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金属"介质薄膜中声子热辐射的空间和各向异性研究

董
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曲阜师范大学物理工程学院!山东省激光偏光技术重点实验室!山东 曲阜
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基于理论'实验和仿真相结合的方式!着重研究了金属.介质$

?E

%薄膜中声子热辐射的空间特性

和各向异性"声子是由于晶格振动产生的元激发!是物质的内在属性"尽管声子不易调控!但是声子与其他

光学激发的耦合会产生奇异的光学现象"特别是红外到太赫兹范围内的光子与极性介质中的声子强耦合产

生表面声子激元$

/GFG
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/GFG

具有强局域'低损耗等特点!与等离子体$

)

&64J%7

)

%&63:2%74

%形成互补!使

得深亚波长光学成为可能"为了进一步了解声子吸收的内在理论基础!首先通过黄昆方程和超晶格连续介

电模型在理论上分析了声子吸收"实验上!主要以
/:L

*

声子作为研究对象!利用等离子体增强化学气相沉

积$

GQC$E

%方法!分别在
/:

.

9&

$

",.7J

%薄膜和
/:

衬底上制备出
,..7J

厚的
/:L

*

薄膜"基于傅里叶红外

光谱仪$

@ABD

%!在垂直入射下得到热辐射光谱!通过热辐射光谱分析!并结合由时域有限差分算法$

\:7:20-
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@EAE

%计算得出的仿真光谱图!对比了
?E

薄膜结构和非
?E

薄膜结构中声子的热

辐射!发现
?E

薄膜结构更能够有利于声子和
/GFG

的激发"根据
T0330J67

效应!纵光学波$

RL

%声子只在

倾斜入射时产生"光谱线没有呈现洛伦兹线型!因此!虽然
RL

声子在垂直入射时测得的热辐射图中不辐

射!但同样影响横光学波$

AL

%声子辐射谱的线型"另外!利用
@ABD

对金属$
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.
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%.介质$

/:L

*

薄膜%进行

热辐射转角测试!对热辐射转角图分析证明!

/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜中
/:L

*

声子遵循
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%关

系!纵横声子成对出现!且两种声子的空间辐射特性不同"改变偏振!发现在
/

偏振和
G

偏振下!声子热辐

射呈现不同的模式!体现出声子的空间各向异性"并且!声子与光子耦合可以激发
/GFG

!反过来!

/GFG

可

以增强声子的吸收"基于
?E

结构!能够激发并调控
/GFG

和声子辐射行为!为红外器件的实现奠定了基

础"

关键词
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近年来!光学人工微结构$

%

)

2:16&632:\:1:6&J:13%423;1-

2;30

%已成为国内外研究和应用的热点之一"其拥有独特的光

学特性!可实现人为调控光与物质相互作用!以满足人们对

微纳米尺度光学器件的需求*
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"金属.介质$

J026&
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?E

%是光学人工微纳结构组成基元的重要材料组合方式之

一"在这种组合方式中!由于光子与介质中声子的耦合!产

生表面声子激元$
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%

*
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+

"在纳

米尺度上实现场强局域!突破亚衍射限制"在红外波段对纳

米光学器件有着深远的影响!包括各种红外器件*

+

+

"声子是

描述晶格振动的元激发!是当电磁波与晶格振动相互作用产

生的强吸收"因此!通过光学人工微纳结构调控声子元激

发!产生调控
/GFG

!可以得到比其他材料更优良的性质"在

诸多介质材料中!

/:L

*

是红外波段产生
/GFG

的优良极性介

质材料*

!

