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摘要    光学显微术作为一种快速、无损的表征手段在材料研究领域得到了广泛应用, 但是受光的波动性制约,

传统远场光学显微术无法满足低维纳米材料表征对亚衍射极限空间分辨率的需求. 近年来, 随着散射式扫描近场

光学显微术(s-SNOM)的发展进步, 光学成像的空间分辨率已经达到10 nm量级, 突破了光学衍射极限. 本文首先

简要阐述了s-SNOM的成像原理, 然后按照s-SNOM的工作模式分类介绍了其在低维纳米材料表征领域的应用研

究进展, 最后对s-SNOM技术未来的发展及应用进行展望.  
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光学显微术是材料研究领域应用广泛、结果直观

的重要表征技术. 然而, 光的波动性决定了传统光学

显微术的空间分辨率存在一个固有的极限——衍射

极限. 对于一个衍射受限光学系统, 其空间分辨率仅

由工作波长和数值孔径决定, 约为半波长量级[1]; 在

可见光波段, 这一极限对应于200~300 nm的空间分

辨率; 而在红外波段, 这一极限则对应微米量级的空

间分辨率, 远大于纳米材料的典型尺寸1~100 nm[2]. 

为了满足纳米材料研究对亚衍射极限空间分辨率的

迫切需求 , 多种突破衍射极限的新型光学显微成像

技术应运而生 , 如受激发射损耗显微术 (stimulated 

emission depletion microscopy, STED)[3], 光激活定位显

微术(photoactivated localization microscopy, PALM)[4], 

随机光学重构显微术(stochastic optical reconstruction 

microscopy, STORM)[5], 以及扫描近场光学显微术

(scanning near-field optical microscopy, SNOM)[6]等. 

其中 , 前3种都是对传统远场光学显微术的改进 [7], 

分别利用结构光照明和单荧光分子定位来实现超分

辨成像 . 因为事先需要利用荧光染料或荧光蛋白对

样品进行标记, 较适合于生物材料的表征. SNOM利

用光学近场实现超分辨成像 , 是扫描隧道显微术

(scanning tunneling microscopy, STM)[8]在光学中的对

应技术, 无需对样品进行任何标记, 较适合于非生物

纳米材料的光学表征. 此外, 针尖增强拉曼光谱技术

(tip-enhanced Raman scattering, TERS)作为传统光谱

技术与近场光学技术的有机结合 , 在超分辨成像领

域也取得了显著进展[9].  

光照射物体发生散射时 , 散射场以两种形式存

在: 辐射场和倏逝场[10]. 其中, 辐射场可以在空间自

由传播到达远离散射体的区域, 因而又被称为远场; 

倏逝场总是附着于散射体表面 , 其强度随与表面距

离的增大迅速衰减, 不能到达远离散射体的区域, 因

而又被称为近场 . 近场信息的缺失是传统远场光学

显微术空间分辨率受限的根本原因 [11]. 为实现超分

辨光学成像 , 散射体的近场光学信息必须得到有效

利用 [12]. 实际上 , 在人们对近场光学有所了解之前

已经有多位学者先后提出了利用亚波长尺寸的通光

孔径或金属粒子抵近散射体表面进行扫描从而实现
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超分辨光学成像的思想 [13~15]. 由于当时的技术条件

不能满足以纳米级精度控制物体间距并实现横向扫

描的要求, 这一思想只能停留在纸面上. 直到20世纪

80年代, 随着扫描探针技术的兴起, SNOM的实现才

成为可能[16,17].  

早期的SNOM仪器多使用孔径式近场探针 [18~20], 

因此被称为孔径式扫描近场光学显微镜 (apertured 

SNOM, a-SNOM); 随后又发展出了利用散射式探针获

取近场信号的散射型扫描近场光学显微镜(scattering- 

type SNOM, s-SNOM)[21~24]. 由于孔径式和散射式近

场探针周围的电磁场分别类似于磁偶极子和电偶极

子的场 , a-SNOM和s-SNOM在偏振分辨近场成像方

面具有一定的互补性[25~27]. a-SNOM一般利用光纤将

激发光导向孔径或将近场信号馈入探测器 , 因而其

遭受的背景干扰小 , 不需要采取复杂的背景抑制措

施; 但是由于光纤和孔径均存在截止现象(传输波长

存在上限), a-SNOM的工作频段较窄并且其空间分辨

率依赖于工作波长 [28], 尤其是在中红外及太赫兹频

段a-SNOM的空间分辨能力快速衰减 [29]. 与之相反 , 

s-SNOM通过自由空间将激发光导向探针或将近场

信号收集进入探测器 , 工作频段较宽并且其空间分

辨率仅由探针尖端的曲率半径决定而与工作波长无

关[30]; 虽然上述空间照明方式会引入大量背景干扰, 

s-SNOM通过采用适当的调制-解调方法可以显著地

抑制干扰, 实现高信噪比的近场光学成像[31].  

