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专题: 电磁波衍射极限

非线性光学超构表面

邓俊鸿 李贵新†

(南方科技大学材料科学与工程系, 深圳 518055)

( 2017年 5月 15日收到; 2017年 6月 5日收到修改稿 )

在线性光学范畴内, 人们已经通过亚波长尺度的超薄超构表面成功实现了对光的众多新颖特性的调控功
能. 其主要理念是通过对具有亚波长尺度且空间方向变化的超构功能基元进行特定的排列, 从而实现对光的
偏振、相位和振幅的有效控制. 近来, 超构表面上的非线性光学特性也引起了大家的广泛关注. 在本综述中,
我们对非线性光学超构表面的设计、超构功能单元的材料和对称性选择、非线性手性光学、非线性贝里几何相

位和非线性波前整形等内容进行了总结; 最后对非线性光学超构表面在调控光与物质的相互作用中面临的挑
战和前景进行了展望.

关键词: 超构表面, 非线性光学, 贝里几何相位, 超构材料
PACS: 78.67.Pt, 81.05.Xj, 02.65.–k DOI: 10.7498/aps.66.147803

1 引 言

光学超构材料可定义为人工设计的光学结构

材料, 其功能基元或 “超构原子”允许以天然材料
不可能的方式来控制光的传播 [1−4]. 通过合理选择
超构功能基元的材料和几何形状, 我们可以人为地
设计超构材料的线性光学参数, 例如其有效介电常
数、磁导率以及折射率等, 而且超构单元的电磁响
应可以不受其化学成分的限制. 目前, 人们利用超
构材料已经实现了许多新奇的光物理现象, 例如负
折射、超分辨成像和光学隐身等 [1−4]. 然而, 在光
学波段, 三维超构材料在纳米加工技术中面临的困
难和不可避免的光损耗限制了其实际应用.

光学超构表面的出现为解决三维超构材料中

所面临的困难提供了崭新的解决思路. 超构表面是
一类由具有空间变化的超构功能基元组成的结构

化界面. 通过在金属或介质材料构成的二维或准二
维表面上引入光的相位突变, 可以在亚波长尺度下
实现对光的偏振、振幅和相位的有效调控 [1−3,5−8].
与三维超构材料相比, 超构表面的二维属性更容
易实现体积更紧凑、损耗更低的光学器件的制备.

此外, 光通过亚波长厚度的超构表面不像其在三
维超构材料中那样更依赖传播效应, 因此所带来
的色散效应更弱. 此外, 超薄超构表面往往比三维
的超构材料更易与现有的互补金属氧化物半导体

(CMOS)技术兼容, 因此更容易集成到现有的光电
技术中. 从某种意义上说, 超构表面的出现预示着
“平面光学”时代的到来. 近几年, 人们利用超构表
面实现了许多有趣的光学现象, 如异常反射和透
射、平面透镜成像、光学全息显示、光自旋霍尔效应

和涡旋光束等 [9−20]. 此前, 本领域多篇综述文章已
经讨论了线性光学系统中超构表面光学器件的进

展 [6−8]. 当前, 有关超构表面的研究逐渐转向以实
际应用为主的相关领域. 例如, 利用超构表面可实
现高效的全息成像 [21−24]、高数值孔径透镜 [25−27]、

产生和测量光的自旋和轨道角动量 [28,29]. 众所周
知, 将多种光学功能集成于微小尺寸的单一芯片上
在光电集成领域是迫切需要解决的问题, 而光学超
构表面的出现为未来设计新型光学元件提供了很

好的契机. 另一方面, 非线性光学效应在频率转换、
光开关设计等领域有着重要应用, 因而对于进一步
拓展超构表面功能集成能力将起到至关重要的作

用 [30,31].

† 通信作者. E-mail: ligx@sustc.edu.cn
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非线性光学的研究已经涵盖了从X-射线到微
波波段, 在本综述中, 我们主要总结了近年来从可
见光到红外光波长范围内的有关非线性光学超构

表面研究的最新进展, 特别是非线性光学频率转换
过程. 首先, 简单介绍了非线性光学频率转换的基
本原理, 讨论了非线性超构功能基元的材料选择和
对称性设计原理; 然后, 总结了非线性手性光学超
构表面的设计思路; 介绍了非线性光学相位精确
控制的新方法, 讨论了其在非线性光学自旋轨道相
互作用、光束整形和波前调控中的应用; 最后展望
了非线性光学超构表面所面临的挑战及未来发展

前景.

2 非线性光学超构表面

在电偶极近似下, 材料对光的电场的非线性响
应可以用材料的非线性极化强度来描述, 其表达
形式可描述为 [30,31]: PNL = ε0(χ

(2)E2 + χ(3)E3 +

· · · ), 其中 ε0是真空介电常数, E是电场, χ(2)和

χ(3)分别是二阶和三阶非线性极化率. 通过泵浦光
的倍频、和频、三倍频 (SHG和THG)和四波混频
(FWM)等过程 (图 1 ), 可以在非线性光学材料中
产生新频率的光. 这些过程已广泛应用于商用的激
光系统中. 其中, 二倍频和三倍频过程是二阶非线
性光学参量过程, 可以获得频率为基波频率的二倍
或者三倍的非线性光波. 而四波混频是另外一种三
阶非线性光学参量过程, 对非简并四波混频而言,
三个具有不同能量的基波光子在与非线性物质相

互作用的过程中可以产生新频率的光子. 四波混频
在光相位共轭 [32]、光开关和产生频率梳等领域具

有广泛的应用 [33].