+

!最常见且成本低"更重要的是
/:L

*

薄膜声子对调

控人工光学微结构物理性能方面有着不可忽视的作用!例如

提高超材料反射品质因子*

,

+等"综上!研究
?E

薄膜结构中

/:L

*

声子的辐射状态!无论是在基础研究还是红外器件开

发!都具有重要的意义"

基尔霍夫定律$
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%告诉我们!物质的热辐

射和吸收是等价的*

K

+

!而且热辐射与材料中的本征模式紧密

相关"在红外!相干光源比较稀有!利用红外光学人工微结

构热辐射!可以产生相干光源*

>

+

"同时!热辐射又可作为研

究红外人工光学微结构手段*

#
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"在这个工作中!从理论上分



析了声子的内在禀性"实验上!通过对比
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*

薄膜和
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.
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*

薄膜中
/:L

*

声子的热辐射!研究了
?E

薄膜结构中

/GFG

对声子热辐射的影响!并通过对
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.

/:L

*

薄膜在不

同偏振下进行转角测试!分析了
?E

基元中
/GFG

的热辐射

行为!研究了
?E

薄膜
/:L

*

声子的各向异性和空间辐射特

性"同时利用
@EAE/%&;2:%74

软件对二者吸收谱进行仿真计

算!验证了基尔霍夫定律在两种薄膜中的使用!得到了与前

人一致的结果"

"

!

理论分析

!!

声子是描述晶格振动的元激发"针对长光学波下的晶格

振动!可以根据黄昆提出的关于晶格介电行为!在红外波长

范围内的宏观模型来求解!即黄昆方程*
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%中!
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是长光学波运动的宏观量!
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是宏观极化强度!
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是宏观电场强度!
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是相互联系的参数"在

实际情况中!正负离子间的相对振动会产生电偶极矩!从而

导致和电磁波的相互作用!引起红外光区域的强烈吸收"根

据超晶格的连续介电模型*
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!求解光学振动的问题可以归

结为求解其介电常数的问题"介质对于电场的响应用介电常

数
!

$
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%来表示!长光学波包含横光学波$
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是长光学波横波的频率!
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%是低频介电常数!
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%是高频介电常数"吸收功率与介电常数的虚部
!
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%成

正比!即吸收能量与介电常数的虚部有关系"根据
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关

系!
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根据
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关系可知!在一般情况下
!
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%!所以
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!因此
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"声子包含
AL

和
RL

两种模式!根

据式$

+

%可得出!在
/

Y

/

AL

处有一个吸收峰!这意味着横波

的光波促进了横光学波格波的产生"又由
R/A

规则!声子产

生
RL

.

AL

劈裂!产生剩余射线带$
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%!在此

带中电磁波与介质中的声子相互作用!产生
/GFG

"特别是

极性晶体
/:L

*

和
/:C

!在剩余射线带内!其介电常数有负的

实部和小的虚部"因此!极性晶体中的
/GFG

在红外辐射'

红外器件等方面都有广泛的应用"为探讨
?E

结构中的声子

热辐射特性!我们选择了
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*

薄膜中的声子作为研究对象"

*

!

实验部分
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实验上!
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*

薄膜分别制备在和
/:

衬底上"首先选取清

洗好的两片单晶
/:

片作为衬底!采用电子束蒸发$
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)
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%方法在其中一片
/:

衬底上蒸镀
",.7J

厚

的
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薄膜!然后利用等离子体增强化学气相沉积$

)
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)
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GQC$E

%方法生长
,..7J

的
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*

薄膜"同样利用
GQC$E

方法在另外一片
/:

衬底上直接生长

,..7J/:L

*

薄膜"为了更好地观察
/:L

*

薄膜的制备状态!

运用聚焦离子束$

\%1;408:%7H06J

!
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%方法刻蚀样品!并

利用扫描电子显微镜$
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%!将样品倾斜
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!观察其样貌特征!如图
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$以
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薄膜为衬底的
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*

薄膜
/Q?

图%和$

H

%$以
/:

为衬

底的
/:L

*

薄膜
/Q?

