluster. 

可以看到随着尺寸的减小，团簇介电常数实部逐渐增大，虚部没有表现出明

显的变化趋势。与体材料介电常数相比，尺寸修正的介电常数实部和虚部都增大。

对于金团簇我们可以近似看作一个球形，根据纳米球的局域表面等离激元共振研

究(公式 1.31)，当金属介电常数𝜀 = −2时（背景环境为空气），其极化率最大，

对应出现共振吸收。从图 2.13(a)中可以看到，当团簇尺寸减小时，介电常数实部

𝜀1 = −2时对应的能量位置出现红移，因此其吸收峰位置理论上应该表现为红移。

另一方面，对于不同的 A 值，我们给出了直径 10 nm 时的金团簇介电常数变化

情况，如图 2.14 所示。类似的可以看到对于不同的 A 值，金团簇介电常数实部

随 A 值增大而增大，A 值越大介电常数实部增大越显著。 

 

图 2.14 直径 10 nm 的金团簇在不同 A 值下的修正介电常数。 

Figure 2.14 The modified permittivity of Au cluster with 10 nm diameter under different 

value of A. 

实验上我们利用扫描透射式电子显微镜(STEM)技术结合电子能量损失谱光

谱仪测量金纳米团簇的电子损失能谱。如图 2.15(a)所示，为不同原子数目的金纳
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米团簇 STEM 成像，对于不同原子数目金团簇直径不一样，最大的金团簇直径约

为 15 nm，而最小的金团簇直径为亚纳米级别。在图 2.15(b)中，我们分别在直径

15 nm 的金纳米团簇的中心和边缘上测量其电子损失能谱。可以看到中心处和边

缘处的电子损失能谱并不相同，这是由于中心处的能量损失包括了体等离激元和

局域表面等离激元的吸收，而在边界处只包含局域表面等离激元的吸收(21)。由

于体等离激元频率不随团簇大小变化(21)，我们测量了不同直径金团簇边界处的

电子损失能谱，如图 2.15(c)所示。可以看到，团簇能量损失谱吸收峰随直径的减

小出现红移，这与由金团簇介电常数变化引起的局域表面等离激元共振变化一致。

而当团簇直径降到 4 nm 以下时即原子数目为 887 时，可以看到电子损失谱又出

现了蓝移，而当原子数目为 500 时又出现了新的吸收峰。对此我们认为团簇直径

在 4 nm 以下时出现了其它新的物理机制(如单电子的新的能级跃迁)影响电子束

能量的吸收，本文中我们不进行讨论。 

 

图 2.15 不同原子数目的金团簇 STEM 成像及电子损失能谱。 

(a) 不同原子数目的金纳米团簇 STEM 成像；(b) 直径 15 nm 的金团簇中心处和边缘处的电

子损失能谱；(c) 不同原子数目的金团簇边缘处电子损失能谱。 

Figure 2.15 STEM images and EEL spectra of gold atomically precise clusters with N. 

(a) STEM images of gold atomically precise clusters with N; (b) EEL spectra of gold cluster with 

15 nm diameter from edge (red line) and center (black line) of cluster. 
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由于金团簇直径与原子数目的三次方成正比，因此在计算中我们将使用不同

直径的金纳米团簇来表示不同原子数目的团簇。根据边界元法，我们给出了不同

直径的金团簇电子损失能谱计算结果，如图 2.16 所示。其中图 2.16(a)为直径 15 

nm 的金团簇的在中心(黑色曲线)和边缘处(红色曲线)的电子损失能谱。可以看到

计算结果与实验结果比较吻合，边缘处的局域表面等离激元吸收峰能量要小于体

等离激元吸收峰能量。我们随后对不同原子数目的金纳米团簇边缘处损失谱进行

测量(其中电子散射的修正参数 A=1)，如图 2.16(b)所示。可以看到随着团簇直径

的减小，能量损失峰位置与实验一样也出现了红移，但是红移量要比实验结果大。 

 

图 2.16 不同直径的金团簇电子损失能谱计算结果。 

(a) 直径 15 nm 的金团簇的在中心(红色曲线)和边缘处(红色曲线)的电子损失能谱；(b) 不同

直径的金团簇边缘处的电子损失能谱。 

Figure 2.16 Numerical EEL spectra of gold clusters with different diameters. 

(a) EEL spectra of gold cluster with 15 nm diameter from edge (red line) and center (black line) of 

cluster; (b) EEL spectra of gold clusters with different diameters from the edge of cluster. 

而根据团簇介电常数修正结果，我们可以知道对于较大的 A 值，其介电常

数变化较为明显，所以我们改变不同的 A 值，对不同直径的金团簇的电子损失

能谱变化情况进行研究，如图 2.17 所示。 
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图 2.17 不同 A 值对应的金团簇电子损失能谱共振吸收峰随直径变化关系。 

Figure 2.17 The dependence of the resonance energy of EEL spectra and diameter with 

different value of A. 

可以看到对于不同的 A 值，团簇电子损失能谱吸收峰红移量不同。当 A 值

较大时，其红移量较为明显。计算结果表明当 A=0.4 时，结果与实验比较吻合，

这也与其它文献中 A 的取值相当(75, 88)。因此我们认为在小尺寸的金团簇中其

电子散射不仅受到边界的散射物理限制，同时团簇表面其他因素也会对其电子散

射造成影响。 

 小结 

通过有限元法，利用 Matlab 模拟计算了金纳米团簇的电子损失能谱，给出

了金纳米团簇局域表面等离激元电子损失峰随直径变化的实验和计算结果，并给

出了相应的物理解释，与实验结果吻合。结果表明在 4-15nm 直径范围内，金纳

米团簇的局域表面等离激元吸收峰随直径减小红移，这是由于团簇尺寸限制的表

面散射引起的。金团簇的电子散射修正的介电常数理论可以很好地解释团簇电子

损失能谱红移现象。 

2.3 氮化硼纳米结构声子极化激元研究 

对于一般的贵金属纳米结构而言，当其结构尺寸和入射光波长相当时，可以

实现光与物质相互作用的共振增强，进而得到一个增强的局域电场(56, 91, 92)。

此外，我们还可以利用局域表面等离激元在金属纳米结构中的共振来实现光与物
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质的增强效应(22, 75)。近年来，共振型金属结构增强光与物质相互作用的特性受

到了广泛的研究，吸引了包括纳米尺寸的生物传感器、表面等离激元共振传感器

和表面增强拉曼光谱等传感器和光谱应用研究领域方面的关注(27, 93, 94)。然而，

当入射光波长在红外区域时，金属表现出完美电导体的特性，几乎可以反射掉全

部的入射光(95)，金属与入射光的相互作用主要取决于自由电子碰撞造成的欧姆

损耗，这就使得在红外光谱范围内很难实现纳米尺寸的光与物质相互作用增强效

应。与金属中的表面等离激元类似，极性晶体材料中光学声子频率附近的声子极

化激元同样可以实现光与物质的增强作用，因此局域表面声子极化激元使得在红

外区域实现纳米尺寸的光学增强成为可能(10, 45, 96)。更重要的是，声子的寿命

一般在皮秒量级远大于飞秒量级的电子寿命，因此对于声子晶体天线而言，一般

都拥有很高的品质因子(10)。六方氮化硼(hBN)是层状的二维范德瓦尔斯材料，拥

有各向异性的双曲线型介电常数色散。在其光学声子频率附近，垂直于晶轴的面

内和面外介电常数实部符号相反，因此可以支持两种类型的声子极化激元(13, 52)。

最近氮化硼纳米锥(97)和线性的纳米条形波导(47)中的双曲色散的声子极化激元

的新奇物理特性也得到了研究，展现出了在红外纳米光子学器件的应用潜力。进

一步，由条形氮化硼阵列组成的超表面来实现在纳米光学中对入射光的调控也被

提出及实验论证(98)。因此氮化硼纳米结构在红外区域的纳米光子学器件领域，

在微纳结构阵列的超表面器件设计方面具有重要的研究意义，研究单个氮化硼纳

米结构中的光学响应，了解声子极化激元在纳米结构中的物理特性对设计制造六

方氮化硼极化激元器件，红外纳米光学超表面具有指导意义。 

本小节，我们主要利用有限元法对单个 hBN 纳米圆盘的电磁学响应进行研

究。通过数值模拟，我们指出：在 hBN 纳米圆盘存在两种不同的消光机制。其

一是由氮化硼纳米圆盘边界激发的体积限域的声子极化激元在纳米圆盘间

Fabry-Perot 共振造成的不同阶数的共振消光峰。其二便是 hBN 纳米圆盘边界的

局域表面声子极化激元造成的强烈的偶极共振消光峰。其中局域表面声子极化激

元造成的偶极共振消光峰消光截面强度比体积限域的声子极化激元的 Fabry-

Perot 共振消光大近 3 个数量级；而且偶极共振处其电磁场增强因子约为 40，消

光峰品质因子为 190，表现出较高电磁场增强和对特定光操控的能力。通过计算
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可以发现，hBN 纳米圆盘偶极共振消光峰可以由金属化的 hBN 纳米圆盘的局域

表面声子极化激元的偶极共振模型解释，其共振峰位置可以由圆盘尺寸精确调控。 

氮化硼光学声子位于中远红外波段，具有强烈的光学响应。利用有限元方法，

模拟了不同结构尺寸的氮化硼结构的光学响应。利用氮化硼声子极化激元可以实

现红外波段的纳米结构光学天线，对 BN 声子极化激元区红外光进行操控，并实

现较强的电磁场增强；氮化硼的纳米结构具有丰富的红外共振信息，可以通过改

变其结构尺寸可以实现纳米天线共振峰的调制。相比于传统的金属纳米结构，氮

化硼天线可以实现更小的结构体积和较强的电场分布，实现光与物质的强相互作

用，在纳米光学领域具有重要的研究价值。 

 计算方法 

由于氮化硼介电常数各向异性的特性，边界元法不能处理这类各向异性的

材料。然而通过有限元的方法，我们利用 Comsol 软件可以得到氮化硼的电磁

场响应的数值模拟结果。在数值模拟的模型中，我们利用一束线偏振的平面波

来代替实验中的激光照射氮化硼纳米结构，得到其电磁场响应。其中散射截面

和吸收截面表示为(23, 99)： 

𝜎𝑠𝑐𝑎 =
1

𝐼0
∬𝒏 ∙ 𝑷𝑑𝑆 ······························ (2.32) 

𝜎𝑎𝑏𝑠 =
1

𝐼0
∭𝑸𝑑𝑉 ································ (2.33) 

其中𝒏是指向面外的正交矢量，𝑷是坡应廷矢量，𝐼0是入射光强度，散射截

面积分取遍整个纳米结构表面。𝑸表示能量损失密度，吸收截面积分取遍纳米

结构体积。消光截面表示为散射截面和吸收截面之和即， 

𝜎𝑒𝑥𝑡 = 𝜎𝑠𝑐𝑎 + 𝜎𝑎𝑏𝑠 ······························· (2.34) 

氮化硼的介电常数是各向异性的，不同方向的介电常数可以用 Lorentz 模

型表示(14, 46)： 

𝜀𝑖(𝜔) = 𝜀𝑖,∞ (1 +
𝜔𝑖,𝐿𝑂

2 −𝜔𝑖,𝑇𝑂
2

𝜔𝑖,𝑇𝑂
2 −𝜔2−𝑖𝜔𝛾𝑖

) ····················· (2.35) 

其中𝑖 = 𝑡, 𝑧分别表示垂直和平行于晶轴的面，𝜀𝑖,∞为高频介电常数，𝛾𝑖是氮

化硼晶体中的声子衰减常数，𝜔𝑖,𝐿𝑂、𝜔𝑖,𝑇𝑂分别表示氮化硼横向和纵向的光学声

子频率。 
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 结果和讨论 

 

图 2.18 六方氮化硼面内(黑线)和面外(红线)介电常数实部。 

Figure 2.18 The real part of the in-plane Re (εt) (black line) and out-of-plane Re (εz) (red 

line) permittivities of hBN. 

图 2.18 是天然 hBN 的介电常数色散关系。其中黑线表示面内介电常数，红

线表示面外介电常数。而蓝色部分分别表示上、下剩余射线带(或者余辉带，其范

围从横向光学声子到纵向光学声子)，在此范围内 hBN 面内和面外的介电常数异

号。在 760-825 cm-1 范围内，面内介电常数为正表现为介质，面外介电常数为负

表现出金属性因而可以激发出声子极化激元。而在 1360-1614 cm-1 范围内，面内

介电常数为负，面外介电常数为正，同样可以激发声子极化激元。由于 hBN 在

上剩余射线带具有更大的带宽，可以在更大的频率范围内支持激发声子极化激元，

因此我们主要研究其上剩余射线带内的光学性质。 
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图 2.19 垂直偏振的入射光下氮化硼纳米圆盘电磁场响应。 

(a) 直径 20 nm，厚度 2 nm 的氮化硼纳米圆盘消光光谱，插图：入射光示意图；(b)-(d) (a)中

对应频率下纳米圆盘侧面近场电场强度|E|分布侧视图；(e)-(g) (a)中对应频率下纳米圆盘侧面

近场磁场强度|H|分布侧视图。比例尺：5 nm。 

Figure 2.19 Electromagnetic response of hBN nanodisk with out-of-plane polarized incident 

light. 

(a) Extinction spectrum of hBN disk of 20 nm in diameter and 2 nm in thickness with an out-plane 

polarized incident plane wave. Inset: the schematic of incident light illustrates on the hBN nanodisk; 

(b)-(d) Side views of the near field distribution of electric field |E| at different frequencies; (e)-(g) 

Side views of the near field distribution of magnetic field |H| at corresponding frequencies. The 

black dashed line indicates the boundary of nanodisk. The scale bar is 5 nm. 

