
 

专题: 超快原子分子光物理

飞秒激光时间色散调控铌酸锂片上太赫兹波产生*
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飞秒激光激发非线性材料是目前太赫兹的关键产生技术之一, 其由于具有超快时间分辨、超宽频谱分布

等优点, 已广泛应用于太赫兹表征与测量、感知与成像等方面. 然而通过微结构等对太赫兹波的调控方法只

能对太赫兹传输过程进行调控, 且面临设计困难、工艺复杂等障碍, 难以在产业上广泛应用. 本文通过引入脉

冲整形系统改变飞秒激光脉冲的时间色散, 可以直接调控飞秒激光与铌酸锂晶体的相互作用过程, 从而对太

赫兹产生过程进行直接调控. 同时利用冲击受激拉曼散射模型与黄昆方程, 对太赫兹波的产生过程进行仿真

模拟, 证明了利用飞秒激光脉冲时间色散调控太赫兹波的可行性. 这一结果对于未来基于铌酸锂晶体的片上

太赫兹源主动调控具有重要的借鉴意义.
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1   引　言

太赫兹 (THz)波位于微波波段和红外波段之

间, 具有传输速率高、容量大、方向性强、安全性高

及穿透性好等多种优势, 因此在宽带通信 [1,2]、医学

成像 [3,4]、物质探测 [5,6]、物态调控 [6,7] 等方面具有广

泛的应用前景. 随着太赫兹技术的发展和突破, 飞

秒激光激发非线性材料已经成为最重要的太赫兹

产生技术之一 [8–12]. 研究者们利用铁电晶体、自旋

膜、等离子体等各种介质, 通过提高飞秒泵浦光的

强度, 不断产生更强更稳定的太赫兹波 [8,9,13–16]. 其

中, 飞秒激光激发铌酸锂晶片既能产生稳定传输的

太赫兹波, 又能满足太赫兹技术片上集成化的需

要, 具有较好的应用前景 [10,17–19].

通过设计超表面等人工结构, 研究者们可以对

传输中的太赫兹波进行一定程度的调控 [20,21]. Liu

等 [22] 通过在金属超表面结构中引入 a 不对称来控

制电四极子和磁偶极子之间的干涉耦合, 从而激发

出超高质量准束缚态连续体, 极大地扩展了太赫兹

波与物质相互作用的空间范围和强度, 可用于检

测微量物质.  Huang等 [23] 设计了一种具有由近

场偶极子谐振产生的宽带多个等离子体谐振凹陷

的 N 阶同心环结构, 可以使多个频率的太赫兹能

量局域以匹配不同物质的多个共振峰, 实现同时对

多种化合物的探测. 然而超表面等人工结构通常设

计困难, 制作工艺复杂, 且不能够根据需求任意

调整结构.
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本文利用脉冲整形系统改变飞秒激光的时间

色散, 以群时延色散 (二阶色散)为例, 调控飞秒激

光与铌酸锂晶片的相互作用过程, 并利用泵浦探测

相衬成像系统对产生过程进行直接监测. 在时域

上, 群时延色散增大时, 产生的太赫兹信号脉宽增

大, 强度降低. 在频域上, 群时延色散增大时, 太赫

兹信号的谱宽变窄, 中心波长向低频偏移. 同时本

文利用冲击受激拉曼散射模型结合黄昆方程对铌

酸锂中太赫兹波的产生过程进行仿真模拟, 模拟结

果与实验结果一致. 此外, 通过仿真模拟研究了泵

浦光群时延色散对太赫兹信号的影响来源, 结果表

明泵浦光脉宽的展宽在其中起到关键的作用. 

2   实验系统与理论模型
 

2.1    理论模型

本文使用冲击受激拉曼散射模型 [24,25] 解释飞

秒激光在铌酸锂中激发太赫兹波的过程. 冲击受激

拉曼散射是指飞秒激光进入晶体后引起晶格极化,

导致声子模式改变, 进而再发生散射的过程. 此模

型对太赫兹产生的时域作用过程有较为清晰的解

释, 且在结果上与实验较为符合. 飞秒激光对晶格

的作用表现为脉冲力的形式 [24,25], 可以写为 

FISRS = XR|Epump(x, t)|2, (1)

XR Epump(x, t)其中  是拉曼张量,    表示飞秒激光在

时间和空间上的分布. 当飞秒脉冲为高斯型时, 对

于不同群时延色散 (GDD)的脉冲, 其在频域上可

写为 

Epump(x, ω)

= E0 exp
[
−2 ln 2(x− x0)

2

σ2
x

−2 ln 2(ω − ω0)
2

σ2
ω

− i
ϕ′′

2
(ω − ω0)

2

]
, (2)

σx σω

ϕ′′

FISRS

其中  与   分别代表脉冲的聚焦宽度和频域展

宽,   代表脉冲的群时延色散的大小. 通过傅里叶

变换将其变换到时域, 并代入 (1)式得到不同群时

延色散下的  .

