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微纳光学结构与太赫兹辐射产生技术的研究进展
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摘要 太赫兹(THz)技术在基础研究与产业应用中具有重要研究意义,但其广泛应用仍受限于高效、紧凑的THz
源,特别是0.5~2.0

 

THz波段。目前,人们已经采用了多种技术产生THz辐射,基于光学的方法是其中最重要的

手段。首先,针对THz脉冲波及连续波,基于光电导效应及非线性光学差频的THz辐射产生机理,总结了近年来

微纳光学结构在提高泵浦光至THz转换效率上的应用。然后,分析了金属纳米光天线通过增强泵浦光局域电场

提高THz辐射效率和将金属纳米光天线作为THz辐射源两种增强情况。最后,展望了其他类型的光学微纳结构,

尤其是全介质光学天线支持的米氏谐振、无辐射模式以及连续域中束缚态等新颖物理现象在THz辐射产生中的

增强作用。
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Abstract Terahertz
 

 THz 
 

technology
 

plays
 

a
 

significant
 

role
 

in
 

basic
 

research
 

and
 

industrial
 

applications 
 

However 
 

the
 

wide
 

application
 

of
 

it
 

is
 

still
 

limited
 

by
 

efficient
 

and
 

compact
 

THz
 

sources 
 

especially
 

in
 

the
 

0 5--2 0
 

THz
 

band 
 

Currently 
 

researchers
 

have
 

adopted
 

various
 

technologies
 

to
 

generate
 

THz
 

radiations 
 

in
 

which
 

the
 

optical-
based

 

methods
 

are
 

the
 

most
 

important
 

means 
 

In
 

this
 

paper 
 

first
 

 
 

for
  

the
 

THz
 

pulse
 

and
 

continuous
 

waves 
 

the
 

THz
 

radiation
 

generation
 

mechanism
 

based
 

on
 

the
 

photoconductivity
 

effect
 

and
 

nonlinear
 

optical
 

difference
 

frequency
 

are
 

summarized
 

with
 

the
 

application
 

of
 

micro-nano
 

optical
 

structures
 

to
 

improve
 

the
 

conversion
 

efficiency
 

from
 

the
 

pump
 

light
 

to
 

THz
 

radiation 
 

Then 
 

two
 

enhancement
 

situations
 

of
 

the
 

metal
 

nano-optical
 

antenna
 

by
 

enhancing
 

the
 

local
 

electric
 

field
 

of
 

the
 

pump
 

light
 

to
 

improve
 

the
 

THz
 

radiation
 

efficiency 
 

and
 

the
 

metal
 

nano-optical
 

antenna
 

as
 

the
 

THz
 

radiation
 

source
 

are
 

analyzed 
 

Finally 
 

the
 

use
 

of
 

other
 

optical
 

micro-nanostructures
 

in
 

the
 

generation
 

of
 

THz
 

radiation
 

have
 

been
 

outlooked 
 

especially
 

the
 

enhancement
 

effect
 

of
 

novel
 

physical
 

phenomena 
 

such
 

as
 

Mie
 

resonance 
 

non-radiative
 

mode
 

and
 

bound
 

state
 

in
 

the
 

continuous
 

domain
 

supported
 

by
 

all-dielectric
 

optical
 

antennas 
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1 引  言

太赫兹(THz)波段的频率范围通常定义为0.3~
3.0

 

