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摘要：亚波长薄膜堆栈超构材料，作为超构材料领域一个特殊的组成部分，因其具有亚波长厚度、无需复杂光刻加

工以及可低成本大面积制备等诸多优点，吸引了人们越来越多的关注。本文聚焦回顾近些年亚波长薄膜堆栈超构

材料相关研究进展，首先简要回顾了多层薄膜堆栈体系的基础理论研究方法，侧重介绍了亚波长薄膜堆栈超构材

料的新理论新设计；接着，着重介绍了基于亚波长薄膜堆栈超构材料的若干典型应用，具体包括结构色调控、光致

发光增强、窄带红外光源、红外伪装以及其他一些有趣应用；最后，探讨并展望了亚波长薄膜堆栈超构材料领域未

来的发展方向以及其可能遇到的问题挑战。
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Abstract：Subwavelength thin-film stack metamaterials，as a special group of metamaterials，have attracted much atten‐

tion owing to their subwavelength thickness，ease of fabrication，low-cost and large-area fabrication capacities，etc. In

this article，the recent research progress of the theory and applications based on subwavelength thin-film stack metamate‐

rials is reviewed. We first focus on the overview of the theoretical background and the newly developed techniques for

subwavelength thin-film stack metamaterials. Then，we highlight the progress of recent applications，including structur‐

al colors，photoluminescence（PL）enhancement，thermal emitter and infrared stealth，etc. Finally，the future opportu‐

nities and challenges about further research on the subwavelength thin-film stack metamaterials are also addressed.
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引言

