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研究了近红外飞秒激光的偏振在太赫兹频率的超快调制. 利用抽运 -探测光谱技术, 通过改变两个脉冲之
间的延迟时间可以控制光脉冲的旋转角. 在Li:NaTb (WO4)2磁光晶体中观察到探测光的偏振随延迟时间变

化的高速振荡, 振荡信号的中心频率为 0.19 THz. 这种超快偏振调制现象可以解释为, 抽运 -探测实验构置中,
前向传播的抽运光诱导的光学克尔非线性引起被晶体远端表面所反射的背向传播的探测光脉冲偏振面的额

外旋转. 通过改变抽运光的圆偏振旋性可以控制探测光调制信号的相位和振幅. 实验结果表明, 非线性光学
克尔效应可以作为一种全新的手段, 在磁光晶体中实现近红外飞秒激光以太赫兹频率的超快偏振调控. 这将
在超快磁光调制器等全光器件中得以应用. 实验结果将有助于偏振依赖的超快动力学过程的研究.

关键词: 超快光谱, 克尔效应, 磁光效应, 太赫兹
PACS: 78.47.J–, 42.65.Hw, 78.20.Ls, 95.85.Gn DOI: 10.7498/aps.67.20181450

1 引 言

光的偏振描述的是光波中电场的振荡方向. 控
制光的偏振不仅蕴含丰富的物理意义, 而且具有
技术上的应用价值. 比如, 由正交线偏振片组成的
3维 (3D)眼镜可以让我们的眼睛同时接受两个稍
有不同的图像, 从而形成具有表观深度的场景. 随
着超短激光脉冲的发展, 以超高速度主动控制光的
偏振也取得了显著的进展 [1−4]. 在亚纳秒时间尺度
上的电光偏振调制器已经广泛地应用于光纤通信

领域 [5]. 最近, Yang等 [6]通过超薄半导体层的带

内光学激发实现了飞秒脉冲的偏振开关. 该技术中
最关键的两点是: 1)对某一种偏振具有完美吸收;
2) 对等离子共振频率可实现超快调制 [6,7].

控制光的偏振, 除了电光调制, 还有磁光调制.

法拉第效应在磁光调制器和隔离器中的广泛应用,
长期以来一直是磁光学的标志 [8]. 法拉第效应成功
解释了线偏振光经过磁光晶体时, 线偏振面发生旋
转的现象. 通常认为, 线偏振光由右旋和左旋圆偏
振光叠加而成. 相反的圆偏振光在磁光晶体中以不
同的速度传播, 两者的相位延迟导致出射的线偏振
光的偏振方向发生旋转 [9]. 同样有趣的是逆法拉第
效应, 即一个强的圆偏振光诱导材料产生有效磁化
强度. 逆法拉第效应类似于受激拉曼散射, 涉及材
料中光的非弹性散射 [10,11]. Kimel等 [10]利用圆偏

振飞秒激光脉冲的逆法拉第效应, 实现了非热、相
干地操纵材料系统的磁化矢量. 超短脉冲激光对电
子自旋的动态控制引起了人们的广泛关注 [12−16].
研究动机是其在超快时间尺度上, 在高密度数据存
储、自旋电子学和量子计算等领域有潜在的应用

前景.
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目前主要有两种方法实现超快磁光调制. 一种
是直接方法, 通过时间上变化的磁场来改变光的偏
振方向. 目前而言, 最短的磁场脉冲可由自由空间
传播的太赫兹 (THz)脉冲来获得, 具有宽带光谱的
THz脉冲已经被证实可以直接与铁磁金属的磁化
耦合, 从而改变光的偏振方向 [17,18]. 此外, Riordan
等 [19]利用磁光晶体铽镓石榴石 (terbium gallium
garnet, TGG)作为磁光取样晶体, 实验测量的是自
由空间传播的THz脉冲的磁场分量. 另一种则是
间接方法实现高频的准单色调制, 即飞秒激光或者
THz脉冲激发电子、晶格或自旋共振, 并以共振频
率实现光偏振态的超快调制 [20−24]. 其中典型的例
子是, 利用THz脉冲的磁场分量通过瞬态Zeeman
转矩与NiO单晶的基态自旋相互作用,调制频率约
为1 THz [20].