(a) (b) (c)

图 1 非线性光学过程中的能级示意图 (a) SHG;
(b) THG; (c) 非简并FWM; 实线和虚线分别表示电子能
级以及材料极化对应的虚能级

Fig. 1. Schematic energy diagrams of important non-
linear optical processes: (a) Secondharmonic gener-
ation (SHG); (b) third harmonic generation (THG);
(c) nondegeneratefour-wave mixing (FWM).

本部分将首先讨论表面等离激元共振结构中

的非线性光学现象, 然后进一步扩展到非线性光学
超构材料 [34,35]. 在非线性等离激元共振和超构表
面器件的研究中, 一个关键问题是如何通过调控超
构功能基元的排列、构成材料和几何形状来提高非

线性光学过程的效率.

2.1 非线性光学材料的选择

等离激元超构材料的非线性效率应由超构原

子的宏观极化率和构成材料在微观尺度下的极化

率所共同决定. 利用局域表面等离激元共振, 可以
极大地增强超构功能基元附近的电磁场强度. 由
于局域电磁场强度对超构单元的几何形状极其敏

感, 因此可以通过设计不同几何形状的超构功能
基元来调控等离激元超构表面的非线性光学响应

(图 2 ). 由于光在三维等离激元超构材料的传播过
程中, 能量会显著地被金属结构所散射、吸收而产
生强烈的衰减, 因而限制了其在光频率转换过程的
实际应用. 为解决此问题, 人们在不断探索各种物
理机理以实现超构功能基元上非线性光学效率的

提高. 例如, 利用等离激元共振的超构功能基元中
的电、磁共振已被证明可用于提高倍频 [36−49]、三倍

频 [50−57]和四波混频 [58−64]的效率. 此外, 通过将
有机和无机半导体材料与等离激元共振超构单元

结合构造出复合型超构表面, 也可极大地提高非线
性光学效率 [55,65]. 例如, 将多重量子阱半导体异质
结构的亚带间跃迁与超构功能基元的等离激元共

振效应进行耦合, 可将金属/多重量子阱复合超构
表面上产生的倍频效率比量子阱本身提高几个数

量级 [65,66]. 另一种增强超构表面上非线性光学效
率的方法是将超构表面与具有高的三阶非线性极

化率的π共轭有机聚合物进行集成. 相比于单纯的
金属超构表面, 这种金属有机复合超构表面可将产
生三倍频的效率提高两个数量级 [55]. 以上提高非
线性光学效率的方法主要通过增强超构功能基元

的表面附近的局域光场, 实现在其邻近增益材料中
产生高效率的非线性光学相互作用.

然而, 等离激元共振超构表面亦具有明显的缺
点: 其较低的损伤阈值, 在强脉冲激光照射下易于
损坏, 这极大地限制了其非线性光学转换效率的
进一步提高. 为了避免这一限制, 一些课题组提出
由电介质或半导体材料制成的非线性超构表面, 例
如, 利用硅超构单元中电 [67]和磁的米氏共振, 可在
硅基超构表面上 (图 2 (b))产生高效率的三倍频信
号 [68]. 另外, 在具有三阶极化率的非线性光学材料
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图 2 非线性光学超构表面 (a)等离激元共振激元超构表面
上产生的 SHG, 超构功能基元具有反演对称性破缺的几何结
构 [43,46]; (b) 基于等离激元共振 (左)和介质 (右)超构表面
可产生增强的THG[53,67]; (c) 石墨烯纳米岛上产生地电致
可调谐 SHG和THG辐射 [75], 其中石墨烯膜单层结构即为
超构功能基元; ω, 频率; E, 电场; ITO, 氧化铟锡
Fig. 2. Nonlinear photonic metasurfaces: (a) Examples
of plasmonic metasurfaces for second harmonic generation
(SHG)[43,46]; (b) plasmonic (left) and dielectric (right)
metasurfaces for third harmonic generation (THG)[53,67];
(c) electrically tunable SHG and THG in graphene nanois-
lands[75]. ω, frequency; E, electric field; ITO, indium tin
oxide.

中, 可以将外部电场与基波进行和频从而产生倍
频光. 这种与三阶极化率相关的非线性效应称为
电致倍频, 其物理机理不同于传统的与二阶极化
率相关的倍频过程 [69,70]. 由于介质的空间对称性
对三阶极化率的限制要比对二阶极化率的少, 所
以电致倍频效应为电光非线性超构表面的发展提

供了新的思路. 目前, 相关研究小组使用基于单层
WSe2的晶体管结构 (文献 [71—74])中激子电荷效
应, 可获得具有较大调制深度的电致倍频效应. 此
外, 通过掺杂石墨烯超构表面 [75] 和纳米石墨烯表

面 [76](图 2 (c))上电可调谐等离激元共振效应, 可
实现石墨烯结构与基波的强相互作用, 进而可高效
地产生倍频和三倍频信号. 可以预测, 电致倍频效
应和超构功能基元中的等离激元共振效应为可调

谐非线性超构表面器件的研发开辟出了新的思路.
除非线性谐波辐射外, 等离激元共振超构表面亦可
用于实现四波混频过程 [58−64], 例如, 通过金属介
电金属纳米光学微腔中的四波混频可实现非线性

光学负折射效应 [60].