薄膜光学是一门历史悠久的学科，早在 17世纪

后半叶，牛顿在进一步探究胡克所研究的肥皂泡薄

膜色彩问题时，将一块曲率半径很大的凸透镜凸面

与另一块近似为平板的曲率半径更大的双凸透镜

紧贴，他从反射光中观察到一系列明暗相间的同心

圆环［1-2］，此即“牛顿环”现象，其物理本质为光的薄

膜干涉，由此拉开了薄膜光学研究的序幕。1817
年，夫琅禾费利用化学腐蚀的方法成功地制备了光

学减反膜，开创了制备光学薄膜的先河［3］。但真正

使薄膜光学得以大发展是在 20世纪 30年代以后，

真空镀膜技术的发展与成熟，为制备各种光学薄膜

提供了先决条件［4］。基于光学薄膜堆栈的器件已在

薄膜结构色［5］、光学减反膜［6-7］、滤光片［8］、薄膜带隙

材料［9］、量子点薄膜［10］以及红外探测薄膜［11］等众多

领域得到了广泛应用。

传统的光学薄膜堆栈结构主要是利用多层膜

的干涉效应以实现各种功能，因此每层薄膜的光学

厚度通常是四分之一个工作波长的整数倍，也就是

说，膜厚与工作波长处于同一数量级甚至远大于工

作波长［12–14］。近年来，受人工微结构超构材料理念

的启发，由厚度远小于工作波长的薄膜组成的多层

膜结构，即亚波长薄膜堆栈超构材料［15–25］，引起了

人们的广泛关注。与传统的四分之一波长周期薄

膜堆栈结构和由人工亚波长微结构单元按特定的

顺序排列而成的体超构材料或超构表面［26–48］不同

的是，这类薄膜堆栈超构材料的“人工原子”为亚波

长平面光学薄膜。此类材料功能器件通常具有结

构简单、亚波长厚度、无需复杂微纳加工工艺、成本

低廉以及可大面积制备等诸多优点。研究还发现，

理论上在某临界条件下，原本适用于由亚波长微结

构单元所组成体系的局域有效媒质理论模型已然

失效，需要发展新的理论方法［49–60］。

本文将围绕亚波长薄膜堆栈超构材料领域近

年来的相关进展展开讨论，特别是介绍本课题组在

此领域所开展的主要研究工作。首先，简要介绍处

理这种结构体系的常见理论方法，比如多重散射

法、转移矩阵法，同时简述亚波长多层膜堆栈体系

在特定临界条件下传统局域等效媒质理论失效问

题，并给出该体系正确的、考虑了空间色散效应的

非局域等效媒质理论模型；接着，重点介绍基于此

类新理论新结构体系的一系列应用进展，具体包括

结构色调控、光致发光增强、窄带红外光源、红外伪

装、辐射制冷以及红外传感等；最后，基于上述理论

与应用的最新研究进展，对这些新理论新设计的亚

波长薄膜堆栈超构材料未来研究方向与应用前景

进行展望，总结并阐述此领域未来发展可能带来的

重要启发和影响。

1 亚波长薄膜堆栈超构材料的理论背景及

相关进展

1. 1 多重散射法

最简单的亚波长薄膜堆栈超构材料设计是单

层介质薄膜沉积于足够厚金属薄膜衬底上。这类

简单的多层膜结构体系的光学行为可以利用多光

束分波的方法进行求解，如图 1所示，假设光从空气

（N1=1）中入射到介质薄膜（N2=n2+ik2）中，经过金属

薄膜（N3=n3+ik3）衬底往复反射到空气与介质界面

（反射系数为 r0，r1，r2，r3，…），将所有分波反射系数

矢量相加，可得该结构体系的反射系数为［61-62］：

r = r0 + r1 + r2 + r3 + ⋯ =∑
n = 0

∞
rn == r͂12 + r͂23e2iβ͂

1 + r͂12 r͂23e2iβ͂ ,（1）
其中，rm代表第m阶分波反射系数（0 ≤ m ≤ n），可表

示为：

rm = ì
í
î

r͂12, m = 0
t͂12 t͂21 r͂m23 r͂m - 121 e2imβ͂, m ≥ 1 . （2）

r͂ jk 和 t͂ jk表示光从媒介 j（j=1，2，3…）入射到媒介

k（k=1，2，3…）的菲涅尔反射系数和菲涅尔透射系

数，分别为：

r͂ jk =
ì

í

î

ï
ïï
ï

ï
ïï
ï
ï
ï

Nj cos θj - Nk cos θk
Nj cos θj + Nk cos θk , TE偏振

Nk cos θj - Nj cos θk
Nk cos θj + Nj cos θk , TM偏振

，（3）

t͂ jk =
ì

í

î

ï
ïï
ï

ï
ïï
ï
ï
ï

2Nj cos θj
Nj cos θj + Nk cos θk , TE偏振

2Nj cos θj
Nk cos θj + Nj cos θk , TM偏振

. （4）

β͂ = 2πλ N2h cos θ2为光在介质层中的传播常数，

θj表示光在媒介 j（j=1，2，3…）中的入射角度。

图 1（a）左图所展示的为传统的简单双层薄膜

光学结构设计示意图，其由一层无损耗的介质膜生

长于金属衬底上组成。为实现对反射光强度的有

效调节，结构通常会利用到法布里-玻罗（FP）共振

条件，这时就要求介质层的厚度需满足 h=mλ/4N2
（m=1，2，3…）［4］。在这种共振条件下，各个阶数的

分波反射系数都位于反射系数复平面中的实轴（Re
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［r］）上，如图 1（a）右图所示，且相位变化遵循传统的

0或π改变。如果最终各阶分波系数从原点出发又

能回到原点，则表示体系的反射为零，又因底层金

属衬底的厚度足够厚，也就没有透射光，因此体系

可实现对入射光的完美吸收。

2012至 2013年间，Capasso等人［5，18］指出了如

果将图 1（a）结构中的无损耗介质替换成高吸收介

质，即使介质的厚度非常薄，远小于工作波长（见图

1（b）左图），体系同样可以做到对反射光强度的高

效调控。其原理在于，由于顶层介质材料为高吸收

材料，具有很大的消光系数，各分波反射系数相位

的改变不再是简单的 0或者π，也就是说，在反射系

数的复平面上，分波反射系数的分布可偏离实轴，

而且只需选取非常薄的介质厚度，各分波光束合成

反射系数最终也可以回到坐标原点，实现对入射光

的完美吸收，如图 1（b）右图所示。此类基于非对称

FP共振模式的亚波长薄膜堆栈超构材料的出现，很

快吸引了人们的注意，类似的结构设计相继被提

出，并应用于结构色、光致发光增强以及光电探测

等领域。

1. 2 转移矩阵法

对于周期性多层薄膜堆栈超构材料，由于薄膜

堆栈层数较多，如果再用多重散射法计算其光学响

应显然已不太适合。转移矩阵方法可对任意层数

的薄膜堆栈超构材料进行理论求解，它是一种通用

的、普适的计算方法。图 2（a）所展示的是一周期性

亚波长薄膜堆栈超构材料［49］，它由两种不同介质交

替组成，相应的介电常数分别为ε1和ε2，厚度分别为

d1和 d2。光从介电常数为εin的媒介中以 θin的角度入

射，从介电常数为εin的媒介中透射，周期数为N。根

据图 2（b）所示的转移矩阵计算流程，该结构体系的

光学响应可通过如下的方程式进行求解［58，63-64］：

( )t0 = Mout,2P2(M2,1P1M1,2P2 ) N - 1M2,1P1M1,in( )1r
= QTMM( )1r ，（5）

其中，r和 t分别为该结构的反射系数和透射系数。

Mi，j = 12 ( )1 + Δ 1 - Δ
1 - Δ 1 + Δ 表示光从第 i层传播到第 j

层的转移矩阵，Δ = ì
í
î

ïï

ïï

kjz /kiz， TE偏振

εjkiz / ( )εikjz ，TM偏振
表示两

个偏振态下的矩阵转换参数。Pi = æ

è
ç
çç
ç

ö

ø
÷
÷÷
÷eikizdi 0

0 e-ikizdi
表

示光在第 i层传播的传播矩阵，kiz代表第 i层的总波

矢 ki的 z分量，di表示第 i层材料的厚度。

根据公式（5）可以得出整个体系的 Q矩阵，即

QTMM。因此，可计算出 r和 t，分别为：

图 1 （a）传统的薄膜堆栈光学结构设计：无损耗的四分之一波长厚度介质层沉积于足够厚金属薄膜衬底，及相应的分波计算

相图，（b）亚波长薄膜堆栈超构材料设计：高吸收的超薄厚度介质层沉积于足够厚金属薄膜衬底，及相应的分波计算相图［18］

Fig. 1 （a）Conventional thin-film structure design：reflection process of a quarter-wave film with low losses on a perfectly reflect‐

ing substrate，the reflected partial waves are represented on the complex plane，（b）subwavelength thin-film stack metamaterials de‐

sign：reflection process from a highly absorbing，ultra-thin film on a perfectly reflecting substrate and the corresponding partial

waves phasor diagram［18］
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rTMM = -Q
TMM
21