由于上述性能方面的显著优势, 近年来s-SNOM

技术的发展推动了低维纳米材料近场光学表征领域

的快速发展 [32]. 本文将首先介绍s-SNOM的工作原

理 , 然后分类介绍其在低维纳米材料表征领域的应

用研究进展, 最后对全文进行总结, 并对s-SNOM技 

术未来的发展方向进行展望.  

1  s-SNOM工作原理 

如图1(a)所示 , s-SNOM主要由光学系统及原子

力显微系统(AFM)两大部分组成 . 其中光学系统由

一套非对称迈克尔逊干涉仪构成 , AFM探针和一面

反射镜分别位于干涉仪两臂的端点 . 该光学系统的

主要功能有2个: (1) 将激发光导入AFM并聚焦到近

场探针尖端; (2) 收集近场探针的散射信号并利用其

与参考光(由反射镜返回)的干涉提高信号的信噪比. 

AFM负责逐点扫描样品并将探测器的输出拼合成二

维图像. 近场探针是s-SNOM最关键的元件, 其在激

发光照射下与样品之间的相互作用是s-SNOM成像

对比度的来源 . 而要提取真实的近场信号以获得高

质量的近场图像, 合适的调制-解调方法必不可少.  

1.1  成像对比度来源 

在图1(a)中, 激发光聚焦后的光斑大小在微米量

级, 近场探针的尺寸一般为几十到上百微米, 而探针

能够与样品进行有效相互作用的尖端部分尺寸仅有一

二十纳米, 因此激发光-近场探针-样品三者之间的相

互作用是一个跨越多个尺度的复杂电磁问题, 一般不

存在闭式解. 不过仍然可以通过适当简化的物理模型

来定性或半定量地理解s-SNOM成像对比度的来源.  

s-SNOM中的金属近场探针可以被看作光学天

线[33,34]. 首先, 探针在聚焦光束的照射下在其尖端附

近诱导出强电磁场并对激发光产生弹性散射 [35]; 其

次 , 当探针和样品相互靠近进入光学近场的作用范

围时, 样品会改变探针尖端的电磁场, 探针-样品作

为一个整体对激发光的弹性散射由此携带了样品的  

 

图 1  s-SNOM工作原理. (a) s-SNOM结构图; (b) 近场探针与样品相互作用的偶极模型 
Figure 1  Working principles of s-SNOM. (a) Schematic diagram of s-SNOM. (b) Dipole model for the tip-sample interaction 
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评 述 

光学性质信息. 在对样品进行逐点扫描时, 如果样品

在不同位置的光学性质有差异 , 探测器接收到的弹

性散射光的特征(振幅, 相位等)也会随之改变, 这就

是s-SNOM成像对比度的来源.  

考虑到真正与样品发生较强相互作用的仅仅是

探针的尖端部分 , 可以忽略探针其余部分的影响将

其简化为一个球体, 进而得到一个描述探针-样品相

互作用的半定量模型——偶极模型 [36,37], 如图1(b)所

示. 该等效球体的半径为探针尖端的曲率半径a, 若

探针材料的相对介电常数为εt, 则当a远小于激发光

波长λ时, 整个球体的极化率为[38] 

 3 t a
t

t a

4 ,
2

a
ε εα

ε ε
−

= π
+

 (1) 

其中, εa为探针周围环境的相对介电常数, 一般可取

为1. 当探针和样品相互靠近时, 探针的偶极矩p可在

样品内部感生出一个方向相同大小为βp的镜像偶极

矩, 其中β 是样品表面的静态反射系数, 可用样品的

相对介电常数εs表示为[39] 

 s a

s a

.
ε εβ
ε ε

−
=

+
 (2) 

随后 , 探针偶极和样品偶极之间通过它们在对方附

近产生的电场互相增强. 最终, 探针-样品整个系统

的极化率可表示为这一系列相互作用的叠加[36,40]:  

 t
ts

t
3

(1 )
,

1
16 ( )a z

α βα α β
+

=
−

π +

 (3) 