2.2 对称性

对称性在非线性谐波辐射中起着重要的作用.
在非线性光学中, 频率转换过程中的选择定则不仅
由材料的化学成分所决定, 而且由晶体材料的空间
对称性决定 [30,31]. 目前多数的研究所涉及的超构
功能基元主要是多晶 (金属)和无定形 (聚合物)材
料, 而不是单晶材料制成, 所以本文中我们不讨论
微观晶体对称性对非线性光学响应的影响, 关于非
线性光学的微观选择定则的研究在文献 [30,31]有
着更深入的讨论. 与微观对称性的选择定则相似,
超构表面的宏观对称性也在非线性光学过程中起

着重要作用 [77,78]. 超构表面的宏观对称性由单个
超构功能基元的局域对称性和超构功能基元晶格

的全局对称性所共同决定. 因此, 我们可以通过合
理设计超构功能基元的几何结构来调节其非线性

光学响应. 例如, 由各向同性材料构成的超构功能
基元上亦可产生二阶非线性过程 (例如倍频), 尽管
根据微观选择规则, 二阶非线性过程在各向同性材
料中原则上是被禁止的. 表面等离激元共振超构表
面上每个超构单元的光学响应对结构尺寸、形状和

周围介电环境都非常敏感, 因此超构功能基元的局
域对称性对于倍频的产生尤为重要. 因此, 针对具
有局域反演对称性破缺的等离激元共振超构表面,
比如U形共振器 [36]和L形超构功能基元等 [37,40],
有关倍频效应已经被广泛地研究. 在这些体系中,
结构表面对倍频的贡献是最重要的, 因此倍频对表
面缺陷和粗糙度也会非常敏感. 当超构功能基元的
尺寸不在深亚波长范围时, 需要考虑由延迟效应引
起的与对称性相关的多极子的贡献 [37]. 此外, 通
过对超构表面的局域和全局对称性的调控, 可以有
效地操控倍频辐射的相位、振幅和偏振特性. 例如,
通过加入不产生倍频信号的无源超构单元, 可增
强非中心对称的超构功能基元的倍频信号 [40]. 基
于类似的概念, 通过控制邻近超构功能基元的集
体相干辐射效应或单个超构功能基元的多级谐振

效应 [46], 可极大地提高等离激元共振超构表面产
生倍频的效率. 这些关于对称性的考虑也适用于
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其他二阶非线性光学过程中, 例如和频或参量下
转换过程.

非线性光学研究中较多使用的是线偏振的泵

浦源. 然而在光的自旋轨道耦合相互作用这一新
研究领域中, 与光子自旋相关的圆偏振态具有相当
重要的作用. 其实, 在早期的非线性光学研究中,
人们已经发现在圆偏振光泵浦条件下, 非线性谐波
产生的过程也遵循特定的选择定则, 这些选择定则
与非线性谐波辐射的级次和晶体的旋转对称性相

关 [77,78]. 对于在非线性光学晶体中传播的圆偏振
基波, 入射光子和所产生的非线性谐波光子的自旋
总角动量是不守恒的, 自旋角动量的差值必须由晶
体来提供. 因此非线性晶体的旋转对称性具有重要
的作用. 对于m重对称的晶体, 从晶体向产生的谐
波光子传递的角动量 p是旋转对称阶数的整数倍,
即 p = m~ (其中~是约化普朗克常数). 对于第n

次非线性谐波辐射, 入射光子的自旋角动量为n~,
而所产生的光子具有+~ (与入射光子相同的自旋)
或−~ (与入射光子相反的旋转)的自旋角动量. 因
此, 允许产生谐波辐射级数为n = l (m± 1), 其中 l

是任意整数, +或−符号对应于所生成的谐波与入
射基波分别具有相同或相反的圆偏振态. 这一选择
定则已成功应用于具有各种旋转对称性的非线性

光学超构表面研究中 [43,55]. 例如, 具有三重和四重
旋转对称性的超构表面上可产生与基波偏振态相

反的圆偏振的倍频和三倍频信号 [43,55]. 有趣的是,
圆偏振态的基波泵浦下, 具有三重旋转对称性的结
构不能产生三倍频 [43], 然而在线偏振态的基波泵
浦下却可以实现.

2.3 超构表面的优势

在非线性光学材料的设计过程中, 相比于三维
超构材料, 二维元件的设计限制较少 [35,79−81]. 如
同三维超构材料, 只要能够选择合适的亚波长超构
功能基元, 超构表面可用于同时调节光的线性和
非线性响应. 通常情况下, 相位匹配 [79−86]对于非

线性谐波辐射和四波混频是至关重要的, 但是对
于超构表面而言对这一条件的要求可以大大放宽,
因为有效的非线性光学过程仅发生在亚波长厚度

的材料层中. 在这种情况下, 相位匹配条件的地位
不再像在常规的非线性光学晶体中那样重要 [30,31].
由于超构功能基元允许我们在亚波长尺度下进行

局域控制非线性光学频率转换, 并能够调制出射

非线性光的相位、振幅和偏振等参量, 所以在非线
性功能集成方面, 超构表面已超越了过去研究中
仅包含均匀排列的等离激元共振结构的传统超构

材料.