QTMM
22
, tTMM = QTMM

11 - Q
TMM
12 Q

TMM
21

QTMM
22

. （6）
最终，对透反射系数取模平方，得：

R = | r | 2, T = | t | 2 . （7）
公式（7）即为该结构体系的反射率和透射率。

原则上无论亚波长薄膜堆栈超构材料的层数为多

少层，只需要知道每层材料的光学参数 n和 k，以及

材料的厚度、入射偏振和角度等信息，都可以通过

转移矩阵方法最终求得整个结构体系的透反射

光谱。

1. 3 非局域等效媒质理论

等 效 媒 质 理 论（Effective-Medium Theory，
EMT）是处理长波条件下复杂纳米结构体系光响

应的一套强有力的工具。常见的等效媒质理论

处理方法有以下两种［56］：1）反解法，即通过模拟

计算或实验测试获得的结构体系的透反射谱或

透反射系数，对其表达式进行等效反解处理，再

利用 Kramers-Kronig转换（即 K-K关系），去除掉

其中的非物理解，最后就可得到有物理意义的等

效光学参数；2）公式法，直接利用特定结构体系

下的具体的解析表达式，和结构以及材料参数建

立联系，得到其等效光学参数。常见的几种直接

利用公式获取等效光参的方法有 Maxwell Garnett
模型、Bruggeman 模型以及取平均的线性模型

等［56，65］。本小节主要聚焦于周期性亚波长薄膜堆

栈超构材料的等效媒质理论，特别是在特定临界

条件下传统局域等效媒质理论（Local Effective-
Medium Theory，LEMT）失效问题，给出该体系正

确的、考虑了空间色散效应的非局域等效媒质理

论 模 型 （Nonlocal Effective-Medium Theory，
NEMT）。

图 3（a）为周期性亚波长薄膜堆栈超构材料结

构示意图，与图 2（a）所示结构类似，为一维ABAB周

期性交替堆栈结构体系。根据布洛赫定理，经过简

单推导，该结构体系的色散关系式如下［66］：

cos[ keffz( d1 + d2 ) ] = cos ( k1zd1 ) cos ( k2zd2 ) -
γ sin ( k1zd1 ) sin ( k2zd2 ) ，（8）

其中，参数γ在TE和TM不同偏振条件下，分别满足

以下关系：

TE: γTE = 12
æ

è
ç
çç
ç
k2z
k1z
+ k1zk2z

ö

ø
÷
÷÷
÷, TM:

γTM = 12
æ

è
ç
çç
ç
ε2k1z
ε1k2z

+ ε1k2zε2k1z
ö

ø
÷
÷÷
÷ . （9）

准静态近似情况下，该周期性亚波长薄膜堆栈

超构材料可等效看作是均匀的单轴各向异性材料，

其等效介电常数张量可表示为［67］：

ε̄̄ eff =
æ

è

ç

ç
çç
ç
ç

ö

ø

÷

÷
÷÷
÷
÷

ε∥ 0 0
0 ε∥ 0
0 0 ε⊥

. （10）
为了计算方便，对公式（8）进行改写，得：

keffz( d1 + d2 ) = arccos[ cos ( k1zd1 ) cos ( k2zd2 ) -
γ sin ( k1zd1 ) sin ( k2zd2 ) ] . （11）

把式（11）右半部分看成整体 δ，即：

δ = cos ( k1zd1 ) cos ( k2zd2 ) - γ sin ( k1zd1 ) sin ( k2zd2 )
. （12）

利用泰勒展开对公式（11）中的正弦、余弦函数

进行展开，取二阶近似，即可得到经典的局域等效

媒质理论表达式，如下［56，68］：

ì

í

î

ï
ïï
ï
ï
ï

ï
ïï
ï
ï
ï

εLEMT∥ = ε1d1 + ε2d2
d1 + d2

εLEMT⊥ = ε1ε2( )d1 + d2
ε1d2 + ε2d1

. （13）

公式（13）在大多数情况下可以很好地描述此

类薄膜堆栈材料体系的光学行为，是很常见、用途

很广泛的等效媒质近似表达式。

2014年，Sheinfux等人［49］指出在某些特殊情况

下，如当入射光在接近全内反射临界角入射时，基

于局域等效媒质理论模型计算所得光谱，与结构体

图 2 （a）亚波长周期性薄膜堆栈超构材料示意图［49］，（b）对

应的转移矩阵计算过程［63］

Fig. 2 （a） Schematic diagram of periodic subwavelength

thin-film stack metamaterials［49］，（b）the corresponding calcu‐

lation process of transfer matrix method［63］
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系的真实光谱相比相去甚远（见图 3（b）），但他们并

没给出模型失效原因。翌年，Zhukovsky等人［50］马上

实验验证了这种局域等效媒质模型失效的现象。

至此之后，一系列研究空间色散效应的等效媒质理

论 模 型（即 非 局 域 有 效 媒 质 理 论）相 继 被 提

出［52，54-55，58–60，67，69–71］，但大多数等效媒质模型表达式

过于复杂，或者只适用于单个偏振，其适用范围仍

有待提高。

最近，在前人工作的基础上，我们对相关问题

开展了研究，区别于之前工作中提出的采取泰勒展

开高阶近似策略［52，55，58–60］，我们将公式（8）右半部分

看作整体处理，这样不做泰勒展开，也就保留了所

有的高阶项，从而可具有更大的适用范围。

首先分析TE偏振，光在这种等效媒质中传播的

色散关系如下：

ω2

c2
= k2x
ε∥
+ k2z
ε∥

. （14）
其等效波矢的 z分量 keffz可表示为：

kTEeffz = k0 ε∥ - εin sin2θin . （15）
同理，也可写出 TM偏振下等效媒质的色散

关系：

ω2

c2
= k2xε⊥ +

k2z
ε∥

. （16）
这种情况下的等效波矢的 z分量 keffz为：

kTMeffz = k0 æ

è
ç
çç
ç

ö

ø
÷
÷÷
÷1 - εin sin2θinε⊥
ε∥ . （17）

将公式（12）、（15）和（17）代入式（8），再进行简

单的数学运算，即可最终求得该结构体系的非局域

等效媒质理论表达式［63］：
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εNEMT∥ = ( )arccos δTE 2