其中, z为探针尖端与样品表面的距离. 这样, 当探针

尖端附近的激发光电场为Ei时, s-SNOM探测器可接

收到的近场散射信号为Ets∝atsε0Ei, 其中ε0为真空介

电常数. 以通讯波段λ=1.5 μm处的铂探针(εt=−252+ 

55i)及硅样品(εs=12)为例, 由式(3)计算可得近场散射

信号的振幅及相位(取a=10 nm, 振幅指散射光与激

发光场强之比 , 相位指散射光与激发光相位之差 ), 

如图2(a), (b)所示. 可见近场信号对探针-样品之间的

距离有很强的依赖关系.  

需要注意的是, 在上述偶极模型的建立过程中我

们并未对探针的材料进行限定. 虽然在s-SNOM实验中

金属探针的应用最为广泛, 由其他材料——尤其是高

折射率介电材料构筑的探针同样不可或缺, 例如硅探

针. 在特定的应用场景中, 非金属探针的性能会优于  

 

图 2  近场信号调制-解调原理. (a), (b) 近场信号振幅及相位与探针-样品距离z的关系; (c) 以频率Ω 及振幅a对z进行正弦调制时近场信号振幅

随时间的变化; (d) 对(c)进行傅里叶变换得到近场信号在探针调制频率Ω 各阶泛频的分量 
Figure 2  Modulation-demodulation principles of near-field signals. (a), (b) Nonlinear dependences of near-field amplitude and phase on the tip-sample 
distance z. (c) Temporal variation of the near-field amplitude corresponding to the modulation frequency Ω and modulation depth a. (d) Components of 
the near-field signal at different harmonics of the tip tapping frequency can be obtained by imposing Fourier transform on the curve in (c) 
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金属探针, 具体事例我们将在下文相关部分阐述.  

1.2  调制-解调原理 

由于探针和样品发生有效相互作用的体积远小

于激发光光斑的大小 , 近场散射信号往往被很强的

背景散射淹没 [41]. 要从大量背景噪声中提取出真实

的近场信号, 必须对其进行标记, 即信号调制. 由图

2(a)可知, 近场信号的振幅对探针-样品间距z有很强

的非线性依赖; 而背景噪声一般来源于探针非尖端

部分及样品表面对激发光的直接散射, 对z有接近线

性的依赖关系[42]. 因而可以通过对z进行正弦调制实

现对近场信号的标记 [43], 在探测器端通过提取探针

调制频率Ω 各高阶泛频的分量进行信号解调 [44,45]. 

图2(c)模拟了以10 nm振幅对z进行调制时近场信号振

幅随时间的变化过程 , 非线性效应使得曲线偏离了

规则的正弦振荡, 包含了大量高频信息; 对图2(c)进

行傅里叶变换(Fourier transform, FT)可得到其频谱, 

如图2(d)所示 , 从中可以得到各阶近场信号的强度 . 

在真实的s-SNOM仪器中, Ω 一般为几十到几百kHz, 

各阶近场信号的振幅及相位由锁相放大器直接输出

至控制器拼合成图像 , 每个像素点的采集时间一般

在毫秒量级.  

需要指出的是 , 上述偶极模型是一个过度简化

的模型, 它虽然能够帮助我们定性理解s-SNOM的工

作原理 , 但是一般不能用于近场实验数据的定量分

析. 更精确的s-SNOM模型必须要把探针的几何特征

包含在内 [46], 例如Cvitkovic等人 [47]考虑到探针柄的

长度, 通过将探针简化为椭球建立起有限偶极模型, 

该模型的计算结果能够与实验数据较好地吻合 . 此

外, s-SNOM还可以利用外差[47~50]及伪外差[51]等探测

模式进一步抑制背景干扰.  

2  s-SNOM应用研究进展 

既然其成像对比度来自样品介电性质的变化 , 

s-SNOM最直接的应用就是对非均相纳米材料表面

介电常数ε 的分布进行成像. 特别地, 一些均相纳米

材料由于支持特定的电磁本征模式其光学近场呈现

出对应的空间分布, 故而s-SNOM也能对这些本征模

式成像. 材料的介电性质通常是光频率ω 的函数, 表

示为ε (ω ), 利用s-SNOM及可调谐 /宽带光源可以研

究材料的光谱/时间色散特性; 有一些材料的介电性

质同时还是波矢k的函数 [52], 表示为ε (ω,k), 鉴于通

过近场成像可以直接获得波矢的大小, s-SNOM还可

用于研究材料的空间色散/非局域效应.  