3 手性非线性光学

如果物体的镜像不能与其本身重叠, 我们就可
以称物体具有手性特征. 长期以来, 人们已经广泛
地使用手性光学技术来表征化学表面、生物分子和

光学晶体的对称性. 手性物质对左旋和右旋圆偏振
光之间相位和吸收的差异表现为材料的光学活性

和圆二向色性这两种手性光学特性. 通常情况下,
天然材料的手性光学效应是相当弱的 [87,88]. 利用
人工手性超材料中的强等离激元共振效应, 为获得
强的手性光学响应开辟了新的途径 [89−97]. 手性超
构材料已被用于实现光学负反射 [89]、红外圆偏振

器 [93]和高灵敏度生物传感等 [94]. 利用对物理界面
对称性的高度敏感性, 基于倍频的非线性手性光学
技术已经成为探测化学表面和生物分子手性的重

要手段 [98−101]. 与线性圆二向色性类似, 不同圆偏
振态的基波产生的倍频信号的效率不同, 由此可定
义为非线性圆二向色性 (图 3 (a)). 近来, 等离激元
共振超构材料中的非线性手性光学效应引起了广

泛的关注. 在许多情况下, 文献所报道的非线性手
性光学响应一般是与下列两种性质密切相关: 第一
种源于超构材料 (图 3 (b))的三维性质引起的內禀
线性手性光学效应; 另外一种来自于基波的倾斜入
射引起的外禀结构手性 [63,102−107].

非线性手性光学超构表面在产生非线性光学

的圆二向色性的研究中引起了广泛关注. 它们不
仅比三维超构材料更容易加工制备, 而且更易与
手性化学分子的物理界面相容. 当然, 超构功能基
元两侧的不对称介电环境可以引起线性手性效应

光学响应, 但是线性光学手性通常很弱, 所以在非
线性光学过程中难以得到体现. 下文中我们总结
了近期在等离激元共振超构表面上实现非线性手

性光学效应的研究中所取得的进展. 例如通过调
整超构功能基元之间的耦合效应, 在具有手性的
超构表面上实现了非线性倍频圆二向色性, 其CD

值高达 52% [108] (如图 3 (c); 其中倍频圆二向色性
定义为 (I2ωLCP − I2ωRCP)/(I

2ω
LCP + I2ωRCP), 其中ω是入

射光的频率, ILCP和 IRCP分别是左和右旋圆偏振

光的倍频信号的强度). 利用金三角形等离激元共
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振结构 [109]组成的非线性超构表面, 能产生CD值

高达 37%的倍频圆二向色性信号, 可用于非线性光
学手性水印技术 (图 3 (d)). 此外, 具有三重 (trisceli
型, 图 3 (e)) 和四重 (gammadion型)旋转对称性的
非手性超构表面被证明可用于产生极强的非线性

手性光学效应, 测量所得的倍频圆二向色性和三倍
频圆二向色性值分别高达 98%和79% [110]. 与之前
的手性超构表面观察到的非线性圆二向色性效应

相比 [108−110], 垂直入射的基波在线性光学范畴下

几乎不产生圆二向色性. 通过以上研究我们可以看
出, 要实现非常强的非线性光学圆二向色性, 三维
超构材料并不是必需的. 此外, 对于超构材料, 将
外禀手性与强烈的非线性光学效应相结合, 可观察
到极强的非线性光学活性 [111], 例如U形超构表面
上产生的非线性光学活性比碘酸锂晶体高出数百

倍. 具有强非线性手性光学效应的超构表面可为设
计新型的手性光电子器件和手性生物传感器件提

供新的发展方向 [99,100].

(a) 
 

LCP

LCP

LCP

RCP

(b) (c)

(d) (e)

2ω

2ω

ω

ω

图 3 非线性光学圆二向色性 (a)在非线性手性材料中产生 SHG 的非线性圆二向色性的示意图 (ω为频率), 例如, 左旋圆偏振
(LCP)强于右旋圆偏振 (RCP) 基波所产生的倍频信号; (b)由于三维镜像的对称性破缺, 三维非线性手性超构单元同时显示出强的
线性和非线性手性光学响应 [107]; (c)超手性光学超构表面示意图, 其产生的线性圆二向色性很弱但是非线性手性效应非常强 [108];
(d)用于非线性手性水印的等离激元共振超构表面: 左右旋偏振光基波泵浦下获得倍频图像L/R, 类似超构表面可用于将图像编
码 [109]; (e) Trisceli型手性超构表面, 基波在垂直入射时显示出极强的倍频光手性光学效应 [110]

Fig. 3. Nonlinear optical circular dichroism: (a) Schematic illustration of nonlinear circular dichroism for second harmonic
generation (SHG) in a bulk nonlinear chiral material; (b) three-dimensional nonlinear chiral meta-atom displaying simulta-
neously strong linear and nonlinear chirality due to its broken 3D mirror symmetry[107]; (c) scanning electron microscopy
image of a chiral metasurface that gives rise to very strong nonlinear but weak linear circular dichroism[108]; (d) a plasmonic
metasurface for nonlinear chiral watermarking[109]; (e) trisceli-type chiral metasurface showing strong SHG chirality for
normal light incidence[110].

4 非线性光学相位设计

常规介质中折射率的色散阻碍了基波向非线

性谐波的有效转化, 通过在人工微结构中引入非线
性极化率的相位调制可以克服这一困难, 因为用这
种方式可以补偿由于色散效应导致基波和非线性

谐波之间的相位失配, 从而使非线性频率转化效率

获得显著提高 [30,31]. 因此, 在非线性光学研究中,
在局域空间上能控制非线性光学极化率相位的有

效设计方法是非常令人期待的 [79−81]. 此前, 最成
功的设计空间非线性相位的方法是准相位匹配技

术, 例如, 在铁电材料中的周期性电极化 (即利用强
电场使材料中的畴向发生定向偏转)已被广泛用于
实现准相位匹配, 从而获得高效率的倍频和参量下
转换过程等 [82,83].
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虽然传统的准相位匹配方案已经被成功地应

用, 但这一技术也有其缺陷. 例如, 电极化技术仅
能在非线性极化率中用于产生二元相位状态 (0和
π). 然而, 这种二进制相位态可能导致一些并不希
望的非线性光学过程出现. 此外, 由于极化铁电材
料的周期单元通常比光的波长大很多, 这可能导致
产生不需要的衍射级次. 如果能克服二元相位和大
的单元尺寸这两个问题, 将可以通过准相位匹配技
术实现更高效率的非线性光学效率以及更好地控

制非线性光学过程. 而利用非线性超构表面可以在
空间上连续地调控非线性光学极化率的相位 (从 0
到 2π), 它的出现为我们解决上述问题提供了新的

方案.

