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摘要

超构器件显著推动了非线性光学现象的研究进展。在纳米尺度下，基波与谐波之间的相位失配问题可大
幅缓解。本文综述了等离激元与介电质材料诱导非线性光学特性的理论框架，并探讨了能够激发强共振
模式以提升效率的等离激元与介电质非线性超构器件。我们总结了多种用于调控辐射方向图的策略，旨
在增强对超构器件发出的非线性信号的收集能力。此外，我们还讨论了如何通过超构器件中的非线性相
位调制，整合效率提升与辐射调控的优势，这不仅提升了非线性信号的能量密度，也扩大了其应用范围。
最后，本文展望了该领域的潜在研究方向。
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1. 引言

非线性光学本质上源于光与物质之间的非线性相互

作用。1961年，研究人员在激光照射下首次观测到二次

谐波信号，表明某些介质在高电场强度作用下会产生非线

性响应[1]。这一具有里程碑意义的发现推动了非线性光

学领域的快速发展。自那以后，人们开始研究众多非线性

光学过程，包括四波混频（FWM）[2‒3]、光学整流[4]、

三次谐波生成（THG）[5]、非线性光致发光[6]、光学参

量放大（OPA）[7]、自发参量下转换（SPDC）[8]以及电

光效应[9]等。随着纳米技术的发展，非线性光学领域焕

发出新的活力[10‒12]。在纳米尺度下，由于光传播距离

极短，基波与谐波之间的相位失配对非线性响应的负面影

响被大大削弱。此外，借助先进的纳米制造技术[13‒15]，

研究人员可以通过对等离激元材料的表面或界面进行几何

结构改性，人为打破其反演对称性，从而激发出二阶非线

性光学过程。

虽然在非线性极化率方面，等离激元材料也许不如传

统非线性晶体出色，但是等离激元超构器件（无论是单个

粒子还是阵列结构）[16‒22]能在材料表面附近实现电磁

场的局域限制与增强，从而提升非线性响应。这一增强效

应得益于局域或非局域的共振模式[23‒30]，包括表面等
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离极化激元（SPP）、局域表面等离激元共振（LSPR）、