图%所示"可以看出!在两种衬底上

/:L

*

薄膜的致密度都较高"

图
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热辐射测试是在基于傅里叶红外光谱仪$

@%;3:0323674-

\%3J:7\36308

!
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%自行搭建的系统上进行的"测试实验装

置如图
*

所示"利用加热器加热
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.
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和
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.
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*

薄膜

样品!辐射出来的光经过透镜聚焦'狭缝隔离噪声和偏振器

选偏后!入射到
@ABD

探测器!采集信号"测试中!用加热后

白板的辐射作为参考信号"为表征
/:L

*

声子热辐射的空间

分布!搭建系统中!样品放置在一精密旋转台上!可在
.w

!

+K.w

内旋转样品!旋转精度为
.'."w

"在本工作中!旋转角度

范围为
.w

!

>.w

!每隔
*w

采集一个信号!辐射谱的测试范围是

,

!
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"利用
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软件分别对
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.
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*

薄

膜和
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.
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*

薄膜进行反射谱'透射谱仿真计算!由此计算

出吸收谱*

K
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"在仿真过程当中!
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!
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和
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*

材料参数来自

于
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软件中的材料库"在
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!
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方向上
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精度均设为
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"

图
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!

傅里叶红外光谱仪测量热辐射的装置示意图
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结果与讨论
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!

光谱分析

图
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给出垂直角度下
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.
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*

薄膜$
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!

H

%和
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.
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*

薄膜$
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!

8

%热辐射实验测试结果$
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!

1

%和光谱仿真结果$
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%"图
+
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/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜的热辐射光谱图"由
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图
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%中可以看出!在
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和
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*图
+

$
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%

中红色箭头所标识位置+处出现辐射峰!其中!

#
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J

处辐射峰最为明显"对比文献*
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+和式$
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附近

时产生
/GFG

现象!这是典型的
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*

薄膜
AL

吸收谱"图
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%是
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*

薄膜的反射$黑色实线%和透射$红色实线%

仿真和由计算得到的吸收$蓝色实线%光谱图"由图可看出!
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*

薄膜的透射率基本为零!这是由于金属
9&

在这

个波段相当于完美导体!入射到上面的电磁波基本被完全反

射回去"图
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%是实验测得
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薄膜的热辐射光谱图"

由图中可以看出!在
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处为一上升沿!在
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处辐射几乎为零"由图
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%反射谱$黑色实线%'透射谱

$红色实线%以及吸收$蓝色实线%光谱图可知!
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处于吸收且并未发现
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薄膜垂直角度下反射#黑色实线$*透射#红色实线$*

吸收#蓝色实线$仿真光谱图
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对比两种薄膜中
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*

声子的热辐射!可以看出!在
#

Y

M'>,

#

J

处!无论是辐射谱还是吸收谱!都有一强的变化峰!

而且都不是规则的洛伦兹线型"纵横声子是成对出现的"在

横电模式下!纵声子为暗光学模式!不辐射!但是会影响横

声子辐射的线型!如图
+

所示"同时!两种薄膜中
/:L

*

声子

的热辐射有很大差异"对于
/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜来说!图
+

$

6

%辐

射谱与图
+

$

H

%中的吸收谱基本一致"而对于
/:

.

/:L

*

薄膜!

图
+

$

1

%辐射谱与图
+

$

8

%中的吸收谱不一致"说明
/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜满足基尔霍夫定律!而
/:

.

/:L

*

薄膜不满足"对比图
+

$

6

%和$

1

%!可以看出!在
#

YM'>,

#

J

处!

/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜热

辐射光谱图中呈现明显的辐射峰!而
/:

.

/:L

*

薄膜呈现一个

辐射增强的边缘"由上述理论分析!根据式$

+

%!在
#

YM'>,

#

J

附近!满足声子共振辐射条件*

""

+

"在
/:

.

9&

.

/:L

*

体系

中!在金属$

9&

%

-

介质$

/:L

*

%界面上!光子与声子产生强相互

作用!从而
/GFG

现象产生!辐射谱中在此波长位置呈现一

高
<

值的峰"而
/:

.

/:L

*

薄膜中!由于没有金属$

9&

%.介质

$

/:L

*

%界面的存在!不能产生
/GFG

!声子振动不能得到增

强!因此没有强的辐射峰!仅有一上升沿!如图
+

$

1

%所示"

另外!

