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差频可调谐太赫兹技术的新进展∗

柴路† 牛跃 栗岩锋 胡明列 王清月

(天津大学精密仪器与光电子工程学院超快激光研究室, 光电信息技术教育部重点实验室, 天津 300072)

( 2015年 12月 22日收到; 2016年 1月 21日收到修改稿 )

太赫兹技术在最近 30年来得到快速发展, 并在医学、生物、农业、材料、安检、通信、天文等领域得到广泛
应用. 从太赫兹源的频谱特性可以分为窄带 (单频)太赫兹源和宽带太赫兹源. 从频谱技术方面来说, 相干的
宽带和窄带太赫兹谱是一种互补性关系, 具有各自的技术特点和应用范围. 宽带太赫兹谱可以用于快速获取
较宽频谱范围的分子振转谱, 实现混合特征谱的快速检测或成像. 窄带太赫兹源具有很好的光谱灵敏度和分
辨率, 适用于太赫兹抽运 -探测、分子振转能级谱精细结构分辨以及太赫兹远程探测和成像. 因此研制具有可
调谐的高峰值功率的窄带太赫兹源是适用于探测和识别分子振转能级指纹谱的应用需求, 而差频技术是获得
高功率和宽调谐窄带太赫兹源最重要的技术之一. 为了突出该技术的最新进展, 本综述引证论文仅仅限于近
5 年来基于差频技术产生太赫兹波的研究进展, 分为光学激光差频源和量子级联激光器差频源两大部分. 对
于光学激光差频源, 分别对目前文献报道的各种双波长差频源和太赫兹产生用的非线性晶体进行分类介绍,
并给出所采用的技术和实验结果; 对于量子级联激光器差频源, 分别介绍了量子级联激光器中的差频产生技
术和波长调谐技术的最新进展. 量子级联激光器差频太赫兹源是目前实现量子级联激光器在太赫兹波段室温
运转的惟一技术, 是实现小型化、窄带宽调谐和室温运转太赫兹源的新发展领域, 值得关注.

关键词: 太赫兹源, 差频, 非线性晶体, 量子级联激光器
PACS: 07.57.Hm, 42.79.Nv, 42.70.Mp, 42.55.Px DOI: 10.7498/aps.65.070702

1 引 言

太赫兹 (terahertz, THz)波通常是指频率在
0.1—10 THz之间的电磁波, 位于红外和毫米波段
之间. 相比于它的两个邻居波段所具有的光学和
电子学研究手段, THz波段的开发和研究由于缺少
有效的技术手段而发展相对滞后, 从而形成了所
谓 “THz间隙”(terahertz gap). 从 20世纪 80年代
开始, 由于飞秒激光技术的发展为THz源技术提供
了有力工具, 极大地促进了THz技术的光学方法
研究, 形成THz技术领域新的研究热潮. THz产生
的光学方法是将高频电磁波向低频转换; 而采用电
子学方法, 如返波振荡器、半导体激光器等技术是

将低频电磁波向高频转换. 随着光学技术、电子技
术、半导体技术的快速发展, 就像在 “THz间隙”两
岸搭建的桥梁, 正在迅速填补该间隙, 在可以预见
的将来, 人类对全部电磁波谱的研究、开发和利用
将不在存在这样的 “空白” [1−5].

THz技术应用主要分为THz频谱技术和THz
成像, 其中THz源是最主要的组成部分. 从THz
源的频谱特性可以分为窄带 (单频) THz源和宽带
THz源. 从频谱技术方面来说, 相干的宽带和窄带
THz谱是一种互补性关系, 具有各自的技术特点和
应用范围. 宽带THz谱可以用于快速获取较宽频
谱范围的分子振转谱, 实现混合特征谱的快速检测
或成像 [6]. 窄带THz源具有很好的光谱灵敏度和
分辨率, 适用于THz抽运 -探测、分子振转能级谱
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精细结构分辨以及THz远程探测和成像 [7]. 因此
研制具有可调谐的高峰值功率的窄带THz源是适
用于探测和识别分子振转能级指纹谱的应用需求,
而差频技术是获得高功率和宽调谐窄带THz源最
重要的技术之一. 在THz 产生技术中, 差频方法
是最早于 20世纪 60年代提出的技术, 最近 30年得
到了长足的发展, 成为目前THz产生的重要的技术
之一 [7−11]. 差频方法产生的THz的主要优点在于:
实验装置简单、结构紧凑、没有阈值效应、高功率、

宽调谐、窄线宽. 除此之外, 在所有光学方法中, 差
频方法是惟一的可以在一定条件下所产生的THz
功率可以随着抽运激光的功率和非线性晶体长度

的增加而增加, 因此, 差频方法成为最有可能接近
量子转换效率极限的方法 [11].

差频技术产生THz已经研究了几十年,目前不
仅在传统光学差频技术方面继续深入研究, 不断有
新的成果出现; 而且最近将差频技术引入量子级联
激光器 (quantum cascade laser, QCL)中, 实现了
室温下运转的量子级联差频THz源 [12−14]. 为了给
读者展现该技术领域的最新研究进展, 本文将综述
文献范围限制在最近 5年的研究报道. 主要内容分
为光学激光差频THz源和QCL差频THz源两大部
分. 前者是传统光学方法, 分别从双波长抽运源和
非线性差频晶体两个方面分别进行分类和总结; 而
后者则是将电子学和光学产生THz技术的完美结
合, 实现了室温运转的QCL差频THz激光源, 属于
最新技术, 值得关注; 本文仅从QCL中的差频技术
和调谐技术两个方面给予介绍.