首先对于入射平面波电场偏振方向垂直于 hBN 纳米圆盘径向平面(即入射光

电场方向平行于 hBN 光轴方向)的情况。如图 2.19(a)所示，可以看到 hBN 纳米

圆盘(直径 20 nm, 厚度 2 nm)消光谱表现出一系列的共振消光峰。我们给出前三

个峰位置对应频率下纳米圆盘侧面的电场强度分布图，如图 2.19(b)-(d)所示。如

图中的红色箭头所示，可以看到在不同频率下，氮化硼声子极化激元射线在纳米

圆盘边界被激发并在圆盘内传播、振荡。另一方面，体积限域的声子极化激元相

对于光轴的夹角𝜃满足: tan 𝜃(𝜔) = 𝑖 √𝜀𝑡 √𝜀𝑧⁄ ，进一步证明了这种情况下边界激

发的是体积限域的声子极化激元。在不同的共振频率位置处，可以看到体积限域
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的 hBN 声子极化激元射线从氮化硼边界激发并向其内部传播，并且从边界一侧

到另一侧的传播周期刚好为整数个周期，刚好满足腔体内的 Fabry-Perot 共振条

件。可以证明，这一传播角度𝜃刚好满足关系：tan 𝜃(𝜔) = 𝐷 2𝑚ℎ⁄  (m=1, 2, 3……)，

即对应着不同阶数的 F-P 共振条件。另一方面，从纳米圆盘侧面的磁场强度分布

图 2.19(e)-(g)中，我们可以更加直接和明显的看到这一共振现象，其共振周期刚

好对应 1，2，3 个整数周期。 

 

图 2.20 水平偏振的入射光下氮化硼纳米圆盘电磁场响应。 

(a) 直径 20 nm，厚度 2 nm 的氮化硼纳米圆盘消光光谱，插图：入射光示意图；(b) (a)中对

应频率 1444 cm-1 下纳米圆盘上方 2 nm 处近场电场强度|E|分布顶视图；(c) (a)中对应频率

1444 cm-1下纳米圆盘侧面近场电场强度|E|分布侧视图。比例尺：10 nm。 

Figure 2.20 Electromagnetic response of hBN nanodisk with in-plane polarized incident 

light.  

(a) Extinction spectrum of a hBN disk of 20 nm in diameter and 2 nm in thickness with an in-plane 

polarized incident plane wave. Inset: The schematic of incident light illustrates on the hBN nanodisk; 

(b) Top view of the near field distribution of the normalized electric field |E/E0|, 2 nm above the 

nanodisk at a frequency of 1444 cm-1; (c) Side view of the near field distribution of the normalized 

electric field |E/E0| at the same frequency. The black dashed line indicates the boundary of nanodisk. 

The scale bar is 10 nm. 

其次对于入射光电场偏振方向平行于 hBN 纳米圆盘径向平面的情况(如图

2.20(a)中插图所示)，其消光谱如图 2.20(a)所示。可以看到，其共振消光峰变成了

一个尖锐的峰，同时其消光截面面积比入射光电场偏振垂直的消光截面面积大近

3 个数量级。另一方面，这个消光峰半高全宽为 7.48 cm-1，因此其品质因子

𝑄 = 𝜔 Δ𝜔⁄ = 193，这个数值比绝大部分的金属和半导体纳米结构中的共振消光

峰的品质因子要大(10, 12)。此外，电场强度分布显示，hBN 纳米圆盘近场电场
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增强因子为 40，表现出较强的电场增强作用。再来分析电场强度分布，在侧面的

电场强度截面图中，我们可以看到与图 2.19(b)-(d)一样的体积限域的声子极化激

元射线电场分布；同时，在纳米圆盘顶面和侧面的电场强度截面图中还可以看到，

其电场强度分布呈现明显的偶极子共振模式，与其它各向同性极性晶体纳米结构

中的局域表面声子极化激元共振一致(10)。因此我们猜测 1444 cm-1 处的共振消

光峰是 hBN 晶体中的局域表面声子极化激元的偶极共振模式，同时平行的入射

光电场也激发了体限域的声子极化激元，但是由于其消光截面过小而被局域表面

声子极化激元偶极共振模式掩盖。 

 

图 2.21 不同直径氮化硼纳米圆盘消光光谱。 

(a) 厚度 2 nm 直径分别为 20nm，40nm 和 60 nm 的氮化硼纳米圆盘消光光谱；(b) 局域表面

声子极化激元共振峰随直径变化关系。 

Figure 2.21 Extinction spectra of hBN disk with different diameters. 

(a) Extinction spectra of hBN disk with 2 nm thickness and 30 nm (black line), 40 nm (red line) and 

60 nm (blue line) in diameter. (b) Localized surface phonon polaritons resonance peaks with 

different diameters of hBN disk 

声子极化激元是光子与极性晶体中的声子耦合形成的准粒子，在各向同性的

极性晶体中只存在表面声子极化激元，而在各向异性的双曲色散的六方氮化硼中

不仅在 hBN 边界处支持表面声子极化激元，而且在 hBN 晶体中还支持体积限域

的声子极化激元。最近关于 hBN 表面声子极化激元在线性天线的研究表明了表

面声子极化激元具有比体积限域的声子极化激元更大的场局域能力(47)。从 hBN

纳米圆盘消光峰位置处的电场响应中可以看到，其电场分布出现了明显的偶极共

振的现象，同时分布图案也与单个 SiC 圆盘的偶极共振峰一致，因此我们认为

hBN 的 1444 cm-1 处的消光峰来源于 hBN 局域的表面声子极化激元共振。对于金

属性的纳米圆盘，其局域表面声子极化激元偶极极化率可以表示为(83)： 
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α(ω) = 3𝜀𝑚(𝜔)𝑉𝑁𝑃
ε(𝜔)−𝜀𝑚(𝜔)

ε(𝜔)+𝜒𝜀𝑚(𝜔)
 ······················ (2.36) 

其中ω是入射光频率，𝜀𝑚是背景介电常数，𝑉𝑁𝑃是纳米圆盘体积，𝜒是几何结

构因子，ε(𝜔)是 hBN 纳米圆盘负的面内介电常数。可以看到当满足 Frohlich 条

件纳米圆盘介电常数ε(𝜔) = −𝜒𝜀𝑚(𝜔)时，极化率达到最大值即在消光谱上出现

峰值。而几何结构因子𝜒是与纳米结构几何形状相关的参量，对于球体𝜒 = 2，对

于圆盘结构𝜒 = 𝐷 ℎ⁄   。所以我们可以通过改变纳米圆盘的尺寸来实现其消光峰

位置的调控。如图 2.21(a)所示，我们计算了厚度为 2 nm，不同直径的纳米圆盘

的消光谱。可以看到，其消光峰位置随着纳米圆盘直径增加而出现红移，同时消

光截面面积与其直径成正比，即与其体积成正比。根据 Frohlich 条件，我们可以

计算得到 hBN 圆盘声子极化激元位置与直径的关系，如图 2.21(b)所示。同时有

限元的数值模拟结果与理论计算结果一致，表明了介电常数各向异性的 hBN 纳

米圆盘的偶极共振消光机制可以用各向同性的金属性圆盘局域表面等离激元的

共振解释。 

 小结 

我们计算了双曲色散的 hBN 纳米圆盘的消光光谱，揭示了其在上剩余射线

带（1400-1614cm-1）中两种不同的消光机制。其中体积限域的声子极化激元在圆

盘边界激发并在圆盘内部传播形成 Fabry-Perot 共振进一步引起了 hBN 圆盘不同

Fabry-Perot 共振阶数的消光。另一方面，hBN 圆盘局域的表面声子极化激元的偶

极共振造成了一个强烈的偶极共振消光峰，其消光强度比体积限域的声子极化激

元造成的消光强度大近 3 个数量级。hBN 圆盘局域表面声子极化激元的偶极消

光峰可以通过改变纳米圆盘尺寸实现其消光峰位置的精确调控，并且其消光峰表

现出 190 的高品质因子，具有对波长精确调控的能力；在其共振位置，电场增强

因子为 40，可以在中红外波段实现如传感器、增强光谱等 纳米尺度的电磁场增

强应用。我们的研究结果揭示了 hBN 纳米圆盘中两种不同的消光机制，为实现

中红外波段对光的纳米尺度上的操控和其它以 hBN 为基础的纳米光学应用提供

新的思路和指导作用。 
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第 3 章 一维纳米线结构极化激元研究 

如图 3.1 所示，传统的电子器件传递信息的方式主要是以控制电学信号为

主，通过高低电平的控制实现二进制信息的传输。这一方式存在着以下两个缺

点，一是电学信号在传输过程中由于电子与晶格间的碰撞使得器件温度升高，

影响其性能，二是电子的散射受到器件尺寸的影响，小尺寸的器件使得电子更

加容易散射，影响信号的调制。同时由于 RC 电路的迟滞效应，传统电子器件

频率不高，很难实现高速的信息处理。另一方面光纤在信息传输的方面虽然避

开了这些缺点，但是其本身也存在不足，如光纤信息调制不如传统电子器件方

便，同时光学信号在传输过程中会遇到衍射极限问题，器件难以小型化和集成

化(100)。 

 

图 3.1 不同技术的芯片设备运行频率与关键尺寸(100)。 

Figure 3.1 Operating speeds and critical dimensions of various chip-scale device 

technologies, highlighting the strengths of the different technologies(100). 

表面等离激元的出现使人们在这一个问题的解决上看到了新的曙光。传统的

金属表面等离激元本质是金属内部以体等离激元振荡频率的自由电子对入射电

磁波的响应而产生的束缚在金属介质表面的电磁波，可以实现新的电光调控和突

破衍射极限的限制。金属表面等离激元的出现使人们在信息传输的领域看到了新

的发展方向，人们希望可以通过调控器件材料的电学性质来实现对光学信号的调
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制，同时由于表面等离激元是局域在界面的电磁波，使得其可以不受到衍射极限

的影响，可以实现小型化和集成化，同时表面等离激元具有很高的频率可以实现

高速的信息处理速度。极化激元在纳米结构中多表现为局域表面等离激元的性质，

进一步当我们将结构尺寸从 0 维的纳米结构变换到 1 维的线性结构时，极化激元

就可以在纳米线轴向方向上实现传播。研究表面极化激元在一维纳米线中的传播

对构建以表面等离激元为基础的表面等离激元波导器件，对实现信息的高速传播

和处理有积极而重要的意义，这也是表面等离激元在纳米光子学、信息学方面的

重要应用(2, 51, 100)。 

本章我们首先研究了无限长的均匀介质中的金属纳米线中的表面等离激元

特性，证明了一维纳米线结构中可以支持表面等离激元的传播；通过研究不同掺

杂浓度的 InAs 半导体材料的介电常数证明了在中红外波段可以通过掺杂的方法

实现 InAs 半导体从电介质向金属性材料的转变；利用有限元(FEM)方法模拟计

算了掺杂 InAs 半导体纳米线中的表面等离激元的色散，传播特性，表明 InAs 半

导体纳米线可以通过调控掺杂浓度来实现金属性的介电响应，进而激发表面等离

激元。最后我们利用散射型扫描近场光学显微镜首次在实验上观察 InAs 纳米线

中一维表面等离激元的实空间成像，并与计算结果相互印证。研究结果表明 InAs

半导体表面等离激元，具有较高电场局域能力和较低的传播损耗的特点，并且可

以通过掺杂、衬底介质、纳米线尺寸来调节表面等离激元的波长，具有多维度的

调节能力。利用 InAs 半导体纳米线构建表面等离激元光子学波导器件，再进一

步构建表面等离激元回路和芯片器件，有利于实现表面等离激元光子学与现代微

电子器件的融合，实现高速的信息处理速度。 

3.1 金属纳米线极化激元 

首先对于置于非磁性的均匀电介质𝜀1中的一根半径为 R，无限长的圆柱形，

介电常数为𝜀2的金属纳米线，满足波动方程(101)： 

∇2 {
𝑬(𝒓)

𝑯(𝒓)
} +

𝜔2

𝑐2 𝜺(𝒓) {
𝑬(𝒓)

𝑯(𝒓)
} = 0 ···················· (3.1) 

假设纳米线沿 z 轴方向，在柱坐标系中，纳米线外的标量势𝜓1和纳米线内

的标量势𝜓2满足： 

𝜓1 ∝ 𝐻𝑚(𝑘1⊥𝜌)𝑒𝑖𝑚𝜙+𝑖𝑘∥𝑧 ······················· (3.2) 
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𝜓2 ∝ 𝐽𝑚(𝑘2⊥𝜌)𝑒𝑖𝑚𝜙+𝑖𝑘∥𝑧 ························ (3.3) 

其中𝐻𝑚和𝐽𝑚为第一类Hankel和Bessel函数；𝑘𝑖⊥ = √𝑘𝑖
2 − 𝑘∥

2，𝑘𝑖 = 𝜔√𝜀𝑖 𝑐⁄ ，

𝑘𝑖为介质 i 中的波矢，𝑘∥为沿 z 轴方向波矢，即表面等离激元波矢，𝜔为入射光

圆频率，𝜀𝑖为介质 i 的介电常数，𝑐为光速。 

而方程(3.1)的矢量解由下面关系给出： 

𝒗𝑖 =
1

𝑘𝑖
∇ × (ẑ𝜓𝑖)  ································ (3.4) 

𝒘𝑖 =
1

𝑘𝑖
∇ × 𝒗𝑖 ····································· (3.5) 

所以电场 E 和磁场 H 有如下解： 

𝑬𝑖(𝒓) = 𝑎𝑖𝒗𝑖(𝒓) + 𝑏𝑖𝒘𝑖(𝒓)  ······················· (3.6) 

𝑯𝑖(𝒓) = −
𝑖

𝜔𝜇0
(𝑎𝑖𝒘𝑖(𝒓) + 𝑏𝑖𝒗𝑖(𝒓))  ················ (3.7) 

其中𝜇0是真空磁导率，𝑎𝑖，𝑏𝑖是常系数，将方程展开有： 

𝑬𝑖(𝒓) = [(
𝑖𝑚

𝑘𝑖𝜌
𝑎𝑖𝐹𝑖,𝑚(𝑘𝑖⊥𝜌) +

𝑖𝑘∥𝑘𝑖⊥

𝑘𝑖
2 𝑏𝑖𝐹𝑖,𝑚

′ (𝑘𝑖⊥𝜌)) �̂� + (−
𝑘𝑖⊥

𝑘𝑖
𝑎𝑖𝐹𝑖,𝑚

′ (𝑘𝑖⊥𝜌) −

𝑚𝑘∥

𝑘𝑖
2𝜌

𝑏𝑖𝐹𝑖,𝑚(𝑘𝑖⊥𝜌)) �̂� +
𝑘𝑖⊥

2

𝑘𝑖
2 𝑏𝑖𝐹𝑖,𝑚(𝑘𝑖⊥𝜌)�̂�]𝑒𝑖𝑚𝜙+𝑖𝑘∥𝑧 ············ (3.8) 