/:

衬底在红外是部分透明的!对比图
+

$

6

%和$

1

%!

/:

.

/:L

*

薄膜中辐射整体较弱!这是由于部分光波透过引起的"

结合图
+

$

6

%和$

1

%可知!无论是
/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜热辐射光谱

图还是
/:

.

/:L

*

薄膜热辐射光谱图!都并未发现
RL

模声子"

由
T0330J67

效应可知!

RL

声子模式来自于电场的法向分量

引起的表面电荷共振*

"*

+

"而图
+

是在垂直角度下测得!因

此!

RL

声子不满足产生条件"

综上!

?E

结构能够产生
/GFG

!从而更好地激发薄膜中

的声子"在光学人工微纳结构中!

?E

界面结合微纳结构!

可以调控
/GFG

的行为!引入其他光学模式和耦合!这对红

外光学器件的应用前景有着极重要的意义"因此!探究
?E

薄膜中的声子特性对于光学人工微纳结构设计和应用是非常

重要的"

E*=

!

C'

基元中薄膜声子的空间辐射特性和各向异性

为了深入研究
?E

结构中
/:L

*

薄膜声子的空间行为!

我们测试了
/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜在不同偏振不同角度下的热辐

射!如图
!

所示"图
!

$

6

%为
/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜在
G

偏振态下的

热辐射转角图"可以看出!

#

YM'>,

#

J

位置附近!有一条明

亮的条带!随着辐射角度增加不变"在辐射角度大约大于

".w

时!在
#

Y#

#

J

位置附近!出现一条明亮的条带!并且随

着角度增大变亮!即辐射增强"

#

Y"*'"*

#

J

位置附近!有

一条暗色的条带!随着辐射角度增大逐渐明显"通过上述对

声子的动力学理论分析!可知!

RL

和
AL

声子是成对出现

的!满足
R/A

规则"这一点由实验上的光谱分析得到证实"

在图
+

$

6

%中!在波长位置
>'M

!

""

#

J

范围内!呈现非洛伦

兹线型的辐射光谱结构!结合理论和转角测试分析!可知!

这个非洛伦兹线型的辐射光谱结构来自
RL

和
AL

声子的

/GFG

共振现象"同理!图
+

$

6

%中波长位置
""',

!

"+

#

J

范

围内的非洛伦兹线型的辐射光谱结构!也来自
RL

和
AL

声

子的
/GFG

共振现象"在前期工作中!我们通过改变
/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜上制备
9&

一维光栅结构的线宽!改变金属
-

介质
-

金属中磁共振模式的光谱位置!调控了
""',

!

"+

#

J

处的声

子与磁共振光学模式的耦合!得到
D6H::

劈裂类量子现

象*

"+

+

"由此!研究声子的热辐射状态是微纳光子学发展和应

用的前提"

!!

图
!

$

H

%为
/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜在
/

偏振态下的热辐射转角

图"在
#

YM'>,

#

J

位置附近明亮的条带!随着辐射角度增

大!没有明显变化!这和
G

偏振下相同"但是在
#

Y#

#

J

位

置附近!开始就出现一较宽的暗色条带!随着辐射角度的增

大!辐射先变强然后逐渐变弱!在大角度下消失"在
#

Y

"*'"*

#

J

位置附近的辐射情况与在
#

Y#

#

J

位置处相似!

开始有一暗色的条带!大角度下消失!但是相比较
#

Y#

#

J

位置处的条带!非常微弱"

K.!*
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对比图
!

$

6

%和$

H

%可知!图
!

$

6

%中!在
#

Y#

#

J

和
#

Y

"*'"*

#

J

处!热辐射强度都随着辐射角度的增大而增强"根

据前人研究*

"!

+

!

#

Y#

#

J

和
#

Y"*'"*

#

J

皆为
RL

声子!且

遵循
T0330J67

效应"而在
#

YM'>,

#

J

处!热辐射强度不随

入射角改变"因此!