4.1 超构表面的人工极化

在非线性材料上用电极化的方式实现二元相

位的概念最近已经被应用于设计非线性光学超构

表面. 例如, 对于U形超构功能基元 [45], 可以简单
地通过反转U形结构的开口方向 (图 4 (a))来使二
阶非线性极化率携带0, π的相位. 这一概念可用于
设计基于二元相位掩模的超构表面, 从而可以控制
倍频光的衍射和聚焦效应 [45]. 然而, 对于非线性过
程中更复杂的光束操控, 在空间上能进行连续的相
位调控是大家迫切希望看到的技术.

χ (2)

(a) 0, π  (b)  

(c)  /

RCP SHG

RCP 

LCP SHG

(d)  

LCP LCP

k(ω)

k(3ω) k(3ω)

k(ω)

RCP

LCP

RCP

图 4 用于相位控制的非线性光学超构表面 (a) U形超构功能基元组成的非线性光学超构表面 [45]; (b)基于贝里几何相
位超构功能基元的非线性超构表面可用于THG产生, 超构功能基元的空间方向变化可对三倍频信号引入连续的梯度相位,
从而导致THG光束的偏转; 由C2对称的超构功能基元所构成的超构表面可以将左旋圆偏振 (LCP)和右旋圆偏振 (RCP)
的三倍频信号分别衍射到第一和第二级方向, 而使用具有C4对称的超构功能基元构成的超构表面仅可以将具有反向圆偏振

态的三倍频信号衍射到第一级方向 [116]; (c) 基于贝里几何相位的金属/量子阱复合超构表面产生圆偏振倍频效应, 亚能带
间跃迁与等离激元共振耦合可产生高效率的倍频辐射 [117]; (d) 通过调整超构功能基元的共振条件, 对等离激元共振超构表
面上的FWM过程进行相位控制 [118]; χ(2), 等效非线性二阶极化率; ω, 频率; k, 波矢
Fig. 4. Nonlinearmetasurfaces for phase control: (a) Nonlinear photonic metasurface consisting of split-ring res-
onator meta-atoms [45]; (b) THG from a nonlinear metasurface based on geometric Berry phase meta-atoms, the
spatially varying orientation of the meta-atoms results in a continuous phase gradient for the THG signal, leading
to a deflection of the nonlinear beam[116]; (c) metal/quantum-well hybrid metasurface exhibiting a Berry phase
for SHG[117]; (d) phase control of FWM in plasmonicmetasurfaces[118]. χ(2), effective nonlinear second-order
susceptibility; ω, frequency; k, wave vector.
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4.2 非线性贝里几何相位

在线性光学系统中, 入射圆偏振光与各向异
性的超构功能基元相互作用, 散射光中具有与
入射光手性相反的圆偏振光并且携带了与超构

功能基元的旋转角度有关的几何相位 [112,113], 即
Pancharatnam-Berry几何相位 (也称为贝里几何
相位). 早期, 以色列科学家使用亚波长光栅实验
验证了这一概念 [114,115]. 贝里几何相位的主要优
点是它不依赖于结构的尺寸、光学共振或固有的材

料色散. 类比于线性光学的贝里几何相位, 我们在
超构表面上所引入的非线性光学几何相位已被证

明能够连续控地局域控制有效非线性极化率的相

位 [116] (图 4 (b), (c)).

如文献 [116]中所描述, 可以通过简单的坐标
变换来理解材料非线性极化率中的贝里几何相

位. 对于沿着超构功能基元的旋转对称轴方向
传播的圆偏振态基波, 局域的有效非线性偶极矩
(极化强度)可以表示为P nω

θ = αθ(E
σ)n, 其中αθ

是超构功能基元的第n次谐波的非线性极化率张

量, θ为超构原子的方位角, Eσ为基波的电场强

度, σ = ±1分别表示左旋或右旋圆偏振. 对于与
基波圆偏振态的旋向相同或相反的非线性谐波辐

射, 超构功能基元的非线性极化率可以分别表示
为αnω

θ,σ,σ ∝ e(n−1)iθσ和αnω
θ,−σ,σ ∝ e(n+1)iθσ, 从而

得出非线性极化率的相位因子为: (n − 1)iθσ和
(n + 1)iθσ, 可见这是仅取决于超构原子旋转的几
何方位角.

