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摘要  高能强场太赫兹（THz）源在国土安全、通信雷达、生物医疗等领域有重要的应用价值。然而，一直以来 THz
源的辐射输出能量小、转化效率低，阻碍了强场 THz 前沿科学与应用研究的发展。基于铌酸锂倾斜波前技术，飞秒

激光抽运铌酸锂晶体有望实现能量更高的极端强场 THz 输出。从材料角度阐述了铌酸锂强场 THz 源产出的研究

进展，总结了强场 THz 源对铌酸锂晶体的性能要求：均匀掺镁铌酸锂、低浓度掺镁近化学计量比铌酸锂、大口径铌

酸锂晶体。最后，介绍了近年来周期极化铌酸锂和铌酸锂单晶薄膜等微纳结构的调控在 THz源领域的应用研究。
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1　引　　言

太赫兹（THz）辐射的频率范围在 0.1~10 THz、波
长范围在 30 μm~3 mm，频率介于微波与红外线之间，

能量介于电子和光子之间。THz 辐射在电磁波谱中

的特殊位置决定了其能够携带丰富的信息，并具有时

空相干性高、光子能量低、穿透性强、带宽高等物理特

性，在国土安全、卫星通信、材料无损检测、医疗成像等

科学领域有着巨大的应用价值。但是，目前 THz 源的

输出辐射能量小、转化效率低，使得多方面前沿科学与

应用研究受到制约。强场太赫兹辐射脉冲除具备传统

弱太赫兹辐射脉冲的低光子能量和时间分辨能力之

外，还可以提供峰值电场超过 1 MV/cm 量级的超快电

脉冲和特斯拉量级的超快磁脉冲，在非平衡量子物态

调控、全光电子加速、强电磁场生物医学效应等方面拥

有重要的应用价值，是当今世界科技强国前沿竞争的

战略制高点。近年来，得益于超快激光技术和半导体

技术的迅速发展，科学家们掀起了寻找高效率、高光束

质量、高稳定性的 THz强源的研究热潮。

太赫兹频段位置决定了其产生理论研究介于光学

理论与微波理论的过渡区，THz 源也可分为基于光学

效应和基于电子学的 THz 源［1］。其中，以光学方法产

生的 THz 辐射是实现材料表征与器件测量的重要手

段，已逐步从实验室研究走向工业应用。基于飞秒激

光作用于半导体表面、有机晶体及非线性晶体［2］等产

生的 THz 脉冲具有超快时间分辨、超宽频谱分布等特

点，已广泛应用于 THz 时域光谱技术对材料介电响应

的表征与测量、感知与成像等方面。其中，碲化锌

（ZnTe）和磷化镓（GaP）等半导体材料在泵浦光和

THz 频段的折射率差距较小，可通过共线匹配来满足

相位匹配条件，是产生 THz 源的常用材料［3］。然而，由

于 ZnTe 和 GaP 晶体是宽禁带半导体材料，强飞秒激

光照射易促进双光子或多光子吸收产生高载流子密

度，从而其能量转化效率难以提升，制约了高效强场

THz 辐 射 的 输 出 。 另 一 方 面 ，DAST［4］、OH1［5］和

DSTMS［6］等有机晶体具有较强的非线性效应，理论上

可实现较高的 THz 产生效率。然而，该类晶体易潮

解、晶体尺寸较小，并且所使用的长波长的高能泵浦激

光器有技术不够成熟、成本较高的问题，这些因素限制

了其在强场 THz源领域的发展。

铌酸锂（LiNbO3，LN）晶体是利用提拉法制备的

非线性光学材料，具有较弱的 THz 吸收、较高的二阶

非线性系数［7-8］，且具有稳定的物理化学性质，是最早

实现 THz 脉冲输出的介质材料［9］。由于在该晶体的泵

浦激光和 THz 辐射折射率差值较大，相位匹配问题难

以解决，早期 LiNbO3 晶体逐渐淡出 THz 领域。2002
年，匈牙利佩奇大学 Hebling 等［10］提出了铌酸锂倾斜波

前技术，通过角色散调整泵浦激光在晶体内部的能量

传播方向与 THz 波的相速度传播方向，从而实现相位

匹配，最大限度地延长了泵浦激光和 THz 波在晶体内
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部共线传播的有效作用距离，极大地提高了脉冲激光- 
THz 脉冲的能量转化效率。从此，LiNbO3晶体在有效