2 光学差频THz技术研究的新进展

2.1 应用于差频产生的双波长抽运源

要通过差频技术得到连续可调谐的THz, 首先
要获得功率较高, 参与差频的双波长比较接近, 即
两波的频率差要在THz波段，并且在合适的波长范
围内连续可调谐的双波长抽运源. 常用于差频的双
波长抽运源可以有以下几种获得途径: 单激光器产
生的双波长, 双激光器产生的双波长, 单光学参量
振荡器 (optical parametric oscillator, OPO)双波
长, 单激光器与OPO差频以及双OPO差频. 这些
技术在可调谐性、带宽、功率、体积、复杂性方面各

有不同, 可以适用于不同的应用需求.

2.1.1 单激光器双波长差频源

单激光器是指激光腔内仅有一种激光增益介

质, 可以利用增益介质自身的复合能级结构和辅助
技术 (比如Fabry-Perot (F-P)效应)实现波长相近
的多波长运转.

前者的典型例子有CO2激光器和掺Nd的固
体激光器. 其中, CO2激光器的输出波段在10 µm
附近, 是很多常用的THz产生晶体的响应波段 [15],
同时气体增益介质具有很多振 -转能级可以实现多
波长运转. 最近主要相关报道见于我国华中科技
大学和山东大学的工作 [16,17]. 该CO2双波长激光

器是利用两个光栅作为外腔调谐镜, 选择不同的
波长, 并利用不同的增益空间实现双波长振荡. 他
们利用这种激光器分别在GaAs 晶体和GaAs晶体
中差频, 实现了 0.27—1.3 THz和 0.11—4.15 THz
的调谐; 并相应在 243.6 µm和 236.3 µm处实现了
11 nJ和2.1 µJ的最高单脉冲能量.

掺Nd材料激光器具有多重能级结构, 在一定
条件下可以直接实现相近的双波长稳定运转, 从而
可以用于差频产生单频THz波. 在最近 5年报道的
有: 2011年中国科学院理化技术研究所在Nd:YAG
激光器实现 1116 nm 和 1123 nm双波长运转 [18]

和在Nd:LCB激光器实现 1050 nm和 1069 nm 双
波长及其自频率上转换波长的同时运转 [19]; 法
国国家科学院报道的Nd:GdVO4激光器可以实现

1063 nm和1065 nm双波长运转 [20]; 2011, 2012年
日本理化所报道在Nd:YAG主动调Q激光器中实

现了 1319 nm和 1338 nm双波长同时运转 [21,22];
2013年我国天津大学报道了在Nd:GYSGG被动
调Q激光器中实现了 1053 nm和 1058.3 nm的双
波长运转 [23]; 清华大学报道了采用短腔连续
Nd:YVO4激光器实现1063.992 nm和1064.400 nm
的双纵模运转, 并在DAST晶体中实现差频产生
THz 波 [24]; 2014年俄罗斯莫斯科大学采用主动调
Q的Nd:YLF激光器实现了1047 nm和1053 nm的
双波长运转 [25]. Nd双波长源可调谐性较差, 一般
用于产生固定波长的THz波 [23,24].

掺Yb材料与掺Nd材料相比,具有较宽的荧光
谱、相对较好的调谐特性. 但是Yb材料的电子能级
简单, 不易直接实现多波长运转. 目前可以通过腔
内插入F-P器件在掺Yb固体激光器中实现双波长
运转 [26]; 而在掺Yb光纤激光器可以引入多周期光
栅 [27]或者在半导体光学放大器引入啁啾光栅都可
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以实现双波长运转, 并且可以通过温控调节光纤光
栅的周期从而实现调谐特性 [28].

此外, 单量子点半导体激光器通过外腔的两块
体光栅也能够实现波长在 1180 nm和 1260 nm的
差频THz源 [29]. 单增益介质产生的双波长是自动
同步的, 该类差频源主要缺点在于增益竞争带来的
工作稳定性问题.

2.1.2 双激光器双波长差频源

双激光器差频源是指两台相近波长的激光器

直接差频或者在复合激光腔内有两块激光增益

介质分别实现相近波长的振荡. 这种差频产生技
术的双波长抽运源是研究人员最早普遍采用的.
最近 5年的主要研究进展: 固体激光器方面, 有
美国里哈伊大学报道的单块Nd:YLF激光器复合
腔实现差频产生THz波的基础上改进, 采用了双
Nd:YLF激光增益介质, 实现各自的相近双波长运

转, 并通过调Q实现脉冲同步, 改变抽运电流可以
调节波长, 该双波长差频源 (见图 1 )保证了系统的
小型化和提高了稳定性, 并用于块状GaP、周期
晶轴反转GaP片堆和GaSe晶体中差频产生THz
波 [7,30,31]; 同样的双波长激光器国内最近也有报
道 [32]. 同样的腔型也可以采用不同的增益介质, 如
斯洛文尼亚Jozef Stefan学院报道的完全相同的双
波长激光器系统分别来自Nd:YAG (1064 nm)和
Yb: YAG晶体 (1030 nm), 在有机非线性晶体中实
现了 1—11 THz的调谐带宽 [33]. 日本东北大学采
用商用双通道掺Cr镁橄榄石纳秒激光器, 抽运源
波长在 1216 nm, 信号源波长可调 1217—1221 nm,
在GaP波导中产生THz波 [34]. 为了获得高功率的
THz波, 美国里哈伊大学采用Nd:YAG振荡器与其
主振荡/功率振荡器 (可调谐)的输出在LiNbO3中

差频, 实现最高233 W峰值功率的THz波 [35].

Input mirror 1

Input mirror 2

Laser crystal 2

Laser crystal 1

Polarizer

Output 

coupler

LD pump

LD pump

Acoustic-optic

Q-Switch PE

filter THz

detector

Parabolic

mirror

1053 nm 

pulse

1047 nm 

pulse

GaSe

图 1 (网刊彩色)双激光晶体产生双波长的差频源 [7]

Fig. 1. (color online) Dual laser crystal to generate dual-wavelength in difference frequency sources [7].