法诺共振以及表面晶格共振（SLR）。必须指出，等离激

元超构器件存在一些固有局限性，如热效应、高反射率、

对非线性发射信号的吸收以及有限的光穿透深度。而介

电质纳米结构逐渐展现出克服这些问题的潜力。许多介电

材料[31‒32]本身具有非反演对称性的晶体结构，有利于

二阶非线性过程的发生。值得注意的是，在介电超构器件

[33‒36]中，光约束体积可延伸至表面以下。通过耦合多

种共振模式[37‒40]，如米氏共振、晶格共振、导模共振

以及连续谱束缚态（BIC），可进一步提升非线性转换

效率。

除了从激发机制增强非线性响应之外，另一种有效策

略是通过调控辐射方向图来提高非线性信号的收集效率

[41‒43]。该方法能削弱相邻纳米结构之间的破坏性干涉，

并增强超构器件中非线性响应的单向性。此外，非线性过

程的阶数以及纳米结构的旋转对称群将共同决定非线性波

的相位特性。因此，通过相位调制，非线性超构器件能够

融合共振模式与辐射调控的双重优势，进一步提升非线性

信号的能量密度。这一方法使非线性过程具备更高维度的

调控能力，为波束整形[44‒45]、成像[46‒47]、全息摄影

[48‒49]、手性传感[50]、涡旋光束生成[51]以及边缘检测

[52]等多种应用开辟了新路径。

在本文中，我们探讨了非线性光学领域的最新进展，

内容涵盖从等离激元超构器件到介电质超构器件的发展，

本文结构如图1所示[53‒61]。第2节回顾了用于研究超构

器件非线性光学特性的理论框架，并介绍了常用材料的非

线性特性；第3节讨论了不同共振模式对提升超构器件非

线性效率的贡献；第4节介绍了通过调控辐射方向图来提

高超构器件所产生的非线性信号收集效率的不同策略；

第 5节总结了非线性相位调制所带来的多样化应用前景；

第6节总结了全文，并对未来的研究方向进行了展望。

2. 非线性激发——天然型与人工型

材料的光学响应本质上由其极化P的激发过程所决

定。为了精确描述材料的非线性响应，将极化P表示为电

场E的幂级数展开，形式如下：

P = ε0 χ ( )1 ·E + ε0 χ ( )2 :EE + ε0 χ ( )3 EEE + （1）
P (1) = ε0 χ ( )1 ·E （2）

图1. 本文的结构示意图。非线性激发可分为两类：天然型与人工型。天然型源自材料本身的非线性响应，人工型则来自纳米结构的非对称设计。

然而，单靠材料的天然特性或结构设计均难以实现最佳的非线性响应。优化应从激发和收集两个方面入手。效率主要通过共振效应提高，而辐射调控

则旨在控制辐射方向图以增强收集效率。此外，非线性超构器件中的相位调制融合了这两种方法的优势，显著提升非线性信号的能量密度，并实现更

复杂的非线性过程调制。最后讨论了非线性超构器件的潜在发展方向，包括高次谐波产生（HHG）、非互易性、时变系统以及量子光学。CTAB：

十六烷基三甲基溴化铵；IR：红外；BBO：β-硼酸钡；SH：二次谐波；V：垂直；H：水平。图中所有符号的定义详见相关文献。非线性激发部分插

图经授权转载自文献[53‒54]；效率提升部分插图经授权转载自文献[55]；辐射调控部分插图经授权转载自文献[56]；相位调制部分插图经授权转载自

文献[57]；非线性超构器件潜在方向部分插图经授权转载自文献[58‒61]。
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P (2) = ε0 χ ( )2 :EE （3）
P (3) = ε0 χ