𝑯𝑖(𝒓) = −
𝑖

𝜔𝜇0
𝑘𝑖[(

𝑖𝑘∥𝑘𝑖⊥

𝑘𝑖
2 𝑎𝑖𝐹𝑖,𝑚

′ (𝑘𝑖⊥𝜌) +
𝑖𝑚

𝑘𝑖𝜌
𝑏𝑖𝐹𝑖,𝑚(𝑘𝑖⊥𝜌)) �̂� − (

𝑚𝑘∥

𝑘𝑖
2𝜌

𝑎𝑖𝐹𝑖,𝑚(𝑘𝑖⊥𝜌) +

𝑘𝑖⊥

𝑘𝑖
𝑏𝑖𝐹𝑖,𝑚

′ (𝑘𝑖⊥𝜌)) �̂� +
𝑘𝑖⊥

2

𝑘𝑖
2 𝑎𝑖𝐹𝑖,𝑚(𝑘𝑖⊥𝜌)�̂�]𝑒𝑖𝑚𝜙+𝑖𝑘∥𝑧 ············· (3.9) 

其中𝐹1,𝑚(𝑥) = 𝐻𝑚(𝑥), 𝐹2,𝑚(𝑥) = 𝐽𝑚(𝑥)。根据切向方向上𝐸𝜙、𝐸𝑧、𝐻𝜙和𝐻𝑧在

界面上连续，可以得到 4 个线性方程组，并且满足𝑀(𝑎1 𝑎2 𝑏1 𝑏2)
𝑇 = 0, 其中解

存在的条件为行列式𝑑𝑒𝑡𝑀=0，最终可以得到： 

𝑚2𝑘∥
2

𝑅2 (
1

𝑘2⊥
2 −

1

𝑘1⊥
2 ) = (

1

𝑘2⊥

𝐽𝑚
′ (𝑘2⊥𝑅)

𝐽𝑚(𝑘2⊥𝑅)
−

1

𝑘1⊥

𝐻𝑚
′ (𝑘1⊥𝑅)

𝐻𝑚(𝑘1⊥𝑅)
)(

𝑘2
2

𝑘2⊥

𝐽𝑚
′ (𝑘2⊥𝑅)

𝐽𝑚(𝑘2⊥𝑅)
−

𝑘1
2

𝑘1⊥

𝐻𝑚
′ (𝑘1⊥𝑅)

𝐻𝑚(𝑘1⊥𝑅)
) (3.10) 
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图 3.2 银纳米线允许的不同模式的表面等离激元波矢与半径的关系。 

黑色，蓝色，青色和绿色分别对应 m=0, 1, 2, 3 的模式，插图：m=0 模的传播损耗。周围介

质𝜀1 = 2，入射光波长：1 µm。 

Figure 3.2 Allowed plasmon modes wave vector as a function of R for a silver nanowire. 

The black, blue, cyan and green lines correspond to m = 0, 1, 2, 3 respectively. Inset: the propagation 

losses for the m=0 mode. Surrounding dielectric 𝜀1 = 2, wavelength of incident light: 1 µm. 

根据上式，可以得到银纳米线中的不同模式的表面等离激元色散曲线。如图

3.2 所示，表示入射光为 1 um 时，纳米线中支持的不同模式及其截至半径。一般

而言在光纤通信或者实际的表面等离激元中，我们更关心基模模式，因为其传播

更简单、稳定易于调控，同时在金属或者其它材料的传播行等离激元中，高阶强

度一般很小很难观测，同时也需要特殊的激发方式(101, 102)。根据公式(3.10)，

可以看到当模式 m=0 时公式左边为 0，表明公式右边有一项为 0。其中方程右边

第一项为 0 对应 TE 模式的入射光，第二项为 0 对应 TM 模式的入射光，而 TE

模的入射光不能激发表面等离激元，所以只能第二项为 0 即： 

𝑘2
2

𝑘2⊥

𝐽0
′(𝑘2⊥𝑅)

𝐽0(𝑘2⊥𝑅)
=

𝑘1
2

𝑘1⊥

𝐻0
′(𝑘1⊥𝑅)

𝐻0(𝑘1⊥𝑅)
 ······················· (3.11) 

可以得到其场分布为： 

𝑬1 = 𝑏1(
𝑖𝑘∥𝑘1⊥

𝑘1
2 𝐻0

′ (𝑘1⊥𝜌)�̂� +
𝑘1⊥

2

𝑘1
2 𝐻0(𝑘1⊥𝜌)�̂�)𝑒𝑖𝑘∥𝑧 ········ (3.12) 

𝑬2 = 𝑏2(
𝑖𝑘∥𝑘2⊥

𝑘2
2 𝐽0

′ (𝑘2⊥𝜌)�̂� +
𝑘2⊥

2

𝑘2
2 𝐽0(𝑘2⊥𝜌)�̂�)𝑒𝑖𝑘∥𝑧 ·········· (3.13) 

𝑯1 =
𝑖

𝜔𝜇0
𝑘1⊥𝑏1𝐻0

′ (𝑘1⊥𝜌)�̂�𝑒𝑖𝑘∥𝑧 ·················· (3.14) 

𝑯2 =
𝑖

𝜔𝜇0
𝑘2⊥𝑏2𝐽0

′(𝑘2⊥𝜌)�̂�𝑒𝑖𝑘∥𝑧 ··················· (3.15) 
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可以看到对于纳米线中基模 m=0 的表面等离激元，纳米线径向电场具有

𝑖𝑘∥𝑘1⊥

𝑘1
2 的波矢，表明电场被局域在径向方向，电场强度随距离增大减小。此外根据

Bessel 函数和 Hankel 函数的性质，也可以知道其电场是在纳米线径向上的同心

圆分布。根据边界条件，可以得到： 

𝑏1

𝑏2
=

𝑘2⊥

𝑘1⊥

𝐽0
′(𝑘2⊥𝑅)

𝐻0
′(𝑘1⊥𝑅)

 ·································· (3.16) 

在非推迟条件下(𝑐 → ∞)，此时𝑘𝑖⊥ = √𝑘𝑖
2 − 𝑘∥

2 = 𝑖𝑘∥，即𝑘∥ ≫ 𝑘𝑖，方程(3.11)可以

化为： 

𝜀2

𝜀1
=

𝐾0
′(𝑘∥𝑅)𝐼0(𝑘∥𝑅)

𝐾0(𝑘∥𝑅)𝐼0
′(𝑘∥𝑅)

································· (3.17) 

其中𝐼0，𝐾0为修正 Bessel 函数。方程有解要求𝑘∥𝑅 = 𝐶为常数。对于上式方

程有渐进解: 

𝜀2

𝜀1
=

2

(𝜂−𝑙𝑜𝑔2+𝑙𝑜𝑔𝐶)𝐶2 ······························ (3.18) 

其中𝜂为欧拉常数。因此可以看到金属纳米线中的表面等离激元电场𝑬𝑖正比

于其波矢𝑘∥𝑘𝑖⊥或者𝑘𝑖⊥
2 ，而磁场𝑬𝑖正比于𝑘𝑖⊥。由根据𝑘∥𝑅为常数，可以知道纳米

线表面等离激元波长与纳米线直径成正比，纳米线直径越小，表面等离激元波矢

越大，波长越小，对电场的局域能力越强，表面等离激元波矢与半径成倒数关系，

即：𝑘∥ = 𝐶 𝑅⁄ 。 

综上，我们可以看到在金属纳米线中可以支持不同模式的表面等离激元传播，

其中基模的表面等离激元电场被局域在纳米线径向方向，轴向传播的波矢与直径

成反比。 

3.2 砷化铟半导体纳米线等离激元 

 掺杂砷化铟半导体介电常数 

对于金属体材料，由于导带中具有大量的自由电子，很难再通过施加外界掺

杂使得其载流子密度发生明显的改变，同时在不考虑量子效应的情况下，金属介

电常数不会有明显改变，这也就意味着对于金属材料而言，其激发表面等离激元

波长不具有电学可调控性。然而，半导体材料可以很容易实现不同掺杂浓度的调

控，因此对半导体材料表面等离激元的研究也自然的进入人们视野。 
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图 3.3 InAs 半导体能带结构示意图(103)。 

Figure 3.3 Schematic of band structure of InAs semiconductor(103). 

金属中存在着大量可以自由移动的电子，在外电场的作用下，金属中的自由

电子会发生运动。金属中电子可看做是自由电子气体近似，在红外波段金属介电

函数可以用 Drude 模型描述。而对于 InAs 半导体，其能带结构如图 3.3 所示(103)，

室温下其直接带隙约为 0.35 eV。而在中红外波段，光子能量均小于 InAs 半导体

直接跃迁能量，因此在考虑 InAs 半导体在中外红波段的介电常数响应时，我们

可以忽略价带电子跃迁引起的光学吸收对介电常数的影响。对于掺杂的 InAs 半

导体，我们只需考虑由掺杂的自由载流子的介电常数响应，使用描述自由电子运

动的 Drude 模型来描述 InAs 的介电常数响应，即(104): 

𝜀𝐼𝑛𝐴𝑠(ω) = 𝜀∞(1 −
𝜔𝑝

2

𝜔2+𝑖𝜔𝛾
)  ······················ (3.19) 

其中𝜀∞是高频介电常数，𝜔是入射光圆频率，𝛾载流子的散射频率，𝜔𝑝 =

√
𝑛𝑒2

𝑚∗𝜀0𝜀∞
代表掺杂 InAs 半导体中载流子对应的等离子体频率，n 是载流子密度，

e 是单位电荷，𝑚∗是载流子的有效质量，𝜀0是真空介电常数。其中自由载流子能

带质量𝑚∗ = 0.023𝑚𝑒，𝑚𝑒为电子质量，𝜀∞ = 11.8，载流子弛豫时间τ = 𝛾−1 =
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0.05 𝑝𝑠(105)。图 3.4 是 InAs 半导体在不同掺杂浓度下介电常数𝜀𝐼𝑛𝐴𝑠(ω) = 𝜀′ +

𝑖𝜀′′的响应。 

 

图 3.4 不同掺杂浓度下 InAs 半导体介电常数变化。 

(a) 不同掺杂浓度下 InAs 半导体介电常数实部变化；(b) 不同掺杂浓度下 InAs 半导体介电

常数虚部变化。 

Figure 3.4 The permittivity of InAs with different doping levels. 

(a) The real part permittivity of InAs with different doping level; (b) The imaginary part permittivity 

of InAs with different doping level. 

对于目前的各种对 InAs半导体的掺杂方法中，普遍可以实现的掺杂量级(105)

在 1018 cm-3，对于这个量级的掺杂浓度，可以在中红外波段是实现金属性的转变。

从图 3.4 中可以看到在中红外波段，掺杂会使得 InAs 半导体介电常数发生变化，

让原来是电介质性质的 InAs 半导体转变为金属性，表现出负数的介电常数实部。

因此可以在 InAs 半导体材料中激发出表面等离激元。 

 砷化铟纳米线表面等离激元模拟计算 

对于均匀介质中的圆柱形金属纳米线我们可以在柱坐标系下求解麦克斯韦

方程组得到纳米线的表面等离激元性质。但是实际问题中，纳米线一般都是放置

于衬底上，同时纳米线一般也不是完全的圆柱形，因此纳米线中的表面等离激元

一般很难得到精确的解析解。本节中我们将通过数值模拟的方法，利用有限元法

(FEM)计算在不同衬底上的 InAs 正六边形纳米线的表面等离激元色散，电场分

布及传播性质。 
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图 3.5 InAs 纳米线表面等离激元模式分析。 

(a) 计算模型结构示意图；(b) 表面等离激元电场分布。 

Figure 3.5 Mode analysis of surface plasmons in InAs nanowire. 

(a) Schematic of the simulation model; (b) The distribution of electric field of surface plasmon. 

Scale bar: 100 nm. 

首先我们构建这样的一个二维体系：中红外波长 10 um (1000 cm-1)下，掺杂

浓度为 8*1018 cm-3，径向截面形状为正六边形的 InAs 半导体纳米线，其直径(高

度)为 100 nm，放置在介电常数为 2 衬底上。图 3.5(a)是其模型结构示意图。利

用 Comsol 模式分析模块计算，通过求解麦克斯韦方程组得到无限长的纳米线中

支持的传播模式的有效折射率。从图 3.5(b) 中可以看到，对于掺杂的 InAs 半导

体纳米线，其径向方向的电场局域在纳米线表面与均匀介质中的金属纳米向基模

表面等离激元的理论计算结果一致，表明该模式电场分布对应轴向传播模式即为

基模 m=0 的表面等离激元。而由该模式对应的有效折射率𝑛𝑒𝑓𝑓 = 𝑛1 + 𝑖𝑛2，可以

计算出轴向传播的表面等离激元波矢𝑘𝑝 = 𝑛1𝑘0，其中𝑘0为入射光波矢，表面等

离激元波长𝜆𝑝 = 2𝜋 𝑘𝑝⁄ 。 

 

图 3.6 InAs 纳米线表面等离激元。 
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(a) InAs 纳米线表面等离激元色散; (b) InAs 纳米线表面等离激元局域能力。 

Figure 3.6 Surface plasmons in InAs nanowire. 

(a) Dispersion of surface plasmons in InAs nanowire; (b) confinement factor of surface plssmon in 

InAs nanowire. 

据此模型，我们探究了不同情况下，InAs 半导体纳米线中的表面等离激元性

质。图 3.6(a)是掺杂浓度 n=8*1018 cm-3，高度 100 nm 的 InAs 纳米线中的表面等

离元的色散关系。同时我们还可得到表面等离激元的局域能力即𝜆0/𝜆𝑝。如图

3.6(b)，可以看到掺杂 InAs 纳米线对入射光具有较强的局域能力，其表面等离激

元波长约为入射光波长的 1/10。此外我们还研究了不同直径的 InAs 半导体纳米

线上的表面等离激元色散关系，如图 3.7(a)所示。可以看到表面的等离激元波矢

与直径成反比关系，纳米线直径越小表面等离激元波矢越大，对应波长越小。此

外，对不同介电常数的衬底(图 3.7(b))，可以看到，表面等离激元波矢与衬底介

电常数线性关系，表明衬底介电常数越高，等离激元波矢越大。 

 

图 3.7 InAs 纳米线表面等离激元调控。 

(a) InAs 纳米线表面等离激元波矢与直径的关系; (b) InAs 纳米线表面等离激元波矢与衬底介

电常数的关系。 

Figure 3.7 Modulation of surface plasmons in InAs nanowire. 

