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摘要 为了通过光学元件结构设计实现高效非线性转换,提出了一种由金纳米圆环、开口金谐振环和四个砷化镓

纳米柱构成的结构单元,来形成纳米环盘谐振腔和开口谐振环混合结构超表面。利用开口谐振环和纳米环共同激

发Fano共振效应增强局域电场,并将具有高二次非线性极化率的GaAs介质纳米柱作为二次谐波转换器,从而降

低吸收损耗,提高非线性转化效率。此外,在基频和倍频处偶极子共振形成的模式匹配进一步增强非线性转化。

数值模拟计算得到的二次谐波转换效率高达0.15%。该研究为具有高非线性转化效率的新型纳米光学元器件的

探索和设计提供了新思路。
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1 引  言

光学超表面[1-9]由金属或/和介质纳米天线组

成,能够在亚波长分辨率下对光(如振幅、相位、偏振

和频率响应)进行任意调控,在纳米光学领域愈加受

到关注。就线性光学领域而言,光学超表面已实现

了诸多不同功能并得到广泛而深入的研究,包括光

子自 旋 霍 尔 效 应[3,10-11]、超 透 镜[5-6,12-15]、图 像 编

码[4,7,16-19]、偏振 操 纵 和 控 制[20-23]、产 生 涡 旋 光 束

等[1,24-25]。近年来,由于高容量光学存储、生物医学

传感和光学信息安全等方面的需求驱动,超表面在

非线性光学领域的研究引起了广泛关注[26-34]。但由

于材料特性自身所限,非线性光学转换效率通常很

低,因而从材料而言,超表面在非线性光学和光子学

元器件上的应用势必受到限制。因此,如何将材料

选择和结构设计有效结合来提高光学超表面的非线

性转换效率是难以回避的问题。
二次谐波和三次谐波(SHG/THG)是两类最低

阶、最常被利用的非线性光学响应。因而,国内外科

研人员提出诸多方法来提高SHG/THG转换效率。
首先,金属的等离激元能够增强光学非线性转换效

应[27-30]。利 用 金 属 纳 米 结 构 的 表 面 等 离 激 元

(SPPs)或局域表面等离激元(LSPs)[28,30]可增强纳

米结构的近场电场,进而可增强非线性效应。其次,
利用模式匹配也可提高非线性转化效率。实验已验

证,通过单个纳米棒与V形纳米天线耦合实现模式

匹配的纳米结构的倍频效率达6.4×10-9,较无模

式匹配的金(Au)纳米球结构提高两个量级[35]。此

外,纳米结构的对称破缺也能够用来增强光学非线

性效应。L形纳米结构[36]和开口谐振环结构[28,30]
 