k20( )d1 + d2 2 + εin sin2θin,

εNEMT⊥ = εin sin2θinéë ù
û( )arccos δTE 2 + k20εin sin2θin( )d1 + d2 2

( )arccos δTE 2 - ( )arccos δTM 2 + k20εin sin2θin( )d1 + d2 2

. (18)
公式（18）对两种不同偏振都可适用（见图 3

（c）），由于采取了特殊的整体化处理思路，所发展的

这套非局域等效媒质模型理论，有效地解决了前人

提出模型的不足，具有更广的适用范围，如对于介

电常数近零多层薄膜堆栈超构材料等不同体系，该

非局域等效媒质模型同样可以很好地描述其光学

行为。

2 亚波长薄膜堆栈超构材料的应用

近年来，在微纳光学领域蓬勃发展的大环境

中，光学薄膜器件向着结构更薄、功能更强、性能更

高方向快速发展，新兴的亚波长薄膜堆栈超构材料

在众多领域逐渐展现出了重要的应用，例如结构

色［72–74］、光学传感［75–79］、光致发光增强［80–82］、红外光

源［83–86］、辐射制冷［87–90］、红外隐身［91–94］以及光电探

测［95–99］等。受文章篇幅的限制，本节中我们将只侧

重介绍几类比较特殊且典型的应用实例。

2. 1 结构色调控

结构色是指利用材料的微结构通过光的反射、

散射、透射或衍射等物理性质所产生的丰富多彩的

颜色，与传统的色素染料相比，通常用来生成结构

色的材料具有无毒无害、环境友好及色彩长期稳定

等诸多优点，因此其在光学防伪、色彩装饰以及光

学传感等领域具有巨大的应用潜力［72-73，100–108］。结

构色原则上可分为光子晶体结构色［73，109-110］、等离激

元 结 构 色［72，105，111-112］和 微 结 构 超 构 表 面 结 构

色［108，113-114］。光子晶体结构色由于其总体厚度通常

较厚，导致其光学响应会随着入射光角度的变化而

发生明显的改变，即彩虹效应。与光子晶体结构色

相比，等离激元结构色和超构表面结构色共振单元

一般尺寸较小，对角度响应的依赖性较低，器件的

尺度也更加紧凑和微型化。然而，通常用于产生局

域等离激元共振的金属或介质纳米结构体系需要

复杂昂贵的微纳加工技术（比如电子束光刻技术

等），难以实现大面积的结构色制备。另一方面，在

局域等离激元共振结构色体系中的大角度色散现

象依然难以避免。

2013年，Capasso等人［5］报道了一种简单双层

深亚波长薄膜结构材料体系，亚波长薄膜堆栈超构

材料，可有效地调控材料体系的光谱性质，产生鲜

艳的结构色。如图 4（a）所示，该薄膜体系由底层金

（Au）反射层与顶层深亚波长厚度的高吸收锗（Ge）
介质层组成，轻微改变上层锗薄膜的厚度，可以实

现在可见光波段内的大范围光谱调控，进而实现强

大的结构色调控，可构建丰富多彩的结构色图案。

不过，此类体系在色域范围以及角度依赖性等方面

仍然有进一步提高的空间。最近，本课题组提出了

一种宽色域、角度不敏感结构色产生的亚波长薄膜

堆栈体系［115］，该薄膜体系包括底层金反射层与上层

深亚波长厚度的高吸收氧化铜介质层（见图 4（b））。

采用热氧化法对铜/金薄膜结构在空气中进行高温
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退火处理来制备氧化铜/金薄膜结构，通过改变最上

层氧化铜薄膜的厚度即可实现强大的结构色调控。

图 4（b）中图部分展示了通过遮掩法在同一个样品

上制备了五种具有不同厚度铜薄膜的Cu/Au样品光

学照片，结果显示，退火前，Cu/Au薄膜堆栈结构即

使顶层膜厚发生了改变，都难以满足共振条件，从

而无法有效调控结构体系的反射光谱，各部分的颜

色没有太大变化。高温氧化退火后，铜被氧化成氧

化铜，因为氧化铜薄膜在可见光波段具有较高的吸

收，CuO/Au薄膜结构可产生非对称强 FP共振，随

着顶层膜厚的改变，可以有效地改变体系的光谱响

应，进而产生丰富的宽色域结构色。该样品所展示

的结构色颜色均匀且边界分明，说明亚波长薄膜堆

栈超构材料体系在制备大面积结构色图案方面具

有很大的应用潜力。同时，我们还拍摄了结构色薄

膜样品在不同观察角度下的光学照片，发现在接近

80°角度所拍摄的样品颜色与正入射拍摄角度条件

下所得结果相比几乎没有区别，显示出我们样品的

结构色效果具有很好的角度鲁棒性。为进一步展

示所制备薄膜结构色的丰富程度，将退火前后的薄

膜结构样品的反射光谱转换成相应的标准色度坐

标（sRGB）。由图 4（b）右图结果所知，退火前Cu/Au
结构的色度坐标都很相近，颜色基本集中于橘黄色

区域，当Cu/Au薄膜完全氧化成CuO/Au 薄膜后，随

着CuO薄膜厚度的变化，实现了覆盖率达标准色域

空间50%左右宽色域的结构色。2015年，Li等人［116］

提出一种三层薄膜堆栈超构材料体系，该体系由

Ag-SiO2-Ag三层亚波长厚度的光学薄膜堆栈而成。

图 3 （a）亚波长周期性薄膜堆栈超构材料的转移矩阵法（TMM）与有效媒质理论（EMT）示意图：由高低介电常数的材料 ε1和

ε2周期性交替堆栈而成，其厚度分别为 d1和 d2，入射和出射环境的介电常数分别为 εin和 εout；（b）临界角附近入射的两个偏振下

的TMM与局域有效媒质理论（LEMT）比较；（c）同样条件下的TMM与非局域有效媒质理论（NEMT）比较［63］

Fig. 3 （a）Schematic of periodic multilayered thin-film metamaterials composed of alternating layers with permittivities of ε1 and