最近, Kim等 [25]的研究表明, 由脉冲应力所产
生的光学不均一性的传播将产生所谓的激光诱导

声学孤子. 这种情况下, 法拉第信号的调制频率由
声波的传播速度决定, 处在GHz频段 [26]. 然而, 光
通信和光电子学的快速发展需要材料的光学特性

以更快的速度调制, 且有更高的调制频率.
2016年, Subkhangulov等 [27]的实验发现, 基

于非线性光学克尔效应, 强的激光可以产生以
相对论速度运动的光学不均一性, 即诱导产生
线二向色性. 利用以激光脉冲群速度移动的线
二向色性, 探测光脉冲偏振态的调制频率可达
THz频段 [27,28]. Mikhaylovskiy等 [29]发现在法拉

第旋光晶体Tb3Ga5O12中, 在外加磁场和极低温
度 (T = 1.9 K)条件下, 强的线偏振抽运光通过非
线性光学克尔效应, 可以实现相对方向传播的探测
光偏振态的单频THz调制.

本文中, 在室温条件下, 使用圆偏振飞秒抽运
光在磁光晶体LiNaTb(WO4)2中诱导的克尔非线

性, 实现了探测光脉冲在THz频率的偏振调控. 通
过改变圆偏振抽运光的偏振态 (从左旋圆偏振光逐
渐变换到右旋圆偏振光), 可以调控调制信号的大
小, 并实现相位反转. 此外, 我们的实验结果表明
在透明介质的抽运 -探测光谱实验中, 光脉冲的传
播效应将起到重要的作用.

2 实验描述

我们通过固相合成法合成了多晶原料, 并
采用高温提拉法 (Czochralski法)生长了Li+掺杂

的Li:NaTb(WO4)2晶体
[30]. Li+掺杂浓度为 18%,

生长方向为 c轴, 提拉速度为 1.5 mm/h, 晶体的
转速为 10 r/min, 退火时间 44 h, 晶体照片如
图 1插图所示. Li:NaTb(WO4)2晶体的晶胞参数

为a = 0.523 nm, b = 0.523 nm, c = 1.137 nm. 如
图 1所示, 该晶体在可见光波段具有极高的透明度.

先前的研究工作表明, Li:NaTb(WO4)2是

一个顺磁性磁光晶体, 该晶体在 532 nm 处的

法拉第旋转角为−146.73◦/cm, 费尔德常数为
−216.5 rad/(m·T). 该晶体具有与TGG相比拟的
磁光性能, 可以用作法拉第隔离器的磁光材料 [31].
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图 1 Li:NaTb(WO4)2磁光晶体在可见光波段的透过率光谱,
晶体照片如插图所示

Fig. 1. Transmission spectrum of Li:NaTb(WO4)2 at room
temperature. Inset: the crystal of Li:NaTb(WO4)2.

时间分辨的抽运 -探测光谱系统如图 2 (a)所
示. 我们使用的是钛蓝宝石激光再生放大器, 脉冲
宽度 120 fs, 中心波长为 800 nm, 脉冲的重复频率
1 kHz. 抽运光和探测光的中心波长都为 800 nm
(1.55 eV). 抽运光和探测光同时聚焦到样品的同一
点上, 抽运光光斑的直径约为 200 µm, 探测光光斑
全部包含在抽运光光斑内. 抽运和探测激光脉冲在
入射到样品表面时存在一个约为 20◦的夹角, 因为
晶体厚度较小, 抽运和探测光在晶体内部可以近似
认为共线传播. 反射的抽运与探测光会自行分开.
实验中, 我们用光阑挡住反射的抽运光脉冲, 只让
探测脉冲进入探测器. 探测光强远远小于抽运光
强, 强度比大于 10. 利用四分之一波片, 可以变换
抽运光的偏振态 (左旋、右旋圆偏振或线偏振光),
而探测光始终保持为线偏振. 探测光的偏振态变化
由光电二极管组成的光学平衡桥和锁相放大器检

测. 实验中对抽运光使用 500 Hz的斩波频率以提
高信噪比. 所有的实验均在室温下进行.

237801-2

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 67, No. 23 (2018) 237801

3 实验结果与讨论

图 2 (b)和图 2 (c)分别展示的是典型的时间分
辨抽运光诱导探测光的克尔椭圆率和旋转角信

号. 通过在抽运光路上放置的四分之一波片来改
变入射抽运光的偏振态. 如图 2所示, ψ = 45◦和
ψ = 135◦分别代表抽运光为右旋和左旋圆偏振光,
而ψ = 95◦代表抽运光几乎为线偏振光.