THz 辐射输出方面展现了突出的潜力，THz 单脉冲能

量从皮焦到微焦，又实现了毫焦级的突破。因此，

LiNbO3晶体成为产生强场 THz 脉冲的重要材料之一，

并在产生高效率、高光束质量、高稳定性的强场 THz
光源方面做出了突出贡献。近期，北京航空航天大学

吴晓君课题组（Wu 等）［11］报道了 13.9 mJ 的铌酸锂

THz 脉冲输出，实现多项指标突破，将铌酸锂强场

THz源的研究水平提升到新高度。

鉴于高效率、高光束质量、高稳定性的强场 THz
辐射源在关键领域的重大应用前景和迫切需求，本文

从铌酸锂晶体材料的结构性质出发，结合铌酸锂强场

THz 波的产出机理，综述了铌酸锂强场 THz 源的研究

进展，总结了强场 THz 源对铌酸锂晶体的性能要求：

均匀掺镁铌酸锂、低浓度掺镁近化学计量比铌酸锂

（SLN）、大尺寸铌酸锂。同时关注了周期极化铌酸锂

（PPLN）和铌酸锂单晶薄膜等新材料铌酸锂在 THz 源
领域的应用前景。

2　铌酸锂强场太赫兹源输出的技术原
理与研究进展

2.1　铌酸锂强场太赫兹源产生的技术原理

2.1.1　光学整流法产生太赫兹波原理

光学整流（OR）是一种特殊的非线性光学过程，可

由飞秒激光来驱动，利用脉冲激光和非线性介质的相

互作用产生低频电极化场。假设振幅相同、频率分别

为 ω1和 ω2的两个输入项分别为 Ecosω1t 和 Ecosω2t，由
于二阶非线性效应，输出光中存在非线性项，表示为

Ecosω2t×Ecosω2t。三角函数变换之后，新的频率成分

包括 ω 1 - ω 2 和 ω1+ω2。因此，宽带飞秒激光入射非线

性介质之后，若输出低频项 ω 1 - ω 2 处于太赫兹频谱范

围内，即产生了 THz 波。宽带飞秒激光各频率成分之

间 互 相 产 生 非 线 性 差 频 ，从 而 可 得 到 高 宽 带

THz波［12］。

早在 1971 年，Yang 等［9］开始用电光材料研究光学

整流的二阶非线性光学过程，利用皮秒脉冲激发

LiNbO3 晶体，观察到了第一个 THz 脉冲辐射。 1984
年，Auston 等［13］在钽酸锂（LiTaO3）晶体中产生了第一

个近单周期 THz 脉冲，但所产出的能量极其微弱。在

LiNbO3 晶体中，800 nm 泵浦光脉冲的折射率为 2.36，
THz 波（1 THz）的折射率为 5.2，折射率存在巨大差

异，相位匹配失调，所以产生的 THz 辐射效率很低。

理论上，使用脉宽为 100 fs 的激光脉冲，其走离长度只

有 10.6 μm。故当时很难利用 LiNbO3晶体材料产生高

能 THz辐射。

2.1.2　速度相位匹配技术——倾斜波前技术原理及

发展

2002 年，Hebling 等［10］提出了倾斜波前技术，在非

线性晶体的光学整流中，通过角色散引入波面倾斜的

计算原理实现了泵浦光-THz脉冲的相位匹配。

倾斜波前技术应用于 LiNbO3晶体中产生 THz 辐
射的典型光路如图 1（a）所示。LiNbO3晶体器件为 z切
三棱柱形状，晶体表面高精度抛光后镀增反/透膜。从

飞秒激光器出射的泵浦激光脉冲经过光栅的-1 级衍射

后，能量传播方向发生倾斜，经过半波片（HWP）和透

镜后入射到 LiNbO3 晶体，产生 THz 辐射。泵浦光偏

振态平行于晶体 z 轴，从而利用铌酸锂晶体的有效非

线性系数 d33（约 27 pm/V），提高转化效率。

如图 1（b）和图 1（c）所示，泵浦光脉冲的等强度面

即波前与等相位面之间的夹角称为倾斜波前角，泵浦

光脉冲在介质中传播的群速度为 v，波前与传播方向

夹角为 γ，所以波前的传播速度为 vcosγ。因此，波前

的传播速度小于泵浦光脉冲的传播速度，调节合适的

倾斜角可以使波前的传播速度等于介质中 THz 波的

相速度，即完成速度相位匹配。根据理论推导，在一般

的倾斜波前光路中，超短脉冲经历一系列光学元件之

后的倾斜波前角满足关系

tan γ = Mλ
ng

⋅ mG
cos θd

， （1）

式中：M 为成像缩放倍数；λ 为入射光波长；ng为激光在

晶体中的折射率；m 为衍射阶次；G 为光栅刻线密度；θd

为衍射角。

由 式（1）计 算 ，波 长 800 nm 的 飞 秒 激 光 泵 浦

LiNbO3晶体，倾斜波前角度约为 62°。
随着对倾斜波前技术机理的深入理解，在满足相

位匹配条件的情况下，根据级联效应［14］，泵浦激光脉冲

通过频率下转换连续地产生 THz 光子，直到相位匹配

图 1　倾斜波前装置和产生的  THz 波的相位（速度）匹配示意

图。（a）典型光路；（b）倾斜波前角；（c）相位（速度）匹配

Fig.  1　Diagram of phase (velocity) matching of tilted wavefront 
device and resulting THz wave.  (a) Typical optical 
path; (b) tilted wavefront angle; (c) phase (velocity) 

matching

条件不再满足，这使得能量转化效率理论上可以大于

100%［15］。另外，在 LiNbO3或 LiTaO3等宽带隙介质材

料中，使用固定频率的飞秒激光器可以实现 THz 频率

的可调性，有利于 THz 时域光谱技术的发展。 2010
年，Hebling 团队 Fülöp 等［16］通过一系列理论计算，预

测了不同泵浦激光波长作用下，LiNbO3 晶体中产生

THz 辐射的脉冲宽度。对于 800 nm 激光泵浦 LiNbO3

产生 THz 辐射的最优脉冲宽度为 350 fs，THz 产生效

率接近 5%。然而，后续理论计算结果表明：当波长为

800 nm 的高能量飞秒激光脉冲作用在铌酸锂晶体上

时，通过多光子吸收可能产生光生载流子，进而阻碍

THz 辐射脉冲能量转化效率的进一步提高。倾斜波

前技术对泵浦飞秒激光脉冲的中心波长无明显选择特

性，利用波长较长的飞秒激光器产生 THz 辐射脉冲，

可有效提高能量转化效率［17］。

2.2　铌酸锂强场太赫兹源研究进展

倾斜波前技术提出之后，铌酸锂材料在 THz 辐射

输出领域展现了巨大潜力，获得了快速发展［18］。

2003 年，Stepanov 等［19］利用掺 2%（摩尔分数）Mg
的近化学计量比铌酸锂晶体（MgO∶SLN），在 2.3 μJ、
重复频率为 200 kHz 的近红外激光泵浦下，获得了

98 pJ 的 THz 脉冲，能量转化效率仅为 0.0043%，但该

工作从实验上证明了基于倾斜波前技术利用飞秒激光

脉冲泵浦 LiNbO3 晶体能够产生亚皮秒自由空间 THz
辐射。2004 年，Hebling 等［20］理论研究了掺 0.6% Mg
的 MgO∶SLN 晶体在钛宝石飞秒激光器泵浦下的