THz,也有学者将其扩展至0.1~10
 

THz。THz
技术具有光子辐射能量低、频谱信息丰富的特点,且

THz波段包含了很多材料大分子的振动及转动谐

振频率,可以实现指纹检测。因此,THz技术在基

础研究与应用科学中有着重大学术价值与广泛的应

用前景[1],如THz光谱技术为研究电磁波与物质的

相互作用提供了新的手段,其在传感方面的应用也

已经深入到半导体、生物与医药卫生[2]、国土安

全[3]、食品质量控制及环境检测[4]等各大领域。
长期以来,THz技术的发展成熟度远远落后于

该波段两侧的微波与红外波段,人们将这种现象称

为THz间隙。原因是用于产生及检测THz波段辐

射的技术相对不成熟,仍然缺乏室温工作条件下稳

定、高效、紧凑的THz辐射源,尤其是0.5~2.0
 

THz
这个在THz应用中极其重要的波段。THz在电磁

波频谱上位于微波与红外波段中间,兼有微波与光

波的某些特性。因此,THz辐射的产生可以同时从

基于微波波段的电子学技术以及基于红外波段的光

子学技术两方面入手。虽然基于真空电子学或等离

子体电子学技术可以产生较大功率的THz辐射,但
这类辐射源大多有局限性,如只能产生较窄带宽的

低频THz波、需要大型电子加速器(如自由电子激

光或同步辐射光源),难以适用于普通实验室内

THz研究的需要。虽然采用多级放大器可以将电

子信号频率从低频逐渐放大到高频,但其输出功率

随频率的升高会快速下降,如美国 Virginia
 

Diodes
 

Inc公司的产品。目前实现高频(大于1.0
 

THz)或
宽带THz辐射主要通过基于光学的方法。

基于光学方法产生THz辐射的原理较多,其中

有代表性的是光电导效应与非线性光学差频。光电

导效应是将光子能量大于半导体禁带宽度的泵浦光

入射到半导体上产生电子-空穴对,这些载流子在外

加直流(DC)偏压的作用下产生光生电流,进而辐射

出THz波。而非线性光学差频产生THz辐射的原

理相对简单,只需要一种具有较强二阶非线性光学

系数的材料。由于飞秒激光脉冲在频域上表现为一

个具有高斯分布的函数,当功率密度较大的飞秒激

光脉冲入射到非线性材料时,其中任意两个频率之

间都会通过非线性光学材料发生光学差频效应,最
终产生一个覆盖较宽频率范围的THz辐射,其在时

域上表现为脉冲信号。该过程也被称为光学整流效

应[5],原因是其最终效果是将飞秒激光脉冲的包络

提取出来,类似于二阶非线性光学中的光整流现

象[6]。为了提高THz辐射的效率,通常需要将飞秒

激光脉冲在非线性材料中的传输速度(泵浦光的群

速度)与产生的THz辐射相速度匹配。双波长连续

波泵浦光也可以通过非线性差频效应产生连续波

THz辐射,但需要两束激光都具有较大的功率密

度,从而在非线性材料中产生与双波长激光频率差

相关的局域极化强度。以该极化强度作为THz辐

射源,可产生连续波THz辐射[7],其频率可以简单

通过两束激光之间的频率差调节。
综上所述,基于光学方法的THz辐射产生需要

泵浦光在光电导材料层中被吸收或泵浦光参与非线

性光学效应。而常用的光电导材料多为较薄的III-
V族半导体外延材料,泵浦光的吸收效率较低,产
生的THz辐射整体较弱。因此,人们采用微纳光

学结构,特别是基于表面等离激元效应的金属纳

米光天线增强泵浦光吸收,从而产生更强的光生

电流及THz辐射。本文首先讨论并回顾了金属纳

米天线在增强泵浦光局域电场强度及其在光电导

层吸收中的应用。支持光波段表面等离激元模式

的材料多为金、银等贵重金属,人们曾经用金纳米

结构表面辐射出的双光子荧光[8]表征局域电场强

度,表明金表面存在较强的界面二阶非线性系数。
此外,表面等离激元模式的强倏逝场伴随较大的

电场强度梯度,金属表面逸出的电子会受到有质

动力的加速在金属表面形成光生电流,从而产生

THz辐射。因此,进一步总结了将金属纳米结构

作为THz辐射源的情况。传统基于光学方法的

THz源设计大多只包括对泵浦光本身的调控,没
有考虑产生THz的辐射效率。纳米光学中的研究

结果表明,任何一个辐射源往自由空间的辐射效

率都与其所在的电磁环境有关,即Purcell效应[9]。
最后,介绍了多尺度谐振结构的多重增强效果以及

近年来研究较多的全介质纳米天线,包括米氏谐振、
无辐射谐振及连续谱中束缚态等新颖物理现象,并
预测其在基于非线性差频技术THz辐射产生中的

应用,展望了基于微纳结构THz辐射源的可能发展

方向。

2 金属纳米结构增强型THz辐射源

谐振波长下金属纳米结构能在其近场区域获得

比入射光电场强度更强的局域电场以及比其几何横

截面更大的吸收截面[10],在各个光学领域都有潜在
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的应用价值。基于光学方法的THz辐射源,局域电

场强度的增强意味着泵浦光在光电导层中吸收的提

高或非线性效率的改善,有效吸收截面的增加也意

味着光吸收效率的提高,这表明金属纳米结构在基

于光电导效应的THz辐射源中具有重要应用前景。
产生THz辐射的原理如图1所示,图1(a)为光电

导效应的过程,图1(b)为基于非线性差频效应的

THz辐射过程。光电导效应的过程是当光子能量

大于光电导材料禁带宽度的泵浦光入射到两个电极

中间时,会在光电导层中产生电子-空穴对,该电子-
空穴对会在外加直流偏压的影响下往两侧电极运

动,形成光生电流。光生电流随时间发生变化时,光
电导天线会向外辐射出电磁波,其电场大小与光生

电流随时间变化的导数成正比。光电导天线的核心

是光电导材料,当电子-空穴对复合寿命特别短,在
亚ps量级时,产生的电磁波辐射频率可到达THz
波段。针对不同的泵浦光中心波长,常用的材料包

括低温生长的GaAs[11]或InGaAs外延层[12]等。其

中,泵浦光包括脉冲泵浦光[13]与双波长连续波泵浦

光[14]两种情况。当脉冲泵浦光关闭时,光生脉冲电

流会快速衰减,从而向外辐射出THz脉冲,对应于

宽带 THz辐射源;双波长连续波泵浦光会形成拍

频,从而在光电导层内形成频率与两个波长差相关

的简谐波形式光生电流,进而产生连续波 THz辐

射,这种THz产生技术也被称为THz混频辐射器

(Photomixer)[15]。

图1 产生THz辐射的原理。(a)基于光电导效应的THz辐射;(b)基于非线性差频效应的THz辐射

Fig.
 

