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极化激元学可以实现纳米尺度上的光子操控和光与物质相互作用的调控, 已经成为现代物理学中的一

个重要分支. 与传统贵金属相比, 二维范德瓦耳斯原子晶体中极化激元具有更强的局域能力且可实现主观调

控. 近期, 利用扫描式近场光学显微镜在二维体系中观察到了多种类型的极化激元, 为今后量子物理和纳米

光子学的发展提供了新思路. 本文主要介绍通过近场光学手段揭示二维极化激元学的重要进展和实验结果.

在介绍近场光学及其成像原理的基础上, 总结了二维极化激元学中近场研究进展的几个重要研究方向, 包括

等离极化激元、声子极化激元、激子极化激元和杂化型极化激元等 . 最后提出了近场光学今后可能的发展

方向.
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1   概　述

δ ⩾ 0.61λ/(nsinθ)

δ λ

θ nsinθ

光学是一门研究光与物质相互作用的古老学

科. 由于光学显微镜操作简单并且直接耦合人眼,

光学成像在现代科学中一直扮演着重要角色. 然

而, 传统光学成像技术的空间分辨率受到光波衍射

的影响 (阿贝衍射极限)[1], 即最佳分辨率约为入射

波长的 1/2. 其数学形式为  , 这里

 为显微镜的分辨率,   指为入射光波长, n 为物镜

工作介质的折射系数,    是为孔径角的 1/2,   

通常被称为数值孔径. 从上面的公式可以看出, 要

提高空间分辨率通常需要减小入射光波长或增加

数值孔径, 故传统光学成像技术的最佳分辨率只能

到百纳米量级. 这一分辨率对于纳米尺度下光学现

象的研究显然是不足的, 近场光学 [2] 的出现为这一

领域的发展提供了新的契机.

L ≫
λ > L > 0.01λ λ ≫ L

基于样品和探测器之间的距离 (L), 可以将物

质周围的电磁场区域分为三种类型 [3]: 远场 ( 

l), 近场 (  )和局域场 (  ), 相关

理论体系分别为传统波动光学或几何光学、近场光
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学和量子光学. 上面提到的阿贝衍射极限仅适用于

远场光学. 在近场光学中, 成像的空间分辨率是由

样品与光学探针之间的距离以及探针的尺寸决定

的 [4]. 图 1(a)展示了远场 (物镜)和近场 (纳米尺度

探针)成像技术的原理. 可以看出, 远场光学中样

品的点扩散函数是由光的衍射决定的, 而当样品与

探针之间的距离小于入射光波长时, 近场光学中样

品点扩散函数只由探针的尺寸决定 [5]. 近场和远场

光学之间不同的空间分辨率可由不确定原理来解

释 , 如图 1(b)所示 . 由于共轭关系 , 两个发光点

(A 和 B)的位置和波矢可表示如下: 

∆x ·∆kx ⩾ 2π, (1)
 

∆kx = k1 − k2 = 2ksinθ, (2)

∆x ∆kx

k1 k2

2θ k1 k2 θ ∆kx

2k

∆x ⩾ λ/2 |kx| |k|

kz kx=
√
k2−k2y−k2z

∆kx > 2k ∆x < λ/2

其中  和  分别代表位置和波矢沿 x 方向的不

确定度,   和  表示从点 A 和 B 到探测器 D 的光

波矢,   是  和  之间的夹角. 当   = 90°时,  

可达到最大值   , 即阿贝衍射极限或瑞利准则

(  ). 然而上面的结论基于  永远小于 

的这一前提, 即 k 不能为纯虚数. 在近场光学中,

电磁场局域在物体表面, 称为倏逝波, 其沿着物理

法线方向的波矢  为纯虚数. 根据  ,

可以推断出     , 即   , 这样就完全

打破了传统波动光学中衍射的限制. 为了研究近场

区域内的物理现象, 科学家提出了两种实验手段,

即电子成像技术和近场光学成像技术. 图 2给出了

常用的实验观测手段 , 包括光发射电子显微镜

(PEEM)或低能电子显微镜 (LEEM)[6−8]、阴极荧

光光谱 (CL)[9]、电子能量损失谱 (EELS)[10−13] 和扫

描近场光学显微镜 (SNOM)[14−17]. 它们都可以实

现近场区域内的定量测量, 且具有各自的优势和局

限性. 例如电子成像技术利用电子和物质相互作用

后的能量变化或阴极射线荧光来探测样品的光学

局域态密度 (LDOS). 然而, 态密度和其他光学现

象 (如极化激元本征模)之间的关系非常复杂, 很

难解释清楚. 与此同时, 电子成像技术要求将样品

放在真空环境中, 这也增加了设备的复杂程度, 且

电子成像技术往往只能得到振幅信号, 而无法得到

相位信息. 通过将近场光学和扫描探针显微镜相结

合, SNOM可以在纳米尺度上测量物体近场范围

内的振幅和相位信息 [18−22]. 逐点扫描使 SNOM

成像非常耗时且对系统的稳定性要求很高, 这并没

有影响 SNOM成为近场物理中非常重要的实验手

段. 因为与其他成像技术相比, SNOM有许多优

势, 包括纳米级分辨率、相位信息测量 [23]、偏振敏

感 [24]、针尖增强信号 [25,26] 以及宽波段成像 (可见光

到太赫兹)等. 迄今为止, SNOM已经被应用于金

属、范德瓦耳斯晶体 [27]、量子材料 [28,29] 等多种体系

近场光学的研究中. 在二维极化激元学中, SNOM

更是揭示了许多传统光学和电子成像无法测量的

新奇物理现象.

本文主要介绍通过近场光学手段揭示二维极

化激元学中的重要进展和实验结果. 首先, 给出近

场光学概述及其成像的基本原理; 其次, 介绍二维

极化激元学中近场研究进展的几个重要方向, 包括

等离极化激元、声子极化激元、激子极化激元和杂
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图 1    近场光学成像原理图　(a)近场成像和远场成像的比较: 远场光学中物体的点扩散函数由传统衍射极限决定, 而近场光学

中物体的点扩散函数由探针尺寸决定; (b)近场光学突破衍射极限的不确定原理解释

Fig. 1. Schematic of near-field optics. (a) Comparison between far-field and near-field optics. The point spread function in far-field

optics  is  determined  by  the  diffraction  limit,  while  the  spatial  resolution  in  near-field  optics  is  determined  by  the  size  of  probe.

(b) Explanation of breaking the diffraction limit in near-field optics based on uncertainty principle. 
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化型极化激元; 最后, 介绍近场光学面临的挑战和

今后可能的发展方向. 

2   近场光学成像原理
 

2.1    探针位置

LT-S

LT-S

LT-S

近场光学成像中, 必须保证探针与样品之间的

距离 (  )处于近场区域内且保持稳定 [30,31]. 基于

自反馈系统, 有两种方式可以保证  在整个扫描

过程中的稳定性: 剪切力模式 [32] 和轻敲模式 [14].

在剪切力模式中, 光纤探针粘在石英音叉上, 音叉

以一定频率平行于样品表面振动. 振动的振幅与

 成线性递增关系, 可以用来灵敏控制针尖与样

品之间的距离. 轻敲模式是基于传统的原子力显微

镜技术, 针尖以一定频率垂直于样品表面振动, 振

动频率也强烈依赖于探针与样品之间的距离. 与剪

切力模式相比, 轻敲模式的应用更加广泛, 这是因

为其不会对样品造成损坏且可同时测量形貌像和

光学像. 

2.2    远场背景扣除

如何从远场散射背景中得到纯净的近场光学

信号是近场成像必须考虑的问题 [33,34]. 基于背景扣

除的不同原理, 可以将SNOM分为孔径型SNOM[35,36]

和散射型 SNOM[37−39] 两类. 如图 3(a)所示, 孔径

型 SNOM将入射激光导入光纤, 再逼近至样品表

面近场区域. 为了消除远场背景, 必须保证光纤直

径 (D)为纳米量级, 即光纤末端只收集纳米量级的

局域电磁场信号. 故孔径型 SNOM的空间分辨率

取决于光纤直径的具体数值, 当然, 直径大小也决

定着入射光在光纤末端的透射效率. 随着光纤直径

的增大, 透射效率也在增大, 但分辨率却在降低.