σ

σ σ

– σ

σ

σ

σ – σ
– σ

– σ – σ

xϕ

x

θ

xϕ
xϕ

x’

θ
θ

θ

x
x

x

eiθσ

ei2θσ

ei3θσ

ei3θσ

ei4θσ
ei2θσ ei4θσ

ei4θσ

(a) (b)

(c) (d)

k(ω)
k(ω)

k(ω)
k(ω)

k(2ω)

k(2ω)

k(3ω)

k(3ω)

k(3ω)

σ

图 5 超构功能基元对应的非线性光学几何相位. 具有一、二、三和四重旋转对称性 (C1—C4)的非线性几何相位超构功能
基元, 第 n次非线性谐波对应的几何相位为 (n− 1)θσ或 (n+ 1)θσ (a) C1对称超构功能基元上产生的 SHG, (n = 2)对
应的几何相位为 σθ和 3σθ (绿色箭头), THG, (n = 3)对应的几何相位为 2σθ和 4σθ (紫色箭头); (b) C2超构功能基元上

禁止产生倍频信号, 与基波的圆偏振相同和相反的THG光对应的几何相位为 2σθ和 4σθ; (c)在C3超构功能基元中, 在圆
偏振基波泵浦下, 三倍频辐射是被禁止的; 倍频光圆偏振态与基波相反, 对应的几何相位为 3σθ; (d)在C4超构功能基元中,
无法产生 SHG, THG的圆偏振态与基波手性相反, 对应的几何相位为 4σθ

Fig. 5. Nonlinear geometric phase elements Nonlinear phase elements with one-, two-, three- and four-fold rotational
symmetry (C1–C4): (a) The relative phases of the SHG, (n = 2) waves from a C1 symmetric meta-atom are θ and
3θ (green arrows), the relative phases of the THG, (n = 3) waves are 2θ and 4θ (purple arrows); (b) SHG from a
C2 symmetric structure is forbidden, hence only the relative phases for the THG are observed, 2θ and 4θ; (c) for a
C3 meta-atom the THG is forbidden, and the relative phase of SHG, with opposite circular polarization compared
with the incoming wave, is 3θ; (d) SHG from C4 meta-atoms is forbidden, and the relative phase of the THG, with
opposite circular polarization, is 4θ.
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图 5总结了圆偏振基波泵浦下非线性谐波辐
射的选择定则, 具有m重旋转对称的单个超构功能

基元仅允许特定级数的非线性谐波辐射. 因此通过
选择超构功能基元的旋转对称性, 可以获得特定圆
偏振态的非线性谐波辐射. 通过进一步旋转超构功
能基元, 可以实现谐波辐射的非线性贝里几何相位
从 0—2π连续可调 (表 1 ). 更重要的是, 具有旋转
对称性 (m > 3)的超构功能基元在线性光学中具有
各向同性响应. 因此, 为得到某些谐波级次而调整
超构功能基元的方位角进而控制的非线性相位的

做法, 并不影响基波的线性光学响应的均匀性. 因
此, 具有旋转对称性的超构功能基元的线性和非线
性光学响应可以相互分离. 可以说, 基于贝里几何
相位的超构表面为控制非线性光辐射提供了一种

强大而简单的方法.
表 1 非线性贝里几何相位 (非线性谐波级次和超构功能
基元的旋转对称性决定了谐波辐射过程中的非线性几何

相位. n, 谐波振荡级数; C1—C4, 一到四重旋转对称性的
超构功能基元; θ, 超构功能基元相对于参考系的旋转角;
σ, 光的圆偏振态)
Table 1. Nonlinear geometric Berry phase (n, order
of harmonic generation; C1–C4, one- to four-fold ro-
tational symmetry of the meta-atom; θ, relative ori-
entation angle of the meta-atom with respect to the
reference system; σ, circular polarization state of the
light).

谐波阶数 σ的符号 C1 C2 C3 C4

n = 1 +

− 2θσ 2θσ

n = 2 + θσ

− 3θσ 3θσ

n = 3 + 2θσ 2θσ

− 4θσ 4θσ 4θσ

n = 4 + 3θσ 3θσ

− 5θσ

n = 5 + 4θσ 4θσ 4θσ

− 6θσ 6θσ 6θσ

此前, 我们通过具有三重和四重旋转对称性
的超构功能基元组成的具有相位梯度的超构表面

(图 5 (c), (d)), 从实验上已证明了可以连续控制倍
频和三倍频辐射的非线性几何相位. 在这两种情况
下, 倍频和三倍频的圆偏振态与基波的相反, 并且
这两种非线性辐射分别具有3θσ和4θσ的非线性几

何相位. 此外, 也可以使用具有较低旋转对称性的
超构功能基元来获得非线性几何相位. 例如, 具有
两重旋转对称性的纳米棒产生的三倍频的圆偏振

分别与基波相同或者相反, 对应的非线性几何相位

分别为 2θσ和 4θσ [116] (图 5 (b)). 类似地, 具有一
重旋转对称性的U形超构功能基元, 可用于产生圆
偏振态与基波相同或相反的倍频, 分别对应 θσ和

3θσ的贝里几何相位 [117] (图 5 (a)). 总体来看, 我
们可以通过简单地旋转超构功能基元的方向, 实现
对不同级次的非线性谐波辐射的贝里几何相位的

连续可调.

4.3 非线性相位的突变

光通过线性超构表面时引入突变相位可用于

操控基于线偏振基波引起的非线性谐波辐射和四

波混频信号的非线性相位 [118]. 通过精确调整矩形
纳米孔 [118]或者纳米腔超构原子结构的长宽比, 可
以实现对四波混频信号的非线性相位在 0—2π的
连续调控 (图 4 (d)). 虽然类似方法也可以对非线性
谐波辐射中的光辐射相位进行连续控制, 然而这种
方法的缺点是: 非线性极化率的相位和幅度同时依
赖于每个超构功能基元的大小和形状, 不利于非线
性光学器件复杂功能的设计.