1 Principle
 

of
 

the
 

generating
  

THz
 

radiation 
 

 a 
 

THz
 

radiation
 

based
 

on
 

the
 

photoconductive
 

effect 
 

 b 
 

THz
 

radiation
 

based
 

on
 

the
 

nonlinear
 

difference
 

frequency
 

effect

  图2为传统光电导天线(PCA)产生THz辐射

的原理以及集成金属纳米结构阵列的PCA示意图。
其中,金属纳米结构能显著增强泵浦光的局域电场

强度,其增强因子可表示为

δ=
E
E0

, (1)

式中,E 与E0 分别为有无金属纳米结构时泵浦光

在光电导材料层中的电场强度。泵浦光在一种材料

中的吸收与该材料中的电场强度相关[16],可表示为

Pabs=∫0.5ωε″ E 2dV, (2)

式中,Pabs 为泵浦光在某一区域V 中的吸收,ω 为泵

浦光的角频率,ε″为光电导材料在泵浦光波长下相

对介电常数的虚部。可以发现,金属纳米结构阵列

伴随的局域电场增强能提高泵浦光的吸收效率,从
而产生更强的光电流。此外,金属纳米结构阵列在

PCA中的引入能进一步缩短光生载流子的复合寿

命、改善PCA的整体热效率与稳定性。Lepeshov

图2 PCA的结构。(a)传统PCA的结构;

(b)集成金属纳米结构阵列的PCA[17]

Fig.
 

2 Structure
 

of
 

the
 

PCA 
 

 a 
 

Structure
 

of
 

the
 

conventional
 

PCA 
 

 b 
 

PCA
 

with
 

integrated
 

metal
 

     nanostructure
 

array 17 
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等[17]详细总结了金属纳米结构阵列在PCA结构

中产生THz辐射的应用,并分析了其主要优点。
在此基础上,本课题组进一步总结了金属纳米结

构在脉 冲 波 与 连 续 波 两 种 THz辐 射 类 型 中 的

应用。

2.1 脉冲波

Park等[18]在PCA两个电极之间的高折射率半

导体衬底上制作了亚波长结构的一维金属光栅,增
强了泵浦光在衬底上的约束与聚焦性能。数值模拟

结果表明,采用金属光栅谐振波长泵浦时,在半导体

层可以产生较大的光生载流子密度,从而提高产生

THz辐射的效率。实验测量结果也证实了在0.1~
1.1

 

THz频率范围内能获得2.4倍的THz辐射增

强,在0.82
 

THz处的辐射增强超过了3倍。Park
等[19]在两个电极中间采用岛状结构的金颗粒阵列,

这些颗粒表现为表面等离激元纳米天线,实现了泵

浦脉冲激光的会聚和局域电场的增强,进而获得更

高的光生载流子产生效率。虽然这些金颗粒尺寸分

散且不一致,整体谐振效果较弱,但仍然获得了相当

于传统PCA
 

2倍的THz脉冲辐射效率。

Berry等[20]将一维金属光栅阵列从两个电极中

间移动到电极本身,其原理如图3所示。这种图形

化电极结构不仅能提高泵浦光的吸收效率,还能明

显改善传统PCA中的低量子效率问题,为光生载流

子中的多子提供了纳米尺度上的传输路径,从而增

加亚ps时间尺度上光生载流子的收集数量。这种

集成一维金属光栅的图形化电极结构能显著提高光

至THz的转换效率。实验结果表明,在同等激发条

件下,这种图形化电极结构的PCA能获得相当于无

光栅结构PCA
 

50倍功率的增强效果[20]。

图3 在PCA的DC偏压电极上制作的一维金属光栅[20]

Fig.
 

3 One-dimensional
 

metal
 

grating
 

made
 

on
 

the
 

DC
 

bias
 

electrode
 

of
 

PCA 20 

  上述结构中的一维纳米光栅或岛状金颗粒结构

相对简单,但整体谐振效应不明显。复杂的二维金

属纳米结构,如领结型天线[21]可以提供更显著的局

域电场增强效果,从而在PCA的应用中改善THz
的辐射效率。Jooshesh等[22]在PCA两个电极中间

的半绝缘GaAs衬底上采用六角形金盘结构阵列,
实验结果表明,当这种六角形纳米结构器件的直流

偏压只有商用 THz
 

PCA 产品的75%时,输出的

THz辐射振幅仍然提高了60%。这说明金属纳米

结构增强的PCA
 

THz辐射源已经接近商用化,且
性能超过商用产品。但相关金属纳米结构的制备更

复杂,其在THz产生的应用中将陆续展开。
图2中的传统PCA结构通过外加直流偏压加

速泵浦光产生光生载流子,从而产生更强的光生电

流,最终THz辐射的电场强度振幅与直流偏压的大

小成正比[5]。除此之外,还有一种结构更简单的无

外置偏压PCA,其基本原理是基于金属-半导体界

面上形成的肖特基接触的内建电场加速光生载流

子。当光子能量大于肖特基势垒的泵浦光入射到肖

特基接触时,会产生光生载流子。相比传统PCA,
肖 特 基 类 型 所 需 的 光 子 能 量 更 小,可 以 采 用

1550
 

nm附近通信波段波长的激光进行泵浦。相比

800
 

nm波长附近的激光器,1550
 

nm波长附近激光

器的发展更成熟,且可以采用掺饵光纤放大器等器

件提高泵浦激光功率。因此,工作于光通信波长的

PCA具有更大的应用价值。传统基于1550
 

nm 波

长附近激光泵浦的PCA需要采用InGaAs光电导

材料。但这种材料的性能比GaAs差很多,特别是

电阻率偏低,因而不能用较大的偏置电压,THz输

出功率整体较低。因此,基于肖特基接触的PCA是

替代InGaAs材料平台PCA的一个有效方案。此

外,由于不需要外加偏压,基于肖特基接触的PCA
不需要制作电极,整体结构更简单。

与传统 PCA 一样,可在基于肖特基 接 触 的
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PCA表面制作金属纳米结构阵列,以增强THz辐