例如, 当直径为 100 nm时透射效率约为 10–4, 而

直径为 50 nm时透射效率仅为 10–5. 也就是说, 要

选取一个合适的光纤直径, 既可以保证足够大的透

射效率 (信噪比), 又能尽量提高成像的空间分辨

率. 目前孔径型 SNOM能达到的最佳分辨率约为

50 nm. 尽管在光纤上粘附金属纳米线可以进一步

提高这一分辨率 (图 3(a)右), 但孔径型 SNOM的

应用依然很受限制. 这是因为其针尖制备非常复

杂, 并且不可避免地存在光泄露问题. 而散射型

SNOM在有效克服这些问题的同时还获得了 10 nm

左右的超高分辨率. 在散射型 SNOM中需要将入

射激光聚焦在探针尖端, 通常有两种方式: 间接型 [40,41]

(图 3(b)左)和直接型 [19](图 3(b)右). 间接型需要

在针尖悬臂上刻蚀周期性光栅结构, 入射光激发等

离激元, 并沿着光滑的探针表面传播, 最后在探针

尖端聚焦 , 产生纳米级局域电磁场 , 又称“热点

(hot-spot)”. 这一电磁场为探测样品局域光学性质

提供了纳米级光源. 与孔径型 SNOM类似, 纳米

级聚焦可以有效避免来自针尖悬臂和样品表面的

散射背景信号, 且其实验中测量得到的光学对比度

物理模型简单易懂. 然而, 间接型聚焦方式还存在

很多问题: 首先, 探针悬臂上的周期性光栅结构制

备复杂, 且必须精确计算光栅到探针尖端的距离;

其次, 无法得到物质近场相位信息; 最后, 等离激

 

Photon-out

SNOM

Photon-in

Spatial resolution

Limitations

Advantages

Applications

~ nanometers~ nanometers~ nanometers~ nanometers

Photon-in Electron-out

PEEM

e e e e e e e

e

e

Electron-in Photon-out

CL

e
e

e
e

EELS

Electron-outElectron-in

e
e

e

e

e
e

Need high-energy photon to excite electrons

Require vacuum compatible samples 

Quick imaging

high resolution 

Metallic system

Complicating interpretation of the data

Require vacuum compatible samples 

Quick imaging 

high resolution

Metallic systemMetallic system

Metallic system

Van der Waals materials 

Quantum materials 

Direct measurement of electric field

Phase- and polarization- resolved 

From visible to THz 

Slow scanning process 

Tip perturbation

Quick imaging

high resolution 

Limited research system 

Require vacuum compatible samples

图 2    光发射电子显微镜 (PEEM)、阴极荧光光谱 (CL)、电子能量损失谱 (EELS)、扫描式近场光学显微镜 (SNOM)等不同纳米

级成像技术之间的对比

Fig. 2. Comparison of four classical sub-wavelength approaches, including photon emission electron microscopy (PEEM), cathode-

luminescence spectroscopy (CL), electron energy loss spectroscopy (EELS), and scanning near-field optical microscopy (SNOM). 
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元的耦合效率仅为 0.1%左右, 导致探针尖端局域

电磁场强度很小, 无法有效激发二维材料中极化

激元.

 
 

(a) (b)

 <<  


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图  3      SNOM实验原理　 (a) 孔径型 SNOM照射原理 ;

(b) 散射型 SNOM照射原理

Fig. 3. Experimental scheme  of  SNOM:  (a)  The   illumina-

tion  scheme  of  a-SNOM;  (b)  the  illumination  scheme  of

s-SNOM.
 

Etotal Etotal = ENF + EBG ENF

EBG Etotal

为了克服这些瓶颈, Ocelic等 [42] 发展了直接

聚焦 (图 3(b)右), 获得了更强的局域电磁场, 为二

维极化激元学打开了一扇新的大门. 在直接聚焦

中, 最核心的问题是如何去除来自探针悬臂和样品

表面很强的散射背景信号. 探针散射的总电场强

度 (  )可以表示为  , 其中 

和  分别表示近场信号和背景信号. 将  进行

傅里叶展开可以得到 

Etotal =
∑

n
Knexp (inΩt) ,

Kn = σn + σBG,n , (3)

σn σBG,n ENF EBG

Ω U

I

I ∝ |Etotal|2 un

其中   和   是   和   的傅里叶展开系数 ,

 是探针的振动频率. 由于探测器的输出电压 (  )

与光强 (  )成正比关系, 而光强等于电场强度的平

方 (  ), 故其扩展系数  可表示为 [42]
 

un = α
∑

i⩾n
Ki−nK

∗
i +K∗

i−nKi, (4)

α K0 ≫ Kn其中  是与探测器灵敏度相关的常数. 在 

的近似下可以得到 

un = α (K0K
∗
n +K∗

0Kn)

≈ α
[
σBG,0

(
σ∗
n + σ∗

BG,n
)
+σ∗

BG,0 (σn+σBG,n)
]
, (5)

σBG,n其中绿色标记的部分来自于高阶背景信号 (  ),

称为加和噪声. 探针的振动会导致近场信号的高阶

谐波 (nW)快速变化, 但此时背景信号依旧限于直

流项和低阶谐频波段. 所以可以通过高阶谐波解调

的方法来有效去除加和噪声, 即 

σBG,n ≈ 0 (n ⩾ 2) , (6)

则 

un ≈
(
σBG,0σ

∗
n + σ∗

BG,0σn

)
, (7)

σBG,0

σn

其中红色标记的部分来自于零阶背景信号 (  )

和近场信号 (  )的干涉, 称为乘积噪声. 可以看

出, 乘积噪声并不能通过高阶谐波解调的方法来去

除. 通常通过增加另外的参考光路来去除乘积噪

声, 称为“外差干涉法 [43]”或“准外差干涉法 [42]”, 其

原理是通过近场信号和参考光路之间的干涉来去

除乘积噪声. 下面主要介绍“准外差干涉法”, 因为

它具有易于操作、宽波段适用和更高的信噪比等优

势. 考虑参考光路, 总的散射场可以写为 [42]
 

Etotal = ENF + EBG + ERef. (8)

而参考光可以写为 

ERef = Aexp [iγ sin (Mt) + iφRef] , (9)

γ

φRef

其中   和 M 分别是相位调制深度和参考光频率,

初始相位   代表了探测信号和参考光之间的平

均光程差. 基于傅里叶展开: 

ERef =
∑

m
Am exp (imMt) ,

Am = A · Jm (γ) exp
(
iφRef + im

π
2

)
, (10)

Jm (γ)

un,m

其中  是一类贝塞尔函数. 而探测器得到的信

号强度 (  )应为 

un,m = α (KnA
∗
m +K∗

nAm) , (11)

nΩ +mM

fn,0 = nΩ fn,m̸=0 = nΩ+

K0

Am Kn Kn =

ss,nexp (iφs,n)

通过加入参考光, 原频率为 nW 的散射信号谐波劈

裂为一系列子频率  . 由于乘积噪声仅存

在于频率  却不存在于频率 

mM, 因此可以有效避免零阶背景信号的影响 (  ),

从而去除乘积噪声, 并且同时得到纯净的 n 阶近场

振幅和相位信号. 代入   , 将复数   写为  

 后可得 

un,m = 2αAJm (γ) ss,ncos
(
φs,n − φRef −m

π
2

)
,

(12)

Kn  也可表示为 

Kn = k [un,j/Ji (γ) + iun,l/Jl (γ)] , (13)

k = exp [iφRef/(2αA)]

γ = 2.63

Kn = 2.16k (un,2 + iun,1)

其中   , j 和 l 分别是偶数和奇

数. 如果取 j = 2, l = 1, 则   . 那么 n 阶谐

波振幅 Kn 就可表示为   .

