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专题: 低维材料的新奇物性

低维材料极化激元及其耦合特性*

马赛群#    邓奥林#    吕博赛    胡成    史志文†

(上海交通大学物理与天文学院, 人工机构及量子调控教育部重点实验室, 上海　200240)

(2022 年 2 月 14日收到; 2022 年 4 月 15日收到修改稿)

极化激元—光与物质中的电子、声子、激子或磁振子等发生强耦合而形成的一种新的集体振荡模式,

近年来在纳米光子学领域受到了广泛的关注. 低维材料极化激元拥有的高空间压缩比、低损耗、光电可调控

等特点使其在微纳光子学器件中有着极高的潜在应用价值, 比如石墨烯中波长可调的等离极化激元、六方氮

化硼中高质量的双曲声子极化激元、三氧化钼中面内各向异性的拓扑声子极化激元、碳纳米管中的一维拉廷

格液体等离极化激元等. 这些极化激元相互之间以及极化激元与外场之间还能进一步发生显著的耦合相互

作用, 产生各种丰富新奇的物理现象, 极大地拓展了极化激元的应用前景. 本文以几种典型的低维纳米材料

中极化激元的耦合特性为例, 从表征纳米极化激元的扫描近场光学显微技术出发, 首先简单介绍几种典型极

化激元的基本性质, 然后详细讨论各种极化激元之间以及极化激元与外场的耦合, 最后展望极化激元耦合作

用的潜在应用.
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1   引　言

极化激元 (polaritons)是光与物质中的电子、

声子、激子或磁振子等发生强耦合而形成的一种新

的集体振荡模式. 这种集体激发的模式能够突破衍

射极限将自由空间的光束缚在亚波长尺寸之内, 显

著地增强光与物质的相互作用, 实现纳米尺度上对

光子的有效调控, 因而成为纳米光子学领域中一个

重要的研究方向. 常见的极化激元包括: 光子与导

体中的自由电子耦合形成的等离极化激元 (plas-

mon polaritons)、光子与极性晶体材料中的晶格振

动 (声子)耦合形成的声子极化激元 (phonon polari-

tons)等. 二维石墨烯 (graphene)和一维碳纳米管

中的等离极化激元是低维材料表面等离极化激元

的典型代表, 其中石墨烯表面等离激元的波长依赖

于其载流子浓度, 而碳纳米管等离激元则依赖于其

中电子的费米速度以及量子导电通道的数量. 对于

声子极化激元, 最引人关注的则是六方氮化硼 (he-

xagonal boron nitride, hBN)双曲型声子极化激元

和 a 相三氧化钼 (a-MoO3)中的面内各向异性声

子极化激元. 这些材料中的极化激元表现出了十分

迥异的奇特性质, 吸引了众多研究者的目光, 在未

来纳米光电集成、生物传感、光学成像、信息传输

与存储等领域具有广泛的应用前景.

将不同的低维材料耦合在一起则可以实现意

想不到的功能, 比如石墨烯与 hBN中的莫尔超晶

格 [1−9]、转角石墨烯中的非常规超导 [10−15]、石墨烯

异质结中的电荷非局域静电调控效应 [16] 等. 耦合

作用将不同材料的特殊性质组合在一起, 得到 1 + 1

> 2的效果, 产生了更加丰富新奇的物理性质. 将

不同低维材料通过人工堆叠的方式组合在一起, 使
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其中的极化激元发生相互耦合, 则不仅可以进一步

深入探究挖掘材料的各种独特性质, 而且为以后在

纳米光子器件的应用中更好地利用极化激元提供

了更加广阔的平台.

本文聚焦于低维纳米材料中极化激元的近场

耦合特性, 重点关注几种运用扫描近场光学显微技

术表征的几种纳米尺度极化激元. 首先简单介绍扫

描近场光学显微技术的原理及系统构成, 然后对低

维材料中有代表性的极化激元逐一进行介绍, 主要

包括石墨烯表面等离激元、碳纳米管量子限域等离

激元、hBN双曲声子极化激元以及三氧化钼面内

各向异性声子极化激元, 接着对这些不同极化激元

之间的近场耦合特性进行详细论述, 最后讨论一些

极化激元耦合效应的潜在应用及未来可能的发展

方向. 

2   扫描近场光学显微技术

光学显微镜的出现将人们的观测能力大幅提升

到微观尺度, 对人类的科技进步做出了极大的贡献.

传统光学显微镜由于衍射极限的限制, 无法分辨极

限距离 (约 200 nm)以内的两个物体. 因此, 寻找

突破衍射极限的方法一直是光学高分辨领域的重

要研究方向. 其中一种有效的技术途径是扫描近场

光学显微技术 (scanning near-field optical micro-

scopy, SNOM), 该技术将激光与扫描探针显微镜

(scanning probe microscope, SPM)结合起来, 利

用 SPM的极高空间分辨率实现 10 nm的光学空

间分辨 [17].

扫描近场光学显微镜主要由激光光源、原子力

显微镜 (atomic force microscope, AFM)、光探测

器、锁相放大器组成, 如图 1所示. 常用的红外激

光光源包括单一波长的二氧化碳激光器、波长可调

谐的量子级联激光器和宽谱的同步辐射光源等;

AFM提供纳米级精度的位移控制, 工作时多采用

轻敲模式, 通常采用金属或者镀金属膜的探针以利

用其局域场增强效应, 针尖的曲率半径约 10 nm.