射的整体输出功率。由于不存在电极,金属纳米结

构的 制 作 不 需 要 特 别 定 位,工 艺 更 简 单 方 便。

Ramanandan等[23]在金纳米光栅表面沉积了Cu2O
薄膜,并通过飞秒激光脉冲泵浦,测试了其THz辐

射产生情况,其工作示意图如图4所示。其中,金纳

米光栅表面激发的表面等离激元传输模式的最大电

场位于半导体/金属界面。这也是肖特基内建电场

最强的位置,两者重合时可以获得最佳增强效果。
角度敏感的反射光谱证实了金属光栅表面存在表面

等离激元模式,而THz辐射的测量结果表明,该条

件下产生THz辐射的功率比没有金属光栅时增强

了34倍。相比金属光栅,岛状结构的金属颗粒薄膜

制作更简便。Ramanandan等[24]在电子束蒸发获得

的岛状金颗粒结构表面沉积一定厚度的Cu2O薄

膜,实验结果表明,该结构比单纯Cu2O薄膜在THz
辐射功率上提高了超过一个数量级。Mohammad-

图4 无偏置电压时形成的THz辐射[23]

Fig.
 

4 THz
 

radiation
 

formed
 

when
 

there
 

is
 

no
 

bias
 

voltage 23 

Zamani等[25-26]从理论上对基于肖特基接触的多种

无偏压PCA
 

THz辐射源的性能进行了仿真,为这

种类型THz辐射源的进一步应用打下了基础。

2.2 连续波

当两束激光的波长有轻微差别时,其频率差反

而会落在THz波段,如在800
 

nm 波长附近,两束

激 光 的 波 长 差 在 2.2
 

nm 时,频 率 差 正 好 对 应

1
 

THz。因此,当两束波长轻微失谐的连续波激光

入射到PCA时,会在光电导层内产生简谐振动的光

生电流,进而产生连续波THz辐射。由于金属纳米

阵列的谐振峰宽度往往覆盖10
 

nm数量级,因此,
同一个金属纳米结构阵列可以同时增强两束激光与

光电导层的相互作用。

Tanoto等[27]在低载流子复合寿命衬底上采用

纳米间隙电极实现了高效率连续波THz
 

PCA光混

频器,其结构如图5(a)所示。其中,尖端到尖端的

纳米间隙为50~100
 

nm,电极结构可以提供强大的

泵浦光场增强。图5(b)为输出的THz功率,可以

发现,与交叉型光混频器相比,在1.3
 

THz带宽范

围内端到端型纳米间隙电极光混频器的辐射强度有

明显增强。在整个范围内,输出强度的增强水平大

约为2个数量级。在0.4
 

THz左右,纳米间隙光混

频器的增强效果超过3个数量级。Khiabani等[28]

从理论上详细分析了这种端到端型的矩形电极与梯

形电极在THz波段的电场增强效果。虽然这些电

极尺寸较小,在THz波段无谐振效果,但其末端的

尖端效应能在THz波段带来超过100倍的电场振

幅增强。

图5 不同THz混频器的性能对比。(a)结构示意图;(b)THz输出功率随频率的变化曲线[27]

Fig.
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  Berry等[12,29]将一维金属纳米光栅阵列的应用

从脉冲波THz辐射推广到连续波类型中,并分别基

于1550
 

nm 与800
 

nm 波长附近的激光泵浦,在

InGaAs及GaAs衬底上的对数螺线形状电极中间,
制备了一维金纳米光栅结构,并通过这种THz混频

器实现了覆盖0.1~2.0
 

THz的连续波输出。

0823017-5



特邀综述 第41卷
 

第8期/2021年4月/光学学报

3 金属纳米天线作为辐射源的情况

金属纳米阵列作为一种人工微结构可以辅助调

控泵浦光与光电导层之间的相互作用,实际应用中

人们发现,贵金属表面受到较强飞秒激光脉冲激发

时同样会产生THz辐射。但该过程的物理机制比

较复杂,主要包括电子逸出金属表面并在有质动力

(Ponderomotive
 

force)作用下加速产生光电流、金
属界面处存在非线性光学效应从而支持光整流现象

等过程。

3.1 有质动力作用

Zawadzka等[30]发现采用飞秒激光脉冲激发银

或金膜时,在不同激光功率下,会分别通过多光子激

发(激光较弱时)或激光诱导场发射(激光较强时)的
形式在金属表面形成电子束。由于金属表面存在较

强的倏逝场,这些电子束在倏逝场中受到有质动力

的作用被加速,其能量高达0.4
 

keV。Irvine等[31]

