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摘 要:采 用 无 规 相 近 似(Random
 

phase
 

approximation,
 

RPA)介 电 函 数 理 论,并 结 合 量 子 静 电 异 质 结 构

(quantum
 

electrostatic
 

heterostructure,
 

QEH)模型,系统研究多层黑磷三明治结构等离激元模式的各向异性,并

通过改变黑磷层数、载流子浓度和氮化硼(BN)层数,深入探讨上述参数对等离激元模式的调控作用。研究结果

表明:单层黑磷的等离激元模式沿面内x 与y 方向呈现显著的各向异性;随着黑磷层数的增加,等离激元模式数

量相应增多,同时层间库仑相互作用因介电屏蔽增强而减弱,导致双层结构中光学支与声学支等离激元模式之间

的能量间距逐渐减小;而提高载流子浓度可有效增大两支模式的共振能量。该研究为基于多层黑磷三明治结构

的等离激元器件设计及应用提供了理论依据。
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黑磷(black
 

phosphorus,
 

BP)是一种二维层状半导体材料,具有高载流子迁移率和可调的直接带隙。
黑磷的特有褶皱结构在维度降低时愈发显著,使其光学性质呈现显著的面内各向异性[12]。这一各向异

性为信息的存储与传输提供了额外的调控自由度。基于黑磷的光电探测器在光电子学和光子学领域展

现出良好的应用前景。然而,随着电子器件尺寸的持续缩减,对兼具较高载流子迁移率和较宽带隙的纳

米材料需求日益迫切。多层黑磷作为直接带隙半导体,同时拥有较高的载流子迁移率,被认为是极具潜

力的新一代纳米光电子材料。实验上,黑磷的制备方法包括高压合成法[34]、气相传输法[5]、机械剥离法、
液体剥离法[6]和球磨法[7]等,这些方法为黑磷的物性研究、器件设计及应用奠定了坚实的基础。理论方

面,围绕黑磷等离激元性质的探索已取得系列进展。Liu等基于第一性原理密度泛函理论和无规相近似

(random
 

phase
 

approximation,
 

RPA),计算了单层和体相黑磷的介电函数,发现其屏蔽效应呈现轻微各

向异性[8];Low等采用低能有效哈密顿量结合RPA,揭示了黑磷等离激元激发的高度各向异性[9];Jin等

采用紧束缚模型,并结合RPA理论,计算了单层和双层黑磷的各向异性等离激元色散关系,发现双层黑

磷存在两种等离激元模式[10];Umair等基于扩展电磁波理论结合阻抗边界条件,系统研究了1~5层黑磷

的等离激元模式随载流子浓度的演化规律[1112]。上述研究表明,黑磷具有高度各向异性的等离激元响应

模式,其方向依赖的色散特性对等离激元传播和局域具有重要的调控作用。
然而,当前研究多集中于单层或少数层黑磷,对多层黑磷/绝缘介质三明治结构中各向异性等离激元

模式及其调控机制的认识尚不充分。在理论层面,RPA方法因物理图像清晰、计算高效而成为研究等离

激元的主流手段,但将其应用于多层复杂结构的快速有效计算时,仍面临若干技术挑战。实验上,二维范

德瓦耳斯异质结构的构筑已取得显著进展,这为多层黑磷三明治结构的设计提供了可行路径。鉴于此,



本文采用RPA介电函数理论,并结合量子静电异质结构(quantum
 

electrostatic
 

heterostructure,
 

QEH)
模型,系统研究多层黑磷三明治结构等离激元模式的各向异性,深入探讨黑磷层数、载流子浓度和氮化硼

层数对等离激元模式的调控作用,以期为该类结构在等离激元光电子器件中的应用提供理论指导。

1 理论基础

1.1 低能有效哈密顿量

单层黑磷的低能有效哈密顿量可表示为[14]

H(k)=
u0+ηxk2x+ηyk2y δ+γxk2x+γyk2y+iχky

δ+γxk2x+γyk2y-iχky u0+ηxk2x+ηyk2y  , (1)