ε2，and thicknesses of d1 and d2，respectively，and surrounded by homogeneous media with permittivities of εin and εout ，schematic

diagram of the rigorous transfer matrix method（TMM）and the corresponding effective-medium theory（EMT），（b）transmission

versus number of periods（N）for TMM calculations and local effective-medium theory（LEMT）perspectives，and（c）transmis‐

sion versus N for TMM calculations and nonlocal effective-medium theory（NEMT）perspectives under the same conditions［63］
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通过简单地改变中间介质层的厚度，实现了五种鲜

艳透射式结构色的产生，获得了高效的透射滤波效

果，如图 4（c）所示。简单概括来说，利用亚波长薄

膜堆栈超构材料体系中的吸收性介质薄膜与金属

薄膜之间的强 FP干涉效应，通过选取合适的材料，

使干涉效应可以发生于厚度远小于入射波长的吸

收层内，可实现角度鲁棒性好、色域宽的结构色。

这样的亚波长薄膜堆栈体系仅通过简单的薄膜沉

积技术即可制备得到，无需复杂的微纳光刻加工技

术，同时也具有低成本、大面积制备结构色的巨大

潜力。

2. 2 增强光致发光

光致发光（Photoluminescence，PL）是指物质吸

收光子跃迁到较高能级的激发态后返回低能态，同

时释放出光子的过程，其大致经历光吸收、能量传

递和光发射三个主要阶段［117-118］。从材料化学角度

出发，可以通过界面掺杂、形状装饰、表面配体修饰

等方法来提高微纳结构材料的发光效率。另一方

面，从物理技术角度考虑，可以利用各种人工微结

构［119–121］、光学谐振腔［122–125］、光子晶体和超构材料

图 4 亚波长薄膜堆栈超构材料结构色（a）Ge/Au薄膜体系光谱及相应的结构色样品图案［5］，（b）Cu/Au和CuO/Au薄膜体系

光谱，退火前后样品的光学照片及相应的退火前后样品在国际照明委员会（CIE）标准色度坐标图展示［115］，（c）Ag-SiO2-Ag三

层薄膜堆栈体系结构示意图，所制备的结构色薄膜滤波器光学照片及其对应的透射谱［116］

Fig. 4 Structural colors based on subwavelength thin-film stack metamaterials（a）reflectance of Ge/Au samples and the corre‐

sponding structural color patterns generated by the designed structures［5］，（b）reflectance of Cu/Au and CuO/Au samples，photo‐

graphs of the angular responses from the color effects and the CIE 1931 chromaticity coordinates of the colors ［115］，（c）schematic

configurations of planar thin-film Ag-SiO2-Ag（MIM）metamaterials，photograph of five different large-area color filters and the

corresponding transmittance spectra for MIM metamaterials［116］
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阵列［126–128］等来改变发光材料所处的局域电磁场环