(3)EEE （4）
式中，ε0表示真空介电常数；χ(i)是第 i 阶非线性极化率

张量。在等式（1）中，P(1)、P(2)和P(3)分别代表不同阶次

的激发项。第一项P(1)描述材料对E的线性响应；第二项

P(2)涉及二阶非线性过程，包括二次谐波产生（SHG）、差

频产生（DFG）、和频产生（SFG）及光学整流，这些过

程均涉及E的平方项响应，能够产生新频率或改变光的传

播特性；第三项 P(3)则对应三阶非线性过程，如 THG和

FWM，其响应与E的立方项相关。

需要强调的是，非线性过程本质上与所用材料的晶体

结构密切相关。具体而言，在具有反演对称性的材料中，

其二阶极化率 χ(2)为零；相比之下，三阶极化率 χ(3)则不受

这种对称性的影响。

2.1. 等离激元的天然非线性

尽管大多数金属元素（如金等贵金属）具有反演对称

性晶体结构，抑制了二阶非线性响应，但由于其三阶极化

率 χ(3) [62‒63]不受这种对称性的影响，它们天生具备非线

性特性。在本节中，我们将从数学角度简要说明这一现象。

根据反演对称性的性质，可以推导出两种变换关系。

其中，电场E的变换行为为E → −E。随之，根据等式（4），

三阶极化项P(3)变换为

P (3) ® ε0 χ
(3)( -E ) ( -E ) ( -E ) = -ε0 χ

(3)EEE （5）
而三阶极化项P（3）本身也应变换为

P (3)®-P (3)=-ε0 χ
(3)EEE （6） 

显然，这两种变换所得的结果是一致的。这种对反演对称

性的不变性表明，三阶极化项其符号保持不变。因此，

等离激元系统中的三阶极化率 χ(3)可以为非零，从而发生

三阶非线性响应。相较于二阶非线性效应，这种三阶非线

性通常更为显著，其具有多种实际应用，包括等离激元逻

辑门[64]和纳米尺度宽带光源[65]等。

2.2. 等离激元的人工非线性

为了在等离激元超构器件中激发二阶非线性过程，

必须人为打破反演对称性，这可通过对材料的表面或界面

进行几何结构改性来实现。更具体而言，常用的有效策略

包括：构建异质结构或界面、组装多种纳米粒子组合以及

设计非中心对称的纳米结构。

需要指出的是，在具有反演对称性的介质中，P(2)包

含两个组分：表面分量和体相分量。其中，表面分量

[P ( )2
surf]仅在材料表面几层原子范围内产生，其表达式如

下[66]：

P ( )2
surf (2ωr)= ε0 χ ( )2

surf :E(ωr)E(ωr)δ(r - rsurf ) （7）
式中，ω是基频；χ ( )2

surf是表面二阶非线性极化率；r是空间

位置矢量；rsurf表示表面位置；狄拉克 δ函数则体现了非

线性极化的表面特性。

具体来说，由于介质表面存在一个各向同性的镜像对

称平面，表面二阶极化率 χ ( )2
surf 通常仅表现出三个独立

分量。这三个分量分别是 χ ( )2 surf
nnn (ω1, ω2, ω3)、χ ( )2 surf

ntt (ω1, ω2, 

ω3)和χ ( )2 surf
tnt (ω1, ω2, ω3) = χ ( )2 surf

ttn (ω1, ω2, ω3)，其中，符号n和

t分别表示法向和切向，这些分量的数值取决于相互作用光

波的频率。需要指出的是，前述三个分量主要存在于多晶

金属薄膜中；而在单晶贵金属中，各向异性分量[67‒69]则

变得显著。

材料内部产生的体相分量[P ( )2
bulk]表达形式如下：

P ( )2
bulk(2ωr ) = γÑ[ E (ωr )·E (ωr ) ] +

                            δ'[ E (ωr )·Ñ] E (ωr ) +
                            β [Ñ·E (ωr ) ] E (ωr ) +

                 ςE (ωr )Ñ·E (ωr )

（8）

式中，参数γ、δ’、β和ϛ定义了材料性质[70]。

值得注意的是，由于材料的均匀性特征，分析体相分

量时通常会忽略第二项和第三项。因此，体相分量响应主

要依赖于参数 γ 和 ϛ的数值。在贵金属的特定情况下，

参数ϛ通常可以忽略，简化了体相分量的分析和表征[71]。

2.3. 介电质的天然非线性

具有天然非中心对称晶体结构的介电质材料可用于构

建具备二阶非线性效应的超构器件。常用于二阶非线性过

程的介电材料包括氧化锌（ZnO）、磷化镓（GaP）、砷化

镓（GaAs）、铝镓砷（AlGaAs）、铌酸锂（LiNbO3）以及

二硫化钼（MoS2）等。相较于二阶非线性，三阶非线性

不需要特定的晶体对称性，因此硅（Si）和二氧化钛

（TiO2）是较为合适的选择，且在构建超构器件时通常采

用其非晶态形式。

需要特别指出的是，非线性极化率的数值并不是唯一

需要考虑的参数。在设计非线性超构器件时，基频和谐频

下的吸收损耗、器件的制备难度以及材料的可调控性等因

素也同样关键。Vabishchevich和Kivshar [72]对用于非线

性超构器件的各种介电材料进行了详细探讨，因此此处不

再赘述这些材料。

3. 非线性效率增强

在非线性超构器件中，非线性效率是一个关键问题，
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它取决于非线性材料内部或其表面的局部电磁场强度。

