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非传统的共振膜超表面高次谐波产生
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固体中的高次谐波产生（HHG）迅速成为创建紧凑阿托秒光源和探测超快电子动力学的有前景平台。
共振超表面对于通过局部场增强提高原本很小的谐波生成效率至关重要，并且绕过了对相位匹配约束
的需求。迄今为止，人们认为超表面增强的 HHG遵循适用于非共振体 HHG的传统整数幂缩放定律。
在这里，我们发现由连续谱中的准束缚态驱动的高度共振超表面打破了这一原则，表现为生成谐波功
率的非整数强度依赖关系。我们通过实验和理论表明，这些非常规非线性源于高 Q共振产生的局部场
足够强，可以显著改变更高阶介电率张量对系统有效非线性的贡献。我们的研究结果揭示了如何基于
共振场驱动的有效非线性率修改的谐波生成可以重塑我们对纳米尺度上光-物质相互作用的理解。

I. 介绍

高次谐波产生（HHG）是强场物理、超快科学和非线
性光学交叉领域的一个基本现象。最初在惰性气体中观察
到，强烈的激光场促使电子与它们的母离子重新碰撞并发
射出高能光子。HHG革新了阿托秒科学，通过实现产生超
短脉冲以及实时探测电子动力学。这一基础机制随后被扩
展到了凝聚态物理领域，在那里 HHG允许揭示强光场和
固体电子结构之间的复杂相互作用。在此背景下，晶体中
的高次谐波产生不仅为更紧凑且可扩展的设备平台提供
了路径，还作为探测晶体对称性、电子拓扑以及超快载流
子动力学的高度敏感探针。这些进展依托于一系列材料，
包括非中心对称化合物如 ZnO [1]和 LiNbO3 [2]，元素半
导体如 Si [3]，以及 III-V 化合物半导体如 InP [4]和 Al-
GaAs [5]。这些材料平台使HHG应用范围从紧凑型EUV
源 [6]到电子带结构的光谱学 [7, 8]成为可能，生成谐波
的阶数达到了数十个记录高值 [9, 10]。

随着纳米光子学的出现，超表面作为工具提供了对局
部电磁场和光学共振前所未有的控制，这在研究非线性现
象及其扩展范围方面被证明特别有用 [11]。一个重要突破
是发现束缚态在连续谱中（BICs）和准 BICs，它们通过
对称保护或模式叠加来抑制辐射损失从而实现超高品质
因子共振 [12]。这些模式已被用来增强各种非线性光学过
程 [13–17]，包括高次谐波产生（HHG）[5, 18, 19]，以在
传统块状系统中无法达到的方式进行。例如，支持准BIC
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模式的钙钛矿超表面在皮秒脉冲激发下展示了高效的五
次谐波生成 [20]。相比之下，由对称性破坏的硅超表面通
过皮秒脉冲泵浦显示出偏离预期功率定律的偶数谐波（第
二和第四），这指向共振对称性破坏和场增强效应 [21]。进
一步提升启用BIC的超表面的能力，Zograf等。展示了来
自支持BIC共振的介电结构产生的奇数谐波直到第 11阶
[19]。在其他纳米光子系统中观察到HHG，包括GST[22]、
CdT[23]、ZnO[24]和ENZ材料 [25]，反映了朝着超薄和强
共振平台的更广泛趋势，以实现高场光-物质相互作用。然
而，这些现象的解释经常因为与基底的多方面相互作用、
热效应以及材料吸收而变得复杂。

自由站立的介电膜为高次谐波生成提供了极简且无
基底的平台，有效缓解了底层基底引入的不对称性。最近
的研究表明，支持法布里-珀罗共振的硅膜至少可以产生
第七阶的高次谐波，其幂律指数与理论预测 [26]很好地吻
合。此外，由于具有窄共振线宽和出色的机械稳定性，高
度 Q自由站立的薄膜已被提议用于传感应用中 [27, 28]。