光纤激光器方面: 有美国NP光电子公司报道
的基于波长分别为 1538 nm和 1550 nm的商用单
频光纤激光器作为种子源, 并在Er/Yb共掺的硅酸
盐玻璃光纤的主振荡功率放大器中实现同步放大,
用于在周期晶轴反转GaP片堆及其共振增强腔产
生高功率 1.5 THz波 [36]. 英国南安普顿大学也报
道了类似的双掺Yb硅基光纤种子源, 波长分别在
1060 nm和 1069 nm、构成双主振荡功率放大器差
频产生THz装置 [37].

半导体激光器方面: 2013年, 美国亚利桑那大
学采用两台垂直外腔表面发射激光器, 波长分别为
1029.2 nm和 1036 nm, 用于在倾斜周期极化铌酸
锂 (PPLN)晶体及其共振增强腔产生了 110 mW的
1.9 THz窄带THz波 [38]. 2014年, 日本静冈大学直

接采用商用分布反馈激光器 (1071.7—1074.4 nm)
和一个外腔激光二极管 (1050—1074 nm)作为种
子源, 再经商用Yb光纤放大器放大后, 在GaP
中差频, 实现了 0.15—6.2 THz的宽调谐连续THz
源 [39].

使用双激光器产生双波长作为非线性差频源

操作简单, 可以提供较高的输出功率, 一般为单频
和窄线宽. 但是在可调谐方面, 由于受到一般激光
器的可调谐范围较小的限制, 采用双频激光器差频
的THz波的调谐范围相对较窄, 而且也大大限制了
一些具有在特殊波段满足差频相位匹配条件晶体

的使用.
为了拓展THz波的可调谐范围和抽运波段,人

们自然考虑将激光历史上最主要的频率变换技术:
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光学参量过程, 包括光学参量产生 (optical para-
metric generation, OPG)、OPO和光学参量放大
(optical parametric amplification, OPA)作为差频
双波长源. 参量过程是通过非线性晶体, 在光学二
阶非线性过程中, 把抽运光能量转移到符合相位匹
配条件的信号光及闲频光输出. 通过非线性频率变
换过程, 其输出频率可以覆盖一些直接使用激光器
所不能达到的波段.

2.1.3 激光器与OPO差频源
该技术就是将上节双波长激光器中的一束激

光替换成OPO. 由于OPO的信号光或闲频光的可
调谐范围远比一般激光器宽, 从而实现扩展差频产
生THz波的可调谐范围. 此外, OPO 具有多种调

谐方法, 比如: 通过改变晶体的方向、温度、极化周
期、外电场等, 可以大大拓展THz源的工作波段.

这种技术中的一种方式是利用OPO腔中的剩
余抽运激光与PPLN参量过程产生的信号光和闲
频光直接差频产生THz波 [40]; 另外一种方式是直
接将上节双波长激光器之一换成OPO, 再将激光
与OPO在非线性晶体中差频, 从而实现THz波的
较宽调谐. 比如, 中国科学院上海技术物理所报道
采用这种技术在GaP [41]和GaSeS晶体 [42]中实现

差频THz产生,可调谐范围分别为0.39—3.13 THz
和 0.57—3.57 THz; 天津大学报道采用该技术在
块状LiNbO3晶体中实现了0.1—3.2 THz的可调谐
THz波 [43], 实验装置见图 2 .
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图 2 (网刊彩色)单激光器与OPO差频源 [43]

Fig. 2. (color online) Difference frequency source based on single laser and OPO [43].

单激光器与OPO差频源相当于用窄带 (单色)
激光扫描宽带OPO实现窄带宽调谐THz波. 单激
光器可为系统提供较高的能量, 而单OPO的可调
谐性为THz差频输出的宽带可调谐性提供了基础
条件. 因此, 该技术手段既满足了一定的功率需求,
又具备了一定的可调谐性. 如果继续拓展调谐范
围, 采用相对宽带可调谐的OPO的差频源是一个
必然选择.

2.1.4 单OPO差频源
单OPO差频源是利用近简并点的信号光和闲

频光之间的差频实现THz波. 2011年美国斯坦福
大学报道采用单环腔PPLN皮秒OPO在近简并点
的信号光与闲频光入射周期晶轴反转GaAs片堆中
实现了差频THz产生, 并通过F-P标准具实现THz
波的调谐 [44]. 2012年, 美国里哈伊大学报道了一
种采用一块周期晶轴反转KTP片堆的OPO, 可同

时实现产生波长相近的双信号光和闲频光; 再将双
闲频光入射在周期晶轴反转的GaP片堆中,产生了
2.54 THz, 可调谐范围为2.19—2.77 THz [45]. 2013

T/⊲̺

OP-GaAsTHz

Pyro-electric 

detector

PPLN

Powermeter

 Yb:YAG 

λ=1030 nm 

图 3 (网刊彩色)单OPO差频源 [46]

Fig. 3. (color online) Difference frequency source
based on single OPO [46].
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年德国弗朗霍夫物理测量技术研究所采用与文献

[45]完全相同的腔型和技术实现了 1—4.5 THz连
续可调谐差频THz源 [46], 该装置见图 3 .

然而, 单OPO差频产生THz波的调谐范围仍
然受到抽运激光的可调谐性和简并点附近平坦度

的限制. 为了增加差频光源的可调谐范围, 双OPO
差频技术应运而生, 成为目前宽调谐THz波产生的
主要技术手段.