故近场振幅和相位信号可分别表示为 [42]: 

sn = 2.16k
√
u2
n,1 + u2

n,2, (14)
 

sn = 2.16k
√
u2
n,1 + u2

n,2, (15)
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尽管直接聚焦法的背景去除和成像过程涉及更复

杂的物理, 但其与商业化探针的直接耦合、相位信

息的测量、增强的近场信号以及偏振依赖等优势

使散射型 SNOM在二维极化激元学中应用更加

广泛 [44−46]. 

2.3    探针材料和光偏振状态

在近场光学测量中需要注意两个细节, 即探针

材料和光偏振状态. 因为散射型 SNOM是一种扰

动式成像手段, 必须要考虑针尖与样品之间近场相

互作用对本征近场信号的影响 [47]. 尽管金属和介

质针尖都可以补偿极化激元和自由空间光之间的

动量差, 但它们对近场成像的影响很不一样. 如

图 4(a)所示, 实验中 [47] 金属纳米结构的近场光学

分布与所使用的针尖非常相关: 当使用碳纳米管针

尖时 (图 4(a)左), 可以观察到金纳米圆盘周围电

场的偶极子分布, 而金属针尖则对偶极子分布产生

强烈扰动, 最终导致了近场强度的非对称分布. 这

是因为当金属针尖的极化度近似于甚至强于金纳

米盘偶极子本身的极化度时, 针尖和样品之间的强

耦合就成为近场光学图像的决定性因素. 也就是说

相比于介质针尖, 金属针尖会对本征近场光学分布

产生更强的扰动. 另外一个不同是金属针尖会提供

更大的局域场增强效应. 图 4(b)展示了不同针尖

与衬底间隙之间电场强度的数值模拟结果, 其中入

射光偏振平行于针尖长轴方向. 可以看出, 金针尖

产生了 10倍于硅针尖的局域场强度, 这对二维极

化激元学至关重要. 在近场扫描过程中, 金针尖往

往同时扮演着激发源和探测源的双重角色, 而硅针

尖仅为探测源. 所以选择针尖材料时, 必须在小的

扰动 (介质针尖)和增强的近场信号 (金属针尖)之

间权衡. 一般来讲, 硅针尖更多用于金属结构近场

光学分布的测量, 这是因为金属的本征近场信号比

较强. 而金属针尖则更多用于二维材料极化激元的

探测以及光谱的测量.

EP
In ES

In

ES
Det

EP
Det

近场光学测量中另外一个重要的因素是光的

偏振状态. 偏振状态一般由偏振片控制, 基于光波

矢所在平面和针尖长轴方向的关系可分为 S偏振

和 P偏振. 而入射偏振和检测偏振分别指入射光

的偏振状态和探测器前收集光的偏振状态. 对入射

偏振而言,   和  具有各自的优点, 分别为更强

的近场信号和更小的干扰 . 而检测偏振 (  或

 )会对整个近场光学成像产生重要影响, 决定

ES
In EP

Det

ES
Det EP

Det

了所探测的光学信号成分 (Ex, Ey, Ez)[16,48]. 而交叉

偏振法 (  和   )通常可以用来提高近场光学

成像的信噪比, 从而得到极化激元的高阶模式分

布 [49]. 简单而言,   和  分别代表了样品近场

信号的面内分量 (Ex, Ey)和面外分量 (Ez)[50]: 

ES
Det ∝ αxEx, (16)

 

EP
Det ∝ αZEZ , (17)

αx αZ

ES
Det ES

Det

其中  和  分别是针尖沿 x 方向和 z 方向的极化

率. 可以看出, 孔径型 SNOM通常对面内分量更

加敏感, 而散射型 SNOM对面外分量更加敏感 [51,52].

上述结论仅仅是一个简化的模型, 无法用于复杂结

构近场光学分布的解释. 基于互易理论, Neuman

等 [50] 表明,    和   与样品近场光学分量之间

有更加复杂的权重关系, 包括线性函数和平方函

数. 在他们的模型中, 探测信号可以写为: 

ES
Det ∝

(
αxE

2
x + αyE

2
y + αzE

2
z

)
EIn

, (18)
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图  4    近场光学成像中金属探针和介质探针的比较　

(a) 金纳米圆盘的形貌像和光学像 , 分别由碳纳米管探针

(CNT)和金属探针扫描所得 [47], 标尺为 100 nm; (b) 不同

探针尖端局域电磁场的数值模拟结果

Fig. 4. The influence of AFM tip in near-field measurement:

(a) Topography and near-field  amplitude  of  a  gold  nanod-

isk obtained by carbon nanotube (CNT) tip and Pt-coated

Si tip[47], the scale bar is 100 nm; (b) the numerical simula-

tion of local electric field between AFM tip and substrate. 
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EP
Det ∝ (αzEz − αyEy) , (19)

EIn αx αy αz

EP
Det Ey Ez

ES
Det

其中   是入射场 ,    ,    和   分别是针尖沿

x/y/z 方向的极化率. 可以看出,   为  和  经

过线性组合之后的光学信号, 线性系数分别是针尖

沿各自方向的极化率. 然而,   是包含面内和面

外分量复杂的二次函数, 各项系数分别为针尖沿各

自方向的极化率. 他们的模型对理解近场光学成像

的实验结果至关重要. 

3   二维极化激元学的近场研究

极化激元 [27,29] 是指光子与其他粒子或准粒子

(例如等离激元、声子、激子等)耦合后形成的玻色

子. 极化激元学可以将自由空间光局域到纳米尺

度, 增强光与物质的相互作用, 并且为光子的操控

提供有效手段, 从而成为纳米光子学中的研究重

点. 最初发现的极化激元是贵金属中的等离极化激

元 [53,54], 是光子与金属中自由电子集体振荡形成的

等离激元相互作用产生的. 除此之外, 科学家还在

范德瓦耳斯晶体中发现了多种类型的极化激元

(图 5), 包括石墨烯中的等离极化激元 [55](通常简称

等离激元)、极性晶体中的声子极化激元 [56]、半导

体中的激子极化激元 [57]、超导体中的库珀对极化

激元 [29]、铁磁体中的磁振子极化激元 [29] 以及异质

结中的杂化极化激元 [58−60]. 与传统贵金属相比, 二

维范德瓦耳斯原子晶体中的极化激元具有更高的

局域特性和更强的可调控性, 其共振频率几乎覆盖

整个电磁场波段 (紫外到微波). 近期, 二维极化激

元的近场光学图像和光谱信息揭示了许多新奇的

物理现象和独特的色散行为, 而这些都是传统远场

表征方式无法测探到的. 迄今为止, 散射型 SNOM

仍是测量二维极化激元近场强度和相位信息的唯

一方式. 本节主要介绍二维极化激元学中的近场研

究, 包括等离极化激元、声子极化激元、激子极化

激元和杂化极化激元.

 
 

Plasmons Phonons
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Cooper pairs Magnons

Hybrids

Photons

Metal: CNTs

Semimetal: Graphene

Doped semiconductors: InAs

Topological insulator: Bi2Se3

Polar crystals:

Silicon carbide

Boron nitride

Silicon dioxide

Semiconductors:

Black Phosphorus

WSe2

MoSe2

MoS2

Heterostructures:

Graphene/hBN

Interface:

Graphene/metal

MoS2/metal

Superconductors:

Cuprates

RuCl

FeSe

(anti)-Ferromagnets:
Cr2
Ge2
Te6

图 5    低维体系中的极化激元. 极化激元是光子和其他粒子或准粒子耦合后产生的一种玻色子, 包括富电子体系中的等离极化

激元、极化晶体中的声子极化激元、半导体中的激子极化激元、超导体中的库珀对极化激元、铁磁体中的磁振子极化激元以及异

质结中的杂化极化激元

Fig. 5. Polaritons in low-dimensional materials. Polaritons are collective excitation from coupling photons with other quasiparticles,

such as plasmons in electron-rich systems, infrared-active phonons in polar insulators,  excitons in semiconductors,  cooper-pairs in

superconductors, spin resonances in (anti)-ferromagnets and hybrids in heterostructures. 
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3.1    等离极化激元的近场光学研究