在此，我们考虑在支持超高品质因子共振的结构化自
由站立膜超表面中的高次谐波生成，这些共振源于 q-BIC
模式。这样的系统独特地集成了强场增强与无基底设计固
有的简单性。我们的实验结果表明，与未图案化的薄膜相
比，高次谐波信号有显著增强，第七谐波的增强超过了三
个数量级。同时伴随着第九谐波的出现，这仅在共振附近
可观察到。值得注意的是，我们的发现表明谐波功率依赖
性明显偏离经典的微扰定律，表现为非整数幂律缩放。理
论模拟揭示了这一现象是由 q-BIC 共振处的强场增强所
促成的，这诱导不同阶次非线性极化之间的复杂相互作
用，否则仅在显著更高的激光通量下才可实现。这些结果
确立了自由站立谐振膜作为探测和控制高次谐波生成极
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图 1. 用于观察高次谐波产生的介电膜超表面。(a) 奇偶高次谐波从共振膜超表面生成的概念。(b) 超表面及其单元格的 SEM图像。
参数如下 h=1 µ米, d=1.69 µ米, a=0.73 µ米, b=0.4 µ米。

端条件开端的一个有前景的新平台。

II. 超表面设计及光学特性

我们的超表面设计基于一个自由站立的硅膜，该硅膜
上穿有椭圆形孔洞的六边形网格（图 1）。它使用与晶圆规
模兼容的无尘室工艺（见“方法”）从一个 h = 1 µm厚的
绝缘体上硅基底制造而成。结构的 SEM图像如图 1b所
示，其中插入了一个放大区域，并标记了单个单元格。

a b

qBIC

Pump width

min max

unit cell

图 2. 表面等离激元的线性特性。(a) 该超表面的理论和实验线
性传输光谱。(b) 准本征态（qBIC）共振时单胞内的磁场分布。

我们的设计基于由具有规则六边形晶格圆形孔径
[29, 30]的膜支持的对称性保护 BIC模式。通过改变孔径
的椭圆度，这种BIC模式可以转变为 q-BIC，从而表现出
狭窄的传输共振现象。我们优化了结构参数，以使该模式
的共振频率与用于非线性实验的激光调谐范围中心相匹

配。最终设计特征为一个规则六边形单元格，其短对角线
长度为 d = 1.69 µm，椭圆孔径轴长分别为 a = 0.74 µm
和 b = 0.4 µm，沿单元格的主要对角线定向（图 1a,b）。
图 2a 展示了计算出的中红外传输光谱（红色曲线），揭
示了几个显著的共振特征，包括在 3.96 µm处的 Fano形
状 q-BIC共振。图 2b 展示了单个单元内的电场和磁场分
布，揭示了显著的电磁场局域化，这是实现高效高次谐波
产生的重要条件。实验线性透射光谱如图 2a 中蓝色曲线
所示，与理论预测高度吻合（参见方法部分获取更多实验
细节）。这种密切的一致不仅验证了我们的数值模型，还
证明了制造的超表面具有高质量，通过准 BIC的模拟 Q
因子为 580与实验测量值 480一致。

III. 高谐波产生

A. 实验结果

在非线性实验中，我们使用一个可调谐的飞秒激光器
泵浦超表面，该激光器工作在 3.85µm to 4.05µm窗口，并
捕捉传输中的倍频信号，在近红外和可见光谱范围内（请
参阅“方法”部分）。图 3a中，固定泵浦功率为 20毫瓦时
的三倍频生成 (THG)光谱作为泵浦波长的函数被绘制出
来，这对应于一个通量为≈2毫焦耳 ·cm−2。当泵浦波长与
q-BIC 谐振去调时，THG 光谱显示出一个由泵脉冲线宽
定义的宽带峰，经历相应的线性光谱位移。相比之下，当
泵浦波长在接近 qBIC谐振的≈50纳米带内时，从宽带谐
波光谱中出现了一个窄峰。这个峰值与三倍频的 qBIC模
式精确对齐，并显示出显著更强的高次谐波生成 (HHG)
信号。图 3d 中的红色曲线追踪了每个泵浦波长记录的最
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图 3. 实验结果。示例共振高次谐波产生。生成光谱为（a）三次，（b）五次和（c）七次谐波在不同波长下的泵浦。三次和五次谐
波的泵浦功率约为 20 毫瓦，而七次谐波的泵浦功率约为 55 毫瓦。对于超表面和无图案膜，在各种泵浦波长下（d）三次，（e）五
次和（f）七次谐波的效率。