式中:u0=-0.414
 

0
 

eV,为能带中心能量偏移;ηx=1.265
 

0×10-20
 

eV·m2,ηy=-1.384
 

0×

10-20
 

eV·m2,为对角项曲率参数;δ=0.919
 

0
 

eV,为能隙参数;γx=2.510
 

0×10-20
 

eV·m2,γy=

2.035
 

0×10-20
 

eV·m2,为非对角项曲率参数;χ=5.896
 

0
 

×10-20
 

eV·m2
 

,为线性耦合项系数,源于黑

磷的褶皱结构。
通过求解定态薛定谔方程,可得到单层黑磷系统的能谱和波函数,分别为

Eλ
k=u0+ηxk2x+ηyk2y+λ (δ+γxk2x+γyk2y)2+χ2k2y, (2)

|λ,k>=ψkλ(r)=
1
2

λ,
δ+γxk2x+γyk2y-iχky

(δ+γxk2x+γyk2y)2+χ2k2y

􀭠

􀭡

􀪁
􀪁􀪁 􀭤

􀭥

􀪁
􀪁􀪁 eikr, (3)

式中,λ=±分别表示导带(+)与价带(-)。

1.2 RPA介电函数

在考虑自旋简并的导带与价带二带模型中,系统的RPA介电函数可表示为:

RPA(q,ω)=1-vqg∑
λλ'
∑
k

f(Eλ'k+q)-f(Eλk)
h-ω+Eλ'k+q -Eλk +iη

Cλk,λ'k+q, (4)

式中:q为电子 电子相互作用散射过程中电子波矢的改变量;vq=2πe2/(κq)为裸库伦势的傅里叶变换,

其中q=∣q∣,κ为系统的高频介电常数;g=2为自旋简并度;形状因子Cλk,λ'k+q= <λ',k+q|λ,k>2

为波函数的交叠积分;f(Eλk)= exp (Eλk-μ)/kBT+1    -1 为费米 狄拉克分布函数,其中μ
 

为电子的

化学势,kB 为玻尔兹曼常数,T 为温度。
等离激元模式对应于系统的集体电荷振荡激发,可通过介电函数的零点确定。在无损耗极限下(η➝

0+),等离激元模式由介电函数的零点条件 RPA(q,ω)=0给 出,即 等 价 于Re RPA(q,ω)  =0且

Im RPA(q,ω)  =0,可得到系统的等离激元模式。本研究在QEH模型框架下,采用RPA方法数值求解

上述零点方程,可获得多层黑磷三明治结构的等离激元模式。

2 结果和讨论

2.1 单层黑磷的能带结构

图1展示了单层黑磷沿面内
 

x
 

方向(ky =0)与
 

y
 

方向(kx =0)的能带结构,其中实线和虚线分别代

表导带与价带。从图1可以看出,单层黑磷的能谱呈现显著的各向异性:沿x 方向有效质量较小,能带表

现为较陡峭的抛物线色散;沿y 方向有效质量较大,能带则更加平缓。上述结果表明,单层黑磷在不同方

向上具有各向异性的能带结构,这将会影响其光电与输运等物理性质。
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图1 单层黑磷沿面内x 方向(ky =0)与y 方向(kx =0)的能带结构

2.2 多层黑磷三明治结构的等离激元模式

本研究采用QEH模型研究多层黑磷三明治结构的等离激元特性。QEH模型是一种快速、准确的模

拟方法,用于计算二维材料及其异质结构堆叠的光学响应,其计算框架通过Python计算包实现[1516]。基

于该模型,本研究以氮化硼(BN)作为衬底及中间绝缘层,构建了多层黑磷三明治结构,计算了体系的电子

能量损失谱(electron
 

energy
 

loss
 

spectroscopy,
 

EELS)及其等离激元色散关系。在计算中,通过二维材

料的电子结构和波函数获得极化函数,进而构建多层堆垛模型,并设定各层的载流子浓度。后续计算均

在零温度 (T=0
 

K)极限下进行,费米能级以导带底为零点。

图2(a)和(b)分别为单层黑磷/单层氮化硼结构沿x 方向与y 方向的电子能量损失谱,图2(c)和(d)