2.1.5 双参量过程的差频源

所谓双OPO差频源, 主要是指参与差频产生
THz波的两束入射光为参量过程产生的信号光
或闲频光, 目前最普遍的技术手段为腔内采用双

非线性频率变换晶体. 日本千叶大学 2011年 [47]

和 2013年 [48]报道采用两块周期极化近化学比钽

酸锂 (PPSLT)晶体的直腔型OPG, 在其中一个晶
体上加温控调节, 在 380—440 K温度范围, 可实
现1571—1626 nm调谐的信号光, 在DAST晶体中
产生的THz波可调谐范围可达 0.5—7 THz. 同一
时期, 日本理化所和日本名古屋大学也分别报道
了采用双BiBO与双BBO晶体 [49,50]和双KTP晶
体 [51]的直腔型OPO双波长源, 分别在DAST (或
BNA), 和OH1有机晶体中实现了差频THz波的
1—30 THz 和 0.5—10 THz的超宽带可调谐, 并应
用于THz成像 [52]; 该典型实验装置如图 4所示 [50].
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图 4 (网刊彩色)双波长OPO差频源 [50]

Fig. 4. (color online) Difference frequency source based on double-wavelength OPO [50].

另外, 美国里哈伊大学在前面单块周期晶轴反
转KTP晶体的OPO产生两对信号光和闲频光工
作 [45]的基础上, 再加入块状KTP晶体, 实现了单
腔OPO产生三对信号光和闲频光输出, 并将三波
长闲频光在GaAs晶体中差频, 实现了在 1.25 THz
和2.5 THz的双波长THz波输出, 并通过温度实现
可调谐 [53,54]. 2014年天津大学采用双KTP-OPO
在DSTMS 晶体差频, 实现了 0.88—19.27 THz的
宽带THz波输出 [55]. 2015年, 荷兰内梅亨大学报
道采用双束腰的环形腔结构和双抽运PPLN晶体
实现了独立可调谐的双OPO; 通过变换晶体的周
期, 调谐范围可达 2.9—4.2 µm, 对应于 30 THz的
调谐范围 [56]. 上述的双束腰环型腔结构, 严格讲还
是一个共振腔, 我们研究室设计和研制了独立可调
谐的双线型腔OPO系统, 见图 5 . 该系统分别通过
对两个PPLN的周期和温度调谐以及各自的腔长

调谐, 真正实现了双共振腔的独立调谐, 能够在更
宽范围内实现差频产生THz波的可调谐.

2015年, 美国戴顿大学的研究人员采用同步
抽运的双路PPLN-OPG, 其中一路使用固定周期
的PPLN, 另一路使用扇形周期的PPLN, 实现波
长的选择和调谐; 将两路OPG的闲频光再入射到
DAST中差频, 获得了 3.1 GHz线宽, 可调节范围
从 1.5—2.7 THz的THz波输出 [57], 该实验装置如
图 6所示. 此外, 德国康斯坦茨大学在 2013年还报
道了采用飞秒双OPA在GaSe中差频实现宽带强
场THz脉冲, 并用于抽运 -探测实验 [58].

通过参量过程的双波长差频源, 优点在于具有
波长调节方便和灵活, 调谐范围较宽. 不足是参量
过程的转换效率一般较低, 导致差频产生THz波的
输出功率相对较低.
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Fig. 5. (color online) Terahertz difference frequency experimental system with the separately widely tunable
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图 6 (网刊彩色)基于PPLN-OPG系统的双波长源差频THz实验装置 [57]

Fig. 6. (color online) Terahertz difference frequency experiment device using double wavelengths from fan
PPLN-OPG [57].

2.2 用于差频产生THz波的非线性晶体

在差频产生THz波的过程中, 非线性差频晶
体是关键器件. 用于差频产生THz波的非线性晶
体应该具有如下特性: 1)较高的二阶非线性系数;
2)较低的THz波段吸收系数; 3)较高的损伤阈值;
4)晶体的相位匹配波段符合可利用的激光波长. 目
前, 在差频THz实验中采用的非线性晶体主要分为
两种: 无机晶体材料和有机晶体材料. 最近 5年的
相关研究报道和进展如下.

2.2.1 无机晶体材料

1)常规块状非线性晶体的应用
这几年报道的差频产生THz波采用的常规

块状非线性晶体有: GaAs [16,17], GaP [24,26,36,39],
GaSe [30,31,53,58]和MgO:LiNbO3

[43,59], 实验结果
总结在表 1中.

为了改善在非线性晶体中频率转换的效率, 人
们在对晶体的改造方面也做了一些尝试.

2)改进的非线性晶体
掺杂改性: 这方面最主要的工作是对LiNbO3

改性的近化学计量比和掺杂氧化镁 (MgO). 这是
由于LiNbO3晶体存在光折变效应和低损伤阈值

等不足, 但可以通过近化学计量比和掺杂MgO方
法改善其物理和光学特性; 目前在差频和波面倾
斜法产生THz波的实验中广泛应用的是 5% MgO:
LiNbO3

[43,59]. 此外, 通过改变晶体生长方法 [60]或

者适当掺硫 [42]都可以明显改善GaSe的光学性质
以及导热性、硬度和损伤阈值. 中国科学院上海技
术物理所报道的采用S-doped (2 wt.%) GaSe差频,
获得了峰值功率 21.8 W的 1.62 THz波, 其转换效
率高达45%, 明显高于非掺杂的GaSe晶体 [42].
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表 1 近 5年使用常规块状非线性无机晶体的实验结果
Table 1. Experimental results using the block nonlinear inorganic crystal.