由于太赫兹波在沿着铌酸锂晶片传输时是声

子极化激元的形式, 其动力学过程可以用黄昆方

程 [26,27] 进行描述. 结合麦克斯韦方程组, 得到下述

动力学方程: 

Ẅ + γẆ = b11W + b12E + FISRS, (3)
 

∇2E

µ0
= (ε0 + b22) Ë + b21Ẅ , (4)

b11

b12 b21 b22

其中, W 与 E 分别代表宏观位移与宏观电场; μ0
和 e0 分别代表真空磁导率与真空介电常数;    ,

 ,   ,   为耦合系数. 利用差分法将时间与空

间离散化, 可以对上述方程进行数值求解. 此时

(3)式和 (4)式中的微分项可以近似写为 

Ë =
E (t+ dt, x) + E (t− dt, x)− 2E (t, x)

dt2
, (5)

 

∇2E=
E(t, x+ dx) + E(t, x− dx)− 2E(t, x)

dx2
, (6)

 

Ẇ =
W (t+ dt, x)−W (t− dt, x)

2dt
, (7)

 

Ẅ =
W (t+ dt, x) +W (t− dt, x)− 2W (t, x)

dt2
. (8)

ϕ′′

本文使用的软件为 MATLAB, 泵浦光的脉宽

为 80 fs, 中心波长为 800 nm, 聚焦宽度为 20 μm.

通过数值求解上述方程, 可以得到不同群时延色散

 产生的太赫兹信号. 

2.2    实验系统

本文使用的实验光路为泵浦探测相衬成像光

路 [28,29], 配置如图 1(a)所示. 飞秒激光为中心波

长 800 nm、重复频率 1 kHz、脉宽 120 fs的脉冲

光, 出射后经过分束镜分为泵浦和探测两束, 能量

比为 9∶1.

泵浦光首先经过脉冲整形系统 [30,31], 其是由光

栅、柱透镜及空间光调制器 (SLM)组成的 4f系统.

入射脉冲以特定的角度入射至光栅, 负一级衍射光

经过柱透镜聚焦到 SLM上, 由于光栅的作用不同

频率的光会分散至 SLM的不同位置. 利用 SLM

可以对不同频率光的相位分别调制, 再经过柱透镜

和光栅后重新合并为整形后的脉冲. 通过改变 SLM

的相位分布, 可以对泵浦光进行多维度的调控, 例

如压缩为变换极限脉冲、添加确定的色散或者转变

为多脉冲等. 整形后的脉冲经过延迟线后, 通过柱

透镜线聚焦在铌酸锂晶片上, 再激发铌酸锂产生太

赫兹波.

实验中为了准确地改变群时延色散, 泵浦光首

先被压缩为 80 fs的变换极限脉冲, 在此基础上再

添加群时延色散. 利用自相关法对实验中不同群时

延色散下的泵浦光时域信号进行扫描, 如图 1(c)
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所示. 而在理论上不同色散泵浦光的相对强度如

图 1(b)所示. 二者较为吻合, 说明实验上脉冲整形

系统可以对泵浦光的群时延色散进行较准确控制.

总体来说, 随着群时延色散的增大, 泵浦光在时域

上峰值逐渐变小, 脉宽逐渐增大.

探测光经过 BBO晶体后倍频为 400 nm的蓝

光, 再经过扩束滤波系统后变成均匀光斑穿过铌酸

锂. 由于电光效应, 铌酸锂中的 THz电场信息转变

为探测光的相位信息. 再利用由两个透镜和一个相

位板组成的相衬成像系统将探测光的相位信息变

为强度信息, 最终由电荷耦合器件 (CCD)接收. 通

过延迟线, 泵浦探测相衬成像光路可以对铌酸锂晶

片中的太赫兹信号进行时空超分辨探测. 

3   结果与讨论
 

3.1    时域信号变化

整形后的脉冲相比整形前, 只会由于光栅衍射

损失固定比例的能量, 所以实验中不同群时延色散

的泵浦光的功率是自然相等的. 实验中使用不同群

时延色散的泵浦光在铌酸锂中激发太赫兹信号, 观

察色散对太赫兹信号的影响. 模拟中也采用同样的

配置, 即控制泵浦光的功率相等, 群时延色散不同,

对产生的太赫兹信号进行数值计算, 并与实验结果

比对.