为对应的等离激元色散曲线,费米能级取导带底向上的能量偏移量来表示,计算中费米能级偏移为
 

0.1
 

eV。从图2可以看出,单层黑磷中存在典型的二维等离激元模式:在小波矢 (q)区域和较低能量范围内,

等离激元模式位于粒子 空穴激发连续区之外,表现为无朗道阻尼的集体激发;随着波矢增大,等离激元

模式进入粒子 空穴激发连续区,受到朗道阻尼的显著抑制,表现为等离激元峰展宽且强度减弱。通过对

比图2(a)与图2(b)可知,单层黑磷沿不同方向上表现出差异性显著的等离激元模式,这源于其能带结构

的各向异性。具体而言,单层黑磷沿x 方向有效质量较小,载流子的集体响应更强,因此等离激元共振能

量更高;而沿
 

y
 

方向有效质量较大,等离激元能量相对较低。
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   (e)沿x 方向的等离激元色散曲线         (d)沿y方向的等离色散曲线

图2 单层黑磷/单层氮化硼结构的电子能量损失谱和等离色散曲线

  与单层黑磷相比,多层黑磷结构能够引入层间库仑相互作用,从而调控等离激元模式。通过构建由

黑磷和氮化硼组成的多层三明治结构,本文计算了不同黑磷层数对等离激元色散的影响,计算中费米能

级偏移为
 

0.1
 

eV。图3展示了单层黑磷/单层氮化硼/单层黑磷(双层黑磷结构)以及单层黑磷/单层氮化

硼/单层黑磷/单层氮化硼/单层黑磷(三层黑磷结构)的沿面内
 

x
 

方向与
 

y
 

方向的等离激元色散曲线。从

图3可以看出,双层黑磷结构中存在两支等离激元模式,三层黑磷结构中存在三支等离激元模式,且沿面内

x 方向与y方向的等离激元模式呈现显著的各向异性。随着黑磷层数的增加,等离激元模式数量相应增加。
与双层结构相比,三层结构在两支等离激元模式之间出现了一条新的等离激元模式。这是由于层数的增加

引入了更多种类的层间库仑相互作用,从而导致新模式的出现。

 (a)双层黑磷结构沿x 方向的等离激元色散曲线   (b)双层黑磷结构沿y 方向的等离激元色散曲线

  (c)三层黑磷结构沿x 方向的等离激元色散曲线    (d)三层黑磷结构沿y 方向的等离激元色散曲线

图3 单层黑磷/单层氮化硼/单层黑磷(双层黑磷结构)、单层黑磷/单层氮化硼/
单层黑磷/单层氮化硼/单层黑磷(三层黑磷结构)的等离激元色散曲线
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图4展示了不同载流子浓度下单层黑磷/单层氮化硼/单层黑磷(双层黑磷结构)沿面内x 方向的等

离激元色散曲线,其中固定一层黑磷的费米能级偏移为
 

0.1
 

eV,改变另一层黑磷的费米能级偏移。为便

于表述,图中以费米能级偏移值表征载流子浓度的相对变化。从图4可以看出,双层黑磷三明治结构存

在两支等离激元模式:能量较低的一支为声学支,在小波矢区呈现线性色散;能量较高的一支为光学支,

遵循典型的二维等离激元 q 色散关系。随着费米能级偏移(即载流子浓度)的升高,两支等离激元模式

的共振能量均逐渐升高。

(a)另一层费米能级偏移为
 

0.01
 

eV
   (b)另一层费米能级偏移为

 

0.05
 

eV

(c)另一层费米能级偏移为
 

0.1
 

eV
图4 不同载流子浓度下单层黑磷/单层氮化硼/单层黑磷(双层黑磷结构)沿面内x 方向的等离激元色散曲线

图5展示了不同氮化硼层数下单层黑磷/n 层氮化硼/单层黑磷(双层黑磷结构)的等离激元色散曲

线,计算中费米能级偏移为
 

0.1
 

eV。从图5可以看出,随着氮化硼层数的增加,光学支与声学支等离激元

模式的的能量间距不断减小,其中光学支能量逐渐降低,而声学支能量逐渐升高。这是由于氮化硼层数

的增加削弱了两层黑磷之间的层间库仑耦合,使两支模式逐渐趋于简并。

(a)2层BN沿x 方向的等离激元色散曲线
    (b)5层BN沿x 方向的等离激元色散曲线
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(c)10层BN沿x 方向的等离激元色散曲线