激光光束汇聚到针尖上, 由于金属针尖的局域场增

强效应, 针尖尖端处形成局域强光场, 可以激发材

料中的极化激元, 被激发的极化激元进一步被探针

散射, 被光电探测器接收并转换成电学信号. 最终,

AFM在扫描样品表面形貌的同时也得到了样品的

近场光学响应信息.

f0

nf0

然而, 由于这种扫描近场光学显微镜的光路是

开放的, 探测器收集到的光不仅包含针尖散射出来

的样品近场光信号, 还含有探针悬臂及样品散射的

远场背景光. 为了得到纯净的近场光信号, 通常需

要利用锁相放大器将近场与远场光分离开. 技术

上, AFM探针以固定频率   振动, 提取高阶频率

成分   进行解调, 即可有效地抑制背景噪声, 得

到较纯净的近场光信号. 

3   几种典型的极化激元

早期研究的极化激元通常是贵金属中的表面

等离极化激元, 利用的技术手段主要是传统的远场

激发-探测的方法. 近十年, 研究人员利用扫描近场

光学显微技术在各种范德瓦耳斯晶体中相继发现

了多种类型的极化激元, 其中最典型的包括石墨烯

表面等离激元、碳纳米管一维等离激元、hBN声子

极化激元、三氧化钼面内各向异性声子极化激元

等. 目前已有相关综述对不同类型的范德瓦耳斯极

化激元的独特物理性质 [18,19] 和界面光学的调控 [20]

进行了详细的总结和展望, 而本文主要以这几种典

型的极化激元为基础, 重点关注它们之间的耦合相

互作用, 对极化激元间的耦合特性进行回顾与展

望. 接下来对这几种典型的极化激元做一个简单的

介绍, 以便于后续更好地理解这些极化激元之间迥

异的耦合特性. 

3.1    石墨烯表面等离激元

作为第一种被制备出来的单原子层二维材料,

石墨烯独特的线性能带结构为它带来了许多新奇

的物理性质, 如极高的载流子迁移率、高效可调的

载流子浓度、室温量子霍尔效应等. 这些特性使得

石墨烯表面等离激元具有传统金属难以比拟的优
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图 1    散射型扫描近场光学显微镜结构及工作原理示意图

Fig. 1. Schematic of  scattering type scanning near-field op-

tical microscope. 
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良性质. 利用金属自由电子气的 Drude模型可以

计算出石墨烯表面等离激元的波长 lsp 与其载流

子浓度 n 及激发光频率 w 的关系为 [8,21,22]
 

λsp =
8πe2vF

√
πn

ℏω2 (1 + εsub)
.

ℏ

λ0/λsp

其中, e 为基本电荷, vF 为石墨烯中电子的费米速

度,    为约化普朗克常数, esub 为衬底的相对介电

常数. 由上式可知, 通过调节石墨烯的载流子浓度

以及激发光的频率均可有效地调控自由空间光波

长与石墨烯表面等离激元的压缩比 (  ), 该比

值通常为 102 量级.

λ0/λsp =

2012年 Basov课 题 组 [21] 和 Koppens课 题

组 [22] 首次分别独立利用散射式扫描近场光学显微

镜对石墨烯的表面等离激元进行了实空间的近场

红外成像, 实现了  50的空间压缩比, 但是

由于等离激元在室温下的损耗较大, 寿命只有 0.5 ps

左右, 所观测到的干涉条纹数较少. 进一步, Basov

课题组 [23] 在 2018年利用真空低温扫描近场光学

显微镜研究了最低温度 60 K下石墨烯表面等离激

元的传播行为, 观测到 1.6 ps的等离激元寿命, 传

播长度达到 10 µm. 该工作将扫描近场光学显微镜

应用到了低温条件, 为未来纳米尺度的光学成像研

究提供了很好的借鉴. 最近, Basov课题组 [24] 和

Wang课题组等 [25] 分别报道了石墨烯等离激元的

斐索拖曳效应 (Fizeau drag), 实验发现当给石墨

烯施加一个面内横向电场时, 由于其载流子的定向

移动, 会导致沿不同方向传播的石墨烯等离激元的

波长发生显著的变化 (最高可达 3%左右), 类似于

机械波中的多普勒效应, 该发现为研究凝聚态体系

中的电子相互作用及非平衡效应提供了一个强有

力的平台. 

3.2    碳纳米管等离激元

碳纳米管可以看作是由石墨烯沿特定方向卷

曲而成的准一维的管状纳米结构. 根据手性指数的

不同, 可以将碳纳米管分为金属性和半导体性. 金

属性碳纳米管拥有线性的能带结构, 而半导体性碳

纳米管则对应双曲形的能带结构. 在二维或三维

体系中, 费米液体理论中的弱相互作用的费米准粒

子可以很好地描述其中的电子特性 [26,27], 然而该理

论在一维体系中不再成立. 拉廷格液体 (Luttinger

liquid)理论常被用于描述这种一维体系中的电子

行为 [28,29], 该理论可广泛应用于描述一维体系中的

各种新奇物理现象.

2015年, Wang课题组 [30] 首次报道了金属性

碳纳米管中的线性拉廷格液体等离激元 (图 2(a)).