采用二维时域有限差分方法结合电子在倏逝场中受

到的洛伦兹力,建立了表面等离激元加速电子束的

理论模型,并研究了不同情况下电子束的动能分布

谱等特性。Welsh等[32]报道了用飞秒激光在金属

光栅结构上激发表面等离激元模式时的THz辐射

结果,并研究了THz辐射随飞秒激光偏振方向及入

射角度等变量的关系。结果表明,当入射角度恰好

满足激发金薄膜上表面等离激元模式的光栅方程

时,可获得最大功率的THz辐射。该角度依赖关系

只对TM偏振的入射光成立,TE偏振的飞秒激光

激发的THz辐射脉冲功率比TM 偏振小2个数量

级。这种偏振依赖性是表面等离激元激发模式的典

型特点,该结果将飞秒激光照射金属表面时的THz
辐射与表面等离激元模式的激发联系起来。该团队

还研究了金属光栅结构产生的THz辐射机理,由于

金的功函数为5.3
 

eV,激发脉冲激光中心波长为

800
 

nm,光子能量约为1.5
 

eV,电子可能以多光子

吸收的过程从金薄膜内部被激发到真空中成为自由

电子,原因是实验中辐射THz的功率是激发飞秒激

光功率的3.5次方。此外,由于表面等离激元是一

种倏逝场模式,其场强沿垂直于金属表面的方向呈

指数衰减。理论研究结果表明,自由电子在倏逝场

中会受到有质动力的作用被加速,从而在金属表面

形成电流脉冲辐射出THz波。Polyushkin等[33]采

用飞秒激光脉冲照射银纳米颗粒阵列产生THz辐

射,相关过程如图6所示。制备银纳米颗粒阵列时,
首先将PMMA小球自组装形成周期性阵列,然后

通过热蒸发工艺在其表面沉积一定厚度的银,再通

过剥离(Lift
 

off)工艺制作而成。热蒸发沉积过程

中,银通过PMMA小球之间的空隙沉积到石英衬

底上,最终得到图6中准三角形银纳米颗粒的六角

周期阵列结构。采用飞秒激光脉冲照射该银纳米颗

粒阵列时,可以观察到明显的THz脉冲,原因是多

光子激发产生的光电子受到有质动力的加速。实验

结果表明,THz脉冲的功率与泵浦光功率的关系和

理论模型基本一致,且这种银纳米颗粒阵列的等效

非线性极化强度是电介质材料如ZnTe的4个数量

级倍数,这为实现新颖THz辐射源提供了新思路。
随后,Polyushkin等[34]系统地研究了不同泵浦光功

率下的THz辐射功率,并得到两者之间的双重依赖

关系,结果表明,当泵浦激光功率较小时,两者之间

的依赖关系小于二阶(PTHz∝Pn
pump,n<2,其中,

PTHz与Ppump 分别为THz及泵浦激光的功率);当
泵浦激光功率较大时,为近似四阶关系。这表明在

不同泵浦功率下的THz辐射为光整流效应与逸出

电子的有质动力加速两种机制产生。

图6 飞秒激光照射银纳米颗粒阵列产生THz辐射示意图[33]

Fig.
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        array 33 

3.2 金属界面的非线性

虽然金属作为块体材料时不具有二阶非线性,
但在金属表面附近,反演对称性被打破,在界面上存

在一定的非线性效应。这使图1(b)中的光整流现

象在只使用金属结构时也能实现;且金属纳米结构

在谐振波长下对泵浦光的局域电场增强效果,使获

得的光整流现象比预期高很多。
Kadlec等[35]通过实验探测到飞秒激光入射到

金属表面时的光整流现象及其伴随的自由传输

THz辐射产生,观察到的THz脉冲来源于金或银

表面在强光激发下的电子非线性响应过程,最强峰

值电场强度为200
 

V/cm。这不仅给出了一种研究

金属表面非线性过程的新型定量方法,还可以实现
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一种新的THz源。Kadlec等[36]采用THz时域光

谱技术,进一步研究了强飞秒激光脉冲照射到金薄

膜上基于光整流现象产生的THz辐射现象,并测量

了不同金膜厚度与激光入射角下的THz电场振幅。
实验结果表明,当金膜厚度小于100

 

nm时,产生的

THz辐射表现出金属光整流现象的非局域特性。
根据THz辐射随入射角的变化情况能估计金表面

的二阶非线性系数张量。对于较厚的金膜及接近掠

射击角的情况下,实验给出的THz峰值电场强度高

达4
 

kV/cm。
上述实验结果都是基于完整金膜表面情况下的

光整流现象,当金属厚度较小,特别是其厚度接近逾

渗临界阈值(Percolation
 

threshold)时,金属薄层并

未完全成膜,金属颗粒之间具有一定的间隙,如图7
所示。这些间隙会对入射泵浦光电场有一定的增强

效果,从 而 提 高 最 终 产 生 THz辐 射 的 效 率。

Ramakrishnan等[37]在实验中发现,当金属薄膜厚

度略超过逾渗临界阈值时,采用飞秒激光脉冲泵浦

金属薄膜获得的THz辐射脉冲功率最大;且测量结

果表明,该THz辐射的产生来源于二阶非线性整流

效应,并受金属未成膜时颗粒间隙之间激发的局域

表面等离激元模式中存在的电场增强热点影响。

Kajikawa等[38]研究了金纳米球颗粒放置在金膜表

面上方时的光整流现象及其THz辐射产生。虽然

泵浦光波长偏离金球的局域表面等离激元谐振,但
仍然能观察到比10

 

nm金膜高4.8倍的THz辐射。
理论计算结果表明,即使采用非谐振波长泵浦,仍然

能在金球与金膜之间得到明显的泵浦光电场增强,且
观测到的THz电场振幅是入射光功率的平方,这表

明该THz产生来源于二阶非线性光学效应。

图7 金属厚度未超过逾渗临界阈值时形成的颗粒状薄膜[37]

Fig.
 