图5 单层黑磷/n 层氮化硼/单层黑磷(双层黑磷结构)沿面内x 方向的等离激元色散曲线

3 结 论

本文采用无规相近似(RPA)介电函数理论和量子静电异质结构(QEH)模型,系统研究了多层黑磷三

明治结构等离激元模式的各向异性。基于QEH软件包,计算了多层黑磷三明治结构的电子能量损失谱

及等离激元色散关系,并通过改变黑磷层数、载流子浓度和氮化硼层数,研究了上述参数对各向异性等离

激元模式的调控作用。由于黑磷能带结构固有的面内各向异性,其等离激元模式沿面内x 方向与y 方向

呈现显著差异。研究结果表明:随着黑磷层数的增加,等离激元模式数量相应增多;载流子浓度的升高使

光学支与声学支等离激元的能量均有所增大;而氮化硼层数的增加则会削弱层间库仑相互作用,导致光

学支能量降低、声学支能量升高。本研究结果为基于黑磷多层三明治结构的等离激元器件设计及应用提

供了理论依据。
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The
 

Investigation
 

of
 

Anisotropic
 

Plasmon
 

Modes
 

of
 

Multilayer
 

Black
 

Phosphorus
 

Sandwich
 

Structure
 

and
 

Tuning
 

Mechanism

QIAN
 

Manling,
 

TAO
 

Hanxi,
 

YE
 

Ruiyun,
 

LI
 

Xuanying,
 

XIAO
 

Yiming
(School

 

of
 

Physics
 

and
 

Astronomy,
 

Yunnan
 

University,
 

Kunming
 

650091,
 

China)

Abstract:
 

Using
 

the
 

random
 

phase
 

approximation
 

(RPA)
 

dielectric
 

function
 

theory
 

along
 

with
 

the
 

quantum
 

electrostatic
 

heterostructure
 

(QEH)
 

model,
 

the
 

anisotropic
 

plasmon
 

modes
 

of
 

multilayer
 

black
 

phosphorus
 

(BP)
 

sandwich
 

structures
 

were
 

systematically
 

investigated.
 

By
 

changing
 

the
 

number
 

of
 

black
 

phosphorus
 

layers,
 

carrier
 

concentration,
 

and
 

number
 

of
 

hexagonal
 

boron
 

nitride
 

(BN)
 

layers,
 

we
 

explored
 

their
 

effects
 

on
 

the
 

plasmon
 

modes.
 

The
 

obtained
 

results
 

show
 

that
 

the
 

plasmon
 

modes
 

in
 

monolayer
 

black
 

phosphorus
 

exhibit
 

significant
 

anisotropy
 

along
 

the
 

in plane
 

x
 

and
 

y
 

directions.
 

As
 

increasing
 

the
 

number
 

of
 

black
 

phosphorus
 

layer,
 

the
 

number
 

of
 

plasmon
 

modes
 

also
 

increases.
 

The
 

enhancement
 

of
 

dielectric
 

screening
 

would
 

weaken
 

the
 

interlayer
 

Coulomb
 

interaction
 

and
 

reduce
 

the
 

energy
 

spacings
 

between
 

the
 

optical
 

and
 

acoustic
 

branch
 

plasmon
 

modes
 

in
 

double
 

layer
 

structure.
 

Increasing
 

the
 

carrier
 

concentration
 

can
 

also
 

effectively
 

enlarge
 

the
 

resonance
 

energies
 

of
 

two
 

plasmon
 

branches.
 

The
 

study
 

provides
 

a
 

theoretical
 

foundation
 

for
 

the
 

design
 

and
 

application
 

of
 

plasmonic
 

devices
 

based
 

on
 

multilayer
 

black
 

phosphorus
 

sandwich
 

structure.
Keywords:

 

black
 

phosphorus(BP);
 

plasmon;
 

random
 

phase
 

approximation(RPA);
 

sandwich
 

structure
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