差频晶体 差频源 入射波长/µm
产生THz
主波长/THz

调谐范围/THz
平均功率/峰值功率/
能量 (µW/W/µJ)
或峰值电场 (MV/cm)

转换效率 文献

GaAs 纳秒CO2

10.23/10.67 1.269 0.11—4.15 10/35/2.1 1.8× 10−5 [17]

10.247/10.697 1.23 0.27—1.3 —/0.182/0.011 1× 10−5 [16]

GaP

脉冲Nd:YAG 1.0356/1.0417 1.65 — 0.127 nW/—/— — [26]

纳秒双MOPA 1.060/1.069 2.4 0.7—2.5 2.4/2.4 mW/— — [36]

连续双YbFA 1.0717—1.0744 1.9469 0.15—6.2 — — [39]

GaSe

脉冲Nd:YLF 1.047/1.053 1.32 — 1.74 nW/—/— — [29]

脉冲Nd:YLF 1.047/1.053 1.643 — 4.464/—/— — [31]

脉冲Nd:YAG 1.053/1.064 2.983 — 2.09/—/— — [31]

飞秒双OPA 1.26 20 — 25 MV/cm — [58]

MgO: LiNbO3

激光 -OPO 1.06/1.06—1.09 0.1—3.2 —/—/1.58 nJ — [43]

双KTP-OPO 1.3—1.6 0.2—7.2 — — [59]

波导改型: 除了对晶体本身改性之外, 借助于
波导对传输波的约束作用来改善THz波束质量、
增加非线性作用长度和减少传输损耗也是目前采

用差频方法获得高效THz波输出的一种可行方法.
其中, 中国台湾清华大学 2011年报道将PPLN的
通光面减小到形成对THz波段的波导约束, 而对
抽运波段非波导限制, 称之为 “非线性光学半波
导” [61]. 他们通过比较长度同为 25 mm, 通光面为
0.5 mm厚 × 0.6 mm宽的二维波导型PPLN与一
维波导 (0.5 mm厚和宽度无限制的片状)型PPLN
中产生的THz波功率, 得出增加一维对THz波的
波导约束明显地提高了差频产生THz波的输出效
率. 而借助于 “光子晶体”结构的波导和对于半导
体材料更适用的 “ 桥型波导”设计, 通过模拟 [62,63]

和实验证明 [34,64]也是有效提高差频产生THz波效
率的技术手段. 其中, 日本东北大学在 2012年报
道,利用自制的光子晶体和桥型结构的GaP波导中
实现了非共线差频产生THz波, 并进行了比较 [34].
在 2014年, 他们又报道了在GaP桥型结构波导中
的偏振模的选择实验 [64]. 2015年, 他们又提出将
GaP桥型波导嵌入高阻硅基槽型波导中, 形成对
THz波的全内反射型约束功能, 可以将差频产生
THz波的光子效率提高两个数量级 [65].

准相位匹配: 为增加非线性晶体的相干长度,
提高转换效率, 主要技术就是 “准相位匹配”, 其目

的是尽量在相干长度的周期实现晶体的非线性系

数变化. 在差频产生THz波技术中, 对于铁电材
料主要采用 “周期极化”技术, 比如: 2011年德国
弗莱堡大学报道采用一块PPLN实现OPO和差频
产生连续可调谐THz波 [40]; 2012年美国里哈伊大
学报道的PPLN中差频, 获得最高233 W峰值功率
的THz波 [35]. 而对于半导体材料主要采取 “晶轴
反转片堆”方法. 半导体材料的 “晶轴反转片堆”法
原理是将晶体沿通光方向按照其相干长度 (厚度)
堆积, 再将每个相干长度的晶轴反转排列, 并采用
“无胶扩散黏接法”构成 “准相位匹配”的半导体片
堆, 其代表为GaP. 2011年美国NP光电子公司报
道在共振环形腔中采用 4层GaP片堆差频产生了
平均功率 339 µW, THz转换效率 2.43 × 10−4[36];
同年, 美国里哈伊大学同样采用4层GaP片堆差频
产生THz波的峰值功率高达 4 kW, 光子转换效率
40% [66]. 对于另一种常用的半导体材料GaAs, 其
构成 “周期反转片堆”的一种方法是直接堆积晶片.
2011年, 美国斯坦福大学采用 11层和 15层GaAs
晶片构成 “周期反转片堆”, 在环形共振腔中实现平
均功率 200 µW的THz波输出 [44]; 另外一种方法
是采用分子束外延和氢化物气相外延结合生长取

向反转的GaAs/Ge/GaAs层系, 可以实现不同周
期的准相位匹配GaAs. 2013年, 德国弗朗霍夫物
理测量技术研究所采用这种准相位匹配GaAs和共
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振环形腔中实现了大于10 µW的连续可调谐、单频
THz波 [46]. 以上实验结果总结在表 2 .

无机晶体的优点是具有较高的损伤阈值, 但其

在高频段的THz波光子吸收非常严重, 因此很难在
10 THz以上产生有效THz波. 而这个不足可以由
有机非线性晶体填补.

表 2 近 5年使用准相位匹配非线性无机晶体的实验结果
Table 2. Experimental results using the quasi-phase-matched nonlinear inorganic crystals.

准相位匹配

差频晶体
差频源 入射波长/µm

产生THz
主波长/THz

调谐范围/THz
平均功率/峰值功率/
能量 (µW/W/µJ)

转换效率 文献

GaAs
皮秒单OPO 简并点 2.1 ∼ 1.7 0.5—4 200/—/— — [44]

连续单OPO 简并点 2.06 1.2 1—4.5 > 10/—/— — [46]

GaP
纳秒双MOPA 1.55/1.538 1.5 — 339/212 mW/— 2.43× 10−4 [36]

脉冲Nd:YAG-OPO 1.064/1.079—1.066 ∼ 2.5 1—3.85 —/2.73 kW/— 18.2× 10−4 [66]

MgO:LiNbO3

连续激光 -OPO 1.03/1.06—1.09 1.3 1.18—2.91 3.9/—/— — [40]

纳秒Nd:YAG-MOPO 1.064/— 14.4 — —/233/— — [35]

2.2.2 有机晶体材料

有机晶体的主要优势在于具有较大的二

阶非线性系数和对THz波的宽带透过特性,
是实现宽带可调谐THz波的主要材料. 在

THz领域应用的标志性有机晶体有苯乙烯
基吡啶晶体——DAST (N, N-dimethylamino-
N’-methylstilbazolium 4-methylbenzenesulfonate),
酚烯晶体——OH1(2-{3-[4-hydroxystyryl]-5, 5-
dimethylcyclohey-2-enylidene}malononitrile)和喹
啉晶体——HMQ(2-(4-hydroxy-3-methoxystyryl)-
1-methylquinolinium); 并通过有机大分子中的阴、
阳离子替换方法开发出很多的上述标志类晶体的

新型衍生物晶体. 最近 5年主要报道的差频产生
THz波用的有机晶体如下.