境，进而调控光吸收和发射过程以实现发光增强的

目的。尽管相关领域的研究进展迅速，但仍然面临

一些难以克服的限制因素，譬如结构复杂、制造成

本高、重复性差等。因此，寻找结构简单、成本低

廉、适合大规模制备的新机理纳米结构体系来调控

光发射耦合过程，仍然具有十分重要的学术意义和

应用价值，期望在高效激光产生、荧光增强等领域

发挥重要作用。本小节我们聚焦回顾如何利用亚

波长薄膜堆栈超构材料实现耦合增强量子点光致

发光，介绍与之相关物理过程和作用机制，如利用

光学拓扑转变效应、介电常数近零效应、表面等离

激元效应等，通过局域场增强引起的光子态密度改

变来调控半导体光发射材料的自发辐射过程。

2012年Krishnamoorthy等人［129］指出在强各向异

性双曲超构材料（由特殊设计的周期性亚波长薄膜

堆栈结构组成）中存在光学拓扑转变，即结构体系

的光学等频面随着波长的改变（变大）会从椭圆面

形态变成双曲面形态，这种转变会带来体系光子态

密度的急剧变化（变大），如果沉积在其表面的量子

点的发光波长能与之匹配，其自发辐射行为会受到

有效调控（自发辐射速率变大）。如图 5（a）所示，实

验结果显示，与无此超构材料环境下对比（量子点

直接沉积在玻璃衬底表面），量子点（CdSe/ZnS）辐射

体的发光时间确实显著变短，有力地证实了上述想

法［129］。平面薄膜超构材料拓扑转变效应为操纵光

与物质相互作用提供了一条新的途径。2018年，

Ghobadi等人［122］报道指出经过精确设计的具有等效

介电常数近零（ENZ）的金属-介质-金属（MIM）三层

和金属-介质-金属-介质-金属（MIMIM）五层纳米

薄膜堆栈结构，如图 5（b）所示，可增强沉积在其结

构顶部的CsPbBr3纳米晶体的光致发光强度。与三

层等效介电常数近零薄膜结构体系相比（只有纳米

晶体激发波长与结构体系匹配），五层薄膜结构体

系中纳米晶体激发波长与发射波长双增强，在此双

重作用下，纳米晶荧光层自发辐射速率显著加快。

最近，本课题组研究发现，仅需单层银纳米颗粒薄

膜就可以显著增强全无机钙钛矿荧光团CsPbBr3量
子点的发光强度。我们详细研究了光致发光强度

随银纳米薄膜厚度和氧化硅隔离层厚度变化的函

数关系［130］，如图 5（c）所示，与量子点长在裸石英衬

底样品相比，量子点沉积在有氧化硅隔离层的银薄

膜上的样品（dAg=60 nm，dSpacer=10 nm）获得了高达 11

倍的发光增强。理论分析表明，这种显著的增强效

果背后的基本物理机理主要涉及如下两个方面：

一，由于强烈的光学非对称类F-P薄膜干涉效应，量

子点在激发波长的吸收大大增强；二，表面等离激

元提高了量子点在发射波长的辐射速率和量子效

率。上述结果表明，亚波长薄膜堆栈超构材料与低

维量子点材料的结合为开发高性能光学与光电子

器件、探索新型光与物质相互作用下的光场调控及

相应物理机制提供了新的途径，有望实现光子在纳

米尺度上的自由操控，进而为实现光学与光电器件

的小型化、集成化以及多功能化提供重大契机。

2. 3 窄带红外光源

窄带红外光源，在空间通信、红外传感、红外标

识、医学诊断、环境监测及人工智能等众多应用场

景中有着非常重要的应用［131–138］。因此，高品质、低

成本、窄带红外光源成为了红外物理领域的研究热

点之一。半导体发光二极管（Light Emitting Diode，
LED）［139］，经过多年的高速发展，因其性能优异、成

本可控、工作带宽可按需设计，现已成为市场上紫

外、可见光及近红外光谱区域最重要的光源。不

过，由于受到发光效率的限制，其在中、长波红外的

表现远不如上述波段。基于半导体子带间跃迁机

制工作的量子级联激光器（Quantum Cascade Lasers，
QCL）［140］，可产生超窄带、高强度中长红外光，不过

由于材料结构复杂、制备加工成本昂贵、工作条件

苛刻，在一定程度上也限制了它的应用范围。微纳

光学领域的快速发展为研制红外窄带光源提供了

新的思路，近年来，基于各类人工微结构理念（如光

栅结构［141–143］、光子晶体［144–146］以及超构材料体

系［83，147］等）的窄带红外光源相继涌现。不过，虽然

这些人工微结构型红外光源可实现带宽和发射波

长可调的选择性发射调制，但通常这些器件制备需

要复杂的高精尖微纳加工工艺技术，导致不但生产

成本高，而且难以实现大面积制备。

2005年，Celanovic等人［144］提出了一种基于周期

性薄膜堆栈结构的窄带红外热辐射光源，该器件结

构由三个部分组成，顶部为分别具有高、低折射率

的两种介质材料交替堆叠组成的多层薄膜，中部为

薄介质腔层，底部为厚金属板底层，如图 6（a）所示。

理论计算结果显示，经过优化设计的器件在短波红

外 2. 43 μm附近有一个高定向窄带热辐射峰，辐射

工作波长及带宽可通过周期性薄膜层数及介质腔

层的厚度改变实现有效调节。不过，作者虽提出了
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具体器件设计，但没有实验工作佐证。2017年，

Yang等人［84］通过实验实现了一种基于周期性薄膜

堆栈结构的中波红外窄带热辐射光源，其基本组成

结构与Celanovic等人所提出的设计相类似，由周期

性交替的硅（Si）和氧化硅（SiO2）沉积于金（Au）衬底

上，在 4 μm处以实验实现了品质因子Q值约 30的

窄带热辐射（图 6（b））。2019年，本课题组报道了一

种长波红外窄带热辐射光源［148］，其基本结构设计同

样与上述器件类似，具体顶层由六组周期性多层薄

膜组成，高、低折射率介质材料分别选取的是红外

宽波段透明材料锗（Ge）和硫化锌（ZnS），材料折射

率分别为 4. 166和 2. 242，每个周期对应的厚度分别

图 5 亚波长薄膜堆栈超构材料体系的光致发光增强（a）运用人工设计双曲超材料体系中的光学拓扑转变调控CdSe/ZnS量

子点的自发辐射速率及寿命［129］，（b）利用三层MIM和五层MIMIM纳米腔的介电常数近零效应实现量子点的荧光增强［122］，（c）

不同厚度的单层Ag薄膜显著增强CsPbBr3钙钛矿量子点的发光强度［130］

Fig. 5 Subwavelength thin-film stack metamaterials for photoluminescence（PL）enhancement（a）schematic of the hyperbolic

metamaterial structure and time-resolved PL data from QDs［129］，（b）sketches of the single ENZ（MIM）and double ENZ（MIM‐

IM）structures and normalized emission spectra of QDs［122］，（c）schematic of sample structure and measured PL spectra for QDs on

different thickness Ag films［130］
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为 520 nm和 945 nm，中间腔层为硫化锌，底层为厚