2.1  介电性质分布成像 

对应于特定的激发光波长 , 不同的材料一般具

有不同的介电性质, 因此s-SNOM可以用于低维纳米

材料的特异性分辨. 如图3(a)所示, Cvitkovic等人[53]

使用s-SNOM在中红外波段(λ=10.6 μm)对分散在硅

基底上的金和聚苯乙烯纳米颗粒进行成像 , 利用统

计回归建立了由纳米颗粒直径和近场信号强度唯一

确定颗粒材料种类的方法 , 实现了亚10纳米颗粒的

特异性识别 . 对半导体材料进行掺杂会显著改变其

电导率进而导致其介电性质的改变, 因此s-SNOM可

以用于区分半导体材料的不同掺杂类型 . 图3(b)是

Stiegler等人 [54]使用 s-SNOM在中红外波段 (λ=11.2 

μm)对磷化铟纳米线的近场成像, 图像清晰地反映了

硫掺杂导致的异质结结构 . 相同物质在同一条件下

有可能以不同的形态存在 , 形成微观结构非均一的

材料, 例如有机薄膜材料; s-SNOM正是研究这种非

均一性的有力工具 . 如图3(c)所示 , Westermeier等

人[55]通过中红外波段(λ=11 μm)的近场成像发现了并

五苯纳米薄膜在亚微米尺度共存的两种晶相 , 揭示

了影响该薄膜载流子迁移率的微观原因 . 考虑到探

针与样品的相互作用不仅仅局限于样品表面 , 在光

学近场的作用深度范围之内利用s-SNOM有可能实

现样品亚表面介电性质分布的成像. 图3(d), (e)分别

是 Taubner 等人 [56] 和 Krutokhvostov 等人 [57] 在可见

(λ=633 nm)及中红外(λ=11.3 μm)波段对亚表面金纳

米结构的近场成像, 他们的结果表明s-SNOM的有效

探测深度可达样品表面以下50 nm.  

除上文提到的掺杂外, 应力、温度和光激发等外

界条件也能对材料的介电性质产生影响 , 因而利用

s-SNOM可以实现外界条件调控下材料介电性质分

布的近场成像 .  例如Gigler等人 [ 5 8 ]通过在中红外

(λ=10.7 μm)波段对碳化硅晶体的近场成像间接获得

了纳米压痕附近残余应力场的分布 , 如图4(a)所示; 

Qazilbash等人[59]在同一波段对二氧化钒的一系列变

温近场成像展示了Mott相变的微观过程, 如图4(b)所

示 . 除了对静态或缓变的材料介电性质分布进行高

空间分辨率成像以外 , 结合泵浦-探测技术s-SNOM

可以实现高时空分辨率的近场成像 , 记录材料介电

性质随时间的动态变化过程. 例如Eisele等人[60]首先 
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图 3  s-SNOM对非均相材料介电常数分布的成像. (a) 纳米颗粒[53]; (b) 纳米线[54]; (c) 纳米薄膜[55]; (d), (e) 亚表面金属纳米结构[56,57] 
Figure 3  s-SNOM imaging of the permittivity distributions of nonhomogeneous materials. (a) Nanoparticles[53]; (b) nanowires[54]; (c) nanofilm[55]; (d), 
(e) subsurface metallic nanostructures[56,57]  

 

图 4  外界条件调控下低维纳米材料介电常数分布近场成像. (a) 应力[58]; (b) 温度[59]; (c), (d) 光泵浦[60,61] 
Figure 4  Imaging of modulated permittivity distributions of low-dimensional materials. (a) Strain[58]; (b) temperature[59], (c); (d) light pumping[60,61]  

利用近红外(λ=1.56 μm)飞秒激光脉冲泵浦砷化铟纳

米线, 然后使用宽频少周期的THz脉冲对其进行近场

成像 , 揭示了砷化铟纳米线表面电荷的瞬态分布规

律, 如图4(c)所示; Wagner等人[61]利用同样的近红外

脉冲泵浦石墨烯产生热电子从而改变材料的介电性

质, 然后使用中红外(λ=8.3 μm)脉冲对其进行近场成

像 , 最终描绘出不同层数石墨烯光生热电子的弛豫

过程, 如图4(d)所示.  
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2.2  电磁本征模式成像 