首先可以看到, 椭圆偏振光可以诱导克尔旋转

角和椭圆率信号在负延迟时间出现振荡, 而线偏振
抽运光激发的振荡信号不明显. 不同椭圆偏振态的
抽运光作用下, 光诱导椭圆率和旋转角的振荡调制
信号的振幅和相位随抽运光偏振态的变化而变化.
当抽运光为左旋圆偏振和右旋圆偏振态时, 振荡调
制信号的振幅最大. 此外, 值得注意的是, 圆偏振
抽运光诱导的振荡调制信号只存在于有限的时间

窗口 (−40—0 ps), 且为单频振荡. 该振荡所在的时
间窗口宽度约为40 ps, 振荡在时间窗口外消失.
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图 2 实验系统与实验结果 (a)抽运 (圆偏振或线偏振光)-探测 (线偏振光)光谱实验光路示意图; (b)时间分辨抽运光诱
导探测光的Kerr椭圆率; (c)时间分辨抽运光诱导探测光的Kerr旋转信号; (d)瞬态法拉第调制信号 (左旋圆偏振抽运)的
傅里叶变换谱, 可见调制的中心频率为 0.19 THz; 图中ψ为入射的抽运光的线偏振方向与四分之一波片快轴间的夹角, 可
以将抽运光的偏振态从右旋圆偏振 (ψ = 45◦)变化到任意椭圆偏振态和左旋圆偏振 (ψ = 135◦); 为了表示更清晰, (b)和
(c)图中曲线在垂直方向做了平移; 激发能量密度为 96 mJ/cm2; 实验中未施加外磁场, 测试环境为室温
Fig. 2. Experiment system and experiment results: (a) The geometry of the pump-probe experiment, an intense fs
pump pulse is incident normally alongc axis of the sample, the scheme of the ultrafast optical Kerr modulation via
counter-propagating laser pulses; (b) Kerr ellipticity; (c) Kerr rotation transient signal induced by the pump beam
with fluence of 96 mJ/cm2 for different polarized states (pump polarization azimuth ψ is the angle between the
linearly polarized plane of the pump pulse and the fast axis of the quarter-wave plate); (d) the FFT spectrum of
the signal with the limited time window of the observed oscillations for the pump beam with right-handed circularly
polarization.

选取抽运光为左旋圆偏振时的克尔椭圆率信

号进行傅里叶变换, 如图 2 (d)所示, 得到的振荡频
率为Ω = 0.19 THz. 这一频率不能解释为Tb3+离

子的基态 7F6多重态能级间的光诱导相干和跃迁

(频率在1.36 THz和2.25 THz), 也不是约为5 THz
的声子模式 [27,32,33]. 此外, 这一振荡出现在负延迟
时间, 也从另一个角度说明了该振荡不是源自于晶

体的模式, 否则将违背因果律.
为了阐述实验观察到的克尔旋转角和椭圆率

的超快调制, 我们建立了一个简单的模型, 以分析
探测光束传播通过一个由抽运光产生的对向传播

的克尔非线性极化区域. 光学克尔效应指的是, 强
电场可以在任何材料中通过正比于场强平方的偶

极子诱导光学各向异性 [1]. 偶极子的取向沿着立方
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结构材料的电场方向. 因此, 强的抽运激光脉冲可
以产生沿着其偏振方向的光各向异性轴. 当另一束
探测光传播经过抽运光所激发的区域会感受到双

折射效应 [34]. 光学克尔效应已经广泛应用于研究
分子结构、凝聚态系统, 包括液体、塑性晶体之间的
相互作用 [35,36].