实验发现在这种一维金属体系中, 碳纳米管等离激

元的传播速度与激发光以及电荷浓度无关. 因为在
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图 2    一维碳纳米管中的等离激元　(a) 金属性碳纳米管中的等离激元 [30]; (b) 金属性碳纳米管中的等离激元波长与碳管数量的

关系 [30]; (c) 金属性与半导体性碳纳米管中拉廷格液体等离激元随栅压的变化 [33] (出自文献 [30, 33], 已获得授权)

Fig. 2. Plasmons in one-dimensional carbon nanotube: (a) Plasmons in metallic carbon nanotube[30]; (b) quantized Luttinger liquid

plasmon  in  metallic  carbon  nanotube[30]; (c)  variation  of  Luttinger  liquid  plasmons  in  metallic  and  semiconducting  carbon   nan-

otubes with gate voltage[33] (Reproduced with permission from Ref. [30, 33]). 
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这种拉廷格液体的体系中, 电子集体激发的等离激

元只与其费米速度以及其中导电通道的数量有关

(即碳管的数量, 图 2(b))[31,32], 由于金属性碳纳米

管是线性的能带结构, 其费米速度恒为常数, 因此

无法通过栅压调节其等离激元的波长 (图 2(c)). 对

于半导体性的碳纳米管, 其双曲形的能带结构会导

致不同电荷浓度下的电子费米速度不同, 使得碳纳

米管等离激元的波长随电荷浓度而变化 (图 2(c)),

表现出与金属性碳管完全不同的行为, 需要用非线性

的拉廷格液体理论来描述 . 2020年 , Wang课题

组 [33] 报道了半导体性碳纳米管中的这种非线性的

拉廷格液体等离激元, Shi课题组 [34] 研究了它与金

属性碳纳米管的近场响应的区别. 碳纳米管中电子

集体激发的等离激元的发现对于理解一维体系中

电子激发态的特性有极其重要的价值. 

3.3    六方氮化硼声子极化激元

εx = εy < 0 εz > 0

除了低维金属性材料中的等离激元以外, 在二

维极性材料六方氮化硼中还存在另一种极化激

元——声子极化激元, 一种光子与晶格振动强耦合

形成的电磁波模式. 六方氮化硼是人们发现的一种

天然的各向异性的晶体材料, 在 6.2—7.3 µm的波

段其介电函数满足  ,   , 支持双曲

型色散的声子极化激元 (hyperbolic phonon pola-

ritons).

Basov课题组 [35] 和 Wang课题组 [36] 先后报

道了六方氮化硼中的声子极化激元, 该极化激元的

波长强烈依赖于六方氮化硼的厚度及激发光的波

长, 且相比石墨烯中的等离激元有更高的品质因

子. 随后, Hillenbrand课题组 [37] 利用微纳加工的

方式构造了百纳米周期的六方氮化硼纳米带阵列,

并利用扫描近场光学显微镜观测到面内各向异性

传播的极化激元, 但是由于加工阵列周期精度的限

制以及人为引入缺陷的影响, 该双曲极化激元的损

耗较大. 进一步低温实验发现 [38], 对于同位素纯化

的本征氮化硼的声子极化激元在低温下的损耗有明

显下降, 传播距离可达 8 µm, 寿命超过 5 ps(图 3). 

3.4    a相三氧化钼中的声子极化激元

三氧化钼 (a-MoO3)是一种面内各向异性材

料, 其面内晶格常数沿 (100)和 (001)方向分别为

0.396和 0.369 nm, 相差约 7%. 晶格的各向异性导

致三氧化钼在 818—1010 cm–1 范围内存在两个剩

余射线带 (reststrahlen band), 声子极化激元的传

播行为在两个剩余射线带内表现出完全不同的性

质. 在下剩余射线带内 (818—974 cm–1), 三氧化钼

支持双曲型的声子极化激元, 即声子极化激元仅能

沿着 (001)方向传播, 而在 (100)方向则被完全抑

制. 在上剩余射线带内 (962—1010 cm–1), 三氧化

钼的声子极化激元在两个方向上具有不同的波长,

而且这种新型的各向异性声子极化激元具有非常

低的传输损耗 [39,40]. 该面内各向异性极化激元的发

现对于未来基于纳米尺度光调控的信息和通信技

术具有较为重要的意义, 因为三氧化钼中的各向异

性声子极化激元能将能量集中于特定方向进行低

损耗的信息传输, 极有希望被应用于高效光传输的

微纳光子学器件中.
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图 3    六方氮化硼中的声子极化激元 [38]　(a), (b) 声子极

化激元的近场红外成像 ; (c) 不同温度下声子极化激元的

空间衰减分布 (出自文献 [38], 已获得授权)

Fig. 3. Phonon polaritons in hexagonal boron nitride[38]: (a),

(b) Nanoscale infrared images of phonon polaritons; (c) line

profiles  of  the  temperature-dependent  phonon  polaritons

(Reproduced with permission from Ref. [38]). 

物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 71, No. 12 (2022)    127104

127104-4

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


 

3.5    其他极化激元

除了上面提到的几种典型材料中的极化激元

外, 还有很多二维材料也存在性质各异的极化激

元, 比如黑磷和二碲化钨 (WTe2)中的面内强各向

异性的等离激元 [41,42]、拓扑绝缘体碲化锑 (Sb2Te3)

中的等离激元 [43−45]、薄层范德瓦耳斯材料中的超

局域表面声子极化激元 [46]、单层黑磷和二硒化钨

(WSe2)中的激子极化激元 [47] 等. 这些材料中的极

化激元同样吸引了研究者的兴趣, 但关于这些极化

激元的扫描近场光学表征相对较少, 这些极化激元

之间的耦合作用的研究还鲜有报道, 因此这里不对

它们做进一步的展开讨论. 