(a) Relationship of wavevector of surface plasmons and diameter of InAs nanowire; (b) Relationship 

of wavevector of surface plasmons and permittivity of substrate. 

对 InAs 纳米线的模式分析计算表明，我们可以通过掺杂的手段在中红外波

段实现半导体纳米线中一维表面等离激元的传播，同时可以通过调节纳米线直径

与衬底介电常数的方法来调控表面等离激元波长。 
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 砷化铟纳米线表面等离激元近场光学实验 

至此我们已经从理论及模拟计算方面都证明了掺杂的 InAs 纳米线上支持一

维表面等离激元的激发和传播。下面我们将从实验的角度来对 InAs 一维表面等

离激元进行研究。利用散射型扫描近场光学显微镜，我们对掺杂的 InAs 纳米线

进行近场成像，实验原理示意图如图 3.8 所示。掺杂的 InAs 半导体纳米线置于

SiO2 衬底上，入射光聚焦到样品与原子力显微镜针尖之间并通过针尖激发纳米线

表面等离激元向两侧传播同时与在纳米线端头反射回来的等离激元干涉形成驻

波条纹被针尖探测，同时样品台通过压电陶瓷移动，得到样品的近场光学信号的

二维成像。 

 

图 3.8 InAs 纳米线表面等离激元成像示意图。 

Figure 3.8 Experimental schematic of imaging of surface plasmons in InAs nanowire. 

根据近场光学实验，我们得到了不同直径纳米线样品的表面形貌图，如图

3.9(a)-(e)所示，同时对应的表面近场光学成像结果图 3.9(f)-(j)所示，其中入射光

波数为 950 cm-1。在不同直径的纳米线上，我们均可以看到局域于纳米线上传播

的明暗相间的节点，而根据不同纳米线在不同入射光波数下的亮点间距，我们可

以得到沿纳米线传播的表面等离激元的波矢𝑘𝑝 = 2𝜋 𝜆𝑝⁄ ，进而得到如图 3.9(k)中

数据点所示的色散关系。利用 Comsol 对纳米线中表面等离激元的色散关系进行

计算，模拟计算结果(图 3.9(k)中实线)与近场光学实验结果一致。根据 Comsol 的

拟合参数，我们得到实验中的纳米线的掺杂量级在 6-7*1018 cm-3，这与 InAs 纳

米线中普遍报道的掺杂数量级一致。同时与自由空间光中的色散相比，纳米线中

的表面等离激元拥有更大的波矢，可以将自由空间光能量局域在纳米线表面。图
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3.9(l)给出了不同直径的纳米线表面等离激元的局域因子。可以看到，同一入射光

波数下，直径越小的纳米线等离激元波长越短，具有更强的对入射光的局域能力。 

 

图 3.9 InAs 纳米线表面等离激元实验结果。 

(a)-(e) 不同直径的 InAs 纳米线表面形貌图；(f)-(j) (a)-(e) 中 InAs 纳米线表面等离激元近场

成像，入射光频率：950 cm-1；(k) 不同直径 InAs 纳米线表面等离激元色散关系；(l) 不同直

径 InAs 纳米线表面等离激元局域因子。比例尺：1 um。 

Figure 3.9 Experimental results of surface plasmons in InAs nanowire. 

(a)-(e) The topography of different diameters of InAs nanowire; (f)-(j) Surface plasmons imaging 

in different diameters of InAs nanowire in (a)-(e). Frequency of incident light: 950 cm-1; (k) 

Dispersion of surface plasmons in different diameters of InAs nanowire; (l) The confinement factor 

of surface plasmons in different diameters of InAs nanowire. Scale bar: 1um. 

近场光学实验中，金属针尖在入射光的激发下可以等效为一个电偶极子。据

此，我们利用 Comsol 对近场光学实验进行三维模型的模拟分析。根据实验条件，

我们考虑这样的一个模型：设置与实验相同的直径和长度的纳米线，衬底为 SiO2

衬底，金属针尖利用点电偶极子替代。计算过程中通过扫描偶极子的位置并探测

偶极子下方 20 nm 的电场强度，得到纳米线表面的电场分布。如图 3.10 所示，

我们给出了高度 104 nm，长度 9.7 um 的纳米线的近场电场强度与实验中得到的

近场光学信号的比较。从图 3.10(c)中，可以看到模拟得到的表面等离激元电场强

度与实验结果一样同样出现了明暗相间的节点，对纳米线上归一化的电场强度曲
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线图进行比较，如图 3.10(d)所示，可以看到模拟结果与实验结果一致，进一步证

明了实验中纳米线上激发的条纹节点是一维表面等离激元驻波干涉结果。 

 

图 3.10 实验结果和三维模拟结果比较。 

(a) InAs 纳米线表面形貌图；(b) 入射光 901 cm-1时纳米线表面等离激元成像；(c) 纳米线表

面等离激元计算结果；(d) (b)和(c)中虚线代表的表面等离激元电场强度曲线。标尺：1 um。 

Figure 3.10 Comparsion of experimental and simulation result. 

(a) The topography of InAs nanowire with diameter of 104 nm; (b) Imaging of surface plasmons in 

nanowire at the frequency of 901 cm-1; (c) Simulation result of surface plasmon in nanowire. (d) 

The normalized intensity of electric field profile extracted from (b) and (c). Scale bar: 1 um. 

对于纳米线中的一维表面等离激元，其传播表面等离激元的电场方程可以写

为(106)E = a ∗ exp(i2𝑘𝑝𝑥) + 𝑏，其中𝑘𝑝 = 𝑅𝑒(𝑘𝑝) + 𝑖 ∗ 𝐼𝑚(𝑘𝑝)，因此表面等离激

元传播过程中的衰减因子γ = 𝐼𝑚(𝑘𝑝) 𝑅𝑒(𝑘𝑝)⁄ ，通常我们也用其倒数γ−1 =

𝑅𝑒(𝑘𝑝) 𝐼𝑚(𝑘𝑝)⁄ ，来表示等离激元的传播衰减，γ−1越大表示表面等离激元传播过

程中的衰减越小。图 3.11(a)是直径为 128 nm 的纳米线在 930 cm-1 下表面等离激

元电场的拟合，需要注意的是，实验的表面的等离激元电场是经过傅里叶滤波去

掉纳米线端头激发的等离激元信号，忽略纳米线端头激发的等离激元的影响。可

以看到，纳米线中的表面等离激元衰减因子倒数γ−1 ≈ 22，传播损耗要小于金属

纳米线(γ−1 ≈ 10)(107)和二维石墨烯(γ−1 ≈ 10)(8, 108)中的表面等离激元传播损

耗，同时可以和氮化硼中的体积限域的声子极化激元的传播能力(γ−1 ≈ 30)(109)

相比。 
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图 3.11 InAs 纳米线表面等离激元衰减。 

(a) InAs 纳米线表面等离激元传播拟合；(b) 直径 135 nm 的 InAs 纳米线在 SiO2和 Si 衬底上

的色散关系；(c) InAs 纳米线表面等离激元在 SiO2和 Si 衬底上的衰减。 

Figure 3.11 The damping of surface plasmons in InAs nanowire. 

(a) The propagation fitting of surface plasmons in InAs nanowire; (b) Dispersion of surface 

plasmons in InAs nanowire with diameter of 135 nm on SiO2 and Si substrate, respectively; (c) The 

damping of surface plasmons in InAs nanowire with diameter of 135 nm on SiO2 and Si substrate, 

respectively. 

此外我们还对 Si 衬底上的纳米线表面等离激元进行研究，可以看到由于 Si

的介电常数在中红外波段要大于SiO2衬底的介电常数，因而从理论计算的角度，

Si 衬底上纳米线表面等离激元具有更大的波矢和更强的电场的局域能力。同时

实验结果图 3.11(b)中，不同衬底上的表面等离激元色散关系也证明了这一点, Si

衬底上的纳米线表面等离激元具有更大的波矢。另一方面我们对两种衬底上的纳

米线表面等离激元的传播损耗进行了分析，如图 3.11(c)所示。可以看到由于具有

更高的表面等离激元波矢和更强电场具有能力，Si 衬底上的纳米线表面等离激

元传播损耗也比 SiO2 上的损耗大一些。 
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3.3 小结 

本章中，我们对 InAs 纳米线中的表面等离激元从理论计算到数值模拟方面，

证明了通过掺杂实现金属化的介电常数的 InAs 半导体纳米线可以支持表面等离

激元的传播。基于掺杂的 InAs 半导体纳米线的近场光学实验，我们首次在实验

上得到了半导体纳米线上的表面等离激元实空间成像。表明了 InAs 半导体纳米

线可以作为新型的半导体表面等离激元材料实现表面等离激元光子学和现代微

电子器件的融合，构建电学调控的表面等离激元微纳光学器件，可以避免传统电

子器件中的欧姆损耗，同时实现高速的信息处理速度，促进微纳光学领域与光信

息领域的发展。
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第 4 章 二维结构极化激元研究 

相较于纳米结构或者一维纳米线，二维的结构可以支持极化激元在二维平面

内的传播。本章中我们给出了石墨烯和氮化硼两种代表性的二维材料中极化激元

的研究方法，从极化激元的激发、色散和传播方面给出了理论、模拟计算和实验

研究，为其它二维材料的中的极化激元研究提供了具体的研究手段和方法。首先

我们对二维单层石墨烯中表面等离激元进行研究，在理论上通过计算石墨烯表面

的反射系数等到了石墨烯在不同条件下的色散关系，同时根据平面波展开法，研

究了在偶极子激发的条件下，石墨烯表面等离激元的电场强度，进一步针对 SiC

上外延生长的石墨烯表面等离激元在褶皱处的传播行为进行研究，论证了石墨烯

表面等离激元在褶皱处发生反射的物理机制，提出外延石墨烯褶皱处局域化的电

导特性是造成石墨烯表面等离激元反射的主要原因。其次我们对二维层状的六方

氮化硼(hBN)中的声子极化激元进行研究。对于二维氮化硼上的声子极化激元，

我们利用近场光学显微镜研究了氮化硼褶皱处的声子极化激元的激发和传播情

况。结果表明氮化硼褶皱可以激发氮化硼体积声子极化激元，得到非干涉的声子

极化激元成像，同时褶皱激发的体积声子极化激元不存在额外的几何传播损耗，

其传播衰减因子γ ≈ 0.04低于针尖激发的声子极化激元传播损耗，可以直接反映

氮化硼体积声子极化激元的本征传播性质。 

4.1 石墨烯表面等离激元研究 

金属表面等离激元是金属界面自由电子气体的集体振荡与光子耦合的准粒

子。对于金银等贵金属的表面等离激元在近红外到紫外波段都可以实现激发，但

是其对电磁场的局域能力不强，同时在可见光波段还存在额外的带间跃迁吸收，

增大了表面等离激元的损耗，不利于实现各种表面等离激元器件。石墨烯是单层

碳原子组成的二维晶体材料，相较于金属表面等离激元，石墨烯表面等离激元表

现出许多显著的优势。首先石墨烯作为一种零带隙的半金属材料，具有线性的电

子能带结构，从太赫兹到可见光波段都具有表较强的响应(110)。同时石墨烯载流

子浓度还可以通过化学掺杂、电学调控以及光学调控等手段实现(7, 8)。由于其线

性的半金属能带结构，石墨烯载流子浓度一般约为 0.01 每个原子(1013 cm-2)，相
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较于金中 1 每个原子具有较低的载流子浓度，因此其电子间库伦相互作用和电声

耦合相互作用也比较弱，从而使得石墨烯具有极高的本征载流子迁移率(110)，其

载流子迁移率最高可达 106 cm2V-1s-1 量级。通过散射型扫描近场光学显微镜，人

们首次观察到了石墨烯表面等离激元的实空间成像及其传播行为，如图 1.10(a)

所示(7)。与金属材料相比，石墨烯表面等离激元具有更高的电磁场的局域能力，

同时具有多种可调控方法，使其响应频率范围可以从太赫兹到可见光，因此石墨

烯表面等离激元受到了广泛的关注(111-115)。 

 石墨烯随机相位近似(RPA)模型 

石墨烯表面等离激元是石墨烯自由电子与入射电磁场的耦合，是表面电流的

密度波。根据线性响应理论平面电场和石墨烯表面电流关系为：𝐣 = σ𝐄。因此我

们需要对石墨烯电导率σ进行表征，进而研究石墨烯的电导率与外界电磁场的响

应。石墨烯电导率是极化率的函数：σ(𝑞,𝜔) = 𝑖𝑒2𝜔𝑃(𝑞,𝜔)/𝑞2，石墨烯极化率可

以根据随机相位近似得出，若石墨烯中自由电子弛豫时间为τ，则石墨烯电导率

可以写为(116)： 

σ(𝑞,𝜔) = σ0(𝑞, 𝜔) [1 + ℜ(
ℏ𝜛+2𝐸𝐹

ℏ𝜈𝑞
) − ℜ(

ℏ𝜛−2𝐸𝐹

ℏ𝜈𝑞
)] −

2𝑖𝑒2𝜔𝐸𝐹

𝜋(ℏ𝜈𝑞)2
 ········· (4.1) 

其中𝜛 = 𝜔 + 𝑖𝜏−1，σ0(𝑞, 𝜔) = −𝑖
𝑒2

4ℏ

𝜛

√(𝜈𝑞)2−𝜛2
表示未掺杂的石墨烯电导率，

函数ℜ(𝑥) = −
1

𝜋
(𝑥√1 − 𝑥2 − 𝑎𝑟𝑐𝑐𝑜𝑠𝑥)。 

在长波极限下（即𝑞 → 0）石墨烯电导率可以用局域 RPA 近似表示(117)： 

σ(ω) =
2𝑒2𝑇

𝜋ℏ

𝑖

𝜔+𝑖𝜏−1 log [2 cosh (
𝐸𝐹

2𝑘𝐵𝑇
)] +

𝑒2

4ℏ
[𝐻 (

𝜔

2
) +

4𝑖𝜔

𝜋
∫ 𝑑𝜀

∞

0

𝐻(𝜀)−𝐻(
𝜔

2
)

𝜔2−4𝜀2 ] (4.2) 

𝐻(𝜀) =
sinh(ℏ𝜀/𝑘𝐵𝑇)

cosh(𝐸𝐹/𝑘𝐵𝑇)+cosh(ℏ𝜀/𝑘𝐵𝑇)
 ·························· (4.3) 