实验和模拟得到的太赫兹电场时域信号如

图 2. 实验结果如图 2(a), (b), 模拟结果如图 2(d),

(e). 随着色散绝对值的增大, 太赫兹信号的时域波

形保持不变. 由于实验系统的限制, 太赫兹波产生

处的信号是无法被探测的, 而实际探测的太赫兹信

号已经在铌酸锂中传输了一定距离, 且在传输过程

中会发生时间色散. 因为二阶时间色散会导致脉冲

展宽, 所以在铌酸锂中传输越久的太赫兹波的脉宽

越长, 周期越多. 而在仿真模型中并未考虑到材料

色散的影响, 仿真得到的太赫兹信号为没有引入传

输色散的原始太赫兹信号. 故二者有所差别.

太赫兹信号的峰值强度随着群时延色散的变

化如图 2(c), (f). 峰值强度随色散增大逐渐下降.

实验中峰值强度的下降幅度相较模拟结果更大,

这同样是因为探测的太赫兹信号在铌酸锂中传输

了一定距离, 产生了损耗. 另外, 实验结果中曲线

的对称中心向负色散有一定的偏移, 可能的原因

是: 泵浦光从脉冲整形系统出射后仍需要经过一段

光程才能到达铌酸锂晶片, 引入了一定的正色散,
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图 1    实验系统构成　(a)泵浦探测光路; (b)模拟中不同群时延色散的泵浦光的强度变化; (c)实验中不同群时延色散的泵浦光

的强度变化

Fig. 1. Composition of the experimental system: (a) Pump-probe optical path; (b) intensity variation of pump light with different

group delay dispersion in the simulation; (c) intensity variation of pump light with different group delay dispersion in the experi-

ment.
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导致标定的泵浦光色散值与实际入射至铌酸锂的

泵浦光色散值有 1000 fs2 左右的偏移, 对称中心也

因此发生了偏移. 

3.2    频域信号变化

对时域信号进行傅里叶变换得到频域信号. 如

图 3(a)—(d)所示, 泵浦光功率保持不变的条件下,

实验和模拟结果均表明太赫兹信号在泵浦光的群

时延色散增大时, 谱宽变窄, 中心波长向低频偏移,

呈现出明显的正相关关系. 这表明我们可以通过调

整泵浦光的色散和脉宽等性质主动地调控产生的

太赫兹信号. 这能极大地方便铌酸锂基太赫兹器件

的设计和使用. 

3.3    色散影响分析

泵浦光的群延迟色散增大, 在时域上表现为强

度降低、脉宽增大. 为了探究对太赫兹频域信号产

生影响的是泵浦光的脉宽还是强度, 本文进行了相

关的计算研究. 分别控制高斯脉冲的强度、脉宽不

同, 仿真模拟其产生的太赫兹信号, 如图 4(a), (d)

所示. 由图 4(b), (c)可知, 在泵浦光脉宽相同, 强

度之比为 1∶3∶6∶10时, 太赫兹信号在时域上只有强

度的变化, 而频谱没有变化. 由图 4(e), (f)可知, 在

泵浦光强度相同, 脉宽分别为 80, 200, 500, 1000 fs

时, 脉宽更大的泵浦光产生的太赫兹信号在时域上

更宽, 频域上中心频率更低、谱宽更窄. 泵浦光的

脉宽增大与群时延色散增大对太赫兹信号的影响

一致, 这说明泵浦光的群时延色散对太赫兹波的调

控主要来源于泵浦光的脉宽展宽.

从理论模型上看, 当飞秒激光受时间色散影响

导致脉宽增大时, 铌酸锂晶格受到冲击受激拉曼散

射力的作用时间变长, 铌酸锂晶格发生的宏观极化

也相应地变长. 一方面持续时间更长的极化导致产

生的太赫兹信号在时域上更宽, 频域上更窄. 另一

方面由于冲击受激拉曼散射力与泵浦光光强成正

比, 在整个作用时间内是同向的, 当拉曼散射力结

束时, 晶格达到最大位移. 更长的拉曼散射力导致

晶格向一侧位移的时间延长, 相应地后续振动一个

周期所需时间更长, 最终使得中心频率变低.