非线性超构器件通过引入强共振响应来集中和增强电场，

能够在亚波长尺度上显著提升非线性效率，且无需满足体

相晶体[73]中对相位匹配的要求。为增强非线性效率，

人们激发了多种共振模式，如在等离激元超构表面中激发

的LSPR [74]、SPP [75]和SLR [76]；在介电超构表面中激

发的米氏共振[77]、法诺共振[55]以及BIC [78‒80]。

等离激元纳米结构是增强外部电场的良好候选材料，

有助于提升其表面非线性以及集成非线性材料的光学非线

性响应[81‒83]。尽管以往的研究大多单独利用等离激元

纳米结构来增强非线性，但近期研究发现，复合纳米结构

能够进一步放大这种效应。Deng等[84]开发了一种混合超

构表面，集成等离激元超原子与近零介电常数（ENZ）纳

米薄膜，SHG强度能提升 104倍，见图 2（a）。这一性能

提升归因于入射光在金属超原子附近的矢量特性变化以及

与ENZ薄膜的增强相互作用。超构表面中的非局域效应

在增强光学相互作用并激发多种非线性效应方面发挥了关

键作用[85‒86]。

除了通过不同材料层之间的耦合来增强电磁场外，

引入能够激发集体响应的非局域效应也可实现类似的增强

效果。Sharma 等[87]展示了在含扭曲向列型液晶（LC）

层的非线性非局域超构表面中SHG的显著电调制和全光

调制，如图2（b）所示。LC层通过SLR引发了强烈的非

局域 SHG 响应。在共振条件下，SHG 增强表现出超过

25 dB的电调制振幅以及由全光诱导的相变过程，从而进

一步影响SHG。

值得注意的是，金属材料固有的损耗限制了这些非线

性纳米结构的工作频带。上述样品的基本工作频率位于近

红外波段，而其所产生的 SHG则落在可见光谱范围内。

短波长光，尤其是真空紫外（VUV）波段的光，在技术

应用上有广阔前景，但由于金属材料存在较大的损耗，

且其对器件制备要求也较高，因此难以用金属材料产生[88]。

然而介电超构表面与纳米谐振器因具有高品质因子的共振

模式，可适用于提升非线性转换效率。这些高品质因子

（Q-factor）共振来源于材料本身较高的折射率与较大的非

线性系数[89‒93]，ZnO因其优异的性能成为了一种不错的

选择。既有研究表明，ZnO不仅能够产生近紫外光，还在

基频处表现出近零的消光系数。Semmlinger等[94]设计了

一种全介电超构表面，专用于在VUV波段产生非线性光。

他们采用在 394 nm泵浦波长下可表现出米氏共振的ZnO

纳米谐振器，成功产生了197 nm的二次谐波，如图2（c）

所示[94]。该非线性超构表面所实现的有效系数约为棱镜

耦合氟代硼铍酸钾（KBBF）晶体的三倍。

除了利用基本的二次或三次谐波外，还可以考虑使用

高次谐波来产生紫外光。Zalogina等[95]利用由AlGaAs材

料制成的单个亚波长谐振器，实现了高次谐波产生

（HHG），其谐波阶数最高至第七次谐波[图2（d）]。研究

人员使用泵浦波长为λ = 3.7 μm的方位极化聚焦光束激活

了与准 BIC 相关的共振光学模式。该谐振器体积约为 

0.1λ³，展示了将固态高次谐波光源微型化至亚波长尺寸

的可行性。尽管该研究仅在实验中观察到第七次谐波，理

论分析表明在约400 nm处还存在第九次谐波。我们认为，

这一发现有望为短波长光的产生提供新的启发。

除了产生短波长光外，非线性手性超构光子学与量子

非线性效应近年来也受到了广泛关注。与线性手性光学效

应相比，非线性手性光学效应更为显著，这是由于手性光

激发产生的光学谐波对分子及结构不对称性具有极高的敏

感性[96‒97]。这种高灵敏度与高品质因子共振密切相关，

而BIC便是其中的典型代表。Shi等[98]提出了一种支持

BIC的手性超构表面设计。图2（e）[98]展示了该设计的

实验手性光学响应，具有超高品质因子以及高达0.9的圆

二色性（CD）。在同一手性超构表面中，该设计实现了近

场的强增强、近乎完美的非线性 CD 以及本征圆偏振

特性。

在非线性超构表面中，可以通过SPDC过程产生量子

纠缠光子对[99‒102]，这是参数波的经典非线性产生的逆

过程。在量子效应方面， Santiago-Cruz等[103]利用SPDC

过程，在 GaAs 超构表面中激发含高品质因子的准 BIC

共振，从而产生纠缠光子，如图2（f）所示。这些超构表

面增强了量子真空场，在多个窄带内显著提升了非简并纠

缠光子发射效率，而这些窄带分布于较宽的光谱范围内。

通过在不同波长激发单个或多个共振模式，可生成包括簇

态在内的多频量子态。该方法在发展高维量子纠缠光学器

件方面展现出巨大潜力。

4. 非线性辐射调控

需要注意的是，非线性超构器件产生的谐波会衍射到

不同的衍射级次中，导致能量分散[104‒106]。通过调控

辐射方向图，非线性超构器件能够实现非线性光的定向

辐射，这有助于提高非线性光能量的收集效率，从而增强

非线性光利用效率[107‒110]。

谐波远场辐射方向图会受到超原子内部局域场分布的

影响。改变泵浦光的偏振状态会引起局域场分布的变化，

从而产生不同的非线性位移电流[116‒119]，进而激发出

不同的非线性模式。Carletti等[111]证明，通过调节泵浦
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光的偏振状态可以控制二次谐波的辐射方向，如图3（a）