进一步在零温下，方程(4.2)可化为： 

σ(ω) =
𝑒2𝐸𝐹

𝜋ℏ2

𝑖

𝜔+𝑖𝜏−1 +
𝑒2

4ℏ
[𝜃(ℏ𝜔 − 2𝐸𝐹) +

𝑖

𝜋
log |

ℏ𝜔−2𝐸𝐹

ℏ𝜔+2𝐸𝐹
|] ··········· (4.4) 

式中第一项对应石墨烯导带内电子跃迁电导率，第二项为价带至导带的电子

贡献。可以看到当入射电子能量ℏ𝜔 > 2𝐸𝐹时，石墨烯电导率会产生一个额外的电

导率实部项即𝑅𝑒{σ(ω)} =
𝑒2

4ℏ
，额外的电导率实部即表示石墨烯带间电子的吸收

损耗。根据跃迁定则，带间电子跃迁过程中要保持能量与动量守恒，所以当只有

竖直跃迁项满足动量守恒条件即当入射电磁波能量满足 2 倍费米能级能量时竖
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直跃迁成立，即公式中的阶梯函数项𝜃(ℏ𝜔 − 2𝐸𝐹)。对于一般情况下，极性衬底

上的外延、手撕、转移石墨烯都会因为衬底的相互作用造成一定的掺杂（~0.2 eV），

所以对太赫兹至中红外波段我们可以直接用石墨烯电导率的带内跃迁项，也就是

用自由电子的 Drude 模型表示其电导率： 

σ(ω) =
𝑒2𝐸𝐹

𝜋ℏ2

𝑖

𝜔+𝑖𝜏−1
 ······························· (4.5) 

 石墨烯表面等离激元计算方法 

石墨烯表面等离激元是石墨烯中自由载流子与入射光光子的耦合形成的准

粒子。因此石墨烯表面等离激元实际上是入射光将能量耦合到表面等离激元中

去。我们知道 s 极化的偏振光不能实现表面等离激元的激发，对此我们可以计

算出 p 极化的入射光在二维石墨烯平面的反射系数(见附录)， 

𝑟𝑝 =
𝜀2𝑘𝟏𝒛−𝜀1𝑘𝟐𝒛+𝜎𝑘𝟏𝒛𝑘𝟐𝒛/𝜀0𝜔

𝜀2𝑘𝟏𝒛+𝜀1𝑘𝟐𝒛+𝜎𝑘𝟏𝒛𝑘𝟐𝒛/𝜀0𝜔
 ····················· (4.6) 

而石墨烯表面反射系数的虚部即表示入射光在经过石墨烯后的损耗情况，也

即表示入射光能量耦合到石墨烯中，据此我们就可以得到石墨烯表面等离激元的

色散情况。如图 4.1 所示，表示不同费米能级情况下，悬空的石墨烯反射系数虚

部表示的表面等离激元的色散关系。 

 

图 4.1 不同掺杂的石墨烯表面等离激元色散关系。 

Figure 4.1 Dispersion of graphene surface plasmons with different doping levels. 

此外石墨烯表面等离激元的波矢 k 也可以通过求解麦克斯韦方程组获得解

析解即(118) 
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𝜀1

√𝑞2−
𝜀1𝜔2

𝑐2

+
𝜀2

√𝑞2−
𝜀2𝜔2

𝑐2

= −
𝑖σ(𝑞,𝜔)

𝜔𝜀0  ························ (4.7) 

其中，𝜀1，𝜀2为石墨烯两侧的介质介电常数，σ(𝑞,𝜔)为石墨烯电导率，𝜀0是

真空介电常数，𝑞为表面等离激元波矢，c 为真空光速，𝜔为入射光角频率。一般

的，石墨烯表面等离激元波矢远大于介质中波矢，因此方程可以简化为： 

𝑞 =
𝑖𝜀0(𝜀1+𝜀2)𝜔

σ(𝑞,𝜔)
····································· (4.8) 

图 4.1 中的虚线即表示石墨烯表面等离激元理论色散公式计算结果，可以看

到两种方式结果具有一致性。石墨烯表面等离激元的电场还可以通过平面波展开

法来对偶极子激发的电场大小进行理论计算。根据平面波展开法，我们可以得到

石墨烯表面等离激元的局域电场𝐸𝑧(𝑥) 

𝐸𝑧(𝑥) =
𝑖ω2𝜇0𝜇1

8𝜋2𝑘1
2 𝑝𝑧 ∫ 𝑟𝑝(𝑞)

q3

𝑘1𝑧
𝑒𝑖𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|2π[𝐽0(𝑞𝑥)]𝑑𝑞

∞

𝑞=0
 ····· (4.9) 

对于 1000 cm-1 的入射光，掺杂浓度为 0.2 eV 的悬空石墨烯，激发偶极子位

于石墨烯上 50 nm，石墨烯上方 10 nm 处的局域电场𝐸𝑧如图 4.2 所示。 

 

图 4.2 偶极子激发下石墨烯上方 10 nm 处表面等离激元局域电场𝑬𝒛，激发频率：1000 cm-

1。 

Figure 4.2 The localized electric field 𝑬𝒛 of graphene surface plasmons 10 nm above the 

graphene excited by a dipole, excite frequency: 1000 cm-1. 

 石墨烯褶皱处表面等离激元 

石墨烯表面等离激元在石墨烯边界(7)、台阶(52)、晶界(44)和凸起(119)处的

反射现象已经得到证实。然而外延石墨烯中广泛存在的纳米尺寸的褶皱对石墨烯
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表面等离激元的传播影响还未见报道。外延生长方法是大规模制造石墨烯的重要

手段，同时外延生长过程中产生的褶皱如何影响石墨烯表面等离激元的传播，研

究表面等离激元在褶皱处的传播对基于石墨烯表面等离激元的光子学器件的制

造有着重要的意义。本小节中，我们基于散射型扫描近场光学显微镜，实验上观

测到了由于石墨烯表面等离激元在褶皱处的反射造成的干涉条纹。 

 

图 4.3 SiC 衬底上石墨烯表面等离激元近场红外成像。 

(a) 散射型近场光学显微镜示意图；(b) SiC 衬底上石墨烯褶皱原子力显微镜成像；(c) (b)中

区域近场红外成像。入射光频率：1000 cm-1, 比例尺：500 nm。 

Figure 4.3 Near field infrared imaging of graphene plasmons on SiC substrate. 

(a) The schematic diagram of s-SNOM experiment. (b) AFM topography image of graphene 

wrinkles on SiC substrate. (c) The corresponding infrared near field amplitude image of (b) at the 

frequency of 1000 cm-1. The scale bar is 500 nm. 

图 4.3(a)给出了近场光学实验装置示意图，原子力显微镜针尖尺寸约为 25 

nm 为激发石墨烯表面等离激元提供动量补偿。入射光经过分束镜被分为两束光，

一束聚焦到针尖和样品上针尖将信号散射原路返回和另一束经过振镜反射的参

考光通过赝外差干涉法得到 3 阶解调的近场信号(57)。图 4.3(b)是散射型扫描近

场光学显微镜得到的外延石墨烯的形貌图，可以看到在外延生长的石墨烯上大量

存在着高度不超过 10 nm 的条形凸起。为了表征外延石墨烯的晶体质量，我们测

量了样品的拉曼光谱，如图 4.4 所示。 
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图 4.4 SiC 外延生长的石墨烯拉曼光谱。 

(a) 石墨烯和 SiC 衬底的拉曼光谱；(b) 减去 SiC 背景信号后的单层石墨烯拉曼光谱，插图：

石墨烯 2D 峰 lorentz 拟合。 

Figure 4.4 The Raman spectroscopy of epitaxial monolayer graphene on SiC substrate. 

(a) Raman spectra of graphene and SiC substrate, respectively. (b) Raman spectra of monolayer 

graphene on SiC after subtracting the SiC background. The inset is Lorentz fitting of 2D band. 

图 4.4(a)是 SiC 上外延生长的石墨烯和 SiC 的拉曼光谱(蓝色)和 SiC 衬底的

拉曼光谱(黑色)。通过减掉 SiC 衬底的拉曼信号，如图 4.4(b)所示，我们得到了

石墨烯拉曼光谱。可以看到，石墨烯 2D 峰与 G 峰的比值𝐼2𝐷 𝐼𝐺⁄ ≈ 5，同时 2D 峰

半高全宽仅为 23.25 cm-1，证明了外延生长的石墨烯是单层的石墨烯(120-122)。

另一方面，在拉曼光谱中我们并没有看到明显的 D 峰(∼ 1350 cm-1)信号，证明了

外延生长的石墨烯具有良好的晶格质量(120, 123)，表明外延石墨烯形貌图中的

条形凸起也具有良好的晶格结构，是外延石墨烯上具有良好晶格质量的褶皱而不

是衬底上的凸起或者其它缺陷。 
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图 4.5 SiC 衬底上石墨烯表面等离激元色散。 

(a) 图 4.3b 中 1*1um2区域表面形貌；(b) (a)中区域近场红外成像，入射光频率：1025 cm-1；

(c) (a)和(b)中虚线部分的强度曲线；(d) 石墨烯表面等离激元色散，蓝色实线表示理论结果，

黑色点表示实验结果。比例尺：200 nm。 

Figure 4.5 The dispersion of graphene plasmons on SiC substrate. 

(a) Topography image of a 1*1 um2 area in Fig. 4.3b. (b) The infrared near field imaging of (a) at 

the frequency of 1025 cm-1. (c) Topography height (upper) and normalized near field amplitude 

(lower) of line profiles taken along the white dash lines in (a) and (b). (d) Relationship of graphene 

plasmons wavelength and incident frequency. The blue curve and black square represent the 

theoretical result and experimental data, respectively. The scale bar is 200 nm. 

图 4.3(c)是(b)中区域在激光波数为 1000 cm-1 下外延石墨烯样品的近场光学

成像图，在石墨烯褶皱处我们可以看到清晰的沿褶皱两侧分布的条纹，与此前报

道的石墨烯台阶和晶界处反射的表面等离激元干涉条纹一致(43, 44)。为了研究

褶皱两侧条纹与石墨烯表面等离激元的关系，我们选取了样品上 1*1um2 的区域

进行更加细致的近场成像研究，图 4.5(a)和图 4.5(b)分别为其表面形貌图和近场

光学成像图。我们沿垂直石墨烯褶皱的白色虚线提取了石墨烯褶皱的高度分布和

石墨烯等离激元的归一化近场电场强度（以平坦的石墨烯等离激元近场电场强度

做归一），如图 4.5(c)所示。其中，黑色曲线代表石墨烯褶皱的高度分布，红色

曲线代表石墨烯等离激元归一化近场电场强度。从图 4.5(c)中我们可以清楚的看

到，石墨烯褶皱高度约为 3 nm，同时条纹对称的分布在褶皱两侧。根据不同波
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数下的石墨烯近场光学成像，我们画出了条纹宽度和激发光波数的对应关系，如

图 4.5(d)中的黑色方点所示，符合石墨烯表面等离激元的理论色散曲线(蓝色实

线) 𝜆𝑝(𝜔) =
𝜋𝜎(𝜔)

𝑖𝜔𝜀0𝜅(𝜔)
，其中𝜅(𝜔) = [1 + 𝜀𝑠𝑢𝑏(𝜔)]/2，𝜀𝑠𝑢𝑏(𝜔)为 SiC 衬底介电常数，

证明了石墨烯褶皱处的条纹是由于石墨烯表面等离激元在褶皱处的反射并与针

尖激发的表面等离激元形成的干涉条纹。 

 

图 4.6 石墨烯表面等离激元在褶皱处反射的数值模拟。 

(a) 数值模拟模型示意图；(b) 不同费米能级变化下石墨烯褶皱处电场强度的实验和模拟结

果比较；(c) 不同费米能级变化下石墨烯表面局域电场强度|Ez|空间分布。 

Figure 4.6 The simulation of graphene plasmons reflected by the wrinkle. 

(a) The schematic of simulation model. (b) Comparison of experimental data (black square) and 

simulation results (solid line) with different variation of Fermi energy. (c), (d) The spatial 

distribution of |Ez| corresponding to different variation of Fermi energy. 

为了进一步研究石墨烯褶皱对表面等离激元的反射现象，我们利用 Comsol

对石墨烯褶皱处的表面等离激元反射现象进行了数值模拟研究。通过构建这样的

一个模型，如图 4.6(a)所示：在二维模型体系中，石墨烯褶皱用一条与实验褶皱

高度变化一致的曲线表征。由于实验的激光波数在中红外波段，因此石墨烯电导

率公式可以用 Drude 模型表示即：𝜎(𝜔) = 𝑖
𝑒2

𝜋ℏ2

𝐸𝐹

𝜔+𝑖𝜏−1，其中石墨烯的费米能级

𝐸𝐹 = 0.18 𝑒𝑉通过石墨烯理论色散曲线确定，其对应的载流子浓度 n=2.4*1012 

cm-2，这也与报道的 SiC 外延生长的石墨烯掺杂一致(124)。而对近场光学实验中

的针尖我们可以用一个偶极矩取向向上的电偶极子代替，并通过改变偶极子位置

在模型中的位置来模拟针尖在样品上的扫描过程，在扫描的过程中同时记录下偶

极子下方电场，以此模拟针尖扫描过程中对样品表面等离激元信号的探测。如图

4.6(b)中的棕色实线所示，我们对石墨烯褶皱处的表面等离激元进行模拟，可以
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看到模拟结果与实验(黑色数据点)相差较大，可以看出来石墨烯褶皱的几何形状

上的凸起并不能引起石墨烯表面等离激元明显的反射。另一方面，本征的单层石

墨烯是非掺杂的石墨烯，而 SiC 上外延生长的石墨烯中由于极性衬底的相互作

用，会使得石墨烯实现较低浓度的掺杂。同时由于石墨烯褶皱的形成是由于其生

长过程中衬底与石墨烯的应力应变不一致，使得石墨烯在冷却过程中发生应力形

变而突起形成褶皱，因此石墨烯褶皱处一定程度上是悬空在衬底上的(125)。所以

我们推测在石墨烯褶皱处会存在非均匀的掺杂现象。据此我们假设石墨烯褶皱处

的掺杂是与其高度相关的量即：𝐸𝐹(𝑥) = 𝐸𝐹(∞) ∗ (1 − 𝛿e−𝑥2/𝑤2
)，其中𝐸𝐹(∞) =

0.18 𝑒𝑉表示远离石墨烯褶皱的平坦处的石墨烯费米能级，𝛿为石墨烯费米能级的

改变量，𝑤为表示褶皱形状的参量。改变石墨烯费米能级的改变量，可以看到当

我们设置𝛿 = 0.8，即表示石墨烯褶皱处费米能级较平坦处石墨烯下降了 80%，

此时数值模拟结果与实验结果一致。 

 

图 4.7 费米能级改变模型下其它模拟结果与实验结果比较。 

费米能级改变模型下其它模拟结果(红线)与实验结果(黑点)比较，(a) 入射光波数在 1025 cm-

1时模拟得到的电场强度比较；(b) 入射光波数在 985 cm-1时模拟得到的电场强度比较。 

Figure 4.7 Comparison of experimental data and simulation results. 