太赫兹信号受到泵浦光脉宽的调制, 可能还受

到铌酸锂厚度的影响. 本研究中, 泵浦光与铌酸锂

的作用时间大约为泵浦光脉宽加上其在晶体中的

传输时间, 约为 500 fs, 泵浦光脉宽受到时间色散

的改变相对于泵浦光与铌酸锂晶片的作用时间来

说是比较小的, 所以对太赫兹产生过程的调控幅度

不够大. 如果使用更薄的铌酸锂晶片或者石墨烯等

薄介质, 泵浦光脉宽对太赫兹频谱的影响效果可能

更为明显, 将在后续的研究中进一步探索. 
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图 2    泵浦光功率一致时的时域信号　(a)—(c)实验中不同色散泵浦光产生的 THz信号及其相对峰值强度变化; (d)—(f)模拟中

不同色散泵浦光产生的 THz信号及其相对峰值强度变化

Fig. 2. Time domain signal when the pump light power is consistent:  (a)–(c) THz signals generated by different dispersion pump

lights and their relative peak intensity changes in the experiment; (d)–(f) THz signals generated by pump lights with different dis-

persions and their relative peak intensity changes in the simulation.
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图 3    泵浦光功率一致时的频域信号　(a), (b)实验中不同色散泵浦光产生的 THz信号; (c), (d)模拟中不同色散泵浦光产生的

THz信号

Fig. 3. Frequency domain signal when the pump light power is consistent: (a), (b) THz signals generated by pump lights with differ-

ent dispersion in the experiment; (c), (d) THz signals generated by pump lights with different dispersion in the simulation.
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图 4    高斯脉冲模拟泵浦产生 THz波　(a)—(c)脉宽相同、峰值强度不同的泵浦光及其产生的 THz信号; (d)—(f)脉宽不同、峰

值强度相同的泵浦光及其产生的 THz信号

Fig. 4. Gaussian  pulse  simulates  pumping  to  generate  THz  waves:  (a)–(c)  THz  signals  generated  by  pump  lights  with  the

same pulse width but different intensities; (d)–(f) THz signals generated by pump lights with different pulse widths but the same

intensity.
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4   结　论

本文基于脉冲整形系统, 使用不同群时延色散

的飞秒脉冲在铌酸锂晶片中激发太赫兹波. 利用泵

浦探测成像系统对产生的太赫兹信号进行探测, 发

现其频域信号随着色散的增大宽度变窄并向低频

偏移, 二者高度相关. 通过冲击受激拉曼散射模型

对上述过程进行了仿真模拟, 结果表明泵浦光时域

脉宽可以影响太赫兹频域信号, 这样通过脉冲整形

系统对泵浦光时间色散的调控可以直接影响太赫

兹的产生过程. 总的来说, 研究飞秒脉冲的时间色

散对太赫兹声子极化激元产生的调控可以促进对

太赫兹产生物理机理的理解, 对未来产生更强更好

的太赫兹场有一定的借鉴作用.
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Abstract

Femtosecond laser excitation of nonlinear materials is one of the key technologies for generating terahertz
waves at present. Due to its advantages such as ultrashort time resolution and ultrabroad frequency spectrum,
the technology has been widely used to characterize, measure, sense and image terahertz waves. However, the
methods  of  controlling  terahertz  waves  through  microstructures  can  only  regulate  their  transmission  process,
and they will face obstacles such as design difficulty and complex processes, making it hard to be widely used in
industry. In this work, by introducing a pulse-shaping system to change the time dispersion of femtosecond laser
pulses, the interaction process between femtosecond laser and lithium niobate crystals can be directly regulated,
therefore the terahertz generation process can be directly controlled. Taking the second-order time dispersion for
example,  the terahertz signals generated by pump light with different second-order time dispersion in lithium
niobate is detected by using the pump-probe phase-contrast imaging system. Meanwhile, the generation process
of terahertz waves is simulated using the impact stimulated Raman scattering model and Huang-Kun equation,
demonstrating the feasibility of using femtosecond laser pulses to adjust the time dispersion of terahertz waves.
The experimental  and simulation results  show that  when the  time dispersion of  femtosecond laser  causes  the
pulse  width  to  increase,  the  time  in  which  the  lithium  niobate  lattice  is  subjected  to  the  impact  stimulated
Raman  scattering  force  is  prolonged,  and  the  macroscopic  polarization  of  the  lithium  niobate  lattice  is
correspondingly  extended.  On  the  one  hand,  the  longer  duration  of  polarization  results  in  a  wider  terahertz
signal in the time domain and a narrower one in the frequency domain. On the other hand, since the impact
stimulated  Raman  scattering  force  is  proportional  to  the  pump  light  intensity  and  is  in  the  same  direction
during  the  interaction  time,  when  the  Raman  scattering  force  ends,  the  lattice  reaches  a  maximum
displacement. The longer Raman scattering force causes the lattice to move to one side for a longer time, and
correspondingly,  the  subsequent  vibration  of  one  period  takes  a  longer  time,  ultimately  resulting  in  a  lower
center frequency. In addition, this work also points out that the modulation of terahertz signals by pump light
pulse width may be affected by the thickness of the wafer, and the modulation effect on thinner media may be
more obvious. This result is of great reference significance for the active regulation of on-chip terahertz sources
based on lithium niobate crystals in the future.
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