一些低维纳米材料因其几何结构和光学性质可

以支持特定的电磁模式: 金属纳米颗粒及光学天线

在3个空间维度对光进行约束, 可以支持非传播的电

磁模式 , 如局域表面等离激元 [62]; 一维材料如纳米

线、纳米管等在2个空间维度对光进行约束, 但允许

光在其轴向传播形成导模; 二维材料仅在厚度方向

对光进行约束, 允许光在其面内传播形成导模. 这些

电磁模式的波矢一般远大于光在自由空间的波矢 , 

但s-SNOM探针可以弥补这种波矢失配进而共振激

发纳米材料中的本征模式 . 在共振条件下利用

s-SNOM直接对纳米颗粒或光学天线进行近场成像

即可得到其本征局域模式的电磁场分布; 而对一维

和二维纳米材料本征导模的近场成像则需要借助材

料的端点、边界等对导模的反射形成驻波来间接完

成 . 详细了解这些本征模式的电磁场分布对表面增

强拉曼/红外基底[63,64]的优化设计及纳米波导性能的

评估至关重要[65], s-SNOM正是进行电磁本征模式成

像的利器.  

例如Hillenbrand等人 [66]利用碳纳米管修饰的探

针进一步提高空间分辨率, 在可见光(λ=633 nm)波段

实现了对单个金纳米颗粒电场分布的成像; Schnell等

人[67]通过对红外天线(λ=9.6 μm)的近场成像系统研

究了负载对天线电磁场分布的影响 , 如图5(a)所示 . 

在一维导模成像方面 , Shi等人 [68]在中红外(λ=10.6 

μm)波段首次观察到金属性碳纳米管可支持低损耗

的拉廷格液体等离激元模式, 如图5(b)所示; 对应地, 

Xu等人[69]在氮化硼纳米管中发现了低损耗的声子激

元模式, 如图5(c)所示; 最近, Zhou等人[70]报道了砷

化铟纳米线中等离激元的观测结果 . 二维材料相比

一维材料种类更加繁多, 光学性质更加丰富, 同时其

平面结构也更有利于扫描探针实验的开展 ,  因而

s-SNOM在该研究领域发挥了重要作用. 例如Chen等

人[71]和Fei等人[72]同时在中红外发现了电场可调谐的

石墨烯等离激元模式, 如图5(d)所示; 同样在中红外, 

Dai等人[73]观测到了传输损耗远小于石墨烯等离激元

的氮化硼声子激元模式, 如图5(e)所示; 而通过制备

石墨烯-氮化硼异质结, Yang等人[74]发现利用等离激

元和声子激元的相互作用可显著降低石墨烯等离激

元的传输损耗. 此外, 二维材料层状结构导致的光学

各向异性近来逐渐得到重视. 然而, 由于高质量范德

华单晶的尺寸远小于远场光束的反射光斑 , 传统的

光学各向异性表征方法, 如端面反射法[75]、椭偏法[76]

等, 均难以准确测量范德华微晶体的光学各向异性. 

有鉴于此, Hu等人[77]提出了使用s-SNOM测量范德华

微晶体光学各向异性的新方法. 图5(f)是他们在近红

外(λ=1.53 μm)波段对二硫化钼导模的近场成像, 他  

 

图 5  s-SNOM对低维纳米材料/结构本征电磁模式成像. (a) 红外天线[67]; (b) 碳纳米管[68]; (c) 氮化硼纳米管[69]; (d) 石墨烯[71,72]; (e) 氮化硼[73]; 

(f) 二硫化钼[77] 
Figure 5  Imaging of the electromagnetic modes supported by low-dimensional materials. (a) Infrared antennas[67]; (b) carbon nanotube[68]; (c) boron 
nitride nanowires[69]; (d) graphene[71,72]; (e) hexagonal boron nitride[73]; (f) MoS2

[77] 
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们通过对各向异性晶体寻常及非寻常波导模式的定

量分析成功地反推出了晶体的介电张量. 最近, Li等

人 [78]利用氮化硼制备了人工超表面并利用s-SNOM

观测到了声子激元在超表面上的各向异性传播. 