4   低维材料中极化激元的耦合

单一材料极化激元展现出的各方面的独特性

质已经吸引了众多研究人员的目光, 而进一步将不

同种材料进行转移堆叠组合成异质或者同质结构,

使其中的不同极化激元发生相互耦合, 则可以将这

些性质各异的极化激元组合在一起以实现更加丰

富的新奇功能. 系统地研究极化激元耦合的物理现

象, 不仅有助于更深层次地理解材料的本征性质,

而且对未来的基于极化激元的新型纳米器件的设

计和实现有很大的促进作用. 

4.1    等离激元-等离激元的耦合
 

4.1.1    石墨烯等离激元之间的耦合特性

等离激元当中最具代表性的当属石墨烯表面等

离激元, 其一系列的优良性质, 如超高空间压缩比、

波长电压可调、红外宽频响应等使得它在极化激元

的研究中具有十分重要的价值. 而当两层石墨烯被

纳米级厚度的介电层隔开垂直堆叠时, 可以预见其

中的表面等离激元会发生显著的耦合相互作用, 形

成全新的等离激元的传播模式. 2012年Wang课

题组 [48] 从理论上研究了空间相隔一定距离的两层

石墨烯之间的表面等离激元的耦合行为, 利用传统

的波导理论计算出该体系下存在两种本征耦合模

式, 分别为对称模式和反对称模式, 如图 4(a)所示.

进一步的数值模拟表明, 对称模式的局域电场主要

分布在两层石墨烯内部空间, 而反对称模式的局域

电场主要分布在两层石墨烯的外侧, 这两种模式的

电场强度均随着石墨烯间距的增大而急剧减小.

2021年, Shi课题组 [49] 利用干法转移的技术

制备了石墨烯/六方氮化硼/石墨烯 (Gr/hBN/Gr)

的异质结构, 对其中的等离激元的耦合进行了详细

的研究, 如图 4(b)—图 4(e)所示. 六方氮化硼作为
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图 4    石墨烯中表面等离激元的耦合　(a) 表面等离激元耦合的示意图及电场分布 [48]; (b) 耦合器件的结构示意图; (c) 等离激元

耦合模式的近场成像; (d) 不同区域的等离激元的振动曲线; (e) 等离激元耦合模式的傅里叶变换 [49] (出自文献 [48, 49], 已获得授权)

Fig. 4. Surface  plasmon coupling  in  graphene:  (a)  Schematic  of  plasmon coupling  and the  electric  field  distribution[48];  (b)  device

structure of the two graphene layers; (c) near-field infrared imaging of the interlayer-coupled plasmons; (d) plasmon line profiles ex-

tracted from different regions; (e) Fourier transform of the coupling modes[49] (Reproduced with permission from Ref. [48, 49]). 
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良好的绝缘层及衬底可以显著提高石墨烯表面等

离激元的质量, 同时使用多个栅极独立调控上下两

层石墨烯的费米能级, 利用扫描近场光学显微镜激

发并探测顶层石墨烯重叠区域中的等离激元, 即可

系统地研究耦合引起的石墨烯等离激元性质的变

化. 实验发现, 耦合区域的等离激元与单层石墨烯

的本征等离激元图案并不相同, 表现为两种耦合模

式叠加的复杂振荡波形. 进一步的理论分析与计算

表明, 这两种模式即为Wang课题组 [48] 预言的对

称与反对称的传播模式. 他们还进一步将实验与有

限元模拟结合起来, 深入研究了耦合距离及不同的

波长对耦合强度的影响, 系统地展现了该体系从强

耦合到弱耦合的变化过程. 

4.1.2    石墨烯-碳纳米管等离激元的耦合特性

一维金属性碳纳米管中的等离激元对应强关

联体系中的电子集体激发, 也被称为拉廷格液体等

离激元, 其波长只与电子费米速度及量子导电通道

的数量有关. 最近, Wang课题组 [50] 报道了一维碳

纳米管和二维石墨烯中不同维度的等离激元之间

的耦合行为 (图 5), 他们使用干法转移的技术制备

了单壁碳纳米管/六方氮化硼/石墨烯/六方氮化硼

的异质结构, 石墨烯与碳纳米管之间 2 nm厚的六

方氮化硼可以在避免直接电荷转移的同时保持高

效的电磁耦合. 通过调节石墨烯中的载流子浓度调

控耦合的强度, 实验发现碳纳米管中等离激元的波

长敏感地依赖于石墨烯的费米能级. 理论计算与模

拟表明, 探测到这种变化的等离激元与耦合模式的

其中一种模式相对应, 通过耦合作用实现了金属性

碳纳米管中等离激元的栅压调谐, 具有约 75%的

波长调制能力.

不仅如此, 石墨烯等离激元也可产生类似于电

磁诱导透明现象的等离激元诱导透明 (plasmon-

induced transparency, PIT)的现象 [51]. 由于石墨

烯等离激元的高可调控性, 基于等离激元的 PIT

器件的性能显著优于传统金属的 PIT器件 [52,53].