Comparison of experimental data (black square) and simulation results (red line) with 1025 cm-1 

and 985 cm-1 in (a) and (b), respectively. 

如此，我们模拟了相同条件下不同入射光波数下的其它实验结果，如图 4.7

所示。可以看到根据费米能级在石墨烯褶皱处变化的模型能够很好的拟合实验结

果，并能提供一个合理并自洽的物理解释。为了直观地理解石墨烯表面等离激元

在褶皱处的反射现象，我们模拟了石墨烯表面等离激元在遇到褶皱时的传播行为，
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如图 4.6(c)和(d)所示。我们用石墨烯表面的电场的 z 方向分量来代表石墨烯表面

等离激元的强度(119)。忽略掉石墨烯表面等离激元的传播损耗(即不考虑石墨烯

电导率实部产生的损耗)，石墨烯表面等离激元由一个偶极子激发并向右传播分

别遇到一个费米能级不变和费米能级下降 80%的 3 nm 高石墨烯褶皱。可以看到

表面等离激元在遇到费米能级不变的褶皱时会直接透射过去同时几乎不产生任

何反射。另一方面，当表面等离激元遇到费米能级下降 80%的褶皱时，则可以看

到表面等离激元几乎被褶皱全部反射回来，并与行进的表面等离激元形成干涉条

纹，进一步证明了褶皱处的局域化的费米能级是造成表面等离激元反射的主要原

因。 

此外如图 4.8(a)所示，SiC 外延生长的石墨烯样品上存在许多不同尺寸不一

的褶皱。从图 4.8(c)不同位置的褶皱表面形貌曲线图中可以看到，这些不同的褶

皱具有不同的高度，而在其对应的表面光学成像图中我们还可以看到，不同的高

度的褶皱两侧的条纹强度明显不同。如图 4.8(d)中归一化的近场强度曲线图中可

以看到，对于高度小于 2 nm 的褶皱，其两侧基本看不到表面等离激元的干涉条

纹，而随着褶皱高度的增高，干涉条纹强度逐渐增强。由此我们可以断定，外延

石墨烯上由于应力应变产生的褶皱与衬底产生了结构性的分离使得褶皱处的石

墨烯相较于衬底上的石墨烯掺杂不同而产生了载流子浓度的不均匀性，造成了石

墨烯表面等离激元在褶皱处的反射。 
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图 4.8 SiC 衬底上不同高度的石墨烯褶皱对表面等离激元的反射。 

(a)SiC 衬底上石墨烯样品表面形貌；(b) (a)中区域近场红外成像。入射光频率：1000 cm-1; (c) 

(a)中不同位置处褶皱高度曲线；(d) (b)中不同位置处条纹强度曲线。 

Figure 4.8 Graphene plasmon reflection by different height of graphene wrinkles on SiC 

substrate. 

(a)The AFM topography image of graphene on SiC substrate. (b)The corresponding infrared near 

field amplitude image of (a) at the frequency of 1000 cm-1. (c)The topography height line profiles 

taken along the white lines from 1-7 in (a). (c)The normalized near field amplitude line profiles 

taken along the white lines from 1-7 in (b). 

石墨烯中的载流子是理想的二维电子气体体系，而在缺陷，褶皱或者边界上

的不连续造成了石墨烯二维电子气体的变化，进一步导致了其光学、电学性质的

变化。在中红外光范围内，自然掺杂石墨烯中的自由载流子会在入射光的激发下

产生表面等离激元，我们利用表面等离激元对石墨烯光电导的敏感性，通过近场

光学成像技术对石墨烯表面等离激元近场性质进行研究，我们总结了石墨烯表面

等离激元在石墨烯褶皱处反射的一般规律，并通过数值模拟计算系统论证了造成

表面等离激元反射的原因，进一步揭示了外延石墨烯褶皱处局域化的电导特性，

表明石墨烯褶皱可作为一个可调谐的表面等离激元调制器件，为石墨烯褶皱处的

电学性质研究和新型的石墨烯表面等离激元光子学器件设计提供了新的思路。 

4.2 氮化硼声子极化激元研究 

我们知道石墨烯等电子气体材料中的表面等离激元是电子与光子耦合的准

粒子，表面等离激元的求解过程其实就是通过求解麦克斯韦方程组得到材料表面

电场。而表面等离激元产生的必要条件是材料必须拥有负的介电常数实部，因此

理论上只要可以实现负的介电常数实部都可以激发出表面等离激元。对于声子晶

体材料，在其光学声子附近声子对入射光的强烈响应，产生负的介电常数。此时

入射光也可以与声子耦合形成一种表面局域的电磁场模式，区别于电子与光子耦

合的表面等离激元，这种声子与光子耦合形成的电磁场模式被称为表面声子极化

激元。声子晶体中的表面声子极化激元模式也已经在碳化硅(126)、氮化硼(50)等

声子晶体材料中通过实验手段验证。由于声子不像电子一样会存在电声耦合，电

子-电子库仑相互作用，因此声子散射寿命一般都在皮秒量级，远大于自由电子
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飞秒量级的寿命(10)。所以表面声子极化激元在声子晶体中由于声子散射造成的

表面等离激元衰减一般要远小于电子气体的表面等离激元衰减，也就意味着表面

声子极化激元拥有更长的传播距离，在极化激元的波导器件中具有更加重要的应

用。 

 氮化硼声子极化激元的计算 

在第二章中我们已经讨论过氮化硼是一种天然范德瓦尔斯层状结构材料，但

是由于其层间相互作用与层内的相互作用不一致，出现了面内与面外各向异性的

异号的介电常数。正是由于这种各向异性的介电常数，因此 hBN 晶体中会产生

另一种局域在 hBN 晶体内部的体积局域的声子极化激元，而 hBN 表面局域的声

子极化激元则在有限尺寸的 hBN 天线(47)、条带等结构(49)以及单层 hBN(127)中

出现。 

对于二维无限大的氮化硼平面，其体积限域的声子极化激元的色散关系我们

同样可以通过计算氮化硼表面的反射系数得到，根据各个界面的菲涅尔反射系数，

我们可以得到 p 极化的入射光在氮化硼表面的反射系数𝑟𝑝： 

𝑟𝑝 =
𝑟1+𝑟2𝑒𝑖2𝑘𝑒

𝑧𝑑

1+𝑟1𝑟2𝑒𝑖2𝑘𝑒
𝑧𝑑

 ···································· (4.10) 

𝑟2 =
𝜀⊥𝑘𝟏

𝒛−𝜀1𝑘𝒆
𝒛

𝜀⊥𝑘𝟏
𝒛+𝜀1𝑘𝒆

𝒛 ····································· (4.11) 

𝑟2 =
𝜀2𝑘𝒆

𝒛−𝜀⊥𝑘𝟐
𝒛

𝜀2𝑘𝒆
𝒛+𝜀⊥𝑘𝟐

𝒛 ····································· (4.12) 

𝑘𝑒
𝑧 = √𝜀⊥(𝜔 𝑐⁄ )2 −

𝜀⊥

𝜀∥ 𝑞2 ···························· (4.13) 

其中𝑟1，𝑟2分别为氮化硼上下界面上的反射系数; 𝜀1，𝜀2分别为氮化硼上下两

侧的介质的介电常数；𝑘𝒊
𝒛 = √𝜀1(𝜔 𝑐⁄ )2 − 𝑞2为介质内 z 方向上的波矢分量；𝜀⊥，

𝜀∥分别为垂直及平行面内的介电常数，𝑘𝑒
𝑧为氮化硼中 z 方向上的波矢分量。对于

一块 50 nm 厚的悬空氮化硼薄膜，其反射系数虚部表示的色散曲线如图 4.9 所

示： 
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图 4.9 50 nm 厚度的悬空氮化硼体积声子极化激元色散关系。 

Figure 4.9 Dispersion of volume confined phonon polaritons in a 50 nm thickness suspended 

hBN 

根据不同模式 m 的声子极化激元在氮化硼晶体中的相位匹配条件： 

2𝑘𝑒
𝑧𝑑 + 2𝜙1 + 2𝜙2 = 2𝑚𝜋 ····················· (4.14) 

𝜙𝑖 = arctan (
𝜀𝑖

𝜀⊥𝜓
) ······························· (4.15) 

所以对于不同模式的体积限域的声子极化激元其色散关系的解析解为(50)： 

q(𝜔) + iκ(𝜔) = −
𝜓

𝑑
(arctan (

𝜀1

𝜀⊥𝜓
) + arctan (

𝜀2

𝜀⊥𝜓
) + 𝑚𝜋) ,𝜓 = 𝑖√

𝜀∥

𝜀⊥
 ···· (4.16) 

图线性中黑色虚线即为根据相位匹配条件计算的氮化硼体积限域的声子极

化激元的色散关系。 

 氮化硼褶皱激发声子极化激元 

利用散射型扫描近场光学显微镜来研究二维材料如石墨、氮化硼的极化激元

时，极化激元在被针尖直接激发的同时向外传播形成行波形式的极化激元，针尖

此时散射的电场是氮化硼对入射光的响应，因此并不能探测到极化激元的电场。

只有当针尖激发的极化激元遇到边界、缺陷等障碍物时反射回去与针尖激发的极

化激元形成稳定的干涉的驻波条纹，针尖才能探测到与极化激元相关的干涉条纹
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(7)。对于针尖激发的氮化硼体积限域的声子极化激元，由于其是柱面波形式传播

的极化激元，在传播过程中会出现一个额外的几何衰减因子(128)1 √𝑥⁄ 。另一方

面，氮化硼中还会存在另一种氮化硼边界激发体积限域的声子极化激元，其波前

平行于边界是垂直边界传播的平面波(128)，因此传播过程中不存在额外的几何

衰减项，因而可以传播更长的距离。同时由于边界激发的极化激元可以在传播的

过程中被针尖探测，因此其近场光学成像的条纹间距等于极化激元波长。 

 

图 4.10 氮化硼褶皱激发的体积声子极化激元。 

(a) 实验装置示意图；(b) 褶皱和边界处近场条纹宽度比值；(c), (i)样品上氮化硼褶皱表面形

貌；(f), (l) (c)和(i)中氮化硼褶皱高度曲线；(d), (j) 样品(c)和(i)中褶皱处近场成像；(g), (m) (d)

和(j)中条纹强度曲线；(e), (k)褶皱激发氮化硼体积声子极化激元模拟结果；(h), (n) (e)和(k)中

体积声子极化激元电场强度曲线。入射光频率：1550 cm-1，比例尺：1 um。 

Figure 4.10 Volume confined phonon polaritons excited by hBN wrinkle. 

(a) Schematic of experiment; (b) The ratio between the distance of adjacent fringe at the wrinkle 

and edge; (c), (i) Topography of hBN wrinkle on the sample; (f), (l) (c) The line profile extracted 

from the dashed line in (c) and (i), respectively; (d), (j) The experimental infrared near-field image 

of the wrinkle; (g) (m) The line profile extracted from the dashed line in (d) and (j), respectively; 

(e), (k) Simulation results of volume confined phonon polaritons excited by hBN wrinkle; (h) (n) 
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The line profile extracted from the dashed line in (e) and (k), respectively. Incident frequency: 1550 

cm-1, Scale bar: 1 um. 

针对边界激发极化激元无几何衰减因子，非干涉成像的特点，氮化硼中边界

激发的声子极化激元更能反映氮化硼中声子极化激元的本征属性。然而，在散射

型扫描近场光学成像实验中，在氮化硼晶体边界处，边界激发的极化激元还是会

与针尖激发的极化激元形成杂化的条纹图案，且边界激发的声子极化激元强度远

小于针尖激发的声子极化激元强度，不易被观察到。本节中我们将对氮化硼褶皱

激发的体积限域的声子极化激元进行研究。如图 4.10 所示，二维氮化硼晶体通

过机械剥离法制备并转移到 SiO2 衬底上，氮化硼褶皱被随机地引入。在入射光

的激发下，氮化硼褶皱激发体积限域的声子极化激元，沿垂直褶皱方向传播并被

针尖所探测。同时针尖激发的体积限域的声子极化激元会在氮化硼体内传播并直

接通过褶皱而不发生明显的发射，因而不会产生干涉的驻波条纹，影响褶皱激发

的声子极化激元的观测。图 4.10(c)和(i)给出了两个氮化硼样品上高度为 62.7 nm

和 90nm的褶皱的原子力显微镜成像，其褶皱高度曲线分别由图 4.10(f)和(l)给出。

而其近场光学强度成像分别由图 4.10(d)和(j)给出，其中白色虚线对应的近场强

度曲线图如图 4.10(g)和(m)所示。 

 

图 4.11 氮化硼中边界处声子极化激元。 

(a), (d) 厚度分别为 77 nm 和 115 nm 的氮化硼样品表面形貌；(b), (e) (a)和(d)中氮化硼样品

近场成像；(c), (f) 氮化硼样品表面形貌曲线(黑色)和近场强度(红色)曲线。入射光：1550 cm-

1, 比例尺：1 um。 

Figure 4.11 The hBN phonon polaritons at the edge of sample. 
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(a) and (d) Topography of 77 nm-hBN and 115 nm-hBN sample; (b) and (e) The corresponding 

near-field images of hBN shown in (a) and (d); The AFM (black line) and near-field amplitude (red 

line) line profile along the white dashed line in (a), (b), (d) and (e). Incident frequency: 1550 cm-1, 

Scale bar: 1 um. 