石墨烯 [61,62] 作为首个制备成功的二维原子晶

体表现出独特的物理性质, 包括线性色散、常数光

电导等 [63,64]. 由于高度可调控的 Drude权重和高

的载流子迁移率, 石墨烯等离激元也具有一系列优

良性质, 例如电压可控的色散行为, 超高局域因子

(l0/lp ≈ 50), 宽谱操作频率 (中红外到太赫

兹)和对外界条件的超灵敏性等. 近期, 一些近场

光学实验不仅观察到了石墨烯等离激元的传播态

和局域态, 而且实现了其散射行为的调控.

kp ≈ 40k0

k0

由于石墨烯等离激元 (  )和自由空间

光 (  )存在巨大的动量差, 所以激发石墨烯等离

激元必须提供足够大的动量补偿. 在远场和近场实

验中, 提供动量补偿的方式分别为周期性光栅结

构 [65,66] 和纳米级金属针尖 [67]. 图 6展示了不同石

墨烯等离激元模式的近场光学图像, 包括二维传播

模式或局域模式, 一维边界模式和波导模式. 如

图 6(a)所示, Fei等 [67] 利用高动量分辨光谱和纳

米成像技术给出了石墨烯中狄拉克等离激元的近

场光谱信息并揭示了其与二氧化硅衬底表面声子

的相互作用. 实验表明纳米级金属针尖可以提供足

够的动量补偿, 有效激发石墨烯等离激元和二氧化

硅声子模. 石墨烯等离激元和二氧化硅表面声子之

间的强耦合作用导致了光谱强度的增强和蓝移现

象. 他们还计算了等离激元复折射系数随波矢和入

射频率的变化函数, 如图 6(a)右所示, 清晰地表明

了等离激元和声子的强耦合作用. 在此基础上, 两

个研究组分别在不同衬底上 (二氧化硅和碳化

硅)实现了石墨烯等离激元的实空间成像 [68,69]: 针

尖激发的等离激元以球面波的形式向外传播, 到达

石墨烯边界后反射, 二者干涉后形成平行于边界的

驻波条纹 , 条纹间距为等离激元波长的 1/2. 如

图 6(b)所示, 石墨烯三角带的近场强度与理论计

算的局域光学态密度 (LDOS)一致. 这一实验验证

了石墨烯等离激元的强局域能力 (l0/lp ≈ 40)

和电学可调控性. 尽管石墨烯等离激元为光子的电

学调控提供了有效平台, 但其在室温下的耗散损失

很大 , 传播距离很短 . 近期 ,  Ni等 [70] 利用低温

SNOM测量了石墨烯等离激元的极限传播长度.

在液氮温区 (60 K), 他们有效避免了石墨烯中的

谷间散射和电子-电子散射, 极大降低了等离激元

的损耗. 如图 6(c)所示, 石墨烯等离激元最长寿命

可达 1.6 ps左右, 这一数值比室温下大一个数量级.

与半无限石墨烯中的等离激元传播模式相比,

石墨烯纳米结构中的局域模式 [71−73] 可以提供更强

的局域因子和近场强度. 如图 6(d)所示, Fei等 [71]

在石墨烯纳米泡中观察到了等离激元局域“热点”

(hot-spot), 这对水环境中生物分子的红外光谱测

量至关重要. 与传播模式相比, 这一局域模式拥有

更大的局域因子 (Vhot-spot/ ≈ 106)和更强的近场

强度 (两倍). 除此之外, Hu等 [72] 还在石墨烯纳米

带中观察到了等离激元的不同模式. 如图 6(e)所

示, 当入射电场面内分量 (EIn)垂直于石墨烯纳米

带时, 可以同时激发表面传播型等离激元 (SPP)

和表面等离激元共振模 (SPR), 而当电场分量平行

于纳米带时, 只能激发传播型等离激元. 结合近场

光学测量和数值模拟, 他们表明石墨烯纳米带中近

场强度的不对称分布是由针尖激发的传播型等离

激元和针尖增强的等离激元共振之间耦合产生的

(图 6(e)右).

由于石墨烯边界处的自由载流子只存在于边

界一侧, 其 Drude权重较小, 所以石墨烯等离激元

的一维边界模式与二维传播模式相比表现出更弱

的近场强度和更小的波长. 一般而言, 边界处的尖

角结构和缺陷可以反射一维边界模式, 故其实空间

成像常存在于经过光刻蚀之后的石墨烯结构中, 这

是因为光刻蚀可以产生大量的边界缺陷, 而机械剥

离制备的石墨烯边界是光滑的. 如图 6(f)和图 6(g)

所示, 两个研究组 [74,75] 分别独立地观察到了石墨

烯等离激元边界模式的基模和高阶模. 针尖激发的

一维边界模式经尖角反射后形成法布干涉图样, 在

近场光学图像中具体表现为周期性分布的暗点和

亮点. 一维边界模式对电磁场有着超强的局域能

力 (l0/60), 其体局域因子高达 10–8. 通过数值模拟

和近场测量, Nikitin等 [74] 解构了石墨烯纳米结构

中的多种法布干涉模式, 包括边界模式, 二维平面

模式和波导模式.

除单层石墨烯外, 双层石墨烯中也存在独特的

等离激元现象. 双层石墨烯可以分为两种类型: 层

间强耦合的 Bernal堆叠型 (bilayer)和层间弱耦合

的随机堆叠型 (double-layer)[76]. 与单层石墨烯相

比, Bernal堆叠型石墨烯等离激元有更小的波长,

而随机堆叠型恰好相反. 此外, Bernal堆叠型存在

层间量子隧穿效应, 故可观察到等离激元关闭区.

如图 7(a)所示, Fei等 [77] 通过调控门电压实现了
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双层石墨烯等离激元的开关功能, 这对石墨烯场效

应晶体管和等离激元通路光开关至关重要. 当入射

波数为 883 cm–1 时, 等离激元的关闭区域可达约

50 V. 另一近场光学实验 [76] 表明, Bernal堆叠型
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图 6    石墨烯中的表面等离极化激元　(a) 单层石墨烯中狄拉克等离激元的近场光谱测量及其色散的理论计算结果 [67]; (b) 石墨

烯等离激元的红外近场光学图像 [68], 入射光波长为 9.7 μm; (c) 液氮温区下石墨烯等离激元的近场光学图像 [70], 入射光波长为

11.28 μm; (d) 石墨烯纳米泡中等离激元局域“热点” [71], 入射频率为 910 cm–1; (e) 石墨烯纳米带中等离激元传播态和局域态之间

耦合产生的近场光学强度非对称现象 [72], 入射频率为 1184 cm–1; (f) 石墨烯方形谐振腔中等离激元一维边界模式和二维模式的近

场光学测量及其数值模拟结果 [74], 入射光波长为 11.31 μm; (g) 石墨烯纳米条带中等离激元一维边界模式的近场光学成像 [75], 入

射光频率为 1160 cm–1 (图 (c) 中标尺为 1 μm, 其他图中标尺均为 200 nm)

Fig. 6. Surface plasmon polaritons in monolayer graphene: (a) Near-field spectroscopic measurement and theoretically calculated dis-

persion  of  Dirac  plasmons  in  monolayer  graphene[67];  (b)  s-SNOM scheme (upper),  experimental  amplitude  of  graphene  plasmons

(middle) and calculated local density of optical states (bottom)[68], the incident wavelength is 9.7 μm; (c) nano-image of graphene

plasmons launched by gold antenna under liquid-nitrogen temperature, the incident wavelength is 11.28 μm[70]; (d) plasmonic hot-

spots  inside  graphene  nanobubbles  on  boron  nitride  substrate[71],  the  incident  frequency  is  910  cm–1;  (e)  asymmetric  plasmonic

fringes induced by superposition of propagating and localized modes in graphene nanoribbons[72], the incident frequency is 1184 cm–1;

(f) experimental (left) and calculated (right) near-field amplitude of graphene rectangle resonators, representing 1D edge mode and