2011年, 日本千叶大学采用双OPG在DAST
晶体中差频产生 3.2 THz的输出 [47]; 2013年, 他
们又在DAST中实现了 0.5—7 THz的宽调谐 [48];
2011年, 日本理化所报道采用双波长光纤激光
器在DAST中实现 0.5—2 THz的可调谐输出 [27];
2012 年他们采用双OPO分别在DAST和BNA中
差频, 获得了 1—30 THz的宽带调谐谱, 并通过
两个晶体THz 谱的叠加可以相互填补声子吸收
带 [50,67]. 2013年, 日本名古屋大学采用双KTP-
OPO在OH1中差频, 获得 0.5—10 THz的调谐范
围, 并与DAST晶体比较, 得出在1—2 THz的低频
带, OH1比DAST具有更高的转换效率 [51]. 2014
年, 天津大学采用双KTP-OPO在国产DSTMS晶

体差频, 实现了 0.88—19.27 THz的宽带THz波输
出 [55]. 需要强调的是, 中国科学院理化技术研究
所、中国科学院福建物质结构研究所、北京科技

大学等单位也能够生长该类有机晶体及其新的衍

生物 [68−72], 打破了国外的垄断. 此外, 韩国亚洲
大学在新型喹啉有机晶体HMQ的衍生物研究上
取得了显著进展, 开发出新型衍生晶体: HMQ-T,
HMQ-MBS, HMQ-TMS [73−75]. 其中HMQ-TMS
和HMQ-T晶体与DAST, OH1和ZnTe晶体的特
性比较见表 3 [75].

尽管对于HMQ-TMS晶体还没有差频应用的
报道, 但是该晶体已经由光学整流法产生THz波检
验: 美国麻省理工学院于 2015年报告采用 800 nm
激光直接抽运该晶体实现了多周期THz脉冲, 中心
波长THz范围在0.3—0.8 THz, THz脉冲能量是同
样条件下用ZnTe的 20倍 [76]; 瑞士伯尔尼大学在
2014年采用 1000 nm激光抽运 0.2 mm厚的HMQ-
TMS晶体, 产生THz波范围在0.8—1.5 THz, 能量
转换效率是采用 0.3 mm厚GaP的 41倍 [77]; 2015
年, 瑞士保罗 ·谢勒研究所采用具有 0.8—1.5 µm
波长可调谐, 脉冲宽度 65 fs, 脉冲能量数mJ 的钛
宝石激光器驱动的高能OPA抽运该晶体, 通过调
谐抽运波长和优化相位匹配, 获得了满足变换极
限的准单周期的高能THz脉冲, THz谱宽度变化
达可 7个倍频程 (0.1—15 THz) [78]. 这些实验证明
HMQ-TMS晶体具有比DAST更宽可调谐和高功
率差频应用的优势.
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表 3 HMQ-TMS晶体与HMQ-T, OH1, DAST, ZnTe晶体的参数比较 [75]

Table 3. Physical data of HMQ-TMS in comparison with benchmark HMQ-T, OH1, DAST and ZnTe crystals [75].

晶体名称

HMQ-TMS HMQ-T OH1 DAST ZnTe

甲醇中的最大吸收波长/nm 439 439 424 475 —

微观一阶超极化率/10−30 esu 185 169 93 194 —

微观光学非线性/10−30 esu 185 155 63 161 —

电光系数 — —
r33 = 75 pm/V

at 785 nm
r11 = 77 pm/V

at 800 nm
r41 = 4 pm/V
at 680 nm

40 ◦C时溶解度 (g/100 g甲醇) 2.24 0.78 3.74 3.73 —

大尺寸生长 容易 非常困难 容易 容易 —

厚度控制 容易 非常困难 非常困难 非常困难 —

水解 无 无 无 有 —

截止波长/nm < 595 < 595 < 640 < 680 —
峰值THz电场/kV·cm−1

(Ppump = 158 mW, 晶体厚度 3 mm)
57 — 31 — 21

高频范围 (幅值> 1.0)/THz
(对于HMQ-T晶体, Ppump = 38 mW,
晶体厚度 1 mm, 其余晶体条件同上)

6.0 3.4 5.3 — 3.8

在 1.1 THz附近的吸收 弱 强 弱 强 弱

无机晶体具有较高的破坏阈值,但THz窗口较
窄, 一般小于 3 THz, 适用于高功率窄带差频THz
源; 而有机晶体具有较高的二阶非线性和电光系
数, 以及覆盖全THz域的窗口宽度, 适用于高效宽
带可调谐差频源.

3 QCL差频THz技术的研究新进展

最近 5年, 除了上述传统光学差频THz波技术
的研究之外, 将差频技术与QCL相结合实现了室
温下运转的小型化单频和宽调谐的THz QCL是最
新的突破性进展 [14]. 标准注入型QCL在中红外波
段可以室温运转, 而在THz波段由于受到半导体
量子阱材料、掺杂特性和制作工艺所限, 目前只能
处于低温运转状态, 而且效率比较低, 这方面的综
述见文献 [13, 79] (图 7 [13]). 因此, 实现室温运转
的量子级联THz激光源一直是该领域的研究方向.
而利用差频技术与QCL相结合实现室温运转的
THz激光源就是突破该瓶颈的新技术, 目前该方面
的世界领先工作主要是由美国西北大学和德克萨

斯大学完成的 [12,14]. 下面是最近 5年的主要研究
进展.