另一方面，在图 4.11 中我们给出了两块氮化硼样品边界上杂化的声子极化

激元的近场光学成像以及原子力显微镜表面形貌图。可以看到高度为 62.7 nm 和

90nm 的褶皱的氮化硼厚度分别为 77 nm 和 115 nm。原子力显微镜形貌图表明氮

化硼样品具有原子级平坦的表面形貌，机械剥离的氮化硼样品晶格质量良好。在

图 4.11(b)和(e)近场光学成像中及其近场强度曲线图 4.11(c)和(f)中，我们可以看

到明显非均匀传播的杂化的声子极化激元条纹，其杂化的条纹波长主要是针尖激

发的声子极化激元的干涉条纹，条纹间距为声子极化激元波长的一半。同时对于

褶皱激发的声子极化激元，如图 4.10(g)和(m)的近场强度分布曲线所示，其条纹

间距正好等于理论计算的声子极化激元波长。如图 4.12 所示，我们分别计算了

两块 77 nm 和 115nm 的氮化硼薄膜的声子极化激元色散关系，其中黑色虚线是

解析解，而二维伪色图是反射系数虚部表示的色散关系，黄色圆点为褶皱两侧不

同激发频率下的条纹间距，可以看到实验结果与理论得到的声子极化激元一致。

其条纹间距刚好等于对应厚度的氮化硼中的体积声子极化激元波长。对比边界处

针尖激发的声子极化激元的干涉条纹我们也可以看到，如图 4.10(b)所示，褶皱激

发的近场条纹间距正好为边界处条纹间距的 2 倍。 

 

图 4.12 SiO2 衬底上不同厚度 hBN 样品色散关系。 

(a) SiO2衬底上 77 nm 厚氮化硼样品反射系数虚部；(b) SiO2衬底上 115 nm 厚氮化硼样品射

系数虚部。其中黄色点表示实验数据，黑色虚线表示理论解析结果。 

Figure 4.12 Dispersion of different thickness of hBN on SiO2 substrate. 
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(a) The imaginary part of reflectivity of a 77 nm hBN sample on SiO2 substrate; (b) The imaginary 

part of reflectivity of a 115 nm hBN sample on SiO2 substrate. The yellow dots represent 

experimental data, the black dashed line is the theoretical results. 

根据有限元法，我们利用 Comsol 对厚度为 77 nm 和 115 nm 的氮化硼样品

分别在有无褶皱的情况下对其激发的声子极化激元进行模拟，结果如图 4.13 所

示，其褶皱高度分别为 62.7 nm 和 90 nm，与实验样品的褶皱情况相对应。如图

4.13 所示，我们利用一个电偶极子激发氮化硼中的声子极化激元，在没有褶皱存

在的情况下，局域的声子极化激元电场 Ez 沿两侧传播并逐渐衰减。当我们引入

褶皱后，体积限域的声子极化激元同样向两侧传播并且几乎无反射地通过褶皱，

传播长度与无褶皱时的传播长度一样。因此，我们可以断定针尖激发的声子极化

激元直接透过褶皱传播，实验中褶皱两侧的条纹即为褶皱激发的声子极化激元强

度分布。进一步我们利用一束波数为 1550 cm-1 的平面波代替入射激光照射在氮

化硼样品上，此时可以完全排除针尖的激发效果，氮化硼样品上的局域声子极化

激元电场强度 Ez 如图 4.10(e)和(k)所示，表示褶皱激发的声子极化激元强度。可

以看到褶皱直接激发的体积限域的声子极化激元与实验结果吻合，其激发波长也

等于理论声子极化激元波长。 

 

图 4.13 氮化硼体积限域的声子极化激元的传播模拟结果。 

(a) 77 nm 厚度氮化硼体积声子极化激元有无褶皱时的传播情况，褶皱高度 62.7 nm; (b) 115 

nm 厚度氮化硼体积声子极化激元有无褶皱时的传播情况，褶皱高度 90 nm。入射光频率：

1550 cm-1。 

Figure 4.13 Simulation results of the propagation of volume confined phonon polaritons. 

(a) Propagation of volume confined phonon polaritons in 77 nm-thickness hBN with or without a 

62.7 nm height wrinkles; (b) Propagation of volume confined phonon polaritons in 115 nm-

thickness hBN with or without a 90 nm height wrinkles. Incident frequency: 1550 cm-1. 
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对于边界激发的极化激元而言，其传播以平面波的形式传播，不存在额外的

几何传播损耗，具有更长的传播长度，同时也更能反映出本征的声子极化激元的

信息。据此褶皱激发的声子极化激元强度可以表示为(52)： 

𝐸𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 = 𝐸1+𝐸𝑤(𝑥) = 𝐸1(1 + 𝑎𝑒𝑖𝑞𝑥) ····················· (4.17) 

其中𝐸1表示离褶皱足够远处的近场信号强度，𝐸𝑤(𝑥)为褶皱激发的声子极化

激元近场信号强度，𝑞 = 𝑞′ + 𝑖𝑞′′是声子极化激元波矢，而γ =
𝑞′′

𝑞′用来表征声子极

化激元的传播损耗。 

 

图 4.14 氮化硼体积声子极化激元传播损耗拟合。 

(a) 62.7 nm 高的褶皱样品上的体积声子极化激元传播拟合；(a) 90 nm 高的褶皱样品上的体

积声子极化激元传播损耗拟合。入射光频率：1550 cm-1。 

Figure 4.14 The propagation losses of volume confined phonon polaritons in different hBN 

sample. 

(a) The propagation losses of volume confined phonon polaritons on a 62.7 height wrinkle of hBN 

sample; (a) The propagation losses of volume confined phonon polaritons on a 90 height wrinkle of 

hBN sample. Incident frequency: 1550 cm-1. 

根据公式(4.17)，我们对图 4.10(d)和(j)中的声子极化激元强度进行拟合，得

到褶皱激发的声子极化激元损耗因子γ分别为 0.043 和 0.028，小于针尖激发的声

子极化激元的损耗因子 0.07。 

4.3 小结 

本章中我们主要介绍了石墨烯和氮化硼两种热门的二维材料中的极化激元

的性质。石墨烯中的载流子是理想的二维电子气体，而在缺陷，褶皱或者边界上

的不连续造成了石墨烯二维电子气体的变化，导致了其光学、电学性质的变化。
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我们利用表面等离激元对石墨烯光电导的敏感性，通过近场光学成像技术对石墨

烯表面等离激元近场性质进行研究，我们总结了石墨烯表面等离激元在石墨烯褶

皱处反射的一般规律，并通过数值模拟计算系统论证了造成表面等离激元反射的

原因，进一步揭示了外延石墨烯褶皱处局域化的电导特性，表明石墨烯褶皱可作

为一个可调谐的表面等离激元调制器件，为石墨烯褶皱处的电学性质研究和新型

的石墨烯表面等离激元光子学器件设计提供了新的思路。对于二维氮化硼上传播

的声子极化激元，我们利用散射型扫描近场光学显微镜研究了氮化硼褶皱处的声

子极化激元的传播情况。结合有限元的模拟结果，我们可以看到氮化硼褶皱可以

直接激发体积限域的声子极化激元，同时氮化硼褶皱与石墨烯褶皱不同，不会反

射针尖激发的体积声子极化激元，因此在散射型近场光学实验中可以得到非干涉

型的声子极化激元成像。另一方面，由氮化硼褶皱激发的声子极化激元不存在柱

面波传播过程中的几何损耗，其损耗因子γ ≈ 0.04，小于针尖激发的声子极化激

元的损耗因子 0.07，可以直接反映氮化硼声子极化激元波的本征属性。 
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第 5 章 总结与展望 

对于极化激元的研究包括局域和传播型两种类型的研究。其中不管是什么类

型的极化激元包括电子-光子耦合的等离激元，声子-光子耦合的声子极化激元再

或者是电子空穴对-光子耦合的激子极化激元等，其本质都是求解麦克斯韦方程

组方程组的过程，都是由材料自由电子响应、声子响应或者是激子等响应引起的

负的介电常数实部与入射光电磁场的相互作用，从而形成的一种新的电磁模式的

准粒子。本文中我们给出了纳米结构、一维纳米线体系、二维体系中的极化激元

研究的一般方法。 

对于纳米结构中局域型的极化激元主要是研究局域型极化激元的光谱响应

以及由局域型的极化激元共振造成的吸收峰及在共振峰位置出的电磁场增强。本

文中我们研究了金银纳米颗粒中的局域表面等离激元共振行为和氮化硼纳米圆

盘中的声子极化激元造成的不同的消光机制，给出了研究纳米颗粒中的局域性的

极化激元性质的一般方法。首先我们利用边界元法对不同形状的银纳米三角片的

消光光谱进行研究，结合实验 DNA 分子刻蚀的银纳米三角片的消光光谱，我们

得到了 DNA 分子在刻蚀过程中的具体线路以及不同的 DNA 分子在刻蚀银纳米

三角片中的作用。研究表明了 DNA 在银纳米三角片介导塑形中的作用，有利于

进一步的 DNA 生物传感器的设计制造。本研究工作提供了一种精确且定量的控

制非各向对称金属纳米材料形态的方法。 

其次，我们利用边界元法模拟计算了金纳米团簇的电子损失能谱，得到了团

簇局域表面等离激元电子损失峰随团簇直径变化的实验和计算结果，利用局域表

面等离激元偶极共振的条件，我们对团簇电子损失能谱峰位的红移给出了相应的

解释。结果表明在 4-15 nm 直径范围内，金纳米团簇的局域表面等离激元吸收峰

随直径减小红移，这是由团簇尺寸限制的表面散射引起的介电常数的变化造成的。

同时我们也应该注意到，这也表明了团簇直径在 4-15 nm 范围内时，表面等离激

元机制的经典电磁场物理解释还能适用，说明了在这一尺寸范围内的金纳米团簇

的对外界电磁场的主要相互作用机制还是局域表面等离激元能量的吸收，这对各

种纳米尺寸表面等离激元研究有重要意义。 
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最后，我们给出了利用有限元法通过 Comsol 软件计算介电常数各向异性的

氮化硼圆盘的消光光谱，揭示了其在中红外波段 1400-1614cm-1 范围内的两种不

同的消光机制。其一是体积限域的声子极化激元在圆盘内部传播形成 Fabry-Perot

共振造成的不同 Fabry-Perot 共振阶数的消光。其二是 hBN 圆盘上局域的表面声

子极化激元的偶极共振模式造成的强烈的共振消光峰，同时其消光强度比 Fabry-

Perot 共振的体积声子极化激元造成的消光强度大近 3 个数量级。另外局域表面

声子极化激元消光峰表现出 190 的高品质因子，可以实现对波长精确调控；在其

共振位置，电场增强因子为 40，可以在中红外波段实现如传感器、增强光谱等纳

米尺度的电磁场增强应用。 

对于传播型的极化激元，主要包括对一维及二维的极化激元的研究。针对一

维等离激元，我们首先对均匀介质中的圆柱形金属纳米线的一维表面等离激元进

行研究，得到了基模模式的表面等离激元在金属纳米线中电场分布以及色散关系。

而对于砷化铟半导体纳米线中的一维传播型极化激元，我们首先通过有限元法，

理论上证明了金属化的砷化铟(InAs)纳米线中可以激发和支持表面等离激元的

传播。其次我们利用近场光学显微镜首次在实验上观察到了 InAs 纳米线中一维

表面等离激元的实空间成像，并与有限元计算结果相互印证。研究结果表明 InAs

作为一种新型的半导体表面等离激元器件，可以同时具备较高电场局域能力和较

低的传播损耗的特点，并且可以通过掺杂、衬底介质、纳米线尺寸来调节表面等

离激元的波长，具有多维度的调节能力。 

针对石墨烯中的表面等离激元，我们利用散射型近场光学显微镜研究了 SiC

外延生长的石墨烯褶皱处的表面等离激元传播情况并揭示了褶皱处中的载流子

不均匀性造成了石墨烯二维电子气体的变化，进一步导致了其光学、电学性质的

变化。在中红外光范围内，自然掺杂石墨烯中的自由载流子会在入射光的激发下

产生表面等离激元，我们利用表面等离激元对石墨烯光电导的敏感性，通过近场

光学成像技术对石墨烯表面等离激元近场性质进行研究，我们总结了石墨烯表面

等离激元在石墨烯褶皱处反射的一般规律，并通过数值模拟计算系统论证了造成

表面等离激元反射的原因，进一步揭示了外延石墨烯褶皱处局域化的电导特性，

表明石墨烯褶皱可作为一个可调谐的表面等离激元调制器件，为石墨烯褶皱处的

电学性质研究和新型的石墨烯表明等离激元光子学器件设计提供了新的思路。 
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对于二维氮化硼上的声子极化激元，我们利用近场光学显微镜研究了氮化硼

褶皱处的声子极化激元的传播情况。结果表明氮化硼褶皱可以代替近场光学显微

镜中的金属针尖激发声子极化激元，得到非干涉结果的声子极化激元成像，同时

褶皱激发的体积声子极化激元不存在额外的传播几何损耗，其传播衰减因子为

0.04 左右低于针尖激发的声子极化激元传播损耗，可以直接反映氮化硼体积声子

极化激元的本征传播性质。 

综上，我们给出了研究低维材料中的极化激元性质的一般方法。以上的许多

研究还具有更大的扩展潜力。如对于局域型极化激元的研究，虽然金属纳米颗粒

的研究已经很多，但是对其它类型的极化激元的研究还很少。例如我们还可以计

算面内各项异性材料(MoO3 等)的局域型声子极化激元，实现面内各向异性的共

振吸收，进而实现中红外的偏振选择。另外通过计算二维材料反射系数计算极化

激元色散关系的方法还可以应用在其它二维材料中或者是其它二维异质结材料

上，进而我们可以通过平面波展开法来计算其偶极子激发电场，实现理论的研究。

而利用有限元的方法我们可以实现任意结构的极化激元的计算，对极化激元研究

中具有重要意义。不管是局域型还是传播型的极化激元都在物理、化学、生物、

能源、信息领域有着重要的发展前景。 

 

  



低维材料极化激元近场光学性质研究 

88 

 

 



第 6 章 附录 

89 

 

第 6 章 附录 

6.1 二维石墨烯体系的菲涅尔反射系数 

 

图 6.1 石墨烯在半无限衬底上结构示意图。 

Figure 6.1 Schematic of graphene on a semi-infinite substrate. 