另一方面, 石墨烯等离激元纳米结构中的可调法诺

共振现象也有报道 [54,55], 基于这种物理现象制备的

器件为未来可调谐元件的开发创造了新的可能.
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图 5    碳纳米管与石墨烯等离激元的耦合 [50]　(a) 耦合结构的示意图; (b) 碳纳米管等离激元的波长随石墨烯栅极电压变化的近

场图像; (c) 这种不同维度的体系中等离激元耦合模式的理论计算与实验结果的对比 (出自文献 [50], 已获得授权)

Fig. 5. Plasmon  coupling  in  a  mixed-dimensional  system  between  carbon  nanotube  (CNT)  and  graphene[50]:  (a)  Schematic  of

CNT/hBN/graphene heterostructure; (b) near-field images of the plasmon wavelength in carbon nanotube varying with gate voltage

applied to the graphene; (c) comparison between experimentally extracted gate-dependent plasmon wavelengths and theoretical cal-

culation of the hybrid plasmon modes (Reproduced with permission from Ref. [50]). 
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4.2    等离激元-声子极化激元的耦合
 

4.2.1    石墨烯-六方氮化硼中等离激元与声子

极化激元的耦合特性

当石墨烯与六方氮化硼组合成异质结时, 在特

定条件下石墨烯中的等离激元会与六方氮化硼中

的声子极化激元发生耦合作用, 形成等离-声子杂

化激元. 2014年, Atwater 课题组 [56] 利用远场光

谱的方法研究了石墨烯/单层六方氮化硼异质结中

的这种杂化激元模式. 他们将这种异质结刻蚀成不

同宽度 (30—300 nm)的条状纳米带使其形成条带

状谐振器的结构. 实验发现, 小模态体积的石墨烯

等离激元会与高振荡强度的六方氮化硼纵向光学

声子极化激元耦合形成两种明显分离的杂化模式,

与单独的六方氮化硼只展现出 1370 cm–1 的光学

声子峰不同, 该体系存在两组明显的光学模式, 分

别位于 1200 cm–1 两侧. 低于 1200 cm–1 的模式被

认为是石墨烯等离激元与氧化硅声子耦合产生的.

高于 1200 cm–1 的模式则是石墨烯等离激元与六

方氮化硼声子耦合产生的, 而且石墨烯与六方氮化

硼的耦合表现出反交叉的特征: 波数低 (高)的模

式随着纳米带变窄 (宽)而更靠近 1370 cm–1.

2016年 Dai课题组 [57] 进一步研究了单层六方

氮化硼面外横向光学 (o-TO)声子与石墨烯等离激

元的耦合作用. 他们首先利用傅里叶变换红外光谱

光谱发现石墨烯/六方氮化硼异质结构的反交叉能

量中心位于 820 cm–1, 正好对应于六方氮化硼的面

外横向光学 (o-TO)声子, 而石墨烯/二氧化硅的

反交叉能量中心则位于 809 cm–1, 因此可以认为六

方氮化硼隔绝了二氧化硅声子和石墨烯的作用, 这

一新的反交叉现象对应的模式即是面外横向光学

(o-TO)声子与石墨烯等离激元的耦合模式. 他们

进一步利用扫描近场光学显微镜对这种耦合形成的

杂化激元模式进行了直接成像, 实验结果与傅里叶

变换红外光谱的数据及理论预测相一致, 验证了前

面关于耦合模式的推论. 而且因为单层六方氮化硼

中的 o-TO声子寿命非常长, 所以这种耦合作用会

显著提高石墨烯等离激元的寿命 (最大约为 1.6 ps),

通过调节纳米阵列器件的宽度和费米能级, 可以对

这种耦合作用进行进一步调控.

Basov课题组 [58] 在 2015年报道了单层石墨

烯的表面等离激元与六方氮化硼中的双曲声子极

化激元发生耦合形成杂化激元的现象. 红外光谱测

量发现该体系的声子共振频率在 746—819 cm–1

和 1370—1610 cm–1 范围内均有明显的变化, 而且

在 746—819 cm–1 范围内受到了石墨烯极其显著的

调制, 共振峰相比本征六方氮化硼蓝移约 25 cm–1.

进一步使用扫描近场光学显微镜对重叠区域传播

的极化基元进行成像, 通过对比异质结和单独六方

氮化硼的极化激元条纹, 他们发现在石墨烯的作用

下会形成等离激元与声子极化激元耦合的杂化极

化激元模式, 而且通过栅极电压对石墨烯进行掺

杂, 杂化极化激元的强度和波长均会有显著的变

化, 同时由于六方氮化硼的声子极化激元在整个异

质结中以波导的形式传播, 改变六方氮化硼的厚度

也能对杂化极化激元进行有效的调制. 

4.2.2    银纳米线表面等离激元与六方氮化硼

声子极化激元的耦合特性

金属银纳米线中的等离激元也能与六方氮化

硼的声子极化激元发生显著的耦合相互作用, 产生

新奇的物理现象. 2020年, Shi课题组 [59] 报道了银

纳米线与六方氮化硼形成的异质结构中的可调谐

的切伦科夫辐射的现象 (图 6). 切伦科夫辐射指的

是带电粒子在介质中的运动速度超过光在其中的

相速度时而辐射电磁波的现象. 他们使用沿银纳米

线方向极化的激光激发其中沿着径向传播的一维

等离激元, 由于等离激元的波长大于声子极化激元

的波长, 即等离激元的相速度大于声子极化激元的

相速度, 当传播的一维等离激元激发六方氮化硼中

的声子极化激元时, 所得到的声子极化激元图案即

是切伦科夫辐射的尾迹, 声子极化激元的波前和银

纳米线的夹角即为所谓的切伦科夫辐射角, 类似于

传统的超光速带电粒子产生切伦科夫辐射的体系

(图 6(a)). 由于银纳米线的一维等离激元模式与激

发光的偏振方向有很强的依赖性 (平行纳米线的偏

振光会激发沿着银纳米线相位发生变换的等离激

元传播模式, 而垂直纳米线的偏振光则会激发沿银

纳米线没有相位变换等离激元驻波模式), 因此可

以通过调节激发光的偏振来实现该体系中的切伦

科夫辐射开启和关闭. 他们还进一步探究了该切伦

科夫辐射的角度及辐射效率的可调节性, 得益于六

方氮化硼的声子极化激元, 可以通过改变激发光波

长或者六方氮化硼厚度来调节, 而声子极化激元的

波长又会影响切伦科夫辐射角的大小, 所以可以通

过调节激发光波长和六方氮化硼的厚度在一定程

度上调节辐射的角度 (图 6(b)); 而且当改变激发
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光波长时, 声子极化激元的动量与等离激元动量之

间的相位匹配会发生改变, 使得对声子极化激元的

激发效率发生变化, 从而改变切伦科夫辐射的效

率 (图 6(c)).
 