值得注意的是 , 在上述对金属纳米颗粒或光学

天线局域电磁模式进行成像的过程中往往会使用介

质材料的探针, 例如硅探针. 这是因为金属探针与被

测样品的相互作用较强 , 探针本身既是样品局域电

磁模式的激发源又是探测器 , 会对被测样品的本征

电磁分布产生干扰; 而使用非金属探针的s-SNOM类

似于工作在收集模式的a-SNOM[79,80], 可以实现样品

局域模式激发和探测的分离 , 从而获得样品表面真

实的电磁场分布.  

还需要特别指出的是 , 在上述传导型电磁模式

成像实验中获得的近场图像其成像原理不尽相同 . 

由于一维/二维等离激元或声子激元的面内波矢远大

于激发光对应的真空波矢 , 这些模式在遇到材料端

点或边界时以反射为主 [81]; 近场图像由探针激发的

入射波与来自端点或边界的反射波叠加形成 , 对样

品的摆放方向没有明显的依赖性; 近场图像中的干

涉条纹间距等于这些模式波长的一半 . 而对于二硫

化钼, 其导模波矢仅稍大于激发光对应的真空波矢, 

该导模在材料边界处以向远场的散射为主 [77]; 近场

图像由探针拾取的信号和边界散射的信号叠加而成, 

对样品边界的方向具有明显的依赖性; 最终近场图

像中的干涉条纹间距也包含了样品的方位信息 , 这

在提取导模的真实波长时必须予以消除.  

将s-SNOM与超快激光技术结合可以对传播型电

磁模式进行高时间分辨率的近场成像 , 直接对其时

间演变过程进行观测 . 例如Yoxall等人 [82]通过控制

近场信号与参比信号的光程差直接观察到了氮化硼

声子激元波包的传输过程, 如图6(a)所示, 证明了氮

化硼声子激元能以极低的群速度(0.002c)传播; Huber

等人[83]使用近红外脉冲(λ=1.56 μm)激发半导体材料

黑磷并使用中红外脉冲(λ=8.3 μm)对其支持的等离

激元进行近场成像 , 研究了黑磷等离激元的光致开

关特性 , 测得其开启时间约为50 fs, 寿命约为5 ps. 

低温环境下材料的光学性质有可能发生显著变化 , 

这样其支持的本征电磁模式也会随之变化 , 使用

s-SNOM就可以在低温条件下对这些模式进行成像

研究. 图6(c)是Ni等人 [84]利用自制的低温型s-SNOM

在60 K对石墨烯等离激元的近场成像, 他们发现在

这一温度, 电子-声子散射造成的等离激元传输损耗

显著减少, 石墨烯等离激元的传输距离可达10 μm.  

2.3  纳米红外光谱分析 

红外光谱技术在物质种类鉴别及分析领域应用

广泛, 是一种重要的材料表征手段. 但是受到衍射极

限的制约 , 远场红外光谱技术要求被测样品的尺寸

至少要达到10 μm量级, 远大于低维纳米材料的特征

尺寸. 由于s-SNOM的空间分辨率不依赖于波长, 基

于s-SNOM的红外光谱技术能够突破衍射极限, 满足

对低维纳米材料进行光谱分析的要求 . 早期利用

s-SNOM实现纳米材料红外光谱分析的实例都采用

了串行扫描方法 , 即利用可调谐激光器依次在多个

波长对样品进行扫描成像然后将多次扫描的数据拼

合成光谱[85,86]. 这种方法费时费力, 并且样品在长时

间扫描过程中有可能发生位置漂移从而导致光谱测

量出现误差 . 后来 , 随着差频红外宽带光源的出

现[87], 基于s-SNOM的并行扫描红外光谱技术即得到

了发展 [88], 这就是纳米傅里叶变换红外光谱技术

(nano-FTIR). 该技术首先利用迈克尔逊干涉仪记录

被探针-样品系统散射的宽带红外光时域干涉图, 然

后通过傅里叶变换反演出样品的红外吸收谱.  