2D sheet mode[74], the incident wavelength is 11.31 μm; (g) edge plasmons at the top boundary of graphene nanoribbons[75], the in-

cident frequency is 1160 cm–1. Scale bars in all panels represent 200 nm, except for 1 μm in (c). 
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和随机堆叠型双层石墨烯中的本征声子偶极模是

不同的 (图 7(b)). 如图 7(b)左所示, 随机堆叠型石

墨烯中的反转对称性抵消了诱导电荷, 从而产生了

具有拉曼活性的光学声子峰 1580 cm–1. 而在 Bernal

堆叠型中反转对称性遭到破坏, 故存在红外活性的

光学声子峰 1580 cm–1. 在不同堆叠类型的高掺杂

双层石墨烯中, 光学实验和理论模拟都给出了不同

的等离激元色散关系. 可以看到 Bernal堆叠型中

等离激元色散关系在 1580 cm–1 处有明显的交叉

现象, 这表明此处存在红外活性声子. 如图 7(b)内

插图所示, 近场光学图像表明等离激元和红外活性

光学声子之间的相互作用会极大地减小其寿命.
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图 7    双层石墨烯中的等离激元　(a) 左: 单层石墨烯和双层石墨烯中等离激元随施加电压的变化趋势; 右: 双层石墨烯中光电

导随电压变化趋势的理论计算结果, 图中箭头表示等离激元关闭区域 [77]; (b) 随机堆叠型 (左) 和 Bernal堆叠型 (右) 双层石墨烯

中等离激元与声子之间相互耦合作用的近场光学测量 [76]. 散点代表实验数据, 背景色为菲涅耳反射系数虚部的理论计算结果. 内

插图为石墨烯等离激元的近场光学图像

Fig. 7. Plasmon  polaritons  in  bilayer  graphene:  (a)  Left  panel:  experimental  measurement  of  voltage-dependent  plasmonic

wavelength  in  monolayer  (SLG)  and  bilayer  (BLG)  graphene.  Right  panel:  Theoretical  calculation  of  voltage-  and  frequency-de-

pendent imaginary part of  the optical  conductivity.  The double-headed arrows indicate plasmon-off  region of  bilayer graphene[77];

(b) near-field study of interaction between plasmons and intrinsic phonons in highly doped double-layer (left) and bilayer graphene

(right)[76]. The dispersed symbols represent experimental data and background color indicates the imaginary part of the calculated

Fresnel reflection coefficient. Inset: representative near-field images of graphene plasmons and corresponding symmetry of phonon-

induced charge densities.
 

π

迄今为止, 石墨烯等离激元的应用主要基于其

独特的物理性质, 包括电压可控的 Drude权重和

与其他极化激元之间的强耦合作用. 如图 8(a)所

示, 近场测量表明 [78], 通过调控所施加的电压范围,

石墨烯可以实现纳米级 (350 nm)的等离激元调制

器, 达到   相位反转所需电压仅为 2.5 V左右. 通

0—2π

过调节石墨烯等离激元的相速度和波长, Woessner

等 [78] 首次实现了等离激元及其对应出射光子的连

续相位可调 (  ). 这一工作为二维转换光学提

供了一种新的思路. 由于氮化硼晶体是绝缘体, 其

声子极化激元很难实现电压调控性. 一项重要的进

展 [79] 是通过石墨烯等离激元去调控其他二维材料
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中极化激元的物理性质. 基于石墨烯等离激元和其

他极化激元之间的强耦合作用, 可将石墨烯的电压

可调控性扩展至其他范德瓦耳斯晶体. 如图 8(b)

所示, 通过制备石墨烯/氮化硼异质结可以观察到

杂化的极化激元模式, 其近场强度比氮化硼声子极

化激元高 50%以上, 并且具有电压可调控性. 从原

理上来讲, 石墨烯的电压可控性可以扩展至任何范

德瓦耳斯原子晶体, 这对极化激元的纳米级操纵和

主动调控至关重要.
 

3.2    声子极化激元的近场光学研究

ε// ε⊥

由于传统各向同性材料中的介电张量为常数,

所以波的等频面是一个球面, 其波矢大小在各个方

向都相等. 不同的是, 在双曲线型材料中, 介电张

量在面内 (  )和面外 (  )分量不相等, 且为异

号. 如图 9(a)所示, 双曲线型材料中波的等频面变

为双曲面 [80], 也就是说存在极大动量的极化激元

波矢, 其方向受到限制. 双曲色散最早发现于人造

超材料中, 又称为双曲线型超材料或超表面 [81−84],

在超分辨成像 [81]、增强自发辐射 [85] 和负折射 [86,87]

研究中占有重要地位. 然而, 受限于微纳加工技术,

人造超材料的周期最小只能达到几十纳米量级, 这

使得其所支持的最大波矢受到限制. 与此同时, 复

杂的微纳加工过程会不可避免引入大量缺陷, 导致

高损耗. 近期, 近场光学实验 [56] 表明, 六角氮化硼

在中红外波段是一种天然的双曲线型材料, 可以支

持大动量的双曲线型声子极化激元 (HPPs). 与石

墨烯等离激元相比, HPPs具有独特的物理性质,

例如高的品质因子、定向传播和超慢的群速度等.

Dai等 [56] 首次实现了氮化硼中双曲线型声子

极化激元的实空间成像, 并研究了其物理性质, 例

如波长、传播损耗和色散行为等. 声子极化激元来

源于氮化硼中光学声子和光子的相互作用. 如图 9(b)

所示, 针尖激发的声子极化激元以球面波的形式向
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光学图像, 下图为杂化极化激元的电压调控 (入射光频率为 1495 cm–1, 标尺为 300 nm)

2π

Fig. 8. The applications of graphene plasmons: (a) Phase control of infrared light by gate-tunable graphene plasmons[78]. Upper pan-

el: schematic of experimental configuration. Bottom panel: Theoretical (solid lines) and experimental (dispersed circles) phase shift,

which can be changed from 0 to    ; (b) hybridized polaritons in graphene/hBN heterostructures[79]. Upper panel: With monolayer

graphene, both amplitude and wavelength of phonon polaritons in pristine hBN increase. Bottom panel: The gate-tunable hyperbol-

ic phonon-plasmon polaritons (HP3) in graphene/hBN and un-tunable hyperbolic phonon polaritons (HP2) in hBN. The incident fre-

quency is 1495 cm–1. Scale bar, 300 nm. 
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外传播, 在氮化硼边界处反射, 二者形成平行于边

界的干涉驻波, 周期为极化激元波长的 1/2. 实验

和理论都表明声子极化激元波长依赖于氮化硼晶

体的厚度. 与石墨烯等离激元相比 (l0/lp ≈ 50,

g ≈ 0.15), 氮化硼声子极化激元拥有相似的局域

因子 (l0/lp ≈ 25)和更低的传播损耗 (g ≈ 0.055),
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图 9    氮化硼中双曲线型声子极化激元　(a) 天然氮化硼晶体中的双曲线行为, 其等频面为两类双曲面 [80]; (b) 氮化硼晶体中双

曲线型声子极化激元的近场光学图像 [56], 入射光频率为 1550 cm–1, 标尺为 800 nm; (c) 氮化硼超表面面内双曲线型声子极化激元

的近场光学图像 [88]; (d) 氮化硼中表面局域声子极化激元 (HSPs) 的近场光学图像 [90], 入射光频率为 1420 cm–1, 标尺为 2 μm;

(e) 不同角度氮化硼中 HSPs的散射行为 [91]

ε// ε⊥

Fig. 9. Hyperbolic phonon polaritons (HPPs) in boron nitride: (a) Hyperbolic behavior of natural hBN crystal, which gives two sep-

arate spectral bands called lower and upper Reststrahlen bands with opposite-signed in-plane (  ) and out-of-plane (  ) dielec-

tric permittivity[80], the corresponding hyperboloid-type dispersion of polaritons is shown in left (type 1) and right (type 2) panels;

(b) nano-infrared images of HPPs in a tapered hBN crystal[56]. The incident frequency is 1550 cm–1, scale bar, 800 nm; (c) in-plane

hyperbolic phonon polaritons in nano-patterning boron nitride crystal[88], left panel: near-field image of concave wavefront of phon-

on polaritons in boron nitride metasurfaces, right panel: schematic of the experiment; (d) volume-confined polaritons (M0) and sur-

face polaritons (SM0) near the edge of hBN crystal[90], the incident frequency is 1420 cm–1. Scale bar, 2 μm; (e) manipulation of hy-

perbolic  surface  polaritons  with  corner  angle  of  hBN crystals[91].  Left  panel:  representative  near-field  image  with  crystal  angle  of

120°. Right panel: simulated reflected (R), transmitted (T) and scattered (S) fractions of polaritons as a function of crystal angles.