由于光学克尔效应导致的偏振旋转由探测光

的偏振和抽运光诱导样品的各向异性轴之间的夹

角φ所决定 [29],

∆θ ∝ sin(2φ), (1)

探测光偏振与抽运光诱导样品的各向异性轴之间

的夹角φ来源有两个部分, 包括由样品的静态磁光
法拉第效应引起的探测光和抽运光的旋转,

φ = −αprML+ (αpr + αpu)M
c∆t

npr + npu
, (2)

式中的αpr与αpu分别为探测光波长和抽运光波长

处的磁光系数, M是样品的磁化强度, L是样品的
厚度, c是真空光速, npr与npu是探测光和抽运光

的群速度折射率指数. 由于本文使用的抽运和探
测波长一致, 即αpr = αpu, npr = npu, (2)式可以
简写为

φ = −αprML+ αprM
c∆t

npr
, (3)

式中αpr与αpu为抽运和探测脉冲之间的时间延

迟. ∆t = 0 ps选择为两个脉冲相遇在样品的前端
面, 如图 2 (a)所示. 将 (3)式代入 (1)式, 因此得到
探测光克尔旋转信号的振荡频率为

Ω =
2αprMc

npr
. (4)

由 (4)式可见, 振荡频率正比于样品的磁化强度和
磁光系数, 反比于样品在探测光波段的群折射率指
数. 本文中所测得 0.19 THz的调制频率取决于样
品中极小的剩磁和磁光系数. 如图 2 (a)所示, 抽运
光与后界面反射的 (反向传播)探测光相互作用. 探
测光偏振的旋转是由于对向传播的抽运脉冲通过

光学克尔效应产生的圆二向色性不均一性导致的.
因此, 可以通过改变探测光相对于抽运光在晶体中
的位置, 控制探测光脉冲的相对偏振角度. 这一位
置由抽运和探测光之间的时间延迟来确定. 因此,
实验中我们观察到探测光的偏振以调制频率Ω随

抽运探测延迟时间∆t振荡.
根据所建立的模型, 只要探测脉冲离开晶体,

即探测脉冲不再与反向传播的光学克尔非线性区

相遇, 瞬时克尔旋转角的超快调制必然会消失. 考
虑样品在抽运光和探测光波长下的群速度折射率

指数npr, 可以计算得到探测脉冲与反向传播的光
学克尔非线性区相互作用的最大时间延迟∆τ , 即
超快调制的时间窗口为

∆τ =
L(npr + npu)

c
, (5)

式中 c为真空光速, L为晶体厚度, npr为在抽运和

探测光波长处磁光晶体的群速度折射率. 对于我们
的实验, L = 3 mm, npr = npu ≈ 2. 由此模型简单
估计的调制信号持续时间为∆τ ≈ 40 ps, 这与实验
结果一致.

此外, 如图 2 (b)和图 2 (c)所示, 实验所观察到
的振荡信号强烈依赖于抽运脉冲的偏振态. 当用线
偏振抽运光激发, 探测光的偏振和抽运光诱导样品
的各向异性轴之间的夹角φ是固定的. 在没有外加
磁场的情况下, 观察不到振荡调制信号. 相对而言,
圆偏振光的振动方向随时间变化, 其旋转电矢量端
点的轨迹为圆形. 圆偏振飞秒脉冲诱导了基于光学
克尔效应的圆二向色性. 当圆偏振抽运脉冲变为椭
圆偏振抽运脉冲时, 振荡信号的振幅明显减小, 这
是由于圆二向色性的减弱. 当抽运光的偏振从左旋
圆偏振变为右旋圆偏振, 可以看到振荡信号的相位
发生π相移, 这也与所提出的模型符合.

通过改变抽运光能量密度 (从 32 mJ/cm2

增加到 96 mJ/cm2)所得到的瞬时克尔调制信
号, 如图 3 (a)所示. 对调制信号进行傅里叶变换
(图 3 (b)), 并取振荡频率处的调制幅度以抽运光功
率密度为函数做图, 如图 3 (c)所示. 超快调制的
振幅随抽运光能量密度的增加而增加. 然而, 增
加的趋势并非严格按照线性正比例关系. 值得注
意的是, 正如上述模型所预计, 振荡频率和时间窗
口∆τ都与抽运光能量密度无关. 对于同向传播的
脉冲而言, 抽运光与探测光的相互作用导致出现
一个类高斯型的峰 [37,38]. 这个峰也出现在实验中
克尔调制时域信号的零延迟点处, 如图 3 (a)箭头
所示.