4.3    声子极化激元-声子极化激元的耦合
特性

寻找一种面内各向异性的极化激元材料一直

是近场光学领域的重要研究方向, 超材料结构则是

其中一种实现面内各向异性的方法. 它是一种纳米

级的周期性阵列, 垂直和平行周期的方向上有着不

同的介电函数, 导致这种结构有着双曲型或者椭圆

形的色散曲线, 具有如局部态密度的宽带增强、亚

衍射成像和负折射等各向异性超材料的新奇特征.

相比于密集周期性纳米带阵列人工超材料,

a 相三氧化钼 (a-MoO3)天然即为面内各向异性的

介电函数, 其中存在着面内双曲型的声子极化激

元, 是研究面内各向异性极化激元物理现象的理想

平台. Alù课题组 [60] 通过机械转移的方法将两层

a-MoO3 以不同的转角堆叠在一起, 计算显示, 由

于两层材料的双曲型色散函数的耦合, 导致出现不

同数量的曲线反交叉点, 当交叉点为 2时, 体系表

现为双曲性质, 当交叉点为 4时, 表现为椭圆或者

圆形的色散性质. 他们利用扫描近场光学显微镜对

这种拓扑极化激元进行了实空间的成像, 结果表明

两层 a-MoO3 中的双曲型声子极化激元确实会发

生强烈的耦合相互作用, 当转角为 0°时, 整个体系

依然表现为单层材料的双曲行为, 而当转角为 90°

时, 两个双曲型的色散曲线正交, 耦合形成圆形的各

向同性色散行为, 而且随着角度的增加, 色散行为

是逐渐由双曲过渡到椭圆最终变为圆形 (图 7[61]).

相比于传统的各向同性的极化激元, 这种面内各向

异性的声子极化激元具有高度准直、定向和无衍射

的特征, 可以将能量集中在特定方向进行传输, 在

未来的基于极化激元的信息传输方面有极大的应

用潜力. 几乎在同一时间, Zheng等 [61]、Chen等 [62]

和 Duane等 [63] 也报道了 a-MoO3 中转角声子极

化激元的耦合效应.
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图 6    银纳米线/六方氮化硼中的等离激元与声子极化激元的耦合 [59]　(a) 银纳米线和六方氮化硼异质结构形成切伦科夫辐射

的近场红外成像 (标尺: 2 µm); (b) 辐射角度随激发光波长而变化的理论计算与实验结果的对比; (c) 等离激元的阻力系数以及等

离激元与声子极化激元的相对动量失配随激发光波长的变化 (出自文献 [59], 已获得授权)

Fig. 6. Coupling between plasmon and phonon polariton in silver nanowire/boron nitride heterostructure[59]: (a) Infrared nanoima-

ging  of  Cherenkov  phonon  polaritons  in  a  silver  nanowire  and  hexagonal  boron  nitride  heterostructure (scale  bar:  2  µm);
(b)  comparison  between  theoretical  calculation  and  experimental  results  of  radiation  angle  varying  with  excitation  wavelength;

(c) extracted plasmon damping ratio and the relative momentum mismatch between the plasmon and phonon polariton with the ex-

citation wavelength (Reproduced with permission from Ref. [59]). 
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4.4    声子极化激元-应力场的耦合
 

4.4.1    六方氮化硼中声子极化激元与应力

场的耦合特性

应变在低维材料的体系中发挥着举足轻重的

作用, 因为它能调控低维材料的力学、电学及光学

性质 [64], 甚至可以诱导出结构相变. 由于应变能够

直接导致材料的晶格结构发生变化, 而材料本征的

声子模式与其晶格结构息息相关, 当通过光学激发

应变区域的声子极化激元时, 应力场会与声子极化

激元发生强烈的耦合, 产生一些十分有趣的现象.

2019年, Shi课题组 [65] 首次报道了六方氮化

硼中的声子极化激元与应力场耦合的工作 (图 8).

他们利用高温快速退火的方法在薄层六方氮化硼

中引入褶皱, 褶皱末端的六方氮化硼内部存在局域

的应力场, 再利用扫描近场光学显微技术对该应力

场区域的声子极化激元进行红外成像 (图 8(a)和

图 8(b)). 该技术原理基于对应变导致的材料声子

频率移动引起的红外光学响应变化的探测. 当材料

某区域存在应变时, 该区域的声子频率会发生蓝移

(由压应变引起)或红移 (由张应变引起), 声子频率

移动会导致其对该频率红外光的响应发生变化. 他

们发现对于不同的激发光频率, 褶皱末端区域的近

场响应有很大区别: 当激发光频率为 1372 cm–1 时

(小于六方氮化硼 TO声子频率 1378 cm–1), 褶皱

末端表现出较弱的光学响应 (暗斑); 随着激发光频

率的增加, 该暗斑逐渐变亮, 并最终在 1395 cm–1
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图 7    声子极化激元之间的耦合 [61]　(a) 不同转角时声子极化激元耦合传播的近场成像; (b) 不同转角时的电场分布计算结果;