大三次谐波生成强度，揭示了非共振三次谐波转换效率保
持在大约 10−8 的恒定值，而共振激发则将效率放大了五
倍。为了进行比较，在未图案化的膜上（图 3d 中的灰色
曲线）进行了相同的测量，其中三次谐波生成强度在整个
泵浦激光调谐范围内保持不变。

我们进一步将研究扩展到更高阶的奇次谐波。图 3b
展示了在恒定泵浦功率为 20毫瓦时，第五次谐波强度与
泵浦波长的关系。与三次谐波生成观测结果一致，远离共
振时，第五次谐波相对均匀，在准 BIC 共振附近有所增
强。图 3e 中展示的峰值第五次谐波转换效率随泵浦波长
的变化表明，超表面（橙色曲线）在 q-BIC共振附近的增
强超过了未图案化膜（灰色曲线）7倍以上。值得注意的
是，在除了共振谐波信号增强之外，测量光谱还揭示了当
泵浦波长相匹配时的准 BIC 共振背景发射广泛存在。我
们将此背景归因于硅的光致发光，其通过类似谐波的方式
被共振场局域化所增强。

最后，图 3c 显示了在固定泵功率 55 毫瓦时收集到
的七次谐波光谱。它们表明它仅在共振附近表现出来。如
图 3f（绿色曲线）所示提取出的转换效率光谱，表明在共
振条件下它达到 4.7 · 10−11，这甚至高于五次谐波，因为
使用的泵功率更高。这使得与未图案化的膜（图 3f中的
灰色曲线）相比增强超过三个数量级。

为了揭示HHG信号增强的潜在机制，我们研究了在

超表面和未图案化的膜中谐波生成的功率依赖性。图 4a
显示了当以 55 mW的平均功率泵浦 4.96 µm波长时，从未
图案化膜产生的第三、第五和第七次谐波的光谱。为了清
晰起见，第五和第七次谐波的信号分别乘以缩放因子 400
和 105，以便进行直接比较。每个谐波对应的功率依赖性
绘制在图 4b 中，并且与预期的扰动幂律标度非常吻合，
斜率完美匹配谐波阶数。

在最大泵浦功率（55毫瓦）下从超表面记录的谐波光
谱如图 4c所示。人们可以立即注意到，超表面驱动的增
强效果对于高阶谐波显著提升，使得第七次谐波的效率与
第五次谐波相当（为了视觉清晰度添加了强度倍数，类似
于图 4a）。此外，我们能够从超表面上检测到第九次谐波
信号。其转换效率与未图案化的膜上的第七次谐波相当，
而后者并未显示出任何可以被我们的设备检测到的第九
次谐波信号。

图 4d展示了从超表面获得的谐波信号的功率依赖关
系。与未图案化的膜形成鲜明对比，后者遵循传统的缩放
定律，超表面表现出修改后的非整数功率缩放。具体来说，
第三谐波在较高泵浦功率下显示最佳拟合斜率为 2.3，并
且在较低功率下有一个拐点，而第五谐波则遵循有效斜率
为 3的规律。此外，第七和第九谐波分别表现为大约 4.6
和 4.5的斜率。这种非常规行为直接与 qBIC模式的激发
相关联，我们观察到图案化膜非共振激发具有相同的整数
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图 4. 实验结果。来自膜超表面和无图案自由站立膜的高次谐波产生。(a) 谱图和 (b)来自无图案膜的谐波功率依赖性。泵浦功率为
50 毫瓦时的谱图。三次谐波的泵浦波长为 3.95 微米，五次和七次谐波的泵浦波长为 3.96 微米。(c) 谱图和 (d)来自共振膜的谐波
功率依赖性。