最后需要指出的是, 非线性克尔效应的调制可
以在任何反向传播的脉冲下得到 [29]. 在我们的实
验中, 当探测脉冲的传播早于抽运脉冲 (∆t < 0),
从晶体后表面反射的探测光反向传播通过整个抽

运脉冲. 光学克尔非线性扮演了圆二向色性或者
双折射 “平面”的角色, 传播经过探测脉冲. 因此,
探测光获得一个附加的时间依赖的偏振改变, 即探
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测光偏振调制. 这种情况下, 测量到反射的探测光
克尔信号的调制出现在负延迟时间上 [27,28]. 由于
实验条件的限制, 未能施加与光传播方向一致的磁

场, 本工作中还没有实现调制频率的连续调谐. 后
续将继续生长高质量的磁光晶体, 系统研究晶体厚
度对振荡时间窗口的调制.
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图 3 不同能量密度的圆偏振抽运光作用下的瞬态克尔调制信号及其傅里叶变换光谱 (a)瞬态克尔调制信号; (b)傅里叶
变换光谱; (c)调制频率为 0.19 THz处的调制强度随抽运光能量密度的依赖关系
Fig. 3. Transient pump-induced Kerr rotation and its FFT spectrum of the probe for different pump fluence at room
temperature: (a) Transient pump-induced Kerr rotation; (b) the FFT spectrum; (c) the modulation amplitude as a
function of pump fluence, when the modulation frequency equals 0.19 THz.

4 结 论

我们利用圆偏振光演示了一个加强的THz频
率的克尔调制信号. 利用一个强激光脉冲产生的
光学克尔效应, 诱导出在介质中移动的复折射率不
均一性, 可以获得明显的探测脉冲偏振调制信号.
我们的实验结果为设计新型的工作于THz时钟频
率的全光 (磁光)调制器件提供了可能性. 另一方
面, 抽运 -探测磁光效应已经成为研究超快自旋动
力学的重要工具, 并且得到了快速发展. 从本文的
实验结果看, 抽运和探测光脉冲的传播效应会导致
探测光脉冲克尔信号的振荡. 这些振荡信号可能
会被误以为是自旋激发模式. 因此, 我们的工作对
透明介质中的抽运探测磁光研究具有重要的参考

价值. 此外, 皮秒时间尺度上光的偏振调制将有助
于全光数据处理, 从而获得偏振依赖的超快动力学

过程, 所研究的领域跨度从凝聚态物质直至分子
光谱学.
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Abstract
Polarized light has already been widely used for photography and display technologies. Magneto-optical Faraday

effect, i.e., the light polarization rotates in the magnetic field applied to the material in the direction of light propagation,
plays a crucial role in the interaction between light and spin. Faraday effect allow us to understand the nature of
magnetization in condensed materials. As an effect opposite to the Faraday effect, the magnetization can be induced
in a transparent medium exposed to a circularly polarized electromagnetic wave, which is called inverse Faraday effect.
Knowledge of the mechanism provides the opportunities of modulation devices in photonics, ultrafast opto-magnetism
and magnonics. In this paper, we experimentally demonstrate a proof-of-concept ultrafast polarization modulation by
employing circularly polarized light to demonstrate a strengthened terahertz (THz) frequency Kerr modulation signal,
at room temperature. By using the transient pumpprobe spectroscopy with the reflected geometry, we are able to
demonstrate the feasibility of such an ultrafast magneto-optical polarization modulation at 0.19 THz in a paramagnetic
Li:NaTb (WO4)2 crystal with a thickness of 3 mm. The time-resolved modulation signal is explained by the interaction
between two counter-propagating laser pulses (central photon energy of 1.55 eV) within the crystal via the optical Kerr
effect. We find that the amplitude of the modulation increases with the pump fluence increasing, while the modulation
frequency is dependent neither on the pump fluence nor on polarization of pump beam. However, it can further be found
that the phase and amplitude of the transient Kerr modulation are strongly dependent on the helicity of the circularly
polarized pump pulses. Indeed, these oscillating signals may be mistaken for spin excitation modes. The present findings
allow us to get an insight into the transient magneto-optical dynamical process in transparent medium. In addition, the
polarization modulation of ultrashort laser pulse on a picosecond time scale will facilitate all-optical data processing, as
well as the polarization-dependent ultrafast dynamics in various material systems, which span from condensed matter
to molecular spectroscopy. In this regard, our experimental results provide a possibility for designing novel all-optical
(magneto-optical) modulators operating at THz clock frequencies. The magneto-optical polarization response modulated
at THz frequencies may have new possibilities for designing all-optical devices, such as ultrafast modulators.
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