(c) 声子极化激元的色散关系 (出自文献 [61], 已获得授权)

Fig. 7. Coupling between phonon polaritons[61]: (a) Near field imaging of the propagation of the coupled phonon polariton at differ-

ent angles; (b) calculation results of electric field distribution at different angles; (c) phonon polariton dispersion relations (Repro-

duced with permission from Ref. [61]). 
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频率下转变为一个亮斑 (图 8(c)). 材料的近场响应

强度由针尖下方局部区域材料的介电函数决定, 该

实验现象表明应变区的声子发生了蓝移 (对应

压应变). 进一步通过理论模拟可以计算出氮化硼

晶格常数每变化 1%, 其声子频率会移动 55.5 cm–1

(图 8(d)). 结合实验测得的声子频率的移动量, 可

以精确求解出褶皱末端的应变大小 (见图 8(e)). 进

一步的实验发现, 所测的近场红外响应还有来自声

子极化激元的贡献: 当某处存在应变梯度时, 声子

极化激元会发生反射并相干. 利用扫描近场光学显

微技术探测六方氮化硼中由声子极化激元与应力

场的耦合而导致的红外光学响应的变化, 可以实现

对其中的应力分布进行高精度的表征, 可检测最小

约 0.01%的局域应变. 这种利用声子极化激元与

应力场的耦合进行红外近场扫描的方法可以用来

精细表征极性二维材料中的局域应变. 

4.4.2    双层石墨烯中声子极化激元与应力

场的耦合特性

六方氮化硼是一种极性晶体, 其光学声子具有

红外活性, 因此其中的声子极化激元与应力场的耦
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图 8    六方氮化硼声子极化激元与应力场的耦合 [65]　(a) 近场探测六方氮化硼中局域应力的示意图; (b) 六方氮化硼中局域应力

分布的近场成像; (c) 声子极化激元与局域应力场耦合导致应力区域的红外响应随探测频率而改变; (d) 六方氮化硼的声子共振

频率随应力场强度的变化; (e) 沿不同方向的应力分布与褶皱半径的关系 (出自文献 [65], 已获得授权)

Fig. 8. Coupling between phonon polaritons and local strain in hexagonal boron nitride: (a) Schematic of the near-field detection of

local strain in boron nitride[65]; (b) near field imaging of the local strain distribution in boron nitride; (c) different infrared response

of the local strain with frequency resulted by the coupling between phonon polaritons and local strain; (d) first-principles calcula-

tion results for the TO phonon frequency shift under an isotropic biaxial strain; (e) theoretical results of local strain distribution in

radial and tangential directions with the winkle radius (Reproduced with permission from Ref. [65]). 
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合能直接被扫描近场光学显微镜探测到. 而对于非

极性的晶体如双层石墨烯来说, 其光学声子在红

外波段没有响应, 对于这种材料中声子极化激元与

应力场耦合的探测则具有更大的挑战性 . 最近 ,

Shi课题组 [66] 对双层石墨烯中声子极化激元与应

力场的耦合进行了详细的研究, 他们通过外加栅极

电压的方法引入了一个垂直于双层石墨烯的纵向

电场, 从而打破两层石墨烯之间的空间反演对称

性, 引入电偶极矩, 使得双层石墨烯中非红外活性

的声子转变为红外活性的声子 (>1585 cm–1), 如

图 9(a)所示. 然后同样利用扫描近场光学显微镜

对机械剥离的双层石墨烯中天然存在应变的区域

进行红外成像. 他们发现不同的应力场会导致双层

石墨烯的声子共振频率发生蓝移 (压应变)或者红

移 (张应变), 进而引起近场响应中随激发光频率而

变化的光学衬度. 此外, 这种外电场激活的光学声

子在与电子进行相互作用时会形成一个可调谐的

法诺共振体系, 该体系中光学声子跃迁与电子跃迁

的相干作用导致在红外光谱中能探测到一个斜率

极高且不对称的法诺共振线形的声子峰 (图 9(c)),

而且利用这种法诺共振效应可以将局域应变的检

测灵敏度提高至 0.002%. 图 9(d)和图 9(e)给出了

从非应变区到应变区声子频率的移动. 该研究利用

了声子极化激元与应力场以及自由电子耦合的法

诺共振效应, 可以对非极性晶体中的局域应变进行

纳米级高精度的表征, 为探测非极性材料中的局域

应变提供了一种新的方法.
 

4.5    激子极化激元的耦合

除了上述介绍的几种典型极化激元的耦合
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图 9    双层石墨烯声子极化激元与应力场的耦合 [66]　(a) 通过外加电场激活双层石墨烯的声子红外活性的示意图; (b) 声子极化

激元与局域应力场耦合导致应力区域的红外响应随频率而变化; (c) 60 V栅压下具有法诺线形的石墨烯声子响应; (d), (e) 声子

与局域应力场耦合导致的声子共振频率的偏移 (出自文献 [66], 已获得授权)

Fig. 9. Coupling between phonon polaritons and local strain in bilayer graphene[66]: (a) Schematic of the activation of phonon polari-

ton in bilayer graphene by means of an external electric field; (b) different infrared response of the local strain with frequency resul-

ted by the coupling between phonon polaritons and local strain; (c) graphene phonon response with Fano line shape at 60 V gate

voltage; (d), (e) shift of phonon resonance frequency caused by the coupling of phonon polariton and local strain (Reproduced with

permission from Ref. [66]). 
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外, 激子极化激元的耦合也有着十分特殊的性质.