功率缩放关系。此外，我们的实验结果表明，泵浦激光与
qBIC模式的有效耦合（由激光脉冲的相对线宽和共振定
义）对于增强HHG现象的观测至关重要。特别是，我们发
现对于 Q因子超过 ∼ 1000的超表面，无法实现对 qBIC
模式的有效耦合，并且即使在共振条件下产生的谐波信号
也变得与未图案化膜生成的信号难以区分。

B. 理论结果

为了阐明驱动非传统高次谐波生成趋势的基本物理
原理，我们通过求解频率域中的非线性波动方程进行了严
格的数值模拟。在模拟中，我们考虑了超表面内的空间场
分布，并结合了从非线性极化扰动展开中得出的所有相关
非线性源项（关于数值结果的更多细节见第V节）。图 5a
显示了在固定 50 毫瓦泵浦功率和泵浦波长与 qBIC 共振
匹配（3.96µm）的情况下，透射的三、五、七、九次谐波信
号的计算转换效率。峰值转换效率分别估计为第三谐波的



5

3ω
5ω7ω

9ω

a b

3ω
5ω
7ω

9ω

n=2.7

n=3.4
n=4.7

n=4.7

图 5. 理论结果。计算了来自共振膜超表面的高次谐波生成。(a) 泵浦功率为 50 毫瓦时的光谱，以及 (b) 对于不同输入功率下生成
谐波的功率依赖性。

6.4 ·10−9，第五谐波的 2.1 ·10−12，第七谐波的 4.4 ·10−13

以及第九谐波的 1.7 · 10−16，与实验数据吻合良好。

然后我们数值估计了输出功率随输入泵浦功率变化
的标度关系。如图 5b所示，我们的模拟表明即使在这些共
振条件下，微扰框架也能准确捕捉到观测到的趋势。需要
注意的是，重现这些趋势需要包含高达九阶的非线性率，
并且要考虑到泵浦频率处谐波的反馈，结合了自相位调制
和交叉相位调制效应。这些结果强调了观测到的非整数功
率标度是由于在 qBIC共振下场增强强烈，从而提升了高
阶非线性率的贡献，进而修改了系统的有效非线性。

IV. 结论

我们研究了支持 qBIC 共振的自由站立硅膜超表面
中的高次谐波生成。当泵浦光与 qBIC波长匹配时，我们
展示了HHG信号的共振增强。增益因子随着所涉及非线
性过程的阶数增长，并允许观察超出未图案化膜检测极限
的第 9次谐波。

我们首次揭示了由 qBIC 共振驱动的高次谐波生成
（HHG）偏离常规功率缩放的现象。与无图案膜形成鲜明
对比，后者严格遵循非线性过程的顺序，对于共振 qBIC
超表面，我们观察到非整数功率依赖关系。我们的数值分
析进一步证明，一个完整的、泛化的微扰框架，该框架包
含高阶极化率并考虑泵浦频率下的反馈效应以及谐波之
间的交叉相位调制，足以捕捉高度共振超光子系统的所有
显著特征。这表明由 qBIC物理实现的强场增强引发了高
次谐波生成的极端状态，为高 Q 超表面在非线性光学过
程中的变革作用提供了深刻的见解。