所示。当泵浦光分别为 x偏振、45°偏振、y偏振以及圆偏

振时，AlGaAs圆柱超构表面会表现出不同的二次谐波远

场辐射模式，其中 45°偏振下的非线性模式可视为由 x偏

振和 y偏振泵浦光激发模式的叠加。在此种情况下，可以

通过调控辐射方向图来减小谐波信号的角度发散，从而确

保即使利用数值孔径较低的透镜，也能有效收集产生的所

有非线性光。

单向性这一特性也可以通过设计具有特定非线性张量

的材料来实现。Xu等[112]的研究表明，不同晶向的GaAs

非线性超构表面在晶轴方向与泵浦光偏振方向的相对方向

上存在差异，因此会产生不同的非线性多极干涉。由于

(110)-GaAs纳米天线仅发生奇数方位角序数的多极干涉

[120‒121]，该类超构表面表现出较强的前向或后向辐射

强度。通过调节泵浦光的偏振状态，可以实现前向和后向

辐射的切换，如图 3（b）所示[112]。另一种非线性辐射

方向图调控策略是将偏离纳米结构表面法向传播的谐波重

新导回法向。Ghirardini等[113]利用非对称全息光栅调控

了AlGaAs圆柱纳米天线的二次谐波辐射方向。两个半圆

形光栅在空间上相互错位，使得纳米圆柱发射的二次谐波

从掠射角重新导向法线方向，如图 3（c）所示 [113]。

除了引入面内非对称光栅外，Gigli等[56]还采用了轴向非

对称的纳米椅谐振器来激发具有法线辐射方向的非线性

模式，如图 3（d）所示。由于纳米椅谐振器内基频与非

线性共振的相互作用，轴向非对称谐振器相比于圆柱形谐

振器表现出较强的中心发射瓣。

改变结构所处的平面也会影响辐射方向图。Tsai等[114]

研究了垂直开环谐振器（VSRR）和面内开环谐振器

（PSRR）超构表面的二次谐波光学调控。通过改变开环谐

振器的排列方式，可以调控超构表面的辐射方向图。

VSRR超构表面的二次谐波在六个方向上辐射，而PSRR超

构表面的二次谐波主要沿前向或后向辐射，垂直于入射光

图2. 非线性超构器件的效率提升示意图。（a）等离激元-ENZ超构表面增强SHG；（b）具有电学和全光调制功能的等离激元-液晶非局域超构器件[87]；
（c）用于VUV光生成的ZnO介电超构表面；（d）用于HHG的亚波长AlGaAs介电谐振器[95]；（e）具有非局域手性响应的硅超构表面[98]；（f）产生

复杂量子态的GaAs超构表面。w：超构原子宽度；L1：超构原子长度；P：输入功率；ωp：泵浦光子频率；ωs：信号光子频率；ωi：闲置光子频率；

λs：信号光子波长；λi：闲置光子波长；FW：基波；C3-ITO：三重旋转对称氧化铟锡；exp：实验；VUV：真空紫外；RCP：右旋圆偏振组分；LCP：
左旋圆偏振组分；TNLC：扭曲向列液晶；N‒I：向列态到各向同性态转变；X pol：X偏振；SH：二次谐波；conv：转换；eff：效率；DSS：双面镰

刀形；lcp：左手极化；rcp：右手极化；CD：圆二色性。（a）经授权转载自文献[84]；（c）经授权转载自文献[94]；（f）经授权转载自文献[103]。
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方向的辐射相对较弱，如图 3（e）所示 [114]。此外，