度 200 nm金膜层，结构示意图如图 6（c）所示。实验

结果显示，所制备的器件如设计期望所得，在 10. 6
μm 波长处出现窄带热辐射峰（带宽仅为 12. 5
cm-1），与长波红外CO2激光器工作波长一致。通过

调整结构参数设计或者引入准周期结构体系设计，

可以使窄带辐射峰在光子晶体禁带范围内的任意

位置可调。近年来，随着人工智能优化算法技术的

飞速发展，其强大的计算功能几乎已经渗透到科学

技术的各个领域。与传统通过人工改变参数优化

结构的方法相比，人工智能算法（如贝叶斯优化、遗

传算法（GA）、神经网络优化方法等）的应用不但为

常规的结构优化节省了时间、提高了效率，还为实

现任意目标光响应的设计提供了可能性［149–151］。图

6（d）展示了 Sakurai等人［149］利用贝叶斯优化程序设

计的薄膜堆栈结构以及能量热辐射光谱，与上述的

周期性结构相比，通过智能算法优化设计出的红外

辐射光源器件具有无序非周期性特征、能调节的参

数自由度更灵活、整体结构的厚度与工作波长相比

更薄、品质因子更高、可实现更大范围的红外窄带

辐射调控。

2. 4 红外伪装

热辐射是自然界中普遍存在的一种现象，根据

普朗克黑体辐射定律可知，任何高于绝对零度的物

体，都会不停地向外辐射能量（电磁波）［152］。红外探

测技术是利用探测器探测物体所辐射出来的红外

电磁波信号，实现对目标的感知，其通常是一种被

动的探测技术。与之相反，红外伪装是利用一定的

技术手段降低或改变目标的红外热辐射特征，使其

与背景的红外辐射特征之差小于探测器的分辨率，

最终实现探测频段下目标与背景融为一体而不被

对方探测器侦察到的技术［153–156］。该类技术在军事

领域有重大的应用需求，事关国家安全，世界各国

竞相投入了巨大的人力、财力开展相关研究。

根据斯忒藩-玻耳兹曼定律E = εσT4可知，其中

E代表实际物体的总辐射出射度，ε是表面红外辐射

率，σ为斯忒藩-玻耳兹曼常数，T是表面绝对温

度［157–159］，物体的辐射特性主要与其表面的辐射率

和温度有关。因此，为了达到红外伪装的目的，可

以通过如下两种基本方法：一种是调控伪装目标的

图 6 基于亚波长薄膜堆栈超构材料体系的窄带红外光源（a）周期性薄膜堆栈结构窄带红外热辐射光源结构示意图及其相应

的辐射谱［144］，（b）工作在中波红外的周期性薄膜堆栈结构设计及其在不同加热电流下的热辐射谱［84］，（c）工作在长波红外的周

期性薄膜堆栈结构设计及其在不同温度下的热辐射谱［148］，（d）基于贝叶斯优化算法设计的准周期性薄膜堆栈结构的热辐射器

及其相应的辐射谱［149］

Fig. 6 Subwavelength thin-film stack metamaterials for narrow-band thermal emitter（a）cross-sectional view of thin-film stacks

enhanced resonant thermal emitter，and the corresponding normal emittance of the theoretical proposed structure［144］，（b）schematic

view of thin-film stacks thermal emitter and experimentally measured emission spectra for different temperatures operate in mid-

wave infrared region［84］，（c）schematic view of the thin-film stacks thermal emitter and experimentally measured emission spectra

for different temperatures operate in long-wave infrared region［148］，（d）Bayesian optimized narrow-band thermal emitter structure

and the corresponding normal emittance［149］
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表面红外发射率 ε（辐射率调制）；另一种则是调控

伪装目标的表面温度 T（温度场调控）［160-161］。中波

红外 3~5 μm和长波红外 8~14 μm是红外波段两个

透过大气层透射率较高的电磁波波段，红外探测器

通常主要针对这两个波段工作。因此，如何通过调

控目标物体的表面发射率，做到对这两个波段光谱/
辐射谱的灵活调控，使目标物体的辐射与背景热辐

射相融合，是实现红外伪装功能的关键。另一方

面，由于5~8 μm波段红外电磁波透过大气层的透射

率比较低，因此探测器一般无法利用此波段实现对

远程目标的探测。对于该波段物体辐射特性有效

操控，同样对实现红外隐身伪装具有重要的意义。

例如，对于处在低温背景的高温目标物体，就可以

通过增强物体在此波段的辐射能力，来调控目标在

大气透射窗口波段的辐射与背景辐射相融合。简

单来说，对于处在低温低辐射率背景的目标物，要

实现红外伪装，物体辐射光谱应该满足如下两个条

件：一是物体在两个红外大气透射窗口（3~5 μm和

8~13 μm）具有接近于 0的低辐射率；二是在非红外

大气透射窗口（5~8 μm）具有接近 1 的高辐射

率［151–153］。本小节我们将简要回顾基于亚波长薄膜

堆栈超构材料的红外辐射伪装应用相关研究

进展。

2018年，Peng等人［166］展示了一种可大面积柔性

制备的亚波长薄膜堆栈超构材料体系，该结构由四

层亚波长薄膜（银-锗-银-锗）堆栈而成，如图 7（a）
所示。基尔霍夫定律告诉我们，在热平衡状态下，

任意物体对于给定的波长，其辐射率与吸收率相

等。可通过合理地设计结构与材料参数，进而实现

波长选择性对外光学吸收响应，最终达到良好的红

图 7 亚波长薄膜堆栈超构材料的红外伪装应用（a）四层薄膜堆栈结构示意图，计算与测量的辐射谱，红外成像装置示意图和

中波与长波红外相机下的红外成像图［166］，（b）用于高温红外伪装的单层 MXene 薄膜示意图和高温情况下的长波红外成像

图［167］

Fig. 7 Subwavelength thin-film stack metamaterials for infrared stealth（a）schematic of the infrared stealth selective emitter，cal‐

culated and measured emissivity of the selective emitter，schematics of the experimental apparatus，and infrared image of different

emitters in the 3~5 μm and 8~14 μm ranges［166］，（b）schematic of ultrathin titanium carbide（MXene）films for high-Temperature

thermal camouflage and the corresponding infrared thermal image［167］
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外辐射伪装效果。经过优化计算，实现了结构在两