THz 脉 冲 输 出 过 程 ，理 论 量 子 转 化 效 率 有 望 达 到

3.4%。并进行了实验验证［21］，在 500 μJ 激光脉冲泵浦

下，获得了 240 nJ 的 THz 脉冲能量，最高转化效率为

0.05%。证明了由倾斜波前激发产生的 THz脉冲能量

转化效率增大的可能性。2008 年，Stepanov 等［22］利用

较大尺寸 MgO∶SLN 晶体样品并对泵浦光进行扩束，

光斑直径增大到 6 mm，最终获得了 30 μJ 的单周期

THz 脉冲，将能量转化效率提高到 0.1%。随后，该团

队通过提高泵浦激光功率，改用 120 mJ 的近红外激光

脉冲激光泵浦 MgO∶SLN，将 THz 输出功率提高到

50 µJ［23］。该成果报道以后，将入射光进行扩束，有效

降低晶体中能流密度，从而提高泵浦激光的最高入射

功率，成为获得更高能量、更高效率的 THz 脉冲的有

效途径。大尺寸高品质的铌酸锂晶体成为该方法的关

键基础材料。2012 年，Fülöp 等［24］在理论分析基础上，

利用入射面尺寸 8.1 mm×16 mm 的 MgO∶SLN 晶体，

在 50 mJ脉冲能量的高能皮秒 Yb∶YAG 啁啾激光泵浦

下，获得了 125 μJ THz 脉冲。进而利用入射面尺寸为

8.1 mm×20 mm 的 MgO∶SLN 晶体，进一步将泵浦激

光脉冲能量提高至 186 mJ，获得了 0.4 mJ 的 THz 脉

冲，能量转化效率达到 0.77%［25］。由于 MgO∶SLN 晶

体的制备难度较大，难以获得更大尺寸的晶体样品，因

此，后来 THz 领域的科学家们改用生长技术相对容易

的掺镁同成分铌酸锂晶体（MgO∶CLN），想进一步进

行激光扩束提高入射光最高功率，探索 THz 脉冲的高

功率峰值。2016 年，北京航空航天大学吴晓君（Wu）
等［26］利用掺 5% Mg、入射面尺寸 13 mm×12.7 mm 的

MgO∶CLN 晶体，通过低温冷却晶体，在数十毫焦的

Yb∶YAG 激光器脉冲泵浦下，获得了 10 MV/cm 峰值

功率的 0.1 THz 单周期脉冲。对于 MgO∶CLN 晶体，

一般 z 轴提拉有效等径高度在 40 mm 左右。为了获得

更大尺寸的晶体，2021 年，中国科学院物理研究所李

玉同与吴晓君课题组合作，由 Zhang 等［27］利用拼接技

术，将两块 MgO∶CLN 晶体拼接成一块入射面尺寸为

64 mm×40 mm 的晶体样品，通过低温冷却晶体，在

214 mJ飞秒激光脉冲泵浦下，成功将 THz辐射能量提高

到 1.4 mJ，自由空间 THz峰值电磁场达到 6.3 MV/cm。

最近，吴晓君课题组（Wu 等）［11］使用同样的拼接方法

将两块掺 6% Mg 的 MgO∶CLN 晶体拼接成一块入射

面尺寸为 64 mm×40 mm 的晶体样品，通过低温冷却

晶体，在自制的 30 fs、1.2 J 的钛宝石激光器泵浦下实

现了单脉冲能量 13.9 mJ、转化效率 1.2%、峰值场强

7.5 MV/cm 的国际领先超强 THz 辐射，多项指标为该

方法国际报道最高值。

LiNbO3 晶体对 THz 波的吸收和折射率都会受到

温度的影响。在室温下，铌酸锂晶体对于 1 THz 的吸

收系数较高，约为 17 cm-1，研究人员很早就通过对晶

体进行冷却来减少吸收［19］。在一定范围内温度由高到

低变化时，THz 波形中振荡周期在变短，包含的振荡

周期数也有小幅增加，由于晶体温度的降低减少了对

于 THz 波高频段的线性吸收，脉冲内的频谱成分在向

高频移动［17］。2015 年，吴晓君（Wu）等［28］使用太赫兹

时域光谱仪（THz-TDS）研究了掺 6% Mg 的 MgO∶
CLN 晶片的折射率和吸收系数的温度依赖性。当晶

体温度从 300 K 降低到 50 K 时，在 0.4 THz 处，晶体的

折射率从 5.05 下降到 4.88，这一成果进一步为优化倾

斜波前装置提供了思路。

综上所述，研究人员聚焦在提高泵浦激光能量、优

化脉冲宽度、调整装置中各元件配置，特别是优化铌酸

锂晶体样品等方面，提升 THz 辐射能量强度及转化效

率。基于倾斜波前技术，通过低温冷却晶体，利用飞秒

激光泵浦铌酸锂晶体可以获得更高能量、更强电场的

THz 脉冲辐射。作为光学整流技术中的核心介质材

料，LiNbO3在未来输出极端 THz 强源方面扮演着极为

重要的角色。

3　强场太赫兹源基质材料铌酸锂晶体
的种类与特性
铌酸锂晶体属于三方晶系，具有良好的热稳定性、

化学稳定性和机械稳定性，易于加工。晶体生长方法

为 提 拉 法 ，有 利 于 制 备 大 尺 寸 晶 体 。 1966 年 ，

Abrahams 等［29］对铌酸锂的晶格结构进行了测定，发现
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条件不再满足，这使得能量转化效率理论上可以大于

100%［15］。另外，在 LiNbO3或 LiTaO3等宽带隙介质材

料中，使用固定频率的飞秒激光器可以实现 THz 频率

的可调性，有利于 THz 时域光谱技术的发展。 2010
年，Hebling 团队 Fülöp 等［16］通过一系列理论计算，预

测了不同泵浦激光波长作用下，LiNbO3 晶体中产生

THz 辐射的脉冲宽度。对于 800 nm 激光泵浦 LiNbO3

产生 THz 辐射的最优脉冲宽度为 350 fs，THz 产生效

率接近 5%。然而，后续理论计算结果表明：当波长为

800 nm 的高能量飞秒激光脉冲作用在铌酸锂晶体上

时，通过多光子吸收可能产生光生载流子，进而阻碍

THz 辐射脉冲能量转化效率的进一步提高。倾斜波

前技术对泵浦飞秒激光脉冲的中心波长无明显选择特

性，利用波长较长的飞秒激光器产生 THz 辐射脉冲，

可有效提高能量转化效率［17］。

2.2　铌酸锂强场太赫兹源研究进展

倾斜波前技术提出之后，铌酸锂材料在 THz 辐射

输出领域展现了巨大潜力，获得了快速发展［18］。

2003 年，Stepanov 等［19］利用掺 2%（摩尔分数）Mg
的近化学计量比铌酸锂晶体（MgO∶SLN），在 2.3 μJ、
重复频率为 200 kHz 的近红外激光泵浦下，获得了

98 pJ 的 THz 脉冲，能量转化效率仅为 0.0043%，但该

工作从实验上证明了基于倾斜波前技术利用飞秒激光

脉冲泵浦 LiNbO3 晶体能够产生亚皮秒自由空间 THz
辐射。2004 年，Hebling 等［20］理论研究了掺 0.6% Mg
的 MgO∶SLN 晶体在钛宝石飞秒激光器泵浦下的