4.4 非线性动态贝里相位

到目前为止, 我们讨论的非线性光学相位主要
是与超构功能基元的几何性质有关. 其实, 旋转的
超构表面中的时间效应也是相当有趣的. 我们首先
回顾线性光学中的动态贝里几何相位. 具有自旋
角动量σ~的光 (σ = ±1) [119], 分别对应于左旋或
右旋圆偏振态, 当其通过以角频率Ω旋转的半波片

后,其自旋会产生反转. 在这个过程中,光波叠加了
一个时间依赖的动态贝里几何相位±2Ωt,其中 t是

时间. 在这一过程中, 动态相位的变化会导致透射
光产生±2Ω的频移, 正号或负号表示相对于与基
波的圆偏振光的旋转方向相同或者相反 [120−125],
该频移通常称为旋转多普勒频移.

尽管在线性光学中人们已经成功证明了动态

贝里相位的存在, 研究者也在不断地探索这一现象
在非线性光学过程中是否亦有对应. 在非线性光学
范畴下, 根据旋转超构表面上非线性谐波辐射中的
自旋角动量守恒定律和对称选择定则, 本文作者与
合作者详细描述了非线性动态贝里相位的产生机

理 [126]. 相关理论指出非线性谐波的动态贝里相位
等于−(n ∓ 1)sσΩt, 其中 s = ±1表示超构表面的

旋转方向, ∓符号对应于产生的n次谐波与基波具

有相同或相反的圆偏振态. 实验上, 通过旋转具有
三重旋转对称性的β硼酸钡晶体所产生的倍频信
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号可观察到非线性旋转多普勒效应 [126]. 我们有理
由认为, 在旋转超构表面产生的非线性谐波中可以
以相同的方式产生旋转多普勒效应. 虽然关于超构
表面的非线性光学相位的研究仍处于初期阶段, 但
是近期的研究结果充分体现了超构表面在调控非

线性光学过程的巨大潜力.

5 非线性光的波前调控

光的波前调控已经成功应用于超分辨率成像

和高维度光子纠缠等领域. 虽然诸如透镜、衍射光
学元件和空间光调制器等常规光学元件已被广泛

用于光的波前整形, 然而, 这些常规的光学元件的
厚度或像素尺寸通常远大于光的波长, 这不可避
免地限制了光电子器件的进一步小型化. 相比之
下, 具有亚波长分辨率的超薄光学超构表面在光
的波前整形方面有着卓越的表现. 例如, 使用超构

表面可产生光学涡旋波束和艾里光束 (Ariy beam)
等 [127,128]. 在可见光到近红外光波段, 等离激元共
振和介电超构表面已用于计算全息图像显示的研

究 [13,14,19,21−24]. 超薄超构表面全息器件的光学效
率已经高于 80%, 这已表明其具有很大的实际应用
潜力 [21]. 此外, 通过单次的电子束曝光过程, 可以
制备出具有对光自旋依赖的贝里几何相位涵盖0到
2π范围的超构功能基元 [21,24]. 因此, 从制造成本
的角度来看, 超构表面全息器件的成本要远低于具
有相同相位阶数的传统衍射光学元件.

将用于线性光波前调控的相关技术推广到非

线性光学过程, 并将它们与非线性光学中的概念结
合起来, 将为设计集成型的超快光学器件开辟新途
径. 例如, 利用超薄超构表面实现的非线性光学频
率转换过程, 可为波前整形和模式转换提供更大的
自由度.

(a) (b)  

(c) 

ω

2ω

ω

2ω

RCP

LCP LCP

LCP

图 6 非线性光束整形和全息成像 (a)由U形超构功能基元构成的超构表面上的倍频衍射, 控制U形结构的开口取向, 可以在材料
的非线性极化率中引入 0或 π的离散相位 [137]; (b)由V形超构功能基元构成的超构表面所产生的三倍频全息图 [138]; (c)圆偏振
基波光泵浦下产生的非线性超构表面全息图, U形超构功能基元的不同取向决定了产生不同贝里几何相位的非线性极化率, 这种技
术利用不同圆偏振态的倍频光的相位不同, 从而可以将不同非线性图像编码在同一个超构表面上 [139]. ω, 频率; LCP, 左旋圆偏振
态; RCP, 右旋圆偏振态
Fig. 6. Nonlinear beam shaping and holography: (a) Diffraction of second harmonic generated (SHG) signals from a
metasurface made of split-ring resonator meta-atoms[137]; (b) artistic depiction of a nonlinear THG hologram obtained
using V-shaped meta-atoms[138]; (c) nonlinear metasurface hologram for circularly polarized light, the local Berry phase in
the nonlinear polarization results from the orientation of the split-ring resonator meta-atoms[139]. ω, frequency; LCP, left
circular polarization; RCP, right circular polarization.
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5.1 二元非线性相位与光束整形

非线性光学领域中最著名的波前整形器件之

一便是相位共轭反射镜, 其主要功能是可以将入
射光沿原入射方向反射回去, 并且反射光与入射
光与具有共轭相位 [129,130]. 自从相位共轭反射镜
的概念提出之后, 人们对非线性光束的波前整形的
研究也取得了越来越多的进展. 例如, 通过电场极
化方法对铁电晶体进行二元相位编码, 实现对倍频
光的的非线性拉曼 -奈斯衍射的控制 [131,132]. 利用
非线性微结构材料中的二元非线性相位也可以产