V. 方法

A. 设备制造

硅 (如果) 膜超表面是通过从绝缘体上的硅 (SOI) 晶
片开始制造的：1 µm 器件硅-1 µm 埋藏氧化物 (SiO2)-
250 µm处理硅。首先，背面开口通过直接激光写入 (Hei-
delberg Instruments Maskless Aligner MLA 150, AZ
ECI 3027, 3000 rpm) 和基于氟的深度反应离子刻蚀
(DRIE)(SPTS Advanced Plasma System) 在 3 µm
SiO2(Plasma-Therm Corial D250L PECVD) 上光刻
定义。其次，通过单步电子束光刻 (Raith EBPG5000,
PMMA 495k 4wt% in Anisole, 4000 rpm)，然后是DRIE
(Alcatel AMS 200 SE)，对器件硅进行图案化。第三，通过
使用先前定义的 SiO2掩模并采用 DRIE Bosch工艺 (Al-
catel AMS 200 SE)蚀刻处理硅，打开膜结构。最后，通
过氢氟酸 (HF)蒸汽蚀刻 (SPTS µEtch)去除膜下的埋藏
氧化层。

B. 红外光谱学

我们使用配备液氮冷却 MCT检测器的 Bruker Ver-
tex 80v傅里叶变换光谱仪（附带 HYPERION 3000红外
显微镜附件）获得了正常入射下的红外（IR）透射光谱。
通过焦距为 50 mm的 ZnSe透镜激发超表面，将线性偏振
的红外光轻微聚焦到样品表面上。传输光使用另一个配备
有额外光阑的 25 mm透镜收集，该光阑放置在其后焦平
面上。关闭光阑可以限制系统的数值孔径至大约 0.02，并
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因此抑制了从斜入射角度产生的不必要的信号。通过将双
刃光阑放置在红外显微镜的共轭像平面中，将信号采集区
域限制为膜中央的大约 300 µm见方的区域。样品室不断
用干燥空气吹扫以提供稳定的低湿度环境。

C. 非线性光谱学

样本在中红外范围内从 3.85 µm到 4.05 µm被抽入。
激光系统由 1030 nm激光（Ekspla Femtolux 3）和光学
参量放大器（来自 Hotlight Systems的MIROPA）组成。
该激光的脉冲持续时间为 250 fs，重复率为 5.14 MHz。光
学参数放大器通过在近红外光谱中放大连续波频谱狭窄
种子激光产生中红外辐射作为闲频脉冲。中红外辐射使用
CaF2透镜聚焦，在样本上焦距为 40 mm。激光点直径约
为 30 µm。谐波信号通过Mitutoyo Plan Apo NIR Infinity
Corrected Objective X20 NA=0.4显微物镜收集，并分别
使用Peltier冷却光谱仪Ocean Optics QE Pro（用于可见
范围）和 Ocean Optics NIR Quest（用于近红外）检测。
设置图可以参见图 S4。为了测量产生的谐波的转换效率，
我们使用了Ophir PD300-IR功率计和光谱仪。三阶谐波
的功率直接用功率计测量，而其光谱由光谱仪记录。这使
我们可以校准光谱仪读数与绝对功率的关系，尤其是在信
号低于功率计检测阈值的情况下。使用这种校准方法，并
结合光谱仪的波长依赖量子效率，我们根据光谱仪测量结
果估计了更高阶谐波的转换效率。

D. 数值建模

我们使用在 COMSOL Multiphysics中实现的有限元
方法进行了数值模拟。我们的方法是求解频域中的非线性

波动方程，严格考虑了超表面内的空间场分布，并结合从
非线性极化率的微扰展开中得出的所有相关非线性源项。
假设硅体在第三、第五、第七和第九阶的非线性电导率为
各向同性的，并且与通过实验-数值椭圆偏振测量程序 [31]
提取的色散曲线进行了整合。随后，使用原子场缩放方法
[26, 31–33]将此色散扩展到更高阶。在我们的实现中，电
场被展开为其谐波分量的矢量和；然而，我们仅保留那些
依赖于基本泵浦光场功率的非线性项，并故意忽略了只来
自高次谐波的贡献。这一假设得到了实验观察到的谐波频
率低功率水平的良好验证。相反，由于硅超表面中的强场
局域化，我们保留下所有对泵浦损耗、自相位调制、谐波
之间的交叉相位调制以及每个谐波频率由泵浦驱动产生
的高阶效应有贡献的非线性项。
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