THz 脉 冲 输 出 过 程 ，理 论 量 子 转 化 效 率 有 望 达 到

3.4%。并进行了实验验证［21］，在 500 μJ 激光脉冲泵浦

下，获得了 240 nJ 的 THz 脉冲能量，最高转化效率为

0.05%。证明了由倾斜波前激发产生的 THz脉冲能量

转化效率增大的可能性。2008 年，Stepanov 等［22］利用

较大尺寸 MgO∶SLN 晶体样品并对泵浦光进行扩束，

光斑直径增大到 6 mm，最终获得了 30 μJ 的单周期

THz 脉冲，将能量转化效率提高到 0.1%。随后，该团

队通过提高泵浦激光功率，改用 120 mJ 的近红外激光

脉冲激光泵浦 MgO∶SLN，将 THz 输出功率提高到

50 µJ［23］。该成果报道以后，将入射光进行扩束，有效

降低晶体中能流密度，从而提高泵浦激光的最高入射

功率，成为获得更高能量、更高效率的 THz 脉冲的有

效途径。大尺寸高品质的铌酸锂晶体成为该方法的关

键基础材料。2012 年，Fülöp 等［24］在理论分析基础上，

利用入射面尺寸 8.1 mm×16 mm 的 MgO∶SLN 晶体，

在 50 mJ脉冲能量的高能皮秒 Yb∶YAG 啁啾激光泵浦

下，获得了 125 μJ THz 脉冲。进而利用入射面尺寸为

8.1 mm×20 mm 的 MgO∶SLN 晶体，进一步将泵浦激

光脉冲能量提高至 186 mJ，获得了 0.4 mJ 的 THz 脉

冲，能量转化效率达到 0.77%［25］。由于 MgO∶SLN 晶

体的制备难度较大，难以获得更大尺寸的晶体样品，因

此，后来 THz 领域的科学家们改用生长技术相对容易

的掺镁同成分铌酸锂晶体（MgO∶CLN），想进一步进

行激光扩束提高入射光最高功率，探索 THz 脉冲的高

功率峰值。2016 年，北京航空航天大学吴晓君（Wu）
等［26］利用掺 5% Mg、入射面尺寸 13 mm×12.7 mm 的

MgO∶CLN 晶体，通过低温冷却晶体，在数十毫焦的

Yb∶YAG 激光器脉冲泵浦下，获得了 10 MV/cm 峰值

功率的 0.1 THz 单周期脉冲。对于 MgO∶CLN 晶体，

一般 z 轴提拉有效等径高度在 40 mm 左右。为了获得

更大尺寸的晶体，2021 年，中国科学院物理研究所李

玉同与吴晓君课题组合作，由 Zhang 等［27］利用拼接技

术，将两块 MgO∶CLN 晶体拼接成一块入射面尺寸为

64 mm×40 mm 的晶体样品，通过低温冷却晶体，在

214 mJ飞秒激光脉冲泵浦下，成功将 THz辐射能量提高

到 1.4 mJ，自由空间 THz峰值电磁场达到 6.3 MV/cm。

最近，吴晓君课题组（Wu 等）［11］使用同样的拼接方法

将两块掺 6% Mg 的 MgO∶CLN 晶体拼接成一块入射

面尺寸为 64 mm×40 mm 的晶体样品，通过低温冷却

晶体，在自制的 30 fs、1.2 J 的钛宝石激光器泵浦下实

现了单脉冲能量 13.9 mJ、转化效率 1.2%、峰值场强

7.5 MV/cm 的国际领先超强 THz 辐射，多项指标为该

方法国际报道最高值。

LiNbO3 晶体对 THz 波的吸收和折射率都会受到

温度的影响。在室温下，铌酸锂晶体对于 1 THz 的吸

收系数较高，约为 17 cm-1，研究人员很早就通过对晶

体进行冷却来减少吸收［19］。在一定范围内温度由高到

低变化时，THz 波形中振荡周期在变短，包含的振荡

周期数也有小幅增加，由于晶体温度的降低减少了对

于 THz 波高频段的线性吸收，脉冲内的频谱成分在向

高频移动［17］。2015 年，吴晓君（Wu）等［28］使用太赫兹

时域光谱仪（THz-TDS）研究了掺 6% Mg 的 MgO∶
CLN 晶片的折射率和吸收系数的温度依赖性。当晶

体温度从 300 K 降低到 50 K 时，在 0.4 THz 处，晶体的

折射率从 5.05 下降到 4.88，这一成果进一步为优化倾

斜波前装置提供了思路。

综上所述，研究人员聚焦在提高泵浦激光能量、优

化脉冲宽度、调整装置中各元件配置，特别是优化铌酸

锂晶体样品等方面，提升 THz 辐射能量强度及转化效

率。基于倾斜波前技术，通过低温冷却晶体，利用飞秒

激光泵浦铌酸锂晶体可以获得更高能量、更强电场的

THz 脉冲辐射。作为光学整流技术中的核心介质材

料，LiNbO3在未来输出极端 THz 强源方面扮演着极为

重要的角色。

3　强场太赫兹源基质材料铌酸锂晶体
的种类与特性
铌酸锂晶体属于三方晶系，具有良好的热稳定性、

化学稳定性和机械稳定性，易于加工。晶体生长方法

为 提 拉 法 ，有 利 于 制 备 大 尺 寸 晶 体 。 1966 年 ，

Abrahams 等［29］对铌酸锂的晶格结构进行了测定，发现
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铌酸锂晶体是典型的铁电晶体，其居里点在 1142 ℃左

