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摘要 六方氮化硼中支持的双曲声子极化激元可以将光波长高度压缩到几纳米尺度，由六方氮化硼

卷曲形成的一维氮化硼纳米管可作为高质量天然纳腔支持双曲声子极化激元的回音壁模式，为纳米

尺度下的光传感和光操控提供了重要的材料结构基础。但是目前只有对氮化硼纳米管中声子极化激

元基本模式的报道。本文研究了不同粗细氮化硼纳米管同质结中的声子极化激元性质，通过高能电

子能量损失谱技术有效探测到了同质结的极化激元光学模式，并基于有限元方法进行了数值模拟，

区分和指认了具体的回音壁模式(WGM)、法布里-珀里(FP)模式和表面模式基模(SM0)，特别地，在

低频区观察到高阶回音壁模式。本文的研究对推进一维材料氮化硼纳米管在超小型化光子学器件中

的应用具有重要意义。
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光与物质的相互作用一直以来是凝聚态物理领域研究热点，分析和探测光与物质的相互作用特

征对于激光、传感、量子信息处理以及腔电动力学的研究具有重要的推动作用[1-4]，极化激元作为

一种由光与物质耦合产生的电磁模式，有望为这些领域研究提供新的途径。1951年，Huang(黄昆先

生)在研究双原子离子晶体与入射电磁场的相互作用问题时，首次提出了声子极化激元的概念[5,6]：

当宏观电磁场与离子晶体中晶格振动发生耦合时会形成一种新的振动模式，即为声子极化激元。二

维材料支持种类丰富的声子极化激元，是目前极化激元领域研究热点[7-10]。其中，二维材料六方

氮化硼是由氮原子和硼原子在面内形成六方晶格结构，面外由微弱的范德华力结合，按一定方式堆

叠形成的[11-13]，具有高度的面内面外各向异性，支持双曲型的声子极化激元[14-16]，能有效增强
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光与物质的相互作用。