Red squares are experimental data. 
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这是因为声子极化激元在绝缘体中可以有效避免

电子散射带来的传播损耗. 然而, 氮化硼是面内各

向同性材料, 也就是说其双曲线行为只存在于面外

方向. 为了观察面内各向异性, Li等 [88]通过微纳加

工方式制备了氮化硼超表面结构. 如图 9(c)所示,

他们利用散射型 SNOM观察到了曲面的声子极化

激元波前, 这意味着得到了面内各向异性结构. 近

期, 科学家还发现氧化钼是一种天然的面内各向异

性材料, 在中红外波段可以支持面内双曲线型声子

极化激元 [89]. 他们观察到氧化钼晶体中声子极化

激元的等频面可以从椭圆变为双曲线型, 最高寿命

可以达到 8 ps左右, 这一数值是常温下石墨烯等

离激元的十倍, 低温下石墨烯等离激元的四倍. 观

察到的超低损耗面内各向异性声子极化激元为今

后纳米级能量定向传输和光与物质相互作用调控

提供了新思路.

如果将氮化硼光轴方向旋转 90°, 可以得到另

一种表面局域的声子极化激元 (HSPs)[90]. 对于机

械剥离制备的氮化硼来说, 其光轴方向垂直于晶体

表面, 故针尖在晶体内部无法激发 HSPs. 然而, 当

针尖处于边界上方时可以在边界处激发 HSPs, 如

图 9(d)所示. 与体局域声子极化激元相比, HSPs

拥有更强的场局域特性、更小的群速度、几乎相同

的寿命和外界环境敏感性. 此外, HSPs的散射行

为受到氮化硼晶体角度的影响 . 如图 9(e)所示 ,

Dai等 [91] 通过改变不同的氮化硼角度调控了 HSPs

的传播特性, 从全透射到全反射. 当然, HSPs与体

局域声子极化激元之间复杂的干涉现象需要进一

步研究.

由于面外定向传播 [92] 和超高的品质因子, 氮

化硼声子极化激元在多个领域中有重要应用, 例如

超分辨成像 (图 10(a))、亚波长聚焦 (图 10(b))和

介质纳米天线 (图 10(c))等. 如图 10(a)所示, Li等[92]

在实验和理论上表明, 可以通过改变入射光频率调

控氮化硼声子极化激元的面外传播方向, 从而得到

突破衍射极限的双曲透镜. 他们实现了氮化硼晶体

底部金纳米结构的放大或等比例成像, 都突破了传

统衍射极限. 在图 10(b)中, Dai等 [93] 利用氮化硼

声子极化激元面外定向传播的性质实现了中红外

光的纳米聚焦, 焦点直径约为入射光波长的 1/100.

如图 10(c)所示, 近场光学实验 [94] 还揭示了介质

氮化硼天线中声子极化激元的 Fabry-Perot共振,

其品质因子高达 100. 通过结合数值模拟中的模式
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图  10    双曲线型声子极化激元的应用　(a) 基于氮化硼

声子极化激元的超分辨成像 [92], 上 : 数值模拟 ; 下 : 近场光

学测量; (b) 基于氮化硼实现中红外光的纳米聚焦 [93], 标尺

为 1 μm; (c) 不同长度氮化硼线性天线的近场光学图像 [94],

上: 长度为 1327 nm; 下: 长度为 1713 nm

Fig. 10. The  applications  of  hyperbolic  phonon  polaritons:

(a)  Near-field  imaging and nano-focusing realized by hBN-

HPPs[92]. Upper panel: simulated perfect imaging (w0 = 761 cm–1)

and  enlarged  imaging  (w0 =  778.2  cm–1)  of  gold  nanodisk

beneath the hBN crystal. Bottom panel: experimental nano-

infrared  images  of  gold  nanodisk  beneath  hBN  with  the

broadband  incident  laser;  (b)  sub-wavelength  focusing  of

mid-infrared  light  through  an  hBN  crystal[93].  Left  panel:

AFM image of gold disks on SiO2/Si substrate before hBN

transfer.  Right  panel:  near-field  amplitude  on  the  top  of

hBN  crystal  with  incident  frequency  at  1515  cm–1.  Scale

bar, 1 μm; (c) linear hBN dielectric antenna with different

lengths[94], 1327 nm in upper panel and 1713 nm in bottom

panel. The incident frequency is 1432 cm–1. 
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分析和近场测量, Alfaro-Mozaz等 [94] 表明 Fabry-

Perot共振来自于杂化的 HSPs而非体局域的声子

极化激元. 在不同长度的氮化硼天线中, 他们观察

到了和传统贵金属天线相似的极化激元模式分布,

但具有更高的品质因子和 Purcell效应. 

3.3    激子极化激元的近场光学研究

激子极化激元是指广泛存在于半导体中的激

子与光子耦合之后形成的极化激元. 过渡金属硫族

化合物 (TMDs)[95] 经过机械剥离后形成一类重要

的二维范德瓦耳斯半导体材料, 它们具备可控的带

隙宽度和强耦合激子. 近场实验在多种二维 TMDs

材料中观察到了激子极化激元. Fei等 [96] 和Hu等 [97]

首次在二硒化钨 (WSe2)和二硒化钼 (MoSe2)中观

察到了激子极化激元的面内模式和面外模式, 如

图 11(a)和图 11(b)所示. 近场光学图像清晰地展

示了激子极化激元形成的干涉驻波, 并且可以直接

测量其物理性质, 例如波长、色散关系和传播长度

等等. 激子极化激元的波导模式拥有超长的传播距

离 (12 μm左右), 独特的回弯色散关系以及晶体厚

度依赖性. 半导体范德瓦耳斯晶体中的激子极化激

元共振频率一般为近红外波段, 这正好填补了石墨

烯等离激元 (中红外到太赫兹)和贵金属等离激元

(可见光波段)之间的空白.
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图 11    半导体中激子极化激元的近场光学成像　(a) 二硒化钨中激子极化激元的近场光学图像 [96], 白色虚线为二硒化钨的边界;

(b) 二硒化钼中激子极化激元的近场光学图像 [97], 图中标尺为 1 μm

Fig. 11. Near-field studies of exciton polaritons in semiconductors: (a) Representative near-field image of a WSe2 flake, whose edges

are  marked  by  white  dashed  lines[96];  (b)  near-field  image  of  exciton  polaritons  in  planar  MoSe2  waveguide  at  laser  energy  of

1.41 eV[97]. Scale bar is 1 μm.
 
 

3.4    杂化极化激元的近场光学研究

从 2004年石墨烯制备成功开始, 科学家已经

发现了多种类型的二维原子晶体, 其性质涵盖了超

导体、半金属、半导体、绝缘体等. 这些多种多样的

原子晶体可以作为一种单体进行组合, 得到范德瓦

耳斯异质结, 这也是人类第一次在原子尺度上制备

材料并调控其性质. 迄今为止, 近场光学成像揭示

了范德瓦耳斯异质结中的杂化极化激元, 也为今后

新型极化激元的开发和二维极化激元学的发展指

明了方向. 如图 12(a)所示 [98], 利用氮化硼可以有

效地避免传统二氧化硅衬底光学声子对石墨烯等

离激元的散射作用, 从而减小其传播损耗. 由于氮

化硼与石墨烯的晶格结构非常类似, 氮化硼可以成

为有效的缓冲层, 在两层氮化硼保护下, 石墨烯等

离激元可以获得超长寿命 (500 fs)和更高的局域

因子 (150). 与此不同的是, Yang等 [99] 还发现氮化

硼声子极化激元和石墨烯等离激元可以耦合, 形成

杂化的声子等离激元极化子 (图 12(b)). 远场红外

光谱和近场成像都表明氮化硼/石墨烯异质结中极

化激元寿命的增大来自于石墨烯等离激元和单层

氮化硼晶体面外光学声子横模之间的耦合作用. 这

种新的杂化极化激元具有超长的寿命 (1.6 ps), 也

为我们提供了一种在频域和时域调控石墨烯等离

激元的思路. 