右，在居里温度以上为顺电相 R -3 c，如图 2（a）所示；在

居里温度以下为铁电相 R3c，如图 2（b）所示［30］。对于

同成分铌酸锂晶体（CLN）来说，晶体为多铁电畴结

构。因此，生长出晶体后会对其进行退火及单畴化处

理，使其畴方向趋于一致［8］。

LiNbO3晶体是典型的非化学计量比晶体，其固液

同成分共熔点锂铌摩尔比为 48.6/51.4。由于 CLN 组

分偏离了化学计量比点，导致晶体中存在较高浓度的

本征缺陷。CLN 中本征缺陷以锂空位和铌锂反位缺陷

为主［31-33］。晶体缺陷结构对晶体性能产生了巨大影响，

导致铌酸锂晶体具有较高的矫顽场（约 21 kV/mm）和

较低的抗光损伤阈值（ODRT，约 0.001 MW/cm2）等性

能短板。改进 CLN 晶体结构和性能的两种方法是掺

抗光损伤离子（Mg2+、Zn2+）和近化学计量比铌酸锂。

通过掺杂具有满壳层和单一价态的 Mg2+、Zn2+等抗光

损伤离子可用光折变不敏感中心取代光折变敏感中

心，从而明显削弱光折变效应，最终增强抗光损伤能

力。其中，高掺镁铌酸锂晶体备受关注，当 MgO 掺杂

浓度（摩尔分数）接近阈值浓度 5% 时，晶体抗光损伤

阈值显著提升，克服了 LiNbO3 晶体光学应用的瓶颈。

另一方面，近化学计量比铌酸锂晶体可以从富锂熔体

中提拉制备，相较于 CLN 物理性能更加优越，而且在

SLN 中掺入微量的镁离子（约 0.67%），能够极大地提

高晶体抗光损伤阈值。因此，MgO∶SLN 被认为是铌

酸锂晶体家族中一种很有前途的成员材料。在早期的

光学整流法实验中，科学家广泛使用 MgO∶SLN 晶体

输出 THz 辐射。研究发现，提高泵浦激光能量，优化

脉冲宽度，有利于提升 THz 辐射能量及效率。但是高

能激光极大地增加了对晶体的损伤，为了减小能流密

度、降低高能泵浦光对晶体的损伤，需要增大泵浦光

斑，从而需要增大晶体尺寸。

因此，下面就铌酸锂晶体应用于强场 THz 光源，

从三个研究方向展开介绍：掺镁铌酸锂晶体、（掺镁）近

化学计量比晶体、大口径铌酸锂晶体。

3.1　掺镁铌酸锂晶体

采用光学整流法激光泵浦铌酸锂晶体是输出

THz 辐射的有效方式，提高泵浦激光能量，优化脉冲

宽度，有利于提升 THz 辐射输出能量。然而，LiNbO3

晶体抗光损伤阈值低，极易受到高能激光脉冲的损

坏［25］。如前所述，通过掺 Mg 或 Zn 离子，提高晶体的抗

光损伤阈值，可以降低光学损伤［34-35］，这对于有效产生

THz 辐射至关重要。Bryan 等［36-37］在研究中发现，在

LiNbO3晶体中掺镁元素时有一个明显的阈值，当超过

阈值时晶体光学特性显著提高。掺镁 LiNbO3 晶体开

始 得 到 广 泛 关 注 。 1987 年 ，Arizmendi 等［38］研 究 了

CLN 晶体和掺杂下 MgO∶CLN 的各向异性自衍射特

性。在激发条件下，掺 Mg 的样品电导率增加了一个

数量级，总折射率显著减小。1990 年，Wang 等［39］研究

发现在 MgO∶CLN 中，抗光折射能力的增强是由于晶

体中出现光诱导空穴，当氧化镁掺杂水平（摩尔分数）

超过 5% 时，光折射率效应大大降低。2002 年，Zhang
等［40］研究分析了 MgO∶LiNbO3 晶体近紫外光到近红

外光下的吸收光谱，发现通过增加 Li/Nb 比值大小或

掺 Mg 可以显著降低 LiNbO3中反位铌的浓度，进而提

升 材 料 的 抗 光 损 伤 阈 值 。 2004 年 ，Hebling 团 队

Plfalvi 等［41］利用全线可见银激光扫描的方法研究了

LiNbO3和 MgO∶CLN 晶体中引起的光折变现象，在掺

镁量未达到阈值时，晶体的抗损伤性能高于未掺杂的

晶体，且随着 Mg 掺杂浓度的增加而增加。CLN 晶体

的阈值浓度在 5.0%~6.1% 之间，超过阈值的 Mg 掺杂

样品对入射激光能量损耗较大，不再利于性能的提升。

2007 年，Chen 等［42］实验发现掺 4.6% 镁的 MgO∶CLN
晶体承受光损伤能力远远高于未掺杂晶体。2017 年，

Zhao［43］根据锂空位模型，利用密度泛函理论（DFT）研

究了 Mg2+浓度对铌酸锂晶体的影响和 Mg2+与固有点

缺陷的相互作用。发现 Mg2+取代锂空位对 LiNbO3的

电子结构和光学性质影响较小，而取代晶体中的反位

铌是改善其光学性质的主要原因。2018 年，济南大学

孙德辉（Sun）等［44］从精细晶格结构的热畸变过程中，

结合密度泛函理论的第一性原理，利用原位变温 X 射

线衍射技术研究了 LiNbO3 晶体在不同温度下的精细

晶格结构，发现掺杂剂 Mg2+的位置与晶格中的 Li+几

乎一致，在 LiNbO3 晶体中掺入 Mg2+可以降低反位点

NbLi缺陷浓度，纠正 CLN 晶体的晶格结构。

因此，在 CLN 晶体中掺入阈值浓度的镁离子，可

图 2　铌酸锂结构示意图［30］。（a）居里温度以上；（b）居里温度以

下。红球代表 O2-，白球代表 Li+，绿球代表 Nb5+

Fig.  2　Structure diagram of lithium niobate[30].  (a) Above Curie 
temperature; (b) below Curie temperature.  Red balls 
represent O2- , white balls represent Li+ , and green 

balls represent Nb5+
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以减少晶体中的本征缺陷浓度，纠正铌酸锂晶格结构，

提高晶体的抗光损伤阈值，降低晶体折射率。这些晶

体性能改进都极大地促进了 MgO∶CLN 晶体在强场

THz 源领域的研究进展。在利用提拉法生长铌酸锂

晶体时，一般按照锂铌同成分点配比进行配料，经过混

料、烧料等过程得到多晶料，将多晶料高温熔化后进行

晶体生长。锂铌比采用固液同成分配比，所以固液生

长界面上锂铌离子按照熔体配比由熔体相到晶体相转

变，晶体均匀性相对容易控制。但是对于生长 MgO∶
CLN 晶体，在配料过程中加入 5% 的氧化镁粉末原料，

二元组分变成三元组分，在晶体生长过程中就存在一

个关键问题：掺镁均匀性。研究发现，固相粉末混料烧

料之后，仍然存在氧化镁独立相，不利于晶体中镁的均

匀性，导致晶体中易存在散射颗粒、丝线等宏观缺

陷［45］。很明显，这种晶体不利于光学器件的性能表现。

因此，调整生长 MgO∶LiNbO3 熔体中各组分配比，当

掺镁量在某一范围时，三元组成中各化学成分具有统

一的分凝系数，不发生偏析，生长出的 MgO∶LiNbO3

晶体具有良好的均匀性［46］。

3.2　（掺镁）近化学计量比铌酸锂

由图 3 所示 Li2O/Nb2O5 的二元相图［47］可知，近化

学计量比铌酸锂晶体是基于改进的生长技术/生长方

法从富锂熔液中提拉生长而成，晶体中 Li/Nb 离子数

比值接近 1，本征缺陷浓度小，相比 CLN 晶体物理性能

也较为优越［48］。

2003 年 ，Kong 等［49］发 现 掺 镁 浓 度 达 1.0% 的

MgO∶SLN 晶体的抗光折变能力可达到 26 MW/cm2

以上，比 CLN 晶体提高 6 个数量级。而掺镁浓度超过

4.6% 的 MgO∶CLN 晶体，其抗光损伤阈值仅比 CLN
晶体提高 2 个数量级；相比于 MgO∶CLN 晶体，MgO∶
SLN 的抗光损伤阈值更高，可达 4.1 GW/cm2。SLN
非线性系数较大，与 CLN 相比提高了约 22%，有利于