2017年 Park课题组 [67] 将表面等离激元与激子极

化激元耦合起来, 极大地增强了单层二硒化钨中面

外偶极子主导的跃迁, 由此在光致发光谱上探测到

了材料的暗激子态. 最近, Lončar课题组 [68] 也报

道了应变作用下自由激子的动力学过程, 在应变作

用下, 暗激子光致发光峰的红移量高达 390 meV,

相当于无应力晶体带隙的 20%.

有关不同激子极化激元的文章一直在大量涌

现, 但其耦合特性的报道还较少, 我们期待科研工

作者在这方面的进一步研究. 

5   总结与展望

空间限域强的纳米尺度极化激元作为低维材

料的独特性质, 经过近十年的发展, 已经取得了一

系列令人瞩目的成果, 并逐渐形成一门新兴的学

科——极化激元纳米光子学. 本文对低维材料中的

典型极化激元及其耦合特性进行了系统的回顾. 首

先简单回顾了扫描近场光学显微技术, 然后对几种

典型的低维材料中的极化激元做了介绍, 紧接着对

不同类型的极化激元之间的耦合以及极化激元与

应力场的耦合特性进行了详细的解读, 包括耦合体

系的构成、耦合作用的机理、耦合效应的新奇现象

以及实际应用价值等.

低维材料极化激元的耦合不仅可以使整个体

系拥有单一材料不具备的新奇物理性质, 而且为极

化激元在将来纳米光子器件中的应用提供了可能

的发展方向. 然而, 由于目前所研究的极化激元的

低维材料的种类有限, 制备不同材料异质结耦合体

系的技术难度较大, 关于低维材料中极化激元耦合

特性的相关研究还处于起步阶段, 仍有许多值得进

一步深入探究的地方. 未来关于低维材料极化激元

及其耦合的研究可以从以下几个方面做进一步的

探索:

1)基于极化激元的纳米光子器件. 低维材料

中的极化激元可以将自由空间光场的波长压缩为

原来的 1/100, 从而使得制备小型化的光子器件成

为可能, 如光学开关 [48,69,70]、电光调制器 [71−73]、极

化激元光源 [74]、生物传感器 [75] 等. 这种基于极化

激元的纳米光子器件为当下半导体行业和集成电

路行业提供了一个新的思路, 而极化激元之间的耦

合更是丰富了器件的制备方法和性能调控的手段.

2)人工结构及新型材料中极化激元的定向传

输. 可以通过光学或者电学的方式来轻易调控低维

材料极化激元的传输, 然而已发现的低维材料极化

激元大都以球面波的方式向各个方向传播, 这就

意味着其能量在传输过程中损耗较大, 不利于集中

能量进行远距离的定向传输. 因此可以进一步开发

新材料或者构建人工结构以实现高度各向异性的

极化激元, 利用其进行基于极化激元的信息传输,

比如运用石墨烯纳米条带、氮化硼阵列等各向异性

材料.

3)局域应变的高灵敏探测. 在前面关于应力

场与极化激元的耦合部分中介绍了两种典型材料

中的声子极化激元与应力场的耦合导致声子共振

频率发生偏移的现象, 从而对应力场的强度进行原

位的表征 [65,66]. 激子极化激元同样也有类似的方式

实现对应变的探测 [76], 借助激子极化激元与应力

场的耦合特性还可实现对更多种低维晶体材料中

纳米尺度应力分布进行高灵敏表征.

4)其他维度极化激元的耦合. 目前极化激元

的耦合研究主要集中在二维层状材料之间 [49,58,60],

或者是二维层状材料与一维材料之间 [50,59]. 由于可

供研究的器件制备难度较大, 一维纳米材料体系中

极化激元之间的耦合特性还鲜有报道. 我们期待未

来材料制备技术和转移技术的提高使得研究更多

低维材料极化激元耦合的丰富物理现象成为可能.
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SPECIAL TOPIC—Novel properties of low-dimensional materials

Polaritons in low-dimensional materials and
their coupling characteristics*

Ma Sai -Qun #    Deng Ao -Lin #    Lü Bo -Sai     Hu Cheng     Shi Zhi -Wen †

(Key Laboratory of Artificial Structures and Quantum Control, School of Physics and Astronomy,

Shanghai Jiao Tong University, Shanghai 200240, China)
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Abstract

Polaritons, i.e. new collective modes formed by the strong coupling between light and electrons, phonons,

excitons,  or  magnons  in  matter,  have  recently  received  extensive  attention.  Polaritons  in  low-dimensional

materials exhibit strong spatial confinement, high quality factor, and gate-tunability. Typical examples include

gate-tunable graphene surface plasmon polaritons, high-quality hyperbolic phonon polaritons in hexagonal boron

nitride,  topological  phonon  polaritons  in a-MoO3,  and  one-dimensional  Luttinger-liquid  plasmon  polaritons  in
carbon  nanotubes.  These  unique  properties  make  polaritons  an  excellent  candidate  for  future  nano-photonics

devices. Further, these polaritons can significantly interact with each other, resulting in a variety of polariton-

polariton  coupling  phenomena,  greatly  expanding  their  applications.  In  this  review  paper,  we  first  introduce

scanning near-field optical microscopy, i.e. the technique used to probe polaritons in low-dimensional materials,

then  give  a  brief  introduction  to  the  basic  properties  of  polaritons.  Next,  we  discuss  in  detail  the  coupling

behavior between various polaritons. Finally, potential applications of polaritons coupling are proposed.

Keywords: polaritons, low-dimensional materials, coupling behavior, scanning near-field optical spectroscopy
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