在使用nano-FTIR对材料进行扫描时, 每一个像

素点都对应1个完整的红外光谱, 单个光谱的测量时

间可缩短至10 s以下. Huth等人[89]和Amenabar等人[90]

的工作都表明利用nano-FTIR得到的近场光谱与远场

光谱有较好的对应性, 如图7(a), (b)所示. nano-FTIR

的高空间分辨率及分子识别能力使其成为研究纳米

尺度化学反应过程的有力工具, 如Wu等人[91]就利用

该技术对金纳米颗粒催化的氮杂卡宾分子还原反应

过程进行了研究 , 如图7(c)所示 . 结果表明 , nano- 

FTIR不仅可以清晰地分辨反应过程的中间产物 , 还

能以纳米级的精度定位金纳米颗粒上的催化活性位

点. 对于支持特定电磁本征模式的材料, 当探针远离

样品边界时, nano-FTIR可用于获取该材料的红外吸

收光谱; 当探针与样品边界的距离小于导模的传播

距离时, nano-FTIR可用于获取该模式的频率色散特

性. 图7(d)显示的是, Dai等人 [73]使用nano-FTIR对氮

化硼进行线扫描即可得到其声子激元波矢的频率色

散特性; 由于声子激元的波矢由材料的介电性质及

几何结构唯一确定, 由图7(d)便可得到氮化硼介电性

质的频率色散特性.   
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图 6  超快及低温s-SNOM对本征电磁模式的成像. (a) 氮化硼声子激元波包成像[82]; (b) 黑磷等离激元成像[83]; (c) 低温石墨烯等离激元成像[84] 
Figure 6  Ultrafast and cryogenic s-SNOM imaging of electromagnetic modes. (a) Imaging of the wave packets of hexagonal boron nitride phonon polari-
tons[82]. (b) Imaging of black phosphorus plasmon polaritons[83]. (c) Imaging of graphene plasmon polaritons at cryogenic temperatures[84] 

目前, s-SNOM的近场成像功能已经在低维纳米

材料表征领域得到了广泛应用 , 产出了大量相关文

献 , 但有关nano-FTIR的报道相对较少 . 这主要是因

为nano-FTIR目前采用的差频红外光源带宽较窄, 功

率密度较低 , 使其只能在数量有限的几个实验体系

下取得高质量的光谱数据 . 鉴于此 , Bechtel研究

组 [92~94]提出利用同步辐射光源代替差频红外光源以

克服其在带宽及功率密度方面的不足 , 提升nano- 

FTIR的性能.  

在上述三类应用中, 虽然s-SNOM的空间分辨率

达到了10 nm量级, 但是还远大于材料中出现非局域

效应所对应的尺度 . 但是有些材料在特定频段会在

较大空间尺度表现出非局域效应 ,  从而使得利用

s-SNOM探测材料介电性质的空间色散成为可能. 例

如石墨烯等离激元在THz频段具有很大的波矢, 致使

其相速度与材料中电子的费米速度相当 , 进而导致 
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图 7  纳米红外光谱技术nano-FTIR的典型应用. (a) 聚甲基丙烯酸甲酯(PMMA)近场和远场红外光谱对比[89]; (b) 烟草花叶病毒近场和远场红

外光谱对比[90]; (c) 利用nano-FTIR监测金纳米颗粒催化氮杂卡宾还原反应过程[91]; (d) 利用nano-FTIR获取氮化硼声子激元的频率色散特性[73] 
Figure 7  Typical applications of nano-FTIR. (a) Comparison of the near- and far-field infrared spectra of PMMA[89]. (b) Comparison of the near- and 
far-field infrared spectra of tobacco mosaic virus[90]. (c) Monitoring catalytic reactions on single nanoparticles using nano-FTIR[91]. (d) Mapping disper-
sions of hexagonal boron nitride phonon polaritons using nano-FTIR[73] 

石墨烯的光电导表现出非局域效应 . Lundeberg等

人[95]首先对这一效应进行了研究: 他们使用s-SNOM

在THz频段(f=3.11 THz)激发石墨烯等离激元, 通过

改变石墨烯的介电环境调节石墨烯等离激元的波矢

大小 , 利用光生电流成像来获取等离激元波矢的大

小 . 实验结果与理论预测十分吻合 , 证明了利用

s-SNOM可以对材料的时间及空间色散特性进行同

步表征.  