光学整流实验中提高 THz 辐射的能量转化效率；SLN
晶体矫顽场约为 5 kV/mm［50］，仅为 CLN 晶体的 1/5~

1/4，有利于制作人工周期极化铌酸锂。理论上，无论

具有天然单电畴的 SLN 晶体是否掺杂了氧化镁，它们

都不需要极化处理，这减少了在高温极化过程中意外

引入裂纹或散射中心的可能性［51］。SLN 晶体的阈值

浓度约为 0.67%［41］，远小于 CLN，少量的 Mg 掺杂便能

够极大地提高晶体的抗光损伤能力，因此，高质量

MgO∶SLN 受到研究人员的广泛关注。

2014 年，济南大学刘宏团队 Yan 等［52］利用悬挂坩

埚提拉法和船闸式自动加料系统，从富锂熔体中成功

生长出高质量的 SLN 和 MgO∶SLN（掺镁浓度约 1%）

晶体。研究发现由于 SLN 中 Mg 的掺杂，吸收边缘向

更短的波长移动，MgO∶SLN 的非线性吸收和折射系

数较小，矫顽场减小到 1.4 kV/mm。与 CLN 和 MgO∶
CLN 相比，SLN 和 MgO∶SLN 具有更好的光学性质。

2015 年 ，Unferdorben 等［49］对 比 研 究 了 CLN、MgO∶
CLN 和 MgO∶SLN 等 3 种晶体样品的 THz-TDS。研

究发现：在 CLN 中掺入接近阈值浓度的 Mg 时，晶体

对 THz 波的折射率和吸收系数最小；而在 SLN 中，晶

体的折射率和吸收系数对掺镁浓度依赖性较小，有利

于 THz波的稳定输出。

2020 年，Buzdy 等［53］用 THz-TDS 方法对掺 0.7% 
Mg 的 MgO∶SLN 晶体的折射率和吸收系数进行了详

细的表征，并论证了低温冷却晶体，有利于减少铌酸锂

晶体对 THz 波的折射和吸收，提高激光到太赫兹波段

的转化效率。2020 年，Jang 等［54］发现使用具有一定切

割厚度的 SLN 晶体，有利于增强相互作用距离，可以

产生更强的 THz 脉冲。因此，近阈值的 MgO∶SLN
（约 0.67%）可能是最有前途实现高效率 THz 辐射产

生的晶体材料，并且早期的 THz 光源的研究一般都采

用 MgO∶SLN 晶体样品。美中不足的是：MgO∶SLN
晶体生长方法决定了获得大尺寸高品质的晶体样品的

难度非常大。 2022 年，刘宏团队 Wang 等［55］获得了

3 英寸（1 英寸≈2.54 cm）的 z 轴 SLN 晶体，如图 4 所

示。其光学均匀性为 5.83×10−5 cm-1。随着未来晶体

生长技术的发展，有望突破更大尺寸的 MgO∶SLN 晶

图 3　Li2O-Nb2O5二元相图［47］

Fig.  3　Li2O-Nb2O5 binary phase diagram[47]

图 4　3 英寸的 SLN 晶体

Fig.  4　3 inch SLN crystal
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体，为后期铌酸锂太赫兹强源产出提供基础材料。