对于入射光在二维电子气体材料上的相互作用，以石墨烯为例，我们考虑一

束频率为ω的 p 极化的平面波在石墨烯表面的传播情况。如图 6.1 所示，二维电

子气体石墨烯位于介质 1、2 的界面处，入射光、反射光、透射光的时谐电场强

度可以表示为： 

𝑬𝑖(𝒓, 𝑡) = 𝐸𝑖𝑒
−𝑖(𝜔𝑡+𝒌∙𝒓) ····························· (6.1) 

𝑬𝑟(𝒓, 𝑡) = 𝐸𝑟𝑒
−𝑖(𝜔𝑡+𝒌∙𝒓) ···························· (6.2) 

𝑬𝑡(𝒓, 𝑡) = 𝐸𝑡𝑒
−𝑖(𝜔𝑡+𝒌∙𝒓) ····························· (6.3) 

其中𝐸𝑖、𝐸𝑟、𝐸𝑡分别为入射、反射、透射电场振幅。而在介质 1、2 内的电场

强度可表示为： 

𝑬1 = 𝑬𝑖(𝒓, 𝑡) + 𝑬𝑟(𝒓, 𝑡)  ··························· (6.4) 

𝑬2 = 𝑬𝑡(𝒓, 𝑡) ······································ (6.5) 

考虑连续性边界条件，可以得到： 

𝑬1,𝑥 − 𝑬2,𝑥 = 0 ··································· (6.6) 

𝑫1,𝑧 − 𝑫2,𝑧 = 𝜌 ··································· (6.7) 

其中𝜌为表面自由电荷密度。由方程(6.4)及(6.5),可以得到， 

𝑬𝑖(𝒓, 𝑡) cos𝜃𝑖 − 𝑬𝑟(𝒓, 𝑡) cos𝜃𝑟 = 𝑬𝑡(𝒓, 𝑡) sin 𝜃𝑡 ··············· (6.8) 
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设平面波在界面的反射系数和透射系数分别为𝑟𝑝、𝑡𝑝，则方程(6.8)可化为 

(1 − 𝑟𝑝) cos𝜃𝑖 = 𝑡𝑝 sin 𝜃𝑡 ···························· (6.9) 

根据电流连续性条件，考虑二维平面条件的表面电流𝐽及表面电荷密度ρ，二

维表面电流连续性条件可以表示为： 

𝛁 ∙ 𝐽 +
∂ρ

∂t
= 0 ································ (6.10) 

位移电流的边界连续性条件方程， 

𝐽 = σ𝐄 ····································· (6.11) 

𝐽𝒙 = σ𝑬𝑥 ·································· (6.12) 

𝜀0𝜀1(1 + 𝑟𝑝) sin 𝜃𝑖 − 𝜀0𝜀2𝑡𝑝 sin 𝜃𝑡 =
σ𝑘𝒙(1−𝑟𝑝) cos𝜃𝑖

𝜔
 ········ (6.13) 

而根据𝜃𝑖 = 𝜃𝑟，cos 𝜃𝑖 =
𝑘𝟏𝒛

𝑘𝟏
和sin 𝜃𝑡 =

𝑘𝟏𝒙

𝑘𝟐
，我们可以得到： 

𝑟𝑝 =
𝜀2𝑘𝟏𝒛−𝜀1𝑘𝟐𝒛+𝜎𝑘𝟏𝒛𝑘𝟐𝒛/𝜀0𝜔

𝜀2𝑘𝟏𝒛+𝜀1𝑘𝟐𝒛+𝜎𝑘𝟏𝒛𝑘𝟐𝒛/𝜀0𝜔
 ····················· (6.14) 

𝑡𝑝 =
2𝜀1𝑘𝟏𝒛𝑘𝟐/𝑘𝟏

𝜀2𝑘𝟏𝒛+𝜀1𝑘𝟐𝒛+𝜎𝑘𝟏𝒛𝑘𝟐𝒛/𝜀0𝜔
 ····················· (6.15) 

6.2 二维氮化硼薄膜菲涅尔反射系数 

一般情况下，考虑空气-氮化硼-衬底三层结构体系，入射光在空气-氮化硼界

面的菲涅尔反射系数为𝑟𝑎，在氮化硼-衬底界面的反射系数是𝑟𝑠，根据菲涅尔反射

原理： 

𝑟𝑎 =
𝜀⊥𝑘𝒂

𝒛−𝜀𝑎𝑘𝒆
𝒛

𝜀⊥𝑘𝒂
𝒛+𝜀𝑎𝑘𝒆

𝒛 ····························· (6.16) 

𝑟𝑠 =
𝜀𝑠𝑘𝒆

𝒛−𝜀⊥𝑘𝒂
𝒛

𝜀𝑠𝑘𝒆
𝒛+𝜀⊥𝑘𝒂

𝒛 ······························ (6.17) 

又由于上下两界面的多次反射，根据叠加原理，总的反射系数𝑟𝑝为： 

𝑟𝑝 =
𝑟𝑎+𝑟𝑠𝑒

𝑖2𝑘𝑒
𝑧𝑑

1+𝑟𝑎𝑟𝑠𝑒
𝑖2𝑘𝑒

𝑧𝑑
 ··························· (6.18) 

𝑘𝑒
𝑧 = √𝜀⊥(𝜔 𝑐⁄ )2 −

𝜀⊥

𝜀∥ 𝑞2 ······················· (6.19) 

其中𝜀𝑎， 𝜀𝑠， 𝜀⊥， 𝜀∥ 分别为空气，衬底，氮化硼面外和面内的介电常

数；𝑘𝑒
𝑧为氮化硼中 z 方向上的波矢分量。 
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6.3 平面波分解法 

对于一个电偶极子𝐩，其空间位置为𝒓𝟎 = (0, 0, 𝑧𝑑)，位于均匀的介质𝜀1中，

那么电偶极子在𝐫(x, y, z)产生的电场为(54)： 

𝑬𝑖𝑛𝑐(𝒓) =
1

4𝜋𝜀0𝜀1
{𝑘2(�⃗⃗� × 𝒑) × �⃗⃗� 

𝑒𝑖𝒌∙(𝒓−𝒓𝟎)

|𝒓−𝒓𝟎|
+ [3�⃗⃗� (�⃗⃗� ∙ 𝒑) − 𝒑](

1

|𝒓−𝒓𝟎|3
−

𝑖𝑘

|𝒓−𝒓𝟎|2
)𝑒𝑖𝒌∙(𝒓−𝒓𝟎)} ································· (6.20) 

其中𝜀0为真空介电常数，𝒌为自由空间光波矢，�⃗⃗� 是沿传播方向的单位矢量，

通过平面波分解法，电偶极子产生的辐射场可以用不同频率分量的平面波的积分

的形式表示。此时对于角频率为ω的平面波，电偶极子位于𝒓𝟎处，则距离电偶极

子距离为𝐫的电场可以表示为： 

𝑬(𝒓) = ω2𝜇0𝜇1�⃗⃡� 0(𝒓, 𝒓𝟎)𝒑 ····················· (6.21) 

其中𝜇0，𝜇1分别为真空磁导率和介质的相对磁导率，�⃗⃡� 0(𝒓, 𝒓𝟎)为动态格林函

数，可以被分解为前向和后向传播的平面波形式： 

�⃗⃡� 0(𝒓, 𝒓𝟎) =
𝑖

8𝜋2 ∫ ∫ �⃗⃗⃡� 𝑒𝑖[𝑘𝑥𝑥+𝑘𝑦𝑦+𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|]𝑑𝑘𝑥𝑑𝑘𝑦
∞

−∞

∞

−∞
 ··· (6.22) 

其中，𝑘𝑥，𝑘𝑦和𝑘1𝑧波矢𝑘1在介质 1 中 x,y,z 方向的分量，而矩阵�⃗⃗⃡� 的值为： 

�⃗⃗⃡� =
1

𝑘1
2𝑘1𝑧

[

𝑘1
2 − 𝑘𝑥

2 −𝑘𝑥𝑘𝑦 ∓𝑘𝑥𝑘1𝑧

−𝑘𝑥𝑘𝑦 𝑘1
2 − 𝑘𝑦

2 ∓𝑘𝑦𝑘1𝑧

∓𝑘𝑥𝑘1𝑧 ∓𝑘𝑦𝑘1𝑧 𝑘1
2 − 𝑘1𝑧

2

] ············· (6.23) 

其中负号表示向上传播的平面波(𝑧 > 𝑧𝑑), 正号表示向下传播的平面波(𝑧 <

𝑧𝑑)。在只考虑电偶极子𝑧方向取向情况下， 

𝑬(𝒓) = ω2𝜇0𝜇1�⃗⃡� 0(𝒓, 𝒓𝟎) [
0
0
𝑝𝑧

] =

𝑖ω2𝜇0𝜇1

8𝜋2𝑘1
2 𝑝𝑧 ∫ ∫ [

∓𝑘𝑥

∓𝑘𝑦

(𝑘𝑥
2 + 𝑘𝑦

2) 𝑘1𝑧⁄
] 𝑒𝑖[𝑘𝑥𝑥+𝑘𝑦𝑦+𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|]𝑑𝑘𝑥𝑑𝑘𝑦

∞

−∞

∞

−∞
 ···· (6.24) 

令𝑘𝑥 = 𝑞 cos 𝜃，𝑘𝑦 = 𝑞 sin 𝜃,𝑥 = 𝜌 cos𝜑, 𝑦 = 𝜌 sin 𝜑,其中𝜃和𝜑分别为平面

波矢𝑞及平面位置𝜌与𝑥轴的夹角，则𝑑𝑘𝑥𝑑𝑘𝑦 = 𝑞𝑑𝑞𝑑𝜃,上式可化为： 

𝑬(𝒓) =
𝑖ω2𝜇0𝜇1

8𝜋2𝑘1
2 𝑝𝑧 ∫ q2𝑒𝑖𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|(∫ [

∓ cos𝜃
∓ sin 𝜃
𝑞 𝑘1𝑧⁄

] 𝑒𝑖𝑞𝜌cos (𝜃−𝜑)2𝜋

0
𝑑𝜃)𝑑𝑞

∞

𝑞=0
 ······ (6.25) 

令𝜃 − 𝜑 = 𝛼，上式变为 
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𝑬(𝒓) =
𝑖ω2𝜇0𝜇1

8𝜋2𝑘1
2 𝑝𝑧 ∫ q2𝑒𝑖𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|(∫ [

∓ cos(α + φ)

∓sin(α + φ)

𝑞 𝑘1𝑧⁄
] 𝑒𝑖𝑞𝜌cos𝛼𝜋

𝛼=−𝜋
𝑑𝛼)𝑑𝑞

∞

𝑞=0
 ·· (6.26) 

所以对于 x 分量： 

𝑬𝑥(𝒓) = ∓
𝑖ω2𝜇0𝜇1

8𝜋2𝑘1
2 𝑝𝑧 ∫ q2𝑒𝑖𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|(∫ cos(α + φ) 𝑒𝑖𝑞𝜌cos𝛼𝜋

𝛼=−𝜋
𝑑𝛼)𝑑𝑞

∞

𝑞=0
 ··· (6.27) 

其中 

∫ cos(α + φ) 𝑒𝑖𝑞𝜌cos𝛼𝜋

𝛼=−𝜋
𝑑𝛼 = ∫ cos α cosφ 𝑒𝑖𝑞𝜌cos𝛼𝜋

𝛼=−𝜋
𝑑𝛼 −

∫ sin α sinφ 𝑒𝑖𝑞𝜌cos𝛼𝜋

𝛼=−𝜋
𝑑𝛼 = cosφ∫ cosα 𝑒𝑖𝑞𝜌cos𝛼𝜋

𝛼=−𝜋
𝑑𝛼 = cosφ[2π𝑖𝐽1(𝑞𝜌)] 

(6.28) 

由于正弦函数是奇函数，∫ sin α sinφ 𝑒𝑖𝑞𝜌cos𝛼𝜋

𝛼=−𝜋
𝑑𝛼 = 0，𝐽1(𝑞𝜌)为一阶贝塞

尔函数。所以 

𝑬𝑥(𝒓) = ∓
𝑖ω2𝜇0𝜇1

8𝜋2𝑘1
2 𝑝𝑧 ∫ q2𝑒𝑖𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|cosφ2π𝑖[𝐽1(𝑞𝜌)]𝑑𝑞

∞

𝑞=0
 ······· (6.29) 

同理 y,z 方向的电场分量分别为： 

𝑬𝑦(𝒓) = ∓
𝑖ω2𝜇0𝜇1

8𝜋2𝑘1
2 𝑝𝑧 ∫ q2𝑒𝑖𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|sinφ2π𝑖[𝐽1(𝑞𝜌)]𝑑𝑞

∞

𝑞=0
 ······· (6.30) 

𝑬𝑧(𝒓) =
𝑖ω2𝜇0𝜇1

8𝜋2𝑘1
2 𝑝𝑧 ∫

q3

𝑘1𝑧
𝑒𝑖𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|2π[𝐽0(𝑞𝜌)]𝑑𝑞

∞

𝑞=0
 ······· (6.31) 

𝐽0(𝑞𝜌)为零阶贝塞尔函数。 

对于半无限衬底上的偶极子产生的电场，还需要考虑界面的反射，因此对

于 p 极化的入射光可以得到： 

𝑬𝑟𝑥(𝒓) = ∓
𝑖ω2𝜇0𝜇1

8𝜋2𝑘1
2 𝑝𝑧 ∫ 𝑟𝑝(𝑞)q2𝑒𝑖𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|cosφ2π𝑖[𝐽1(𝑞𝜌)]𝑑𝑞

∞

𝑞=0
 ····· (6.32) 

𝑬𝑟𝑦(𝒓) = ∓
𝑖ω2𝜇0𝜇1

8𝜋2𝑘1
2 𝑝𝑧 ∫ 𝑟𝑝(𝑞)q2𝑒𝑖𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|sinφ2π𝑖[𝐽1(𝑞𝜌)]𝑑𝑞

∞

𝑞=0
 ····· (6.33) 

𝑬𝑟𝑧(𝒓) =
𝑖ω2𝜇0𝜇1

8𝜋2𝑘1
2 𝑝𝑧 ∫ 𝑟𝑝(𝑞)

q3

𝑘1𝑧
𝑒𝑖𝑘1𝑧|𝑧−𝑧𝑑|2π[𝐽0(𝑞𝜌)]𝑑𝑞

∞

𝑞=0
 ·········· (6.34) 
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