是最常采用的两种非中心对称结构。前者主要利用

电偶极子共振增强SHG效率,而后者主要利用磁

偶极子共振增强SHG效率[26]。最后,Fano共振也

可有效地增强非线性转化效应[37-38],Fano共振是超

辐射亮模与亚辐射暗模相互干涉形成的共振。非同

心环-盘(RD)腔是一种支持Fano共振的典型纳米

结构,由环结构提供的高阶多极子共振模(亚辐射

模)与盘结构提供的偶极模(超辐射模)发生耦合。
但由于金属材料本身在可见光波段对光吸收严重,
由此引起的能量损失限制了SPPs的传输距离和

LSPs的增强,不利于光学非线性转化。因此,利用

金属和介质材料构成混合纳米结构,其中金属纳米

结构用于电场增强而在介质纳米结构中实现高效非

线性转换[39-43],可达到实现高效非线性转化的目的。

基于这种混合结构设计的超表面可实现10-3 量级

的SHG转换效率[43]。
为实现高转化效率,本文基于金属/介质材料混

合纳米结构思想,设计了一种超表面(图1),其超原

子由金纳米环、开口金谐振环(SRR)和砷化镓圆柱

三种结构组成。这种结构可通过金纳米环和金

SRR组成类非同心RD纳米结构支持的Fano共振

模式来增强基波和谐波的局域电场。同时,使用高

非线性极化率的介质GaAs纳米柱作为谐波的转化

器,以降低吸收引起的能量损失。此外,具有对称性

破缺的金SRR结构本身利用偶极子共振可进一步

增强非线性转化效应,而且在二次谐波处电偶极子

形成超辐射态也有利于提高非线性转化效率。因

此,所设计的金属/介质混合纳米结构可充分利用在

基频和倍频产生的效应来增强非线性转化,因而预

期可显著提高非线性转化效率。实际上,计算得到

的SHG转换效率高达0.15%,较仅由砷化镓材料

超表面[44]的转换效率高2个数量级。

2 超表面设计

虽然非同心金属纳米环-盘结构产生的Fano共

振效应能够显著增强基波和谐波的局域电场,提高

非线性转化效率,但是由于纳米盘结构的阻尼大于

同直径纳米环,因而圆盘结构会损耗更多能量而导

致非线性转化效率降低。为了尽可能避免该结构带

来的效率降低,本文利用金纳米圆环和金SRR构成

类非同心纳米环-盘结构,在保证产生Fano共振的

前提下,降低结构阻尼,减少能量耗散,从而更加有

效地增强非线性转化。同时,SRR结构本身能够产

生偶极子共振,因而可进一步提高非线性转化效率。
此外,利用吸收系数小、非线性极化率高的介质

GaAs纳米柱作为谐波转化器,可将局域增强的能

量高效地转化为非线性信号。
基于上述材料选择和结构设计的思想,本文使

用时域有限差分(FDTD)方法对超表面单元进行了

设计,并对性能进行了仿真。本文在模拟和仿真计

算超原子的透射率、场增强时,采用条件如下:沿x、

y 方向采用周期边界条件,z 方向设置完美匹配层,
激发偏振沿x 方向,Au和GaAs的二次非线性极化

率分别采用0.78
 

pm·V-1[43]和200
 

pm·V-1[44]。
本文提出的混合纳米结构超表面如图1所示。

其超原子单元由Au纳米环和一个处于中心位置的

Au
 

SRR 以 及 分 布 在 SRR 两 端 的 4 个 砷 化 镓

(GaAs)纳米柱所组成,衬底材料为石英玻璃,如
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图1(b)和(c)所示。超表面的光学非线性效应不仅

与构成超原子单元结构Au和GaAs材料的性质相

关,而且更大程度上取决于超原子的几何参数,包括

金属圆环内径ri和外径ro、四个砷化镓圆柱的直径

d、SRR尺寸(w1、l1、l2 和w2)、高度h 和周期P,
图中ro=120

 

nm,ri=100nm,d=30
 

nm,l1=l2=
100

 

nm,w1=20
 

nm,w2=70
 

nm,g=135
 

nm,h=
60

 

nm,超原子结构的周期P=1000
 

nm。金纳米环

和金SRR作为基波接收器,可通过优化单元尺寸使

其在基频与倍频处均形成共振达到模式匹配的效

果。此时,所设计的结构在基波波长和二次谐波波

长处能够提供足够场增强,并且位于其间的4个

GaAs圆柱可作为谐波的“转换器”。

图1 混合纳米结构超表面。(a)示意图;
(b)(c)超原子结构斜视图和俯视图

Fig.
 