7 Granular
 

film
 

formed
 

when
 

the
 

metal
 

thickness
 

does
 

not
 

exceed
 

the
 

critical
 

percolation
 

threshold 37 

  Luo等[39]采用金属开口谐振环结构,获得了覆盖

0.1~4
 

THz的宽带THz辐射脉冲。该结构的厚度

只有几十纳米,且同时支持电偶极子与磁偶极子谐

振。通过调整光学参量放大器,获得中心波长可调谐

的飞秒激光脉冲,以泵浦制备的金属开口谐振环结

构。实验结果表明,该结构能产生很强的THz辐射。
当泵浦波长略偏离磁偶极子谐振时,输出的THz功

率会急剧下降,这表明产生的THz辐射来源于开口

谐振环的磁偶极子谐振。该波长相关性、THz辐射的

产生功率与泵浦光偏振的依赖性表明这种开口谐振

环中THz辐射的产生与光致非线性电流密切相关;
同时预测得到金结构表面的非线性极化率高达

10-16
 

m2/V,远远超过薄膜或非中心对称块体材料。
图8为相应的结构示意图、实验测量装置以及分别采

用中心波长与电偶极子谐振波长、磁偶极子谐振波长

匹配的飞秒激光脉冲泵浦产生的THz脉冲,其中T
表示透过率。可以发现,采用磁偶极子谐振波长时,
输出的THz电场比采用电偶极子谐振波长或不采用

开口谐振环结构时高得多。

图8 采用金开口谐振环时的THz辐射产生。(a)实验装置图;(b)不同情况下的THz辐射产生情况[39]

Fig.
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  块体材料的二阶非线性极化率通常可以看成一

个常数,而金属界面效应引起的非线性效应不仅具

有非局域特性,还与泵浦光的波长等因素密切相关。
理论研究表明,金属中的电子气可用流体力学模型

和电磁波传输的麦克斯韦方程组形成一个复合自洽

模型,因此,能从理论上分析金属纳米结构伴随的非

线性光学特性[40]。采用该复合模型,Fang等[41]分

析了开环谐振器的超表面结构,结果表明,要实现二

阶非线性光学效应,需要在结构中存在一定的对称

性破坏,这会不可避免地带来辐射损耗,影响局域场

增强效果。因此,在亚波长尺寸的硅平板上下两侧

分别制作开口谐振环结构,在硅平板末端制作金属

条形反射天线。该结构能将入射泵浦光完美吸收并

耦合至特定的暗模式,而暗模式能在近场驱动非线

性谐振器,最终获得较高的光至THz转换效率。但

该结构比较复杂,其制备具有较大的挑战性,目前仍

然没有相关实验报道。

4 多波长谐振结构的双重增强效应

实现有效的THz源需要考虑两个重要过程:一
个是如何将泵浦光的能量转换为THz信号;另一个

是如何将片上 THz信号辐射到远场或自由空间。
这种片上THz信号有多种承载形式,如光生电流或

非线性极化强度。上文主要集中在如何提高第一个

过程的效率上,即利用谐振波长与泵浦光波长相匹

配的微纳光学结构。这种谐振效应可以加强泵浦光

与产生THz辐射物质之间的相互作用,从而获得更

大的光至THz转换效率。对如何提高第二个过程

效率的研究相对较少,光学纳米天线在自由空间电

磁波与片上聚焦能量之间的转换应用为提高THz
辐射向自由空间耦合提供了新思路[42]。当一个处

于激发态的二能级系统(如量子点或荧光分子)放置

在纳 米 天 线 附 近 时,其 自 发 辐 射 速 率 会 大 幅 提

高[21]。该增强现象又被称为Purcell效应,是近年

来纳米光学中的热点研究方向。因此,当一个工作

于THz波段的谐振器能提供与微纳光学结构近似

的局域电场增强效果时,Purcell效应同样可以扩展

到THz波段,这两个增强效应对最终THz辐射的

影响可表示为

ITHz

I0THz
=
|E(r,ωpump)|2

|E0(r,ωpump)|2
η(r,ωTHz)

η0(r,ωTHz)
, (3)

式中,ITHz与I0THz分别为有无多波长谐振结构时的

最终THz辐射,E(r,ωpump)与E0(r0,ωpump)分别为

有无微纳光学结构时泵浦光在r 处的电场强度,

η(r,ωTHz)与η0(r,ωTHz)分别为有无THz谐振器时

PCA中r 处电偶极子向自由空间辐射频率为ωTHz

的THz效率。可以发现,同时提高上述两个过程的

效率需要设计不同的谐振结构,使其分别工作于泵

浦光与输出THz波长处。由于THz波段电磁波长

与泵浦光波长的差异较大,两种谐振结构的尺寸差

异也较大,难以整合到一起。Han等[43]提出了一种

可应用于THz辐射产生的多光谱谐振器,其结构如

图9所示。该结构整体表现为一个开口谐振环结

构,通过调整谐振环的半径使其谐振在 THz频率

处。在开口的缝隙内,可进一步加工纳米尺度上的

领结型天线结构阵列。该领结型天线的谐振在泵浦

激光波长处,可提高泵浦光与整个器件相互作用的

效率。以两束激光通过二阶非线性差频效应产生连

续波THz辐射为例,通过有限元方法验证该多光谱

谐振结构产生THz辐射时的整体增强效果。Han
等[43]以二阶非线性极化率为200

 

pm/V的聚合物

作为非线性介质,并将其填充在谐振环的开口中间,
将聚焦的双波长(λ1 与λ2)连续波激光入射到领结

型天线上,进而监控从衬底输出的THz辐射。计算

结果表明,同时采用这种领结型天线与开口谐振环

结构时,整体THz辐射功率比只采用相同厚度的非

线性介质增强了105 数量级。此外,由于谐振环的

金属条宽度较大,在开口中间可以制作多个领结型

天线,通过设计阵列周期,可使不同领结型天线辐射

出的THz信号干涉相长,从而增强整体THz输出

功率。

图9 多光谱谐振结构的示意图[43]

Fig.
 