个红外大气透射窗口（3~5 μm和 8~13 μm）处具有

低辐射率，同时在非红外大气透射窗口（5~8 μm）具

有高辐射率。将所制备红外伪装样品置于直流电

源控制的加热板上，在相机正前方放有冷背景挡板

以阻止背景红外信号干扰，同时外接热电偶进行实

时温度监测。为了展示上述样品的工作性能，他们

还制备了无选择辐射功能（在 3~13 μm波段范围内

都具有低辐射率）的参考样品进行对比，可以看出

在相同平均辐射率下，3~5 μm和 8~13 μm处的选择

性辐射样品均表现出了更低的温度。中波红外成

像结果显示，选择性辐射样品的平均温度为 72. 3 °
C，参考样品的平均温度为 90. 8 °C。长波红外相机

成像下，选择性辐射样品的平均温度为 77. 3 °C，而
参考样品的平均温度为 87. 6 °C。由于选择性样品

的高辐射设计在非大气透射窗口，更利于其散热而

不被探测到，经过特殊设计的选择性辐射样品在

中、长波红外透射窗口均表现出了更低的温度，因

此在低温背景环境下，其具有更好的红外辐射伪装

效果。不过，上述红外伪装结构体系所采用的材料

不耐高温，因此不能工作在高温场景，其红外辐射

伪装效果仍然有待提高。2021年，Li等人创新性地

提出利用一类二维无机化合物MXene薄膜材料优

异的热绝缘特性去实现耐高温红外伪装［167］，结果如

图 7（b）所示。将约 30 μm厚度的MXene薄膜置于

510 °C的加热板上，充分加热稳定后，长波红外相机

成像显示其表面温度仅约为 210 °C，具有近 300 °C
的温差，呈现出强大的红外辐射特性调控能力，为

实现高温红外辐射伪装提供了可能。

2. 5 其他应用

亚波长薄膜堆栈超构材料，因其无需复杂制备

工艺、易大面积制备、功能多样化及工作波段可从

微波区域调节到紫外等诸多优点，近年来正吸引人

们越来越多的关注。除了上节所介绍的几种重要

应用之外，还在许多领域展现出了广阔的应用前

景，例如在光电探测器、激光器、滤波器、水分解、气

体传感、辐射制冷以及节能窗等领域［125，168–177］。如

图 8（a）所示，最近，本课题组报道了基于氧化铜

（CuO）和硫化铜（CuS）在含有空气的硫化氢（H2S）气

体之间的可逆化学反应，结合双层薄膜堆栈结构之

间引发的强FP共振效应，可以高效地在近红外波段

实现可重构的光学响应，其振幅调制深度可达

90%。利用这种高调制深度的可重构光学器件，可

以实现对H2S气体的光学传感应用［75］。2014年，Ra⁃
man等人利用金属银衬底结合氧化硅和氧化铪交替

结构优化设计，设计了红外大气窗口 8~13 μm处高

辐射，在非大气窗口低辐射，最终实现辐射制冷应

用，相关结果如图 8（b）所示［89］；2021年，Kim等人利

用银、氧化硅以及氧化钛三种材料进行堆栈设计沉

积于透明的石英衬底上，可实现在可见光波段高透

射、同时在近红外波段高反射的选择性光谱调控，

最终应用于节能窗体系设计，为节能窗的发展提供

重要参考价值，结果如图 8（c）所示［177］。诸多上述有

趣的应用，归根结底在于看似结构比较简单、自由

度相对比较低的亚波长薄膜堆栈超构材料所展现

出的强大的电磁波调控能力。

3 总结与展望

本文简要总结了近年来亚波长薄膜堆栈超构

材料体系相关的研究工作进展。从基本理论计算

方法和物理模型出发，侧重说明了此类体系在光学

图 8 亚波长薄膜堆栈超构材料的其他丰富应用（a）气体光

学传感应用［75］，（b）辐射制冷应用［89］，（c）节能窗应用［177］

Fig. 8 Other interesting applications for subwavelength thin-

film stack metamaterials （a） optical gas sensing applica‐

tions［75］，（b）radiation cooling applications［89］ and（c）energy-

saving window applications［177］
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调控领域的基本新思路。接着，重点回顾了亚波长

薄膜堆栈超构材料的若干应用，比如结构色调控、

增强光致发光、红外伪装、窄带红外光源等。与传

统的四分之一波长薄膜堆栈结构相比，亚波长薄膜

堆栈超构材料不仅具有更薄物理厚度，而且也展现

出了不俗电磁波调控能力，为各种有趣的光学应用

提供了新的解决途径。

展望亚波长薄膜堆栈超构材料领域的未来发

展趋势，可以列举出以下几类需要重点关注的发展

方向：

1）如何实现大范围的频率色散调控以及角度

色散控制，是未来的重点研究方向之一。以往的薄

膜堆栈超构材料由不同的光学薄膜堆栈构成，缺乏

足够的频率色散调控能力。同时，由FP共振条件可

知，通常情况下的薄膜堆栈超构材料在大角度情况

下会发生蓝移，导致其工作效率显著降低。未来可

通过建立相关理论模型，再结合一些新兴的薄膜堆

栈体系（如：双曲超构材料），用于指导设计新型亚

波长薄膜堆栈超构材料，以高效、大范围地实现对

频率和角度色散调控。

2）如何解决材料结构体系的吸收损耗，更进一

步提高光学器件的性能，是未来的重点研究方向之

一。基于亚波长薄膜堆栈超构材料的光学体系，虽

然可以实现强大的电磁波调控能力，实现各种有趣

的光学应用，但其自身吸收损耗问题也会大大地降

低光学器件的工作效率。因此，未来需探索研究具

有更低损耗的介质材料作为结构堆栈的基石，以实

现高光学效率输出的器件应用。

3）如何实现动态可调控的光学器件也是该领

域未来的重点发展方向之一，与之相关的一些基础

性科学问题还有待进一步解决。目前亚波长薄膜

堆栈超构材料体系光学响应大都是静态的，结构一

旦设计制备完成，其对外响应往往就固定了。如何

实现独立地、动态地调控电磁波振幅、偏振以及相

位等，是接下来光谱调控的核心问题。展望未来，

可通过引入光学动态可调材料，结合亚波长薄膜堆

栈结构设计理念，实现高光学效率、大范围动态响

应可调的光学器件应用。
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