1 Metasurface
 

with
 

hybrid
 

nanostructure 
 

 a 
 

Schematic 
 

 b  c 
 

oblique-
 

and
 

top-view
 

of
 

a
 

meta-atom

  金纳米环和金SRR可形成等离激元的耦合谐

振器。该复合结构产生的等离激元模式是由这两种

结构各自产生的等离激元杂化的结果[45]。图2(a)
给出了由图1所示超原子单元的透射谱和吸收谱。
其中,透射谱可近似认为是图2(b)所示金纳米环和

金SRR等离激元杂化形成的透射谱。纳米环与

SRR发生耦合形成波长为1480
 

nm基波附近的成

键共振(亚辐射态)和波长为740
 

nm二次谐波的反

键共振(超辐射态)。如图2(c)所示,两种反相偶极

子共同作用形成了亚辐射暗态。超原子经基波激发

的电流并未形成闭合回路[图3(a)],这表明此时结

构处于电偶极子共振状态。图2(a)中1480
 

nm附

近的吸收峰是由亚辐射暗态近场电场增强的结果。
这表明入射光的能量辐射主要受限于纳米结构内部

并被有效抑制,从而形成极大局域场增强[图2(e)]。
但此时,吸收谱峰与结构单元透射谱在基波处的谷

位置并未重合,这可能是由于等离激元混合杂化所

致。如图2(a)所示,透射率在基波1480
 

nm 处最

小,为12.89%;而吸收峰产生于1499
 

nm处,最大

值为54.6%,基波处的吸收率为32.7%。
 

另一方

面,图2(d)中的电荷分布表明在二次谐波处等离激

元杂化使纳米环和SRR都激发产生同相偶极子共

振,从而形成超辐射亮态。由图3(b)可知,此时金

属环中的电流密度较基频处迅速下降,而SRR中的

电流密度增强但并未形成环形电流,电偶极子共振

增强了结构在谐波处的电场[图2(f)],进而增强了

非线性转化效应。

3 结果与讨论

图4显示了结构参数与图1相同的混合纳米

结构超表面的透射强度谱,图中x 偏振泵浦光的

中心波长、脉冲宽度和峰值强度分别为1480
 

nm、

150
 

fs和1.83
 

GW·cm-2。在模拟非线性响应时,
采用中心波长为1480

 

nm、宽度为150
 

fs的脉冲激

励,并 且 其 峰 值 强 度 低 于 破 坏 Au结 构 的 阈 值

1.83
 

GW·cm-2[46]。由图可见,在740
 

nm 处产生

一个显著的二次谐波峰。为了计算二次谐波的转换

效率ηSH,定义ηSH=PSH/PFF,其中PFF=IFFA 为

基波功率,A 为超原子面积,PSH=ISHA 为二次谐

波功率。由 此 计 算 得 到 超 表 面 的 SHG 效 率 为

0.15%。该超表面具有高SHG效率,主要是由于

以下四方面的贡献:1)Au
 

SRR结构产生的共振与

Fano共振的协同作用有效地增强局域电场;2)具有

高二次非线性极化率的GaAs介质材料作为谐波转

化器,吸收小,能够有效降低吸收损耗,提高非线性

转化效率;3)基频处金属环和Au
 

SRR纳米结构的

电偶极子共振有利于提高非线性转化效率;4)二次

谐波处偶极子共振进一步增强非线性转化效应。能

够高效产生二次谐波主要是由于局域电场增强、金
属环和Au

 

SRR的电偶极子共振效应和GaAs介质

转化器的低吸收损耗共同作用的结果。
前面已经提及,由于金属材料的吸收系数大,金

属材料纳米结构因能量吸收耗散而导致非线性转化

效率低。因而使用吸收系数小、非线性极化率高的

介质材料是提高非线性转化效率的首选有效途径。
如使用GaAs材料设计纳米结构超表面的二次谐波

转化效率在3.4
 

GW/cm2 的泵浦光强下可达2×
10-5[44]。但是,仅依靠使用高非线性极化率的介质

材料增强电场效果十分有限,如GaAs纳米柱在基

波的光强只有泵浦光强的30倍左右。而本文提出

的混合纳米结构超表面利用金属纳米结构等离激元
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图2 仿真实验结果。(a)
 

超表面的透射光谱和吸收谱线;(b)
 

Au纳米环和Au
 

SRR的透射光谱;
(c)(d)基波和二次谐波处的电荷分布图;(e)(f)波长为1480

 

nm和740
 

nm的近场增强分布图

Fig.
 