9 Schematic
 

diagram
 

of
 

the
 

multi-spectral
 

resonance
 

structure 43 

  上述结构以非线性光学差频为例,验证了整个

多光谱谐振结构的增强效果,其原理可扩展到基于

光电导效应的光子混频器THz源中。一方面可以

采用谐振结构增强泵浦光的效果产生更强的光生电
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流,另一方面基于THz谐振结构的Purcell效应将

光生电流承载的 THz能量以更高效率辐射出去。
在光子混频器THz谐振结构部分的设计中,需要考

虑到两个电极之间的静电绝缘。此外,还可以将多

光谱谐振结构引入基于肖特基接触的PCA中,从而

避免直流偏压需要电极之间静电绝缘的问题。

5 全介质纳米结构的应用

非线性效应是产生THz辐射的主要方法之一,
包括产生 THz脉冲的光整流效应与产生连续波

THz的光差频技术等。光整流效应也可以看作是

宽带范围内的光差频,是二阶非线性效应的一种。
除了采用金属纳米结构调控光与物质的相互作用,
采用全介质纳米结构特别是支持米氏谐振的纳米结

构时,能显著增强纳米尺度上的二阶非线性效应,从
而减缓或消除传统非线性光学中要求苛刻的相位匹

配条件[44]。与金属纳米结构相比,全介质纳米结构

在非线性光学中应用的优点:1)全介质结构对泵浦

光吸收小,激光破坏阈值较高,可以使用更高的泵浦

光强度;2)全介质结构支持米氏谐振[45]甚至更复杂

的无辐射模(Anapole)[46]等谐振模式,能在结构内

部增强泵浦光与材料的相互作用,获得更佳的非线

性转换效率;3)常用的全介质结构都是由半导体材

料组成,具有较高的非线性光学系数。因此,在纳米

尺度非线性光学中全介质结构已经成为金属纳米结

构的有效补充。
根据米氏散射理论,规则球形颗粒(金属或介

质)的散射谐振由电响应及磁响应组成。对于无损

非磁性材料,其颗粒散射特性主要由相对介电常数

及尺寸参数q(q=2�R/λ,其中,R 为颗粒半径,λ
为入射光波长)决定。对于微小金属颗粒,其内部电

磁场接近于零,磁响应可以忽略不计。因此,其散射

谐振只表现为电响应中的局域表面等离激元谐振,
包括电偶极子、电四重极子等,如图10(b)所示。要

实现基于金属结构的磁响应,需改变其几何结构,如
采用类似于 LC谐振电路的开口谐振环结构[47]。
对于全介质颗粒,同时存在强度相近的电响应与磁

响应谐振。其中,磁偶极子谐振来源于入射光与颗

粒内部环形电场位移电流的耦合,如图10(a)所示,
当颗粒内部有效波长与颗粒直径相近时,谐振效果

尤其明显。在磁偶极子谐振波长下,电场在介质颗

粒内部形成循环,大大增强了入射光与颗粒的相互

作用,进一步增强了非线性效应,如图10(c)所示。
如基于AlGaAs圆盘阵列支持的磁偶极子谐振模式

比相同厚度AlGaAs薄膜的倍频转换效率高4个数

量级以上[48-49]。

图10 全介质结构支持的米氏谐振及其非线性应用。(a)全介质微球支持的磁偶极子[45];(b)q=0.5时不同相对介电

常数下的散射效率[45];(c)泵浦光入射到单个InGaAs微盘时产生的增强型倍频信号[48]

Fig.
 

10 Mie
 

resonance
 

supported
 

by
 

an
 

all-dielectric
 

structure
 

and
 

its
 

nonlinear
 

applications 
 

 a 
 

Magnetic
 

dipole
 

supported
 

by
 

all-dielectric
 

microspheres 45  
 

 b 
 

scattering
 

efficiency
 

under
 

different
 

relative
 

permittivity
 

when
 

q=0 5 45  
 

 c 
 

when
 

the
 

pump
 

light
 

is
 

incident
 

on
 

a
 

single
 

InGaAs
 

microdisk
 

generate
 

enhanced
 

double
 

frequency
 

signal 48 

  Siday等[50]在PCA两个电极中间制备了基于

GaAs材料的立方体-条型复合结构,其结构示意图

及工作原理如图11所示。条形结构不仅能使PCA
两个电极之间存在光生载流子时实现电学连接,还
能在偏振沿着条形结构长度方向的泵浦光垂直入射

时,辅助立方体结构同时激发具有相反对称性的两

个磁偶极子谐振。这两个磁偶极子谐振的存在使

GaAs立方体能100%吸收入射光,从而在泵浦光功

率较低的情况下实现光电导层电导率的极大变化

(在有无泵浦光时电导率的比超过107)。将这种全

介质纳米结构阵列集成到基于PCA的THz探测器

后,比采用相同厚度的GaAs薄膜在功率为100
 

μW
超快激光泵浦下的THz探测信噪比提高了6个数

量级。由于PCA的THz辐射产生及THz探测原
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理类似,相同全介质纳米结构同样可以应用到THz
辐射产生中,以增强光电导层对泵浦光的吸收,在相