Okhlopkov等[115]同时激发了硅构超表面的高品质因子米氏

共振和准BIC模式，产生了一种新的混合共振模式，支持更

高的衍射效率且对入射泵浦光角度具有敏感性。高效定向

辐射仅在泵浦光的特定入射角（22°）出现，如图 3（f）

所示[115]。

5. 非线性相位调制

为了进一步调制非线性超构器件的远场辐射方向图，

可以引入非线性相位调制，该方法融合了非线性效率增强

和辐射调控的优势。已有研究报道了非线性几何相位、

传播相位和谐振相位的应用，可用于灵活的波前调控

[36,122‒128]。在旨在提升效率的超构表面设计中引入相位

调控，能够进一步提高非线性的功率密度。Tseng等[129]展

示了一种既能产生又能聚焦二次谐波VUV光的超构透镜。

该超构透镜由厚度为150 nm、具有C3对称性的ZnO纳米

谐振器构成，利用非线性几何相位将 394 nm的光转换为

197 nm的聚焦光束，形成直径为1.7 µm的聚焦光斑，其功

率密度较超透镜表面提升了21倍，如图4（a）所示[129]。

除了提升非线性功率密度之外，超构透镜还能够实现

谐波成像。Schlickriede等[130]利用一种介电非线性超构

透镜研究物体成像，该透镜利用米氏纳米谐振器产生非线

性传播相位，如图 4（b）所示。研究人员用红外光照射

物体，并在可见光谱的谐波波长处获取成像。通过重新审

视经典透镜理论，他们结合了实验和理论分析，提出并验

图3. 用于辐射方向图调控的非线性超构器件。（a）通过改变泵浦光偏振态调制AlGaAs全介电纳米天线的SHG辐射方向图；（b）通过改变入射偏振，

实现嵌入透明低折射率材料中的GaAs纳米天线的SHG辐射切换；（c）基于非对称全息光栅调控硅超构表面SHG辐射方向图；（d）通过破坏超构原子轴

对称性调控Si超构表面SHG辐射方向图[56]；（e）基于开环谐振器的THG辐射调控[114]；（f）通过激发混合米氏-准BIC模式调控Si超构表面THG辐射。

NA：数值孔径；VSRR：垂直开环谐振器；PSRR：平面开环谐振器。图中所有符号定义详见对应文献。（a）经许可转载自文献[111]；（b）经许可转

载自文献[112]；（c）经许可转载自文献[113]；（f）经许可转载自文献[115]。
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证了一种适用于非线性成像的广义高斯成像公式。实验还

展示了非线性超构透镜促进的高阶空间相关性，揭示了更

多的图像特征。

全息显示是呈现图像的另一种重要方法。Gao等[116]

利用具有C形超构原子的硅基超构表面，提出了一种非线

性全息超构表面的新机制，如图 4（c）所示。这些纳米

天线在泵浦激光波长处增强了基频谐振，同时通过高阶谐

振将THG信号重新定向到气隙区域。该方法显著降低了

谐波波长处的吸收损耗，取得了高达 230倍的增强因子。

研究人员引入突变的非线性谐振相位变化，利用该超构表

面实验生成了高效的青色和蓝色 THG 全息图。该研究

展示了对共振相位的控制及降低非线性全介电超构表面损

耗的潜力。

各种扩展功能和应用也得到了发展，如太赫兹

（THz）波的产生与复用功能[72,131‒133]。如图4（d）所

示，McDonnell等[134]在具有几何相位的非线性超构表面

中引入了宽带太赫兹辐射。该太赫兹发射器通过实验展示

了宽带单周期太赫兹脉冲可调谐线偏振、自旋态与太赫兹

频率的空间分离以及具有时间偏振色散特性的少周期脉冲

的产生。研究人员还利用太赫兹波的自旋控制进行了氨基

酸的CD光谱测量。Wang等[135]提出，基于几何相位的

非线性手性光学超构表面可以生成自旋解锁的轨道角动量

（OAM），如图 4（e）所示。他们的设计包含两种具有相

反手性的等离激元超构原子，增强了自旋依赖的 CD 效

应。通过将特定的相位奇点和相位梯度编码到不同通道，

实验证明了在 SHG 中实现自旋解锁的波束操控能力。

这一进展为OAM光的灵活调制开辟了新的途径。

非线性相位控制既需要具有高品质因子的强共振增

强，也需要稳定的非线性相位控制，以确保非线性超构器

件的高性能[136]。然而，将高品质因子共振与相位控制

相结合存在挑战，因为相位控制通常是单个超构原子的局

域响应，而高品质因子共振通常需要多个超构原子之间强

烈的非局域相互作用[137‒139]。Hail等[140]展示了一种

基于高阶米氏共振的局域高品质因子超构表面，实现了对

图4. 用于相位调制的非线性超构器件。（a）利用Pancharatnam-Berry（PB）相位[129]实现的VUV光源非线性超构透镜；（b）利用传播相位实现成像