2Simulation
 

results 
 

 a 
 

Transmission
 

and
 

absorption
 

spectra
 

of
 

the
 

metasurface 
 

 b 
 

transmittances
 

of
 

the
 

metasurfaces
 

consisting
 

of
 

the
 

meta-atoms
 

with
 

a
 

single
 

Au
 

ring
 

and
 

a
 

single
 

Au
 

SRR 
 

 c  d 
 

charge
 

distributions
 

of
 

the
 

meta-atom
 

at
 

the
 

wavelengths
 

of
 

1480
 

nm
 

and
 

740
 

nm 
 

respectively 
 

 e  f 
 

near-field
 

enhancements
 

of
 

the
 

meta-
           atom

 

at
 

the
 

wavelengths
 

of
 

1480
 

nm
 

and
 

740
 

nm 
 

respectively

图3 金属环和SRR组合结构的电流密度分布图和电流的矢量方向。(a)基频处电流密度分布图;
(b)二次谐波处的电流密度分布图

Fig.
 

3 Current
 

density
 

distribution
 

of
 

the
 

metal
 

ring
 

and
 

SRR
 

combined
 

structure
 

and
 

the
 

vector
 

direction
 

of
 

the
 

current 
 

 a 
 

Current
 

density
 

distribution
 

of
 

fundamental
 

frequency 
 

 b 
 

current
 

density
 

distribution
 

of
 

second
 

harmonic

增强基波强度的因子大于104[图2(c)],较仅使用

GaAs纳米柱的结构高2个量级以上。此外,本文

提出的超原子单元中Au纳米环和Au
 

SRR结构除

大大增强局域电场外,Au
 

SRR本身的偶极子共振

也可以提高了非线性转化效率,二次谐波信号可增

大2倍左右[28]。另外,
 

Au纳米环和Au
 

SRR的同

相偶极子共振形成的超辐射态进一步提高了二次谐

波的非线性转化效率。综合上述效应使得所提出的
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图4 混合纳米结构超表面的透射光谱

Fig.
 

4 Transmitted
 

spectrum
 

of
 

the
 

metasurface
 

with
 

hybrid
 

nanostructures

混合纳米结构超表面的二次非线性转化效率较仅使

用GaAs纳米柱介质超表面的效率提高2个数量

级,而较GaAs介质膜提高约6个数量级[44]。
图5给出了混合纳米结构超表面的SHG效率

随泵浦峰值强度改变而发生的变化。由图可见,

SHG效率与泵浦的强度呈线性关系。这是因为

SHG的能量正比于激发波强度的平方,由转换效率

的定义很容易推导出转换效率正比于泵浦强度。

图5 泵浦峰值强度与SHG效率之间的关系

Fig.
 

5 Relationship
 

between
 

pump
 

peak
 

intensity
 

and
 

SHG
 

efficiency
 

综上所述,为了避免由于金属纳米RD结构中

纳米盘阻尼大导致能量耗散大从而降低非线性转化

效率,本文提出了一种基于金属纳米环和SRR结构

的新型类非同心金属RD纳米复合结构。该结构既

能够通过Fano共振模式增强非线性转化效应,也
能够降低纳米结构的阻尼、减少能量耗散,更加有效

地提高非线性转化效率。同时,将吸收系数小、非线

性极化率高的介质GaAs纳米柱作为谐波转化器,
利用基频和倍频处的偶极子共振模式匹配,实现了

非线性超表面二次谐波转化效率的突破,为高非线

性转化效率的纳米光学器件的设计提供了重要借鉴

和思路。

4 结  论

本文基于混合纳米结构提出一种超表面可以实

现非线性高效转换,其中超原子由
 

Au纳米环、Au
 

SRR和GaAs纳米柱三种结构组成。Au纳米环和

Au
 

SRR两个结构的等离激元杂化形成了成键偶极

子共振暗态和反成键偶极子共振亮态。GaAs纳米

柱利用自身材料的非线性极化率高、吸收损耗低的

性质将基波增强的电场高效转换为二次谐波。金属

环和Au
 

SRR结构在基频处利用电偶极子共振模式

也增强了SHG转化效应,同时在谐波因形成的超

辐射态进一步提高了SHG转换效率。这表明本文

提出的混合纳米结构超表面可作为高性能非线性光

学元件的设计范例,广泛用于高密度光存储、生物医

学传感和光信息安全等领域。
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