3  结语 

s-SNOM突破衍射极限的高空间分辨率使其特别

适合于低维纳米材料的光学表征. 借助这一技术, 国

内外多个研究组针对多种低维纳米材料体系的研究

都取得了出色的成果, 初步展示了s-SNOM的应用潜

力. 但是要完全发挥该技术的威力, 无论是在理论模

型的完善还是仪器功能的拓展方面都还有大量的工作

亟待完成. 例如, 近场光学信号的定量解读目前还存

在困难, 纳米红外光谱的信噪比还需提高, s-SNOM的

工作频段也需要进一步拓宽. 此外, 为适应超导[96]、

自旋[97]、拓扑绝缘体[98,99]等强关联材料体系的光学表

征需求, 能够兼容超高真空、超低温、强磁场等极端

环境的s-SNOM仪器还需要发展完善.    
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Summary for “低维纳米材料的近场光学表征” 

Near-field optical characterization of low-dimensional  
nanomaterials 
Debo Hu & Qing Dai* 
Division of Nanophotonics, National Center for Nanoscience and Technology, Beijing 100190, China 
* Corresponding author, E-mail: daiq@nanoctr.cn 

Due to the wave nature of light, the spatial resolution of traditional far-field optical microscopy is fundamentally prohibited to be 
much smaller than the wavelength, thus cannot fulfill the requirement of nano-characterization of low-dimensional materials. This 
diffraction limit can be circumvented by the optical version of scanning probe microscopy via incorporating the near-field opti-
cal information into the imaging process. In the last one and a half decades, scanning near-field optical microscopic techniques, 
especially scattering-type scanning near-field optical microscopy (s-SNOM), have undergone tremendous development. The 
wavelength independent spatial resolution of s-SNOM goes far beyond the diffraction limit, leading to an explosive amount of 
applications that spread throughout the field of materials science. 

The instrument of s-SNOM is a delicate combination of optical and scanning probe techniques. It utilizes the sharp tip of an 
atomic force microscope (AFM) probe to achieve nanoscale spatial resolution. Specifically, the light beam from a source is 
focused onto the apex of the AFM tip by a parabolic mirror. The tip serves as a nanoscale light confiner and enhancer, inducing 
a strong electromagnetic field (hot spot) underneath the tip apex. When the tip is brought into contact with the investigated 
sample, this field is modified by its interaction with the sample and carries near-field information of the sample. Then the tip 
acting as an optical antenna scatters the near-field information into far-field. The back-scattered near-field signals are feed into 
a photodetector to register a near-field image of the sample. By modulating the near-field signal via tapping the AFM tip and 
demodulating at the high order harmonics of the tip-tapping frequency, the noise from the background and stray light can be 
greatly suppressed. Since the near-field hot spot is on the same scale with the tip apex, the spatial resolution of s-SNOM is pre-
dominantly defined by the dimensions of the tip; a value of 20 nm is routinely achievable with commercially available and 
economical AFM tips. 

In principle, s-SNOM is a permittivity-sensitive technique, thus its most typical application is to imaging the surface permit-
tivity distributions of low-dimensional nanomaterials. In the literatures, s-SNOM has been used to realize material-specific 
identification of zero-dimensional nanoparticles; nanoscale-resolved mapping of the free-carrier distribution along a 
one-dimensional nanowire and two-dimensional nanoimaging of the phase boundaries of organic thin films have been reported. 
Surprisingly, sub-surface imaging of objects with a depth of tens of nanometers has also been proved possible. By using the 
pump-probe method, the ultrafast dynamical properties of low-dimensional materials can be characterized with simultaneously 
high spatial and temporal resolutions. 

The s-SNOM tip can also serve as a momentum matcher between the free-space light and the intrinsic electromagnetic 
modes supported by low-dimensional materials, therefore, s-SNOM can be used to excite and image these modes. Both field 
mapping of localized modes in zero-dimensional materials and fringe pattern imaging of propagating modes in one- and 
two-dimensional materials have been reported. What is more, direct imaging of the wave packets has also been achieved by 
coupling s-SNOM to ultrafast optics. 

s-SNOM can provide spectral information of the sample if a broadband light source is used. A Fourier transform infrared 
(FTIR) spectrometer based on s-SNOM (nano-FTIR) has been developed. The spectra obtained by nano-FTIR have been 
demonstrated to be in good agreement with those acquired by conventional FTIR. Applications of the nano-FTIR including 
in-situ monitoring of chemical reactions and quick mapping of the dispersion of polaritons have been reported. 

In summary, s-SNOM has contributed significantly to the field of low-dimensional material characterizing. Nonetheless, it 
still has a large potential to expand its scope of applications. This is especially true at extreme conditions like ultrahigh vacuum, 
ultralow temperature, and strong magnetic field. If s-SNOM operating in these extreme conditions can be developed, it would 
be of great help in solving the enigma of strongly correlated materials. 

diffraction limit, low-dimensional materials, near-field optical imaging, electromagnetic modes, nano-infrared 
spectroscopy 
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