3.3　大口径铌酸锂晶体

在飞秒激光与物质相互作用产生 THz 辐射的过

程中，最大 THz 非相干距离与晶体的尺寸是影响高能

强场 THz 辐射产生和转化效率提升的关键因素。

2013 年，Bodrov 等［56］提出自相位调制（SPM）效应，并

基于该理论估计了饱和能流密度，说明了通过提高能

流密度来提高效率是有极限的。而且，铌酸锂晶体的

低抗光损伤阈值同样也限制了入射光的能流密度。因

此，光学整流实验中为了提高入射光的最高功率只能

利用激光扩束获得大泵浦光斑，该方案中大口径铌酸

锂晶体样品成为关键基础材料。另外，根据 Manley-

Rowe 关系，产生一个 THz 光子后，激发光子的频率或

能量会降低一点。若满足相位匹配条件，这个低能量

的激发光子将继续产生 THz 光子，从而使得效率提

升。因此，需要大尺寸晶体用以增加非线性晶体的泵

浦作用距离，进而增大 THz 光子的级联效应产生效

率［15］。2015 年，Huang 等［57］提出在光学整流法泵浦铌

酸锂晶体输出 THz 辐射时，可以通过将几个较小的铌

酸锂晶体结合在一起使用，起到扩大晶体尺寸的作用。

增大泵浦激光尺寸并在低温增强作用下有望实现激光

脉冲到 THz 波 10％的高转化效率，从而在利用 100 mJ
激光光源进行实验时产生几十毫焦级的太赫兹脉冲。

Zhang 等［27］采用拼接技术将两个 CLN 晶体（z 向

40 mm）拼接成一个 z 向 80 mm 的大口径三棱柱晶体

样品进行实验，证明了用加大晶体尺寸，提升输入泵浦

激光能量的方式获得更高能量 THz 脉冲的可行性。

显然，拼接晶体存在狭缝，对泵浦光不可避免地产生损

耗、散射及吸收，影响 THz 辐射的输出。因此，为了探

索出其效率和能量的极限，对整块的大尺寸晶体需求

极为迫切［58］。目前，铌酸锂强场 THz 输出实验中用到

最大规格的铌酸锂晶体是由两块 z 轴 MgO∶CLN 拼接

而成的，z 轴高度约 40 mm，底边为等腰三角形（68.1-

68.1-64 mm）。为了获得整块的 z 向 80 mm 的大口径

三棱柱晶体样品，可以利用目前的晶体生长技术实现

等径高度 90 mm 的 4 英寸掺 5% Mg 的 MgO∶CLN 晶

体，从而获得铌酸锂强场 THz 输出实验中整块的三棱

柱晶体。未来要满足更高能量的强场 THz 辐射输出，

则需要更大尺寸的铌酸锂晶体。铌酸锂晶体结构具有

三重旋转对称性特征，传统光学铌酸锂器件一般只需

要沿主轴 z 轴提拉的晶体，z 轴对称性高，生长相对容

易。但是铌酸锂热导率较低［59］，生长过程对保温系统

要求较高，因此沿着 z 轴提拉，无法获得等径高度超过

100 mm 的大尺寸晶体。

因此，我们提出了一种生长 x 轴超大直径铌酸锂

晶 体 的 方 法 以 获 得 z 轴 超 大 三 棱 柱 样 品 。 然 而 ，

LiNbO3晶体 x 轴为非旋转对称轴，生长界面上各晶面

生长速率不同，是生长难度最大的轴向。尤其是随着

晶体尺寸的增大，雷诺数 Re 超过临界值时，熔体中的

自然对流向强迫对流过渡，引起界面的翻转，在晶体的

生长中极易诱发双晶，极大地增加了 x 轴铌酸锂晶体

的生长难度。目前国内只有 3 英寸、4 英寸 x 轴铌酸锂

晶体。济南大学刘宏、孙德辉团队重点研究铌酸锂晶

体生长技术与应用，首先突破了 8 英寸 z 轴铌酸锂晶体

生长技术，如图 5（a）所示。近期，团队基于结晶学与

晶体生长物理学的研究，改进了晶体生长技术，在 8 英

寸 x 轴铌酸锂晶体生长技术领域实现了重要突破，如

图 5（b）所示。未来 x 切超大尺寸 MgO∶CLN 有望打破

现有晶体尺寸对 THz 强源能量转化效率的限制，达到

THz输出新高度。

4　基于铌酸锂微纳结构调控的太赫兹
辐射

LiNbO3 晶体也是一种广泛应用的准相位匹配的

非线性晶体材料，理论上，可以利用外加电场法获得任

意周期的周期极化铌酸锂晶体样品。基于铌酸锂的光

学整流方法，利用周期极化铌酸锂晶体的准相位匹配

产 生 多 周 期 强 场 THz 辐 射 已 成 为 广 泛 研 究 的 热

图 5　大口径铌酸锂晶体。（a）z轴 8 英寸铌酸锂晶体（等径高度 60 mm）；（b）x 轴 8 英寸铌酸锂晶体（等径高度 65 mm）

Fig. 5　Large-aperture lithium niobate crystal. (a) z-axis 8-inch lithium niobate crystal (equal-diameter height 60 mm); (b) x-axis 8-inch 
lithium niobate crystal (equal-diameter height 65 mm)

点［60-62］。具有窄带频谱的多周期强场 THz 辐射产生技

术近年来得到快速发展，可广泛应用于通信、成像、窄

带光谱和物态调控等领域［63-66］，并有望推动全光驱动

的 THz 电子加速器发展［67-68］。近年来，铌酸锂薄膜材

料——绝缘体上铌酸锂（LNOI）——成为一个很有前

途 的 非 线 性 光 学 平 台［69］。 2019 年 ，研 究 发 现 基 于

LNOI 的非线性周期超表面激发共振［70-72］，能够产生

THz 超表面增强效应，增强 THz 电场的效果明显优于

非结构化的 LiNbO3纳米膜。

下 面 分 别 就 PPLN 晶 体 和 LNOI 材 料 在 多 周

期 THz 辐 射 产 生 以 及 THz 增 强 方 面 的 优 势 展 开

讨论。

4.1　周期极化铌酸锂晶体产生多周期太赫兹辐射

多周期强场 THz 辐射具有的对称场分布、窄带频

谱等特点，可提升有效作用距离，有利于转化效率的提

高。整形后的泵浦脉冲通过啁啾延迟技术［73］、迈克耳

孙干涉仪产生脉冲串技术［74］、echelon 阶梯镜方法［75］均

可以作用在铌酸锂倾斜波前装置后产生多周期强场

THz 脉冲。基于周期极化铌酸锂晶体的准相位匹配

技术产生 THz 辐射为多周期强场 THz 辐射产生提供

了新的思路。其核心是拍频两束高能激光脉冲，这两

束脉冲之间的频率之差为预设的 THz 频段，从而产生

多周期 THz 辐射。1962 年，Bloembergen 等（第一作者

Armstrong）［76］提出了一种准相位匹配实现相位匹配的

技术，如图 6 所示［77］。其原理是通过对光学晶体非线

性极化率进行周期性调制来补偿由于色散造成的光波

之间的相位失配。脉冲波与输出波相位失配时，相邻

相干长度产生的倍频光具有相反的非线性极化率，因

此倍频光将相消相干，此时倍频光强度随着晶体非线

性作用距离呈周期性振荡。若非线性极化率的符号每

经历一段相干长度时改变一次，则倍频波强度将持续

加强。

目前，实现准相位匹配技术存在以下几种办法：叠

片法［78］、半导体取向法［79］以及铁电体周期极化法［80］。

LiNbO3 晶体作为一种具有自发极化特性的铁电体材

料，可通过周期性调控其自发极化的方向改变铁电晶

体的倒格矢，进而实现相位补偿。 1993 年，Yamada
等［80］利用外加电场极化法制备出了首个 PPLN，由于

具有极化反转深度高、畴反转可控周期小、重复性好等

优势，该方法已经成为制备 PPLN 的主要方法。迄今

为止，PPLN 器件已经从一维、二维发展到三维结

构［81］，在非线性光学、量子纠缠光学、集成光学等领域

发挥重要作用［82-86］。

通过改变极化距离可选择要产生的 THz 频率，其

产生 THz频率的关系可用公式表示［87］：

ΔfTHz = 2ld ( nTHz - nopt ) /c， （2）
式中：fTHz 为 THz 频率；ld 为极化距离；nTHz为铌酸锂在

THz 频段折射率；nopt为铌酸锂在激光频段折射率；c 为
真空中光速。

如图 7 所示，基于 PPLN 产生多周期 THz 脉冲时，

可利用铌酸锂本身最大非线性光学系数 d33，有利于提

高能量转化效率。由于不受双折射限制，因此不存在

空间走离效应，故可以通过增加 PPLN 晶体长度延长

作用距离，提高能量转化效率。

2015 年，Carbajo 等［88］在低温冷却的掺镁周期极化

铌 酸 锂（MgO∶PPLN）晶 体 中 成 功 输 出 了 频 率 为

0.5 THz、能量为微焦耳级别、转化效率大于 10−3 的多

周期强场 THz 辐射。为了获得更高能量的 THz 输出，

增大入射激光光斑、提高入射光功率是一种有效手段。

但是该方案中 PPLN 晶体的极化厚度是增大入射激光

光斑的最大障碍。在采用外加电场极化法制备 PPLN
时，需要使用强电场（电压）反转晶体电偶极矩，需要精

细调控该电压以使产生的极化区域满足预先设计好的

周期畴结构，这对制备均匀极化的大口径 PPLN 提出

了巨大的挑战。2017 年，Ahr 等［87］利用极化厚度 3 mm
的 MgO∶PPLN 晶体，在低温冷却的情况下，输出了能

量 40 μJ 的多周期强场 THz 辐射，内转化效率最高达

0.13%。2019 年，Jolly 等［89］进一步提高光斑孔径，利用

极化厚度 10 mm 的 MgO∶PPLN 晶体，增大泵浦激光

的光斑，将多周期 THz 输出能量提高到 0.6 mJ，转化

效率提高到 0.24%。在 PPLN 晶体样品制备过程中，

由于铁电畴生长、合并等机制，在目前的技术水平上，

极化厚度突破 10 mm 的难度非常大。2020 年，Lemery
等［90］设计了多片铌酸锂晶圆堆叠的方式获得更大口径

图 6　相位匹配、相位失配和准相位匹配［77］

Fig.  6　Phase matching, phase mismatching, and quasi-phase 
matching[77]

图 7　基于 PPLN 准相位匹配产生多周期强场 THz辐射示意图

Fig.  7　Schematic diagram of generating multi-period strong-

field THz radiation based on PPLN quasi-phase 
matching
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点［60-62］。具有窄带频谱的多周期强场 THz 辐射产生技