极化激元由于能够将光的波长高度压缩到纳米尺度，可应用于纳米级的光学谐振腔。在过去几

十年里，基于金属等离激元的纳米光学谐振腔已经被广泛研究[17]。最近，Guo等研究人员发现，

将二维材料六方氮化硼卷曲成氮化硼纳米管[18]，可以形成天然的双曲声子极化激元回音壁谐振腔，

较此前已经被广泛研究的基于贵金属等离激元的纳米谐振腔，不仅内在损耗更低，具有更高的品质

因子，而且电磁场的压缩能力更强，其光学谐振器的归一化模式体积可到达 10-10量级，这使得它在

纳米尺度增强光与物质的相互作用以及量子纳米光学调控方面具有很好的应用前景。然而，氮化硼

一维谐振腔的研究刚刚起步，单纳米管形貌单一、参数简单，还远不能满足其在波导、调制器、耦

合器等应用领域的发展，需要进一步研究纳米管同质结等复合结构以具有更高的集成意义。

同时，近几年快速发展的电子探测技术，特别是基于扫描透射电子显微镜(STEM)的电子探测技

术[19,20]，相较于基于散射光收集信号的散射式近场光学显微镜(s-SNOM)技术[21]，不仅具有更好

的空间分辨率和能量分辨率，而且可探测远红外到近红外全范围的高动量电子能量损失信号[19]，

在探测纳米尺度光学结构的光学模式方面发挥着越来越重要的作用。

因此，本研究利用基于 STEM 的电子能量损失谱(EELS)探测技术，首先在实验上 Aloof（在样

品附近真空中）激发获得了不同管径的一维材料氮化硼纳米管同质结在同质结处的光学谐振模式信

号，并与仿真计算结果进行了对比，实验和仿真结果得到较好的一致性。之后，本文通过仿真进一

步分析和讨论，指认了氮化硼同质结处存在的声子极化激元高阶回音壁。本文对于氮化硼纳米管同

质结处光学模式的研究对推进一维材料氮化硼纳米在超小型化光子学器件中的应用具有重要意义。

1 实验与仿真

1.1 材料与结构

二维层状材料六方氮化硼的结构示意图如图 1(a)所示，该材料支持中红外波段的极化声子，当

声子极化时其横向振动模式（TO）和纵向振动模式（LO）频率分离，在 TO和 LO声子频率之间会

形成所谓的剩余射线带（Reststrahlen band），在剩余射线带内声子振动方向上的介电常数为负。如

图 1(c)所示，六方氮化硼材料在红外波段具有两个剩余射线带，下剩余射线带在 780~830 cm-1频率

范围左右，此时面外方向介电常数为负；上剩余射线带在 1370~1610 cm-1频率范围左右，此时面内

方向介电常数为负。其介电常数特征可用下式洛伦兹谐振模型描述[22-24]：
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的 TO和 LO频率，��是阻尼常数。根据其介电常数特征，利用下式可以推导其在动量空间的等频

轮廓特征[25-27]：
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由该式可推知，在二维材料六方氮化硼在其下剩余射线带中，面外介电常数为负面内介电常数