3.1 QCL的内腔差频THz技术

QCL的差频THz技术是利用量子级联技术在
中红外产生双波长激光, 并直接利用激活区半导体
材料中大二阶非线性极化率产生差频辐射. 为了
具有较宽的增益线宽, 一般采用激光上能态为束缚
态, 激光下能态为连续态的量子级联设计, 激活区
也是高非线性区. 2011年美国德克萨斯大学提出
一种改进设计, 在激光器的输出端引入被动的共振
二阶非线性极化率区, 希望减小激活区共振非线性
对中红外激光的影响; 其原理性实验产生了峰值
功率 100 nW 的 4.1 THz输出, 在 210 K温度下的
转换效率为 0.5 µW/W2[80]. 同年, 美国西北大学
提出通过在QCL波导中集成双波长分布反馈光栅
以纯化中红外激光器的单色性, 从而提高QCL差
频THz源的单色性, 在室温下实现了最大峰值功率
8.5 µW和线宽为 6.6 GHz的 4 THz输出, 最高转
换效率为 10 µW/W2 [81]. 2012年, 美国德克萨斯
大学提出在量子级联差频THz源中采用切伦科夫
相位匹配方式 (见图 8 )取代普通波导共线模式匹
配方式,减小了对THz波的声子吸收损耗和提高了
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图 7 (网刊彩色) QCL 在中红外与THz波段的运转温度 [13]

Fig. 7. (color online) Operating temperature as a function of the emission wavelength (or frequency) for QCL [13].

THz波的耦合输出效率, 实现转换效率为
45 µW/W2, 大约提升了百倍 [82]. 同年, 美国西
北大学又提出在较长中红外波段 (9—11 µm) 采
用单声子共振 (single phonon resonance, SPR) 设
计以提高中红外激光效率和较大二阶非线性极化

率, 同样采用切伦科夫相位匹配方式, 在 2.6 THz
和 3.1 THz处分别获得了最大峰值功率 32 µW的
输出和最高50 µW/W2的转换效率; 并通过设计和
刻蚀一排 10组不同的双周期分布反馈光栅实现了
从 1.0—4.6 THz的单频THz波的宽调谐 [83]. 2013
年, 他们报道在中红外差频双波长的波导激活区都
采用SPR设计, 普通波导共线模式相位匹配方式
和 10组不同的双周期分布反馈光栅, 实现了窄带
THz 波从 3.3—4.6 THz的可调谐, 在 4 THz处获
得峰值功率 65 µW和 23 µW/W2的转换效率 [84].
同年, 美国德克萨斯大学在上述切伦科夫相位匹
配方式工作 [82]的基础上, 进行三点改进: 1)采用
具有较高电子迁移率的 InGaAs材料取代 InP 材料
作为电流汲取层, 使得该层厚度仅有 200 nm, n-掺
杂达 7 × 1017 cm−3 (而同掺杂量级的原 InP电流
汲取层的厚度为 3 µm), 并在激活区和电流汲取
层之间增加了n- 掺杂为 1.5 × 1016 cm−3和厚度为

3 µm的 InP隔离层, 明显减小了对 3—4 THz波段
的损耗率; 2)在中红外双波长激活区都集成为高
非线性二阶极化率, 使得差频产生THz波的作用

长度加倍; 3)调整波导包层的厚度和掺杂浓度, 使
得上下反射的THz 波满足干涉相长和减小THz波
损耗, 最终在 4 THz处获得 0.12 mW的峰值功率,
转换效率达到 0.6 mW/W2 [85]. 2014年, 美国西北
大学采用埋脊波导和混合分布反馈光栅, 以及切
伦科夫相位匹配方式, 获得 3 µW, 3.6 THz的连续
THz输出; 并通过增加激活区面积和掺杂浓度, 在
脉冲模式下获得 1.4 mW的峰值功率, 转换效率为
0.8 mW/W2 [86]. 同年他们又报道了一种集成了一
个被动分布布拉格反馈光栅区和两个取样分布光

栅区的脊型波导量子级联差频单色宽调谐THz激
光器,并在4 THz处获得113 µW的峰值功率,转换
效率为110 µW/W2 [87]. 前面的量子级联差频THz
激光器一般采用束缚态到连续态跃迁型设计, 激活
区需要异质结构. 2015 年, 日本滨松公司和美国
德克萨斯大学合作, 提出非相交的双上能态设计,
这种设计的激活区为同质结构, 具有更大的二阶非
线性极化率, 在转折点附近的转换效率可提高4倍,
并将室温运转的THz频率降低到 2.9 THz, 转换效
率高达0.8 mW/W2 [88].

基于中红外量子级联内腔差频室温THz激光
器具有小型化、集成化、窄带宽、易调谐等优良特性,
在THz通信、传感、光谱技术和频率梳等方面具有
应用前景. 目前采用金属有机气相外延法可以批量
生产 [89].
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Fig. 8. (color online) (a) Schematic and (b) facet view schematic of Čerenkov THz DFG emission in a QCL [82].

3.2 量子级联差频THz源的调谐技术

光学差频产生THz波的可调谐范围与抽运激
光波长的可调谐、非线性晶体的透过窗口带宽和相

位匹配条件相关. 而在量子级联差频THz激光器
的调谐特性只能限于对中红外QCL的波长进行调
谐. 调谐技术主要有内腔温度调谐和电调谐以及外
腔光栅调谐, 还有利用加工技术形成多波长列阵型
差频THz激光器 [84,85].