4   近场光学的发展

近场光学成像技术的最大优势在于其突破衍

射极限的纳米级空间分辨率, 还可以通过与其他实

验技术的结合, 同时获得超高的时间分辨率和化学

分辨率. 为了测量二维极化激元的动力学行为, 科

学家将近场光学成像技术和抽运-探测技术结合起

来, 发展了超快近场光学测量技术 [100−104], 可以对

极化激元的动力学参数进行直接测量. 如图 13(a)

所示, Yoxall等 [100] 通过调节针尖散射场和参考场
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之间的时间延迟成功地测量了氮化硼声子极化激

元的动力学参数, 随着时间延迟的增大, 可以清楚

地看到声子极化激元的传播过程. 这一实验直接测

量了极化激元的群速度方向和大小以及其寿命, 这

为以后极化激元动力学的研究提供了有力工具. 传

统抽运-探测技术的空间分辨率取决于光斑大小,

一般为 100 μm2 左右. 而Wagner等 [103] 通过引入

近场成像技术, 成功开发了同时具有纳米级空间分

辨率和飞秒级时间分辨率的测量手段. 他们的实验

表明, 石墨烯等离激元的 Drude权重依赖于电子

温度, 可通过超快光激发调控. 在飞秒量级上对等

离激元的调控与静电压调控具有相似的效率. 如

图 13(b)所示, 超快近场图像展示了不同抽运-探

测延迟下石墨烯等离激元的不同近场光学分布. 近

期, Ni等 [104] 进一步测量了石墨烯中光诱导狄拉克

准粒子的等离激元特性 (图 13(c)). 他们将非平衡

态光谱技术和近场成像技术相结合, 成功绘制了光

诱导等离激元的色散关系, 并证明这一光诱导等离

激元来自于近红外抽运激光增大的电子温度 (3200

K). 与传统的平衡态相比, 非平衡态等离激元具有

许多独特的性质, 包括更大的 Drude权重, 红移的

色散关系和更大的共振带宽. 这一实验为今后二维

极化激元的非平衡态研究提供了技术手段.

除了时间分辨率和空间分辨率外, 化学分辨率

也对研究光与物质的相互作用至关重要. 传统的傅

里叶转换红外光谱 (FTIR)[105] 经常用来测量分子

的光谱信息和识别二维材料中的极化激元共振峰,

其空间分辨率受限于经典的衍射极限, 一般为微米

级. 而通过将远场红外光谱与近场成像技术结合, 可

以在保证化学分辨率的同时得到纳米级的空间分

辨率, 已经在二维极化激元的研究中广泛应用 [106−110].

与一般的单频率近场成像相比, 宽谱的近场成像具

有更宽的成像波段和更快的成像速度 . 此外 ,

Huth等 [111] 还研究了纳米红外光谱与样品局域介

电响应之间的关系, 为今后纳米区域内化学分子的

识别提供了理论基础. 如图 14(a)所示, 聚甲基丙

烯酸甲酯 (PMMA)的近场红外吸收峰与传统远场

红外吸收峰对应良好, 这说明纳米红外光谱可以有

效探测所有红外活性的分子振动峰. 其高达 20 nm

的空间分辨率可以帮助我们识别纳米区域内的污

染物, 例如聚二甲基矽氧烷 (PDMS), 这对于今后

材料的制备和局域极化激元的研究有着非常重要

的作用.

二维极化激元学的近场研究面临的另外一个

瓶颈就是成像机理问题. 为了获得增强的近场光学

信号和足够的动量补偿, 在二维范德瓦耳斯材料中

极化激元的探测通常使用金属针尖. 如本文 2.3节

所述, 金属针尖尖端存在很强的局域电磁场, 在近

 

Ex


D
is

ta
n

c
e
 f

ro
m

 e
d

g
e

/n
m

Distance from edge/nm

R
e
 

o
p
t/

a
rb

. 
u
n
it
s

In
te

n
s
it
y
/a

rb
. 

u
n
it
s

sp/2

p/2

0 100 200 300 400 500

h=116 meV

ns=7.4T1012 cm-2

950 cm-1 970 cm-1

200 nm

0

1

(a) (b)

图 12    范德瓦耳斯异质结中的极化激元　(a) 氮化硼/石墨烯/氮化硼异质结中超低损耗等离激元的近场光学成像 [98], 黑色虚线

为石墨烯边界, 入射光波长为 10.6 μm; (b) 石墨烯/氮化硼中杂化等离–声子极化激元的近场光学成像 [99], 红色虚线为石墨烯边界

(图中标尺为 500 nm)

Fig. 12. Polaritons in van der Waals heterostructures: (a) Near-field image of low-loss graphene plasmons in hBN/Graphene/hBN

heterostructures[98].  Upper  panel:  Side-view  sketch  of  near-field  measurement  of  back-gate  graphene  encapsulated  by  hBN layers.

Bottom panel: representative near-field image with incident wavelength at 10.6 μm. The graphene edge is marked as black dashed

line.  (b)  Hybridized  plasmon-phonon  polaritons  in  graphene/hBN  heterostructures[99].  Upper  panel:  experimentally  extracted

wavelength  of  plasmon-phonon  polaritons.  Bottom  panel:  representative  near-field  images  of  polaritons.  The  graphene  edge  is

marked by red dashed lines. The incident frequency is 950 cm-1 and 970 cm-1, respectively. Scale bar is 500 nm. 
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场成像中同时扮演着激发源和探测源的角色, 即针

尖激发的极化激元波向外传播, 碰到界面反射后与

原波产生干涉, 产生平行于反射界面的驻波. 故在

近场光学图像中, 针尖激发的极化激元总是表现为

平行于界面的驻波, 这将导致两个问题.

其一, 无法得到极化激元的波前信息. 例如在

石墨烯 [68,69] 和氮化硼 [56](面内各向同性材料)中,

偶极子激发的极化激元波前应为球面波, 在氧化

钼 [89](面内各向异性材料)中, 偶极子激发的极化

激元波前应为双曲面或椭球面, 但二者在金属针尖

扫描的近场光学图像中均表现平行于边界的干涉

驻波条纹. 其二, 由于针尖在逐点扫描, 干涉过程

涉及复杂的物理过程. 例如在研究极化激元的折射

现象时, 针尖激发引起的干涉使得波的传播非常复

杂难解. 再例如极化激元在不同的反射界面反射率

和相位延迟不一样, 这给后续的数据解读也带来了

困难. 为了解决这些问题, 需要寻找能够代替金属

针尖来有效激发极化激元的天线. 如图 14(b)所示,

Alonso-González等 [112] 表明共振的金天线可以在

天线尖端处提供强的局域电磁场和大的动量补偿,

从而有效地激发石墨烯等离激元, 其波前随着天线

形状发生变化. 在此基础上, Duan等 [113] 表明非共

振天线 (图 14(c)), 例如材料本身的几何突起和金

属结构, 也可以提供足够的动量补偿来激发氮化硼

声子极化激元. 与针尖激发的极化激元相比, 非干

涉成像的极化激元拥有可控的波前形状和更低的

传播损耗. 

5   前景展望

近场光学的发展已经为材料科学、纳米光子学

和量子物理提供了有效的研究手段. 由于近场成像

技术同时具有纳米级的空间分辨率和飞秒级的时

间分辨率, 在二维极化激元学、光学天线的设计以

及材料的光学性质表征中占有重要地位. 然而, 近

场光学还是一门新兴学科, 其理论基础和技术手段

都需要进一步发展. 这一领域未来比较重要的发展

方向有以下几个方面.