为正，此时支持 I型双曲声子极化激元，也称为介质型双曲声子极化激元；而在上剩余射线带中，

面外介电常数为正面内介电常数为负，此时支持 II型双曲声子极化激元，也称为金属型双曲声子极

化激元[28-30]。不同类型的双曲声子极化激元都具有高度的光学各向异性，在其靠近双曲渐进线方

向都能支持非常大动量的波矢，具有高度局域电磁场能力。

通过化学气相沉积方法制备如图 1(b)所示的氮化硼纳米管[18]，形成天然的双曲声子极化激元

回音壁谐振腔，具有原子级平整的表面、很少的缺陷和杂质，内在损耗低、品质因子高、电磁场的

压缩能力强，在纳米尺度增强光与物质的相互作用以及量子纳米光学调控方面具有很好的应用前景。

本文研究对象为如图 1(d)示意的化学气相沉积方法制备的内管外半径约 60nm、外管外半径约 100nm、

内部空心半径约 10nm的同质结，以探测同质结处存在的光学模式，进一步推进氮化硼一维复合光

学谐振结构的集成研究。

1.2 实验仪器与装置

图 1 六方氮化硼材料卷曲形成氮化硼纳米管. (a) 二维层状材料六方氮化硼结构示意图，原子层间距

为 0.34 nm. (b) 由氮化硼材料卷曲形成的氮化硼纳米管示意图. (c) 二维材料六方氮化硼面内和面外

介电常数，及其上下剩余射线带. (d) 电子激发氮化硼纳米管同质结的示意图，图中上半部分为仿真

计算的同质结表面电场分布，下半部分 EELS 信号数据为实验信号，电子束在样品表面附近约 10nm



真空处 Aloof激发。

实验所用仪器为 Nion U-HERMES200单色电子显微镜，EELS装置如图 1(d)上图所示，使经约

60kV高压电场加速的高能电子打在样品旁真空中Aloof激发氮化硼纳米管同质结的声子极化激元光

学模式，从而有效避免氮化硼声子信号的干扰，准确获得图 1(d)下图典型的声子极化激元电子能量

损失信号。

具体操作过程为：1）利用高角度环形暗场(High-Angle Annular Dark Field, HAADF)模式得到如

图 2(a)所示的实验样品电镜图像，沿图 2(a)中两蓝色横框分别测量得到图 2(b-c)所示的样品厚度数据，

掌握样品位置和形貌；2）利用 EELS技术，在样品旁约 10nm的真空中，沿图 2(a)彩色箭头所示方

向扫描，得到一系列电子能量损失谱。

1.3 实验数据处理

目前，电子能量损失谱技术的能量分辨率可高达 6meV，但是由于电子显微镜的球差效应、色

差效应以及接收器的灵敏度等问题，理论上能够测得的信号能够达到更高的精度，实际上现在测试

得到的结果是引入一系列随机误差的结果，数学上可以通过退卷积的方式消除部分效果。

实验数据处理使用软件 GMS 3（Gatan Microscopy Suite 3）和 matlab，通过互相关（Cross

correlation）和归一化（Normalize）使零损失峰（Zero-Loss Peak，简称 ZLP）归零后再将信号恢复

到 ZLP 强度，采用三维块匹配滤波（Block-Matching and 3D filtering，简称 BM3D）算法降噪，以

Pearson函数为基准减去背景，最后进行退卷积减小仪器分辨率不足带来的误差。处理后的光谱沿管

轴的方向积分，得到信噪比良好的 EELS 线扫描数据[11,31]，如图 2(d)所示。不过由于难以用准确

的函数描述引入的误差展宽，退卷积的方式也只能获得一些近似结果。

1.4 仿真实验参数

仿真所用软件为基于有限元方法的 COMSOLMultiphysics®仿真软件。参考实验样品尺寸参数构

建仿真模型如图 1(d)所示，仿真的同质结处接口非常锐利，与实验样品在同质结处的形状有所不同。

空气的相对磁导率、电导率和相对介电常数分别取 1、0S/m、1，hBN的相对电导率和磁导率分别

为 1、0S/m，相对介电常数如公式(1.1)。

根据已非常完备的电子能谱电场分析[32]，确定在数值模拟中用线电流[33,34]：
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在 t=0时刻激发样品的位置。具体地，三维模型中设置线电流
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在非弛豫近似下，基于傅里叶变换以及环形对称的几何分析等方法[22]，线电流在材料中激发

的电场����(�, �)可从数值上求解，继而得到有限元仿真中的 EELS信号强度由
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计算。