从3.1节的报道中, 对中红外QCL波长最方便
的调节是温控分布反馈光栅, 通过热效应改变材料
的有效折射率来改变分布反馈光栅的衍射波长, 从
而改变激光器的波长, 但温控调节THz波长的范
围很窄 [81]. 采用多波长列阵型差频THz源是将多
个不同双波长QCL集成到一个芯片上, 通过开关
选择输出的THz波长 [84,85], 但工艺要求和复杂性
随着集成激光器数量增加而增大. 2013年, 美国西
北大学在取样光栅分布反馈结构的基础上 [87], 提
出采用数字级联光栅型的取样光栅构建分布反馈

QCL, 可以通过电调谐改变布拉格光栅的周期, 从
而实现连续波长可调谐 [90]. 2014年, 美国德克萨
斯大学在双布拉格反射区镀上金属电极, 通过施加
直流偏压或脉冲电流实现QCL的波长可调谐, 差
频产生1—5 THz的THz输出 [91]. 电调谐方式可以
实现QCL波长的连续可调谐, 其实质与温控相同,
仍然是通过改变材料的折射率实现布拉格光栅的

共振波长移动.
2013年, 美国德克萨斯大学提出的外腔光栅法

调谐中红外激光差频 [86]实现了 1.2—5.9 THz的宽
调谐量子级联差频THz源 [92]; 该技术调谐方便, 调
谐范围较宽, 其结构见图 9 [85]. 外腔光栅法属于
机械调谐和需要附加光学器件, 体积和调谐速度

受限.
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图 9 (网刊彩色)外腔光栅调谐法的分布反馈QCL差频
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频THz源输出范围 [85]

Fig. 9. (color online) Broadband tuning with an exter-
nal cavity setup in a QCL [85]: (a) Schematic diagram;
(b) mid-infrared spectra; (c) corresponding THz spec-
trum.
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4 总结与展望

光学差频是产生高功率、窄线宽和宽调谐THz
波最有效的技术之一. 本文以该技术在最近 5年的
研究报道为主线, 分别总结了该技术在光学差频源
和非线性变换晶体方面的分类与研究进展. 差频源
包括单激光器双波长源、双激光器双波长源、单激

光器 -OPO源、双OPO源; 非线性变换晶体包括无
机晶体、有机晶体和准相位匹配型晶体等. 将光学
差频技术与QCL相结合是使QCL在THz波段实
现室温运转的关键技术, 是当前该领域中的研究热
点之一, 属于光学差频产生THz 技术发展的新方
向. 因此, 本文对基于光学差频技术的室温运转的
量子级联THz激光源的最新技术也给予重点介绍,
包括: 中红外QCL双波长产生技术; 在半导体材
料中直接差频产生THz波的切伦科夫相位匹配耦
合输出技术; 对中红外QCL双波长 (差频产生THz
波)的调谐技术.

随着THz技术的发展和应用领域的拓展, 高
功率、可调谐、宽频段、结构紧凑、操作方便成为

THz源的发展趋势. 基于差频技术产生高功率、窄
线宽、宽调谐THz源就具有上述优势. 相信随着
差频源技术的不断发展和非线性晶体的创新研发,
差频THz源的性能将有更大的发展空间, 并将在
THz光谱、THz成像、THz检测、THz医学、THz通
信等领域中获得更广泛的应用.
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Recent progress of tunable terahertz sources based on
difference frequency generation∗
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Abstract

Terahertz technology has been developed rapidly in the past 30 years. Numerous applications in medicine, bi-
ology, agriculture, materials, security, communication and astronomy have been demonstrated. Terahertz sources can
be divided into narrowband (monochromatic) source and broadband source according to their spectral characteristics.
From a spectral perspective, coherent broadband and narrowband terahertz sources are mutually complementary, each
having its own characteristics and scope of applications. Broadband terahertz sources can be used for quick access to
the hybrid spectra of rotational and vibrational molecular fingerprints or imaging in a wider spectral range. Narrowband
terahertz source with good spectral resolution and sensitivity, is suitable for pump-probe, fine structure resolution of
molecular fingerprints and terahertz remote detection and imaging. Therefore, developing the tunable high peak power
and narrowband terahertz sources is very important for the applications in the detection and identification of molecular
fingerprints.

The difference frequency generation is one of the most important techniques for obtaining widely tunable, high
power and narrowband terahertz sources. In this review, the recent progress of tunable terahertz sources based on the
difference frequency generation in the last five years is reviewed, including the two fields of optical laser-based difference
frequency sources and quantum cascade laser-based difference frequency sources. For the former class, the experimental
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results from reports with different difference frequency sources and several typical nonlinear crystals are classified, and
the corresponding experimental techniques and results are introduced. For terahertz wave generation, different optical
difference frequency sources by a dual-wavelength laser, double laser, a laser and an optical parametric oscillator (OPO),
the signal and idler waves of an OPO, and double OPOs are demonstrated in increasing their tunabilities. Significant
progress has been made in the nonlinear crystals used to generate terahertz wave by the difference frequency process,
for example, by improving the property of inorganic crystals with ion doping, taking advantage of waveguide and PPLN
structures, and especially developing novel nonlinear organic crystals.

For the quantum cascade laser-based difference frequency sources, the latest advances in the techniques of differ-
ence frequency generation and wavelength tunability are presented. GaAs-based terahertz quantum cascade lasers are
powerful semiconductor THz sources but cryogenic cooling is still a necessity. Recently, difference frequency generation
was combined with the mid-infrared quantum cascade laser technology, thus becoming a leading room temperature semi-
conductor source in the terahertz range. To improve the frequency tuning range in the difference frequency terahertz
quantum cascade laser, wavelength tuning techniques of the inner cavity and the external cavity have been developed.
The difference frequency generation quantum cascade terahertz laser source has been the only technique workable at
room temperature for the quantum cascade laser so far, which opens the door for developing the compact and widely
tunable room temperature terahertz sources.

Keywords: terahertz source, difference frequency generation, nonlinear crystal, quantum cascade laser
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