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Многофотонное поглощение с последующей фотолюминесценцией в настоящее время 
привлекает большое внимание. За последние годы эти процессы нашли применение в нанофа-
брикации [1], микроскопии [2], оптическом хранении данных [3] и других областях. С другой 
стороны, генерация высоких гармоник используется для создания источников экстремального 
ультрафиолетового излучения [4], мягкого рентгеновского излучения [5] и аттосекундных им-
пульсов [6]. Несмотря на быстрый прогресс в этой области, многофотонные процессы сильно 
ограничены их низкой эффективностью. Методы нанофотоники нашли применение в усиле-
нии двухфотонной фотолюминесценции [7] и генерации гармоник как в одиночных наноре-
зонаторах [8,9], так и в метаповерхностях [10]. В этой работе мы исследуем двухфотонную 
фотолюминесценцию и генерацию пятой гармоники в одномерной поверхности из галоидного 
перовскита и демонстрируем усиление нелинейных процессов в области резонанса структуры 
по сравнению с тонкой пленкой.

Исследуемая метаповерхность для генерации пятой гармоники представляет одномер-
ную решетку, полученную из MAPbBr3 методом наноимпринта, в то время как метаповерх-
ность для двухфотонной фотолюминесценции была получена методом электронной литогра-
фии. 

Рис. 1. а — зависимость от интенсивности одно- и двухфотонной фотолюминесценции  
от мощности возбуждения; б — отношение интенсивности пятой гармоники в метаповерхности 
галоидного перовскита к сигналу от тонкой пленки; в — зависимость сигнала пятой гармоники 

с учетом мощности возбуждения
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Для сравнения однофотонной и двухфотонной фотолюминесценции метаповерхность 
перовскита оптически возбуждалась фемтосекундным лазером с длиной волны 400 и 650 нм 
(рис. 1). При плотности возбуждающего излучения 10 мкДж/см2 интенсивность двухфотонно-
го излучения составляет примерно 1/60 однофотонного излучения. Из-за высокой степени не-
линейного процесса интенсивность двухфотонного излучения нарастает значительно быстрее 
и достигает около 60 % от линейного излучения при плотности энергии накачки 79 мкДж/см2. 
При дальнейшем увеличении плотности потока возбуждающего излучения как линейное воз-
буждение, так и двухфотонное возбуждения производят сопоставимое спонтанное излучение. 
Линейное возбуждение первым достигает порога вынужденного излучения, в то время как 
для при двухфотонном возбуждении порог всего в 2,7 раза выше. 

Метаповерхность перовскита для исследования генерации высоких гармоник облуча-
лась пикосекундными лазерными импульсами с перестраиваемой длиной волны в диапазоне 
2600–3200 нм. Нормирование полученного от метаповерхности сигнала на референсное значе-
ние, полученное от пленки, показало усиление генерации пятой гармоники для длины волны 
564 нм, что соответствует резонансу метаповерхности. Стоит отметить пертурбативный ре-
жим взаимодействия, так как зависимость мощности пятой гармоники от возбуждения имеет 
степень 4,77 (см. рис. 1).

Таким образом, в работе продемонстрировано усиление двухфотонной фотолюминесцен-
ции в метаповерхности перовскита и снижение порога стимулированного излучения до значе-
ния, большего в 3 раза, чем при однофотонном возбуждении. Показано увеличение генерации 
пятой гармоники в несколько раз для длины волны, соответствующей резонансу структуры. 
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