考虑到 EELS 实验测试中存在的误差对实验数据的展宽，对仿真信号在计算结果的基础上与

5meV半峰宽的高斯函数进行卷积

ΓEELS
broadened � = d�'ΓEELS � − �' ZLP �'� 1.7

得到的仿真谱线如图 2(e)所示，从而与已有的实验数据图 2(d)进行比较。

图 2 电子探测的实验和仿真. (a) 实验样品电镜图像. (b-c) 沿横线电镜测量的样品厚度数据，显示为

中空的 BN管. (d) 实验数据与(e) 仿真数据的对比，图中橘黄色虚线所示实验信号可能为声子极化

激元的 FP模式和WGM模式的混合信号。

2、结果与分析



2.1 氮化硼纳米管同质结的电子能量损失谱

扫描获得的随电子束空间位置变化的 EELS 数据与基于有限元方法进行的数值仿真结果对比如

图 2(d-e)所示，基于实验和仿真结果中可以做出以下分析：（1）最左侧蓝色和紫色虚线所示的模式，

随着电子束从粗管径部分移向细管径部分位置进行扫描，频率基本维持在 175meV左右，且在同质

结处频率信号有所波动，应该源于最基本的氮化硼双曲声子极化激元表面模式，如图标记为 SM0；

（2）最右侧洋红色和大红色虚线所示的模式，随着电子束从粗管径部分向细管径部分位置进行扫

描，频率发生红移，从原本的 195meV左右变为 194meV左右，是氮化硼纳米管同质结体回音壁模

式(WGM)，图中标记为WGM；（3）图中绿色虚线所示模式，随着电子束在粗管部分接近同质结处，

频率渐渐蓝移，是粗管支持的法布里-珀里（FP）模式，标记为 FP；（4）图中橘黄色虚线所示模式，

随着电子束从同质结处向细管位置进行扫描，频率逐渐蓝移，符合 FP 模式特征，同时又反常在同

质结处具有很强的信号，且在电子束移动的情况下变化微弱，符合WGM 模式特征，可能为 FP 模

式和WGM模式混合的模式，需要进一步仿真分析论证。

3.2 氮化硼同质结光学模式的仿真分析

图 3 同质结处光学模式的仿真分析. (a) 单根细管的仿真数据. (b) 同质结的仿真数据. (c) 单根粗管

的仿真数据. (d) 拼接管的仿真数据，狭缝 10nm. 内外管沿径向具有 10nm狭缝的拼接管。

本文基于有限元仿真，分别计算了氮化硼纳米管同质结中，单根细管、单根粗管的 EELS 仿真

数据，与同质结卷积前的数据比较，结果如图 3（a-c）所示。图 3(a, c)所示的细管模型和粗管模型，



与图 3(b)所示同质结比较，同质结体回音壁模式由细管的 193.11meV向粗管的 193.93meV蓝移，在

同质结处虽然管径发生突变，但体回音壁模式呈现平缓的过渡，而将粗细管部分断开 10nm狭缝时，

过渡呈现如图 3(d)所示的突变，说明同质结存在简单拼接不具有的模式平缓过渡特征。

数值模拟构建二维模型可以有效地屏蔽因轴向干涉产生的法布里珀罗(FP)模式和材料内部本征

激发的表面模式基模(SM0)，因此从图 3 中提取出激发位置为 0 的曲线，与相应的二维模型对比，

如图 4所示，可突显出回音壁模式。粗细单管中分别存在 193.93meV、193.11meV的体回音壁基本

模式，而同质结 193.52meV的体回音壁基本模式则正在二者间平缓过渡。在低频区域，三者均观察

到更高阶的回音壁模式，即：中间峰位相比体回音壁沿环形方向阶数不变，而沿直径方向则多出一

级；最低频率的回音壁模式可在同质结中沿直径方向形成三阶。在粗管和细管中均具有较高的级数

和阶数，只不过细管中信号相对弱很多。

图 4 同质结二维及三维模型计算的 EEL数据及电场分布对比. (a) 细管中部仿真数据. (b) 同质结处

仿真数据. (c) 粗管中部的仿真数据。

高阶回音壁频率在更低的频率，这一反常谐振频率特征源于声子极化激元的双曲特性，这一反

常特征也早就在双曲超材料 FP微腔中观察到了[30]。利用二维仿真数据对三维仿真的 EELS 数据进

行分析，可以得出在单根粗管的 3D谱线中存在 2D谱线中高阶回音壁对应的峰，并且从提取的电场

分布对比结果中可以进一步验证高阶回音壁的存在(在 181meV左右)，如图 4(c)所示。而单根细管的

3D谱线和 2D谱线对比中，在高阶回音壁模式所在信号相对较弱，且容易被 FP 模式信号覆盖，但

是提取相应频率的电场分布可以得到一定的吻合程度，如图 4(a)所示。在图 4(b)所示的同质结处 3D



谱线和 2D谱线的对比中，高阶回音壁所对应的频率峰似乎能够对应，但是其同质结界面处的电场

分布完全不能吻合，如图 4(b)下图所示。这意味着说明在同质结界面处并不存在界面上稳定形成的

高阶回音壁，3D中高阶回音壁信号可能来源与粗管体内的高阶回音壁模式信号。对这一猜测的验证

需要未来更加理想的样品以及更先进的探测分析技术。

3、总结

二维材料双曲声子极化激元具有丰富的物理性质，由二维材料构建的光学纳米谐振腔，具有优

异的性质和良好的应用前景，基于二维材料光学纳米谐振腔的研究有望给纳米光子学带来突破。目

前，电子探测技术在探测二维材料构筑的光学纳米谐振腔方面具有独特的优势，不仅具有极高空间

分辨率和较好的能量分辨率，而且可以深入研究各种纳米结构变化引起光学模式变化的规律。本文

基于 EELS技术，基于实验测试数据分析了氮化硼纳米管同质结的光学模式，并与仿真结果相验证。

基于实验观察和仿真分析，本文指认了氮化硼纳米管同质结中存在的各种双曲声子极化激元光学模

式，这对于氮化硼纳米管应用与光学纳米谐振腔具有重要意义。本文的研究为未来极化激元在纳米

激光器、纳米传感器、光学逻辑器件等领域奠定了一定的基础，为推动极化激元向多元应用领域的

进步提供了一定的助力。
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