同泵浦光功率下产生更高浓度的光生载流子,进而

在相同偏置电压下产生更大的光生电流和更强的

THz输出。

图11 基于全介质 GaAs结构磁偶极子谐振的增强型

THz探测。(a)立方体-条形结构及两个磁偶极子

模式;(b)增强型THz探测器的示意图;(c)立方

体-条形结构以及谐振波长下的电场振幅分布[50]

Fig.
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structure 
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schematic
 

diagram
 

of
 

the
 

enhanced
 

THz
 

detector 
 

 c 
 

cube-strip
 

structure
 

and
 

electric
 

field
 

amplitude
 

distribution
 

at
 

     resonance
 

wavelength 50 

  除了电偶极子与磁偶极子这些常见的偶极子模

式外,在全介质颗粒或金属-介质混合结构中还支持

一种基本谐振模式,即环形偶极子谐振(TD),其电

磁场分布如图12所示,由沿圆周轴向分布的环形电

场形成。该环形偶极子谐振在远场辐射场上与传统

电偶极子(ED)能量分布完全相同,但相位相差

180°。经设计后使微纳结构在某一波长下同时支持

传统电偶极子与环形偶极子谐振,两种谐振在远场

产生相消干涉,在散射光谱上表现出波谷特性,形成

无辐射模式(Anapole)。该波长下的入射光不会产

生散射即大部分入射光会被吸收到结构内部,大幅

度增强了入射光的强度。Timofeeva等[51]采用聚焦

离子束刻蚀技术将化学生长的III-V族纳米线加工

为站立的圆盘结构,并通过实验验证了这种结构的

远场辐射抑制以及对应波长处的倍频增强效果,通
过理论分析了该结构的场分布多重极子,确认获得

图12 ED与TD形成的无辐射模式[46]

Fig.
 

12 Non-radiation
 

mode
 

formed
 

by
 

ED
 

and
 

TD 46 

的无辐射模式为Anapole。

  全介质结构能支持电谐振与磁谐振多种谐振模

式,但其谐振带宽较大,对应的品质因子较小。虽然

介质材料没有欧姆损耗,但其折射率的大小有限,光
在介质界面上仍然会向外有一定的透过率且伴随着

辐射损耗。为了抑制这种辐射损耗,人们将量子力

学连续域中的束缚态(BIC)概念引入光子学中,实
现了具有高品质因子谐振的光学BIC模式[52]。光

学BIC模式有多种实现途径,如高折射率介质中米

氏谐振与法布里-珀罗(F-P)模式的相互干涉相

消[53]。在ω-k(ω 为角频率,k 为波矢)空间,光的色

散曲线表现为两条直线。在其上方(波矢小于相同

频率下光波矢的区域)光子态能够连续存在,该区域

为连续域。但该区域能量容易以泄漏模的形式耦合

到自由空间,因此也被称为泄漏模区域。同一频率

下连续域中可以同时存在米氏谐振与F-P模式,通
过结构设计,使这两种模式向外耦合能量的系数相

位差为180°,整体向外耦合干涉相消,谐振品质因

子理论上高达无穷大。但这种条件只能在连续域空

间特定位置的孤立频率点实现。实际应用中,可通

过引入一定微小缺陷或打破结构对称性等手段,将

BIC模式调整为准BIC模式,既能维持较高的谐振

品质因子,又能使BIC模式被外部入射光激发。基

于这种BIC模式的超高品质因子以及InGaAs材料

的高折射率和高二阶非线性系数,Carletti等[54]在

实验上实现了比米氏谐振中磁偶极子增强2个数量

级的倍频产生效率。
在纳米尺度且不考虑相位匹配条件时,光差频

与倍频效应的原理接近。全介质纳米结构在纳米尺

度上的光倍频应用研究结果表明,全介质结构能以

较高效率实现光至THz的转换。全介质纳米结构

还支持BIC[55]这种新颖的物理现象,能在亚波长厚

度上实现光至差频信号的高效转换。因此,全介质

纳米结构的应用将为基于光学方法的THz辐射源

研究提供新思路。由于连续域中束缚态对应的谐振

峰很窄,远远小于常用飞秒激光脉冲的带宽,这种新
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方法不太适合产生THz脉冲。但经过精心设计如

采用几何结构参数扫描,可以实现横向波矢不为零

的BIC,又称为accidental
 

BIC。该BIC模式可同时

在多个频率处存在且其频率差可通过纳米结构的拓

扑设计进行调控[56]。基于这些不同的BIC谐振模

式实现的增强型差频非线性光学效应,可应用于连

续波THz辐射的产生。

6 结  论

总结了基于光学方法并结合微纳光学结构产生

THz辐射的研究成果,特别是基于表面等离激元模

式的金属纳米结构,为基于光学方法产生THz辐射

源提供了一定的参考。虽然基于光学方法的THz
辐射源已经研究多年,但当前实现的THz辐射源性

能仍不能满足实际应用的需要。采用多光谱谐振器

结构能同时增强泵浦光向THz信号的转换及THz
信号向自由空间提取过程的效率,具有重要的应用

价值。此外,基于全介质结构,尤其是基于连续域中

束缚态这种新颖物理现象也为实现更高效的THz
辐射源提供了思路。
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