1)进一步改善空间、时间和化学分辨率. 为了
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图 13    超快近场光学　(a) 实验测量氮化硼声子极化激元的动力学参数 [100], 黄色区域代表金天线, 内插图显示了极化激元波的

传播, 右图为不同延迟时间下的极化激元波包, 黑色和绿色实线分别代表群速度和相速度; (b) 石墨烯抽运-探测近场光谱图 [103],

从左到右探测光与抽运光之间的延迟分别为 0, 200和 400 fs, 标尺为 1 μm; (c) 石墨烯中光诱导等离激元的超快光学成像 [104]

Fig. 13. Ultrafast near-field optics. (a) The experimentally extracted propagation of type-1 HPPs in the space-time domain[100]. The

yellow region represents the gold antenna launching polaritons. The inset shows zoom into the fringe patterns. Right panel: the line

profiles for different time delays. The black and green solid lines show the envelope of the fringe patterns (group velocity) and in-

trinsic fringe patterns (phase velocity), respectively. (b) Near-infrared (NIR) pump-induced changes in the near-field amplitude of

graphene for different pump-probe time delays[103]. The pump and probe lasers are 1.56 μm and broadband mid-infrared pulses, re-

spectively. The dark region in near-field images represents SiO2 substrate. Different optical contrast is caused by different layered

graphene. Scale bar, 1 μm. (c) Ultrafast controlling of photo-induced plasmon polaritons in graphene encapsulated by two hBN lay-

ers[104]. Left panel: the schematic of pump-probe s-SNOM set-up. Right panel: the two-dimensional hyperspectral map of photo-in-

duced plasmons in hBN/graphene/hBN device.  The black solid line gives the edge of device.  The pump laser is at 1.56 μm. The

probe beam spans frequencies from 830–1000 cm–1. 
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在原子尺度上研究物理现象, 需要进一步提高近场

成像技术的空间分辨率, 也就是说, 要进一步减小

所使用针尖的尺寸. 可能的针尖有碳纳米管针尖,

单分子针尖, 甚至单原子针尖. 当然, 在减小针尖

尺寸的同时还必须增强针尖散射效率, 以便提高近

场成像的信噪比. 此外, 功能性针尖也为我们提供

了一个新的自由度去调控物质的光学性质, 如图 15(a)

所示, 对于碳纳米管针尖而言, 不同的化学组成 [114]

可以有效改变针尖的极化率, 从而调控近场成像过

程. 将来, 近场成像与阿秒技术的结合可以帮助我

们研究原子的光学现象. 通过将近场成像与传统光

谱技术例如红外光谱或拉曼光谱结合, 科学家同时

实现了纳米级空间分辨率和化学分辨率. 原则上讲,

近场光学成像技术可以与更多的表征手段耦合, 在

保证纳米级空间分辨率的同时发展更高的化学分

辨率 , 例如将散射型 SNOM与质谱 [115] 结合 . 如

图 15(c)所示, SNOM和质谱的耦合可以提供纳米

级的空间分辨率和对化学键、化学组分的高灵敏检测;

2)定量测量纳米空间光矢量场. 众所周知, 由

完整的近场电磁场分布信息可以准确推断出材料

的远场光学性质, 这一理论被称为“远场转换光学”

(far-field transformation). 所需的信息为近场分布

的所有矢量场数值, 包括电场分量 (Ex, Ey, Ez)和

磁场分量 (Hx, Hy, Hz). 如果六个数值中的任意三

个可以实验测量, 就可以通过麦克斯韦方程组计算

出整个矢量场. 然而, 同时测量三个矢量信息是一

项非常有挑战性的工作 [116,117], 尤其是磁场分量和

相位信息. 如图 15(b)所示, 迄今为止, 只有孔径

型 SNOM中的环形针尖可以实现面内和面外磁场

分量的测量 [51]. 今后需要去设计特殊的针尖去探

测纳米空间中光矢量场的全部分量信息.

3)极端环境中光学现象的研究. 在极端条件

下有许多独特的物理现象, 例如超低温环境中的超

导转变, 强磁场中的量子霍尔效应, 超高真空中的

界面物理等. 与此同时, 物质在低温下展现出很多

特殊性质, 例如大的电子平均自由程和拓扑保护态

等. 如图 15(d)所示, 极端条件下的近场光学成像

技术为量子物理的发展打开了新的大门.
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图 14    近场光学成像的发展　(a) 通过散射型 SNOM和红外光谱结合测量纳米区域化学分子的红外光谱 [111]; (b) 共振金天线激

发石墨烯等离激元的近场光学图像 [112]; (c) 非共振金天线激发氮化硼声子极化激元的近场光学图像 [113], 图中标尺为 1 μm

Fig. 14. Development in near-field optics. (a) Chemical identification of nanoscale sample contaminations with nano-FTIR, which is

combination  of  s-SNOM  and  Fourier  transform  infrared  spectrum  (FTIR)[111].  Left  panel:  Topography  image  of  poly-(methyl

methacrylate) thin film (PMMA, marked as A on silicon substrate, with a contaminated particle of polydimethylsiloxane (PDMS,

marked  as  B.  Right  panel:  corresponding  absorption  spectra  of  PMMA  (taken  from  spot  A)  and  PDMS  (taken  from  spot  B).

(b) Near-field imaging of plasmonic wavefront launched by gold antenna, instead of AFM tip[112]. Upper panel: AFM topography im-

ages of fabricated gold antenna. Bottom panel: representative near-field image of plasmonic wavefront with incident wavelength at

11.06 μm. (c) Near-field imaging of wavefront of hBN-HPPs launched by gold antenna[113]. The brighter region represents gold an-

tenna, encapsulated between hBN and SiO2 substrate. Scale bar is 1 μm. 
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4)近场光学理论的完善. 由于针尖和样品之

间存在着复杂的相互作用, 近场光学图像的理解常

常基于数值模拟, 而非解析解. 与此同时, 近场光

学成像中一些复杂效应的影响还没有研究清楚, 例

如多体效应、量子效应、非局域效应等.

为了解决这些问题, 需要发展更加精准的近场

光学理论体系.
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图 15    近场光学前景展望　(a) 化学合成的碳纳米管结构 [114], 其光学性质可以通过化学组分有效调控; (b) 开口环形探针可用

于近场磁场面内和面外分量的测量 [51], 图中标尺为 500 nm; (c) 散射型 SNOM与质谱耦合, 可同时得到纳米级空间分辨率和超高

化学分辨率; (d) 极端环境下 SNOM的发展, 包括超低温、强磁场和超高真空等

Fig. 15. The  perspective  of  near-field  optics:  (a)  Chemically  fabricated  carbon  nanotube  cup,  whose  properties  can  be  effectively

controlled by chemical component[114]; (b) split-ring probe is sensitive to both in-plane (Hx or Hy) and out-of-plane (Hz) component

of near-field magnetic field[51], scale bar, 500 nm; (c) the combination of near-field optics and mass spectroscopy for highly chemical

resolution and spatial resolution, simultaneously; (d) the developed s-SNOM in extreme environment, including ultralow temperat-

ure, strong magnetic field and ultrahigh vacuum. 
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Abstract

Due  to  the  capability  of  nanoscale  manipulation  of  photons  and  tunability  of  light-matter  interaction,

polaritonics has attracted much attention in the modern physics. Compared with traditional noble metals, two-

dimensional  van  der  Waals  materials  provide  an  ideal  platform  for  polaritons  with  high  confinement  and

tunability. Recently, the development of scanning near-field optical microscopy has revealed various polaritons,

thereby paving the way for further studying the quantum physics and nano-photonics. In this review paper, we

summarize the new developments in two-dimensional polaritonics by near-field optical approach. According to

the introduction of near-field optics and its basic principle, we show several important directions in near-field

developments  of  two-dimensional  polaritonics,  including  plasmon  polaritons,  phonon  polaritons,  exciton

polaritons,  hybridized  polaritons,  etc.  In  the  final  part,  we  give  the  perspectives  in  development  of  near-field

optics.
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