RL

声子具有角度依赖性!

AL

声子不具

有角度依赖性"同一种偏振下!

/:L

*

薄膜声子随辐射角度的

改变呈现出不同的辐射状态!体现了声子的空间辐射特性"

同时!比较图
!

$

6

%和$

H

%两种偏振状态下!在
#

YM'>,

#

J

处!

AL

声子空间辐射特性没有变化"但是!在
#

Y#

#

J

和
#

Y"*'"*

#

J

位置附近的
RL

声子!其热辐射强度都随着辐射

角度的增大而减小!并在大角度下消失"根据
T0330J67

效

应!

RL

声子热辐射强度应当随着热辐射角度增大逐渐增强"

又因
#

Y#'+>

#

J

和
#

Y"*'*,

#

J

存在
AL

声子"因此!在
#

Y#

#

J

和
#

Y"*'"*

#

J

位置附近出现较弱热辐射强度"综

上!

RL

声子仅存在于
G

偏振下!

AL

声子在两种偏振下都可

存在"由此!

/:L

*

薄膜声子的热辐射具有各向异性"

图
F

!

Wf

%

LWf

入射角度下
D+

"

>B

"

D+(

=

薄膜两种偏振下的热辐射转角图

$

6

%#

G

偏振下&$

H

%#

/

偏振下

!+

,

*F

!

"-/.6AB.A8+A:+35A5

,

B/8+A

,

.A63;:93T+5803;

1

3BA.+UA:+350A::-/+52+8/5:A5

,

B/3;Wf

%

LWf;3.D+

.

>B

.

D+(

=

:-+5;+B60

$

6

%#

a7803G

)

%&63:O62:%7

&$

H

%#

a7803/

)

%&63:O62:%7

!!

/:L

*

薄膜
RL

和
AL

声子热辐射具有不同的空间特性和

各向异性"垂直辐射情况下!

RL

声子不辐射!是暗模式!

AL

声子辐射!是明模式"

G

偏振下!在
?E

界面上!这两种

模式分别与电磁波强耦合!出现
RL

和
AL

声子的
/GFG

共

振现象"图
+

$

6

%出现窄而强的非洛伦兹线型光谱结构!是这

两种模式耦合的结果"而图
+

$

H

%中没有
/GFG

形成!可以看

到!声子辐射比较弱且带宽很宽"由此可见!电磁波与声子

耦合可以产生
/GFG

现象!

/GFG

现象亦可以反过来增强声子

吸收"综上!通过对
?E

基元中声子的空间辐射特性和各向

异性的研究!可以更加灵活地调节材料中的声子元激发!甚

至可以调控
/GFG

的激发!使得材料在红外波段产生更优良

的光学性质!以满足人们在红外器件的需求"

!

!

结
!

论

!!

理论上利用黄昆方程对声子的介电性质进行了分析"实

验上!利用电子束蒸发和
GQC$Q

方法制备出
/:

.

9&

.

/:L

*

薄

膜和
/:

.

/:L

*

薄膜!并对其分别进行了热辐射测试!结合

@EAE/%&;2:%74

软件仿真!对他们的光谱行为进行了对比分

析"

/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜中出现一窄的非洛伦兹线型的结构!而

/:

.

/:L

*

薄膜中在相应的光谱位置仅有一上升沿结构"对
/:

.

9&

.

/:L

*

薄膜进行热辐射角分辨测试分析表明!

/:L

*

薄膜声

子热辐射具有空间特性和各向异性"而在
?E

界面上!

/:L

*

薄膜声子与电磁波耦合形成
/GFG

"在垂直角度下!

RL

和

AL

声子的
/GFG

分别是暗模式和明模式!二者的耦合在光

谱中呈现一窄的非洛伦兹线型"本工作通过分析
/:L

*

薄膜

声子元激发的物理特性!对调控材料中声子元激发提供了新

的途径!特别是对于红外波段光学现象的产生和红外光学器

件功能的实现具有重要的意义"
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