的非线性超构透镜；（c）基于谐振相位的非线性全息术；（d）用于功能型太赫兹发射器的非线性超构表面；（e）产生自旋解锁涡旋光束的非线性手性

光学超构表面；（f）用于非线性波前调控的高品质因子超构表面。UV：紫外线；TH：三次谐波。图中所有符号定义详见对应文献。（b）经许可转载

自文献[130]；（c）经许可转载自文献[116]；（d）经许可转载自文献[134]；（e）经许可转载自文献[135]；（f）经许可转载自文献[140]。
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THG的显著增强和精确空间控制，如图 4（f）所示。实

验结果表明，THG的产生效率为3.25 × 10−5，同时非线性

超构透镜展现出高效聚焦能力，并在± 11°入射角范围内

仍能保持稳定且与角度无关的非线性响应。这种兼具局域

相位控制和高效谐波产生的能力，解决了平衡局域相位控

制与非局域共振激发的难题，为先进的非线性相位调制器

件提供了良好前景。

6. 总结与展望

本文对非线性超构器件领域的最新发展进行了全面综

述。激发二阶非线性响应的基本要求是不含反演对称性，

这可以通过两种途径实现：一是在等离激元超构器件中人

为引入对称性破缺；二是选择本身具有非反演对称晶体结

构的介电材料。超构器件的一大优势在于其能够支持强谐

振模式，这些模式能够显著聚集并增强电磁场，从而提升

非线性效率。此外，远场辐射调控正逐渐成为提升非线性

信号收集能力的有效策略。非线性相位控制则兼具效率提

高与辐射调控的双重优势，对非线性成像、传感等应用大

有裨益。

需要强调的是，目前研究中所采用的纳米结构设计通

常都比较简单。然而，集成谐振单元（IRU）[141]能够将

多种超构原子和谐振模式集成于单一构建单元内，并实现

内部耦合，其功能和性能已被证明均优于单一超原子

结构，包括高效率、灵活的相位调制以及宽工作频带等。

尽管目前有关 IRU的研究主要集中在线性超构器件领域，

但其在非线性研究中同样具有巨大潜力。我们认为，这一

概念有望显著增强非线性响应，并为可调谐[142]与选择

性超构器件等非线性应用开辟新的可能性。此外，还需注

意的是，大量非线性超构器件的研究忽视了线性响应的

作用。开发能够在线性与非线性条件下均可运行的超构

器件，将有助于提升其整体功能性。

尽管本文已讨论了非线性超构器件的多种应用，但仍

有一些具体方向值得进一步发展。迄今为止，研究主要集

中在二阶与三阶非线性响应，而HHG也应当得到更多关

注[58,143‒145]。HHG可将谐波激发范围从可见光扩展至

深紫外甚至X射线波段。此外，单个超构器件能够产生多

种谐波，这一能力为非线性波长复用功能提供了可能性。

我们必须承认，目前HHG的效率仍不理想，其主要挑战

在于如何在高谐波频率下增强场约束。此外，由于HHG

过程通常伴随低阶过程，因此还须解决选择特定谐波频率

并抑制串扰的问题。

调制多维度能力依然是非线性超构器件的重要评估

指标。非互易性已成为一种颇具前景的策略[146‒149]。

例如，Kruk等[90]利用介电超构器件在三阶非线性过程中

实现了非对称成像；Boroviks等[59]则开发了用于诱导非

对称SHG的等离激元超构器件。除了提升空间域的调制

能力外，时间尺度同样不可忽视。非线性时变超构器件已

实现对谐波偏振特性的超快调制，涵盖了线偏振[60]和圆

偏振[150]之间的切换。

此外，研究领域正从经典光学拓展至量子光学

[151‒152]。大量研究[153‒155]已展示了通过非线性超构

器件中的SPDC产生纠缠光子对的可行性。该方法不仅实

现了量子系统的微型化，还促进了高维量子光源的产生

[61]，有望提升量子成像[156]、传感[157]和计算[158]的

性能。我们相信非线性超构器件将在诸多应用领域持续展

现其巨大潜力。
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