生非线性艾里光束 [133,134], 这种光束在光镊和弯曲
的等离子体通道的产生方面具有重要的应用. 在
金属有机复合光学微结构上可利用二元相位实现

对χ(3)的调制, 从而产生三倍频涡旋光束 [135]. 此
外, 通过将U形超构功能基元与量子阱结合, 可以
实现两个亚波长光源的相干叠加进而可用于操控

远场倍频辐射的偏振态及传播路径 [136]. 近来, 基
于U形超构功能基元的二元相位特性, 非线性超构
表面已被用于实现倍频信号的光学涡旋和艾里光

束 [137](图 6 (a)). 以上讨论的非线性光束整形器件
中仅使用了二阶相位, 因此会引入非线性光学极化
率中高阶的傅里叶成分, 从而将不可避免地产生高
阶光衍射效应等, 进而可能影响光束整形的效果和
效率.

5.2 全息成像中的连续非线性相位

非线性超构表面的一个的强大应用是非线性

全息成像. 利用最近有关非线性超构表面的贝里
几何相位和突变相位调控的研究结果, 可实现对非
线性谐波辐射和四波混频信号进行在 0—2π 的连
续相位控制 [116−118]. 非线性相位的连续调控不仅
能够更好地控制非线性光束的辐射分布, 还可以解
决二元相位元件中的孪生图像问题. 目前, 人们已
经从实验上验证了许多有趣的光学现象, 例如: 光
的非线性自旋轨道相互作用、光束偏转和聚焦效应

等. 将非线性超构表面的概念与成熟的全息成像技
术相结合, 可以通过单个超构表面将一束基波转换
为多个非线性光束或图像 [138,139](图 6 (b), (c)). 此
外, 使用非线性几何相位元件, 可实现自旋和波长
多路复用编码技术的全息成像. 这种与光自旋相关
的非线性超构表面全息成像可为全息复用成像提

供无光色散和无信号串扰的新解决方案, 在多维光
学数据存储和光学加密领域极具应用前景.

6 结束语

本文综述了近年来非线性光学超构表面及其

各种光学功能的快速发展现状. 可以看出, 通过调
控超构功能基元的局域和全局对称性, 人们能够以
前所未有的自由度对光学超构表面上非线性谐波

辐射和四波混频过程进行有效控制. 超构表面上所
引入的非线性贝里几何相位和非线性突变相位, 可
用于非线性光束的波前整形以及全息成像中信息

复用等. 目前, 由于非线性超构表面的光学转换效
率仍然非常低, 因此需要探索新的材料和系统, 以
提高非线性频率的转换效率. 其中一种比较有效的
方法是将超构功能基元的光学共振与半导体的子

带间跃迁耦合 [65]. 随着非线性光学超构表面功能
和性能的进一步发展, 我们预计更多的应用及新物
理现象会不断涌现. 例如, 非线性贝里几何相位的
概念可以扩展到高次谐波产生的过程中 [140−145];
通过控制超构表面的对称性与高次谐波级数, 可以
有效地操控高次谐波的偏振态和波前. 随着太赫兹
非线性光学技术的不断发展, 结合半导体中丰富的
元激发物理可能会为量子电子学的研究开辟出新

的研究方向 [141,144]. 我们预计基于过渡金属二硫
化物半导体薄膜或者其他二维材料等所制备而成

的超构表面, 在太赫兹光源泵浦下可借助带间跃迁
和等离激元共振效应进而高效率地产生高次谐波.
另一方面, 光学超构表面也会在量子光学领域的应
用获得更多关注. 例如, 非线性光学晶体在参量下
转换过程中产生的纠缠光子对量子通信过程等起

着关键作用. 尽管人们可以使用各种相位匹配方
案来操纵纠缠光子的偏振态, 但是用于高维信息编
码的光子波前整形仍然高度依赖光学空间光调制

器, 而目前空间光调制器的尺寸严重限制了量子芯
片集成等应用. 我们期望未来可能出现的集成了超
构光学表面与传统量子光源的新型器件, 即同时拥
有操控光子偏振态和波前能力的非线性量子超构

表面.
简而言之, 非线性光学超构表面具有很好的应

用潜力. 将来, 我们可以很容易地将多个非线性光
学功能集成于超薄光学芯片上. 这一新的研究领域
涉及多个学科, 它不仅为研究基础物理现象提供了
一个新的平台, 同时也有机会在诸如生物传感 [145]、

成像、经典和量子光学信息处理中得到实际的应

用 [146].
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SPECIAL ISSUE—Diffraction limit of electromagnetic waves

Nonlinear photonic metasurfaces

Deng Jun-Hong Li Gui-Xin†

(Department of Materials Science and Engineering, Southern University of Science and Technology, Shenzhen 518055, China)

( Received 15 May 2017; revised manuscript received 5 June 2017 )

Abstract
In linear optical regime, many novel optical functions have been demonstrated by using ultrathin photonic metasur-

faces. The main concept of metasurface is to appropriately assembly the spatially variant meta-atoms on a subwavelength
scale, and realize the manipulations of polarization, phase and amplitude of light. Recently, the nonlinear optical prop-
erties of photonic metasurfaces have attracted a lot of attention. In this review, we discuss the design, material selection,
symmetry consideration of the meta-atoms, as well as the applications such as nonlinear chiral optics, nonlinear geo-
metric Berry phase and nonlinear wavefront engineering. Lastly, we point out the challenges and potentials of nonlinear
photonic metasurfaces for manipulating the light-matter interactions.
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