术近年来得到快速发展，可广泛应用于通信、成像、窄

带光谱和物态调控等领域［63-66］，并有望推动全光驱动

的 THz 电子加速器发展［67-68］。近年来，铌酸锂薄膜材

料——绝缘体上铌酸锂（LNOI）——成为一个很有前

途 的 非 线 性 光 学 平 台［69］。 2019 年 ，研 究 发 现 基 于

LNOI 的非线性周期超表面激发共振［70-72］，能够产生

THz 超表面增强效应，增强 THz 电场的效果明显优于

非结构化的 LiNbO3纳米膜。

下 面 分 别 就 PPLN 晶 体 和 LNOI 材 料 在 多 周

期 THz 辐 射 产 生 以 及 THz 增 强 方 面 的 优 势 展 开

讨论。

4.1　周期极化铌酸锂晶体产生多周期太赫兹辐射

多周期强场 THz 辐射具有的对称场分布、窄带频

谱等特点，可提升有效作用距离，有利于转化效率的提

高。整形后的泵浦脉冲通过啁啾延迟技术［73］、迈克耳

孙干涉仪产生脉冲串技术［74］、echelon 阶梯镜方法［75］均

可以作用在铌酸锂倾斜波前装置后产生多周期强场

THz 脉冲。基于周期极化铌酸锂晶体的准相位匹配

技术产生 THz 辐射为多周期强场 THz 辐射产生提供

了新的思路。其核心是拍频两束高能激光脉冲，这两

束脉冲之间的频率之差为预设的 THz 频段，从而产生

多周期 THz 辐射。1962 年，Bloembergen 等（第一作者

Armstrong）［76］提出了一种准相位匹配实现相位匹配的

技术，如图 6 所示［77］。其原理是通过对光学晶体非线

性极化率进行周期性调制来补偿由于色散造成的光波

之间的相位失配。脉冲波与输出波相位失配时，相邻

相干长度产生的倍频光具有相反的非线性极化率，因

此倍频光将相消相干，此时倍频光强度随着晶体非线

性作用距离呈周期性振荡。若非线性极化率的符号每

经历一段相干长度时改变一次，则倍频波强度将持续

加强。

目前，实现准相位匹配技术存在以下几种办法：叠

片法［78］、半导体取向法［79］以及铁电体周期极化法［80］。

LiNbO3 晶体作为一种具有自发极化特性的铁电体材

料，可通过周期性调控其自发极化的方向改变铁电晶

体的倒格矢，进而实现相位补偿。 1993 年，Yamada
等［80］利用外加电场极化法制备出了首个 PPLN，由于

具有极化反转深度高、畴反转可控周期小、重复性好等

优势，该方法已经成为制备 PPLN 的主要方法。迄今

为止，PPLN 器件已经从一维、二维发展到三维结

构［81］，在非线性光学、量子纠缠光学、集成光学等领域

发挥重要作用［82-86］。

通过改变极化距离可选择要产生的 THz 频率，其

产生 THz频率的关系可用公式表示［87］：

ΔfTHz = 2ld ( nTHz - nopt ) /c， （2）
式中：fTHz 为 THz 频率；ld 为极化距离；nTHz为铌酸锂在

THz 频段折射率；nopt为铌酸锂在激光频段折射率；c 为
真空中光速。

如图 7 所示，基于 PPLN 产生多周期 THz 脉冲时，

可利用铌酸锂本身最大非线性光学系数 d33，有利于提

高能量转化效率。由于不受双折射限制，因此不存在

空间走离效应，故可以通过增加 PPLN 晶体长度延长

作用距离，提高能量转化效率。

2015 年，Carbajo 等［88］在低温冷却的掺镁周期极化

铌 酸 锂（MgO∶PPLN）晶 体 中 成 功 输 出 了 频 率 为

0.5 THz、能量为微焦耳级别、转化效率大于 10−3 的多

周期强场 THz 辐射。为了获得更高能量的 THz 输出，

增大入射激光光斑、提高入射光功率是一种有效手段。

但是该方案中 PPLN 晶体的极化厚度是增大入射激光

光斑的最大障碍。在采用外加电场极化法制备 PPLN
时，需要使用强电场（电压）反转晶体电偶极矩，需要精

细调控该电压以使产生的极化区域满足预先设计好的

周期畴结构，这对制备均匀极化的大口径 PPLN 提出

了巨大的挑战。2017 年，Ahr 等［87］利用极化厚度 3 mm
的 MgO∶PPLN 晶体，在低温冷却的情况下，输出了能

量 40 μJ 的多周期强场 THz 辐射，内转化效率最高达

0.13%。2019 年，Jolly 等［89］进一步提高光斑孔径，利用

极化厚度 10 mm 的 MgO∶PPLN 晶体，增大泵浦激光

的光斑，将多周期 THz 输出能量提高到 0.6 mJ，转化

效率提高到 0.24%。在 PPLN 晶体样品制备过程中，

由于铁电畴生长、合并等机制，在目前的技术水平上，

极化厚度突破 10 mm 的难度非常大。2020 年，Lemery
等［90］设计了多片铌酸锂晶圆堆叠的方式获得更大口径

图 6　相位匹配、相位失配和准相位匹配［77］

Fig.  6　Phase matching, phase mismatching, and quasi-phase 
matching[77]

图 7　基于 PPLN 准相位匹配产生多周期强场 THz辐射示意图

Fig.  7　Schematic diagram of generating multi-period strong-

field THz radiation based on PPLN quasi-phase 
matching
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的 PPLN 样品，使用约 300 μm 厚的周期性极化晶体，

每个晶圆连续旋转 180°，相当于制作了一个 PPLN 晶

体样品，并在 10 Hz 的焦耳级激光泵浦下产生了最高

能量 1.3 mJ、转化效率 0.14% 的多周期强场 THz 辐

射。2022 年，Hamazaki 等［91］引入平板波导结构，将泵

浦光限域在脊形 PPLN 中的脊状结构，使产生的多周

期 THz 波从晶体的整个侧表面均匀发射，转化效率比

以往的研究提高了 10 倍。但因为脊形 PPLN 口径小，

所承受的激光输入功率有限，所以产生的 THz 辐射能

量也较小。

4.2　铌酸锂超表面产生太赫兹增强效应

为了实现有效的太赫兹相互作用，需要增加激光

强度和其在晶体内部的相互作用长度。在实际应用

中，传统的太赫兹输出材料尺寸大，损耗大，非线性晶

体中的相位失配和强太赫兹吸收限制了输出 THz 波

的转换效率和带宽［19，92］。随着半导体加工技术的发

展，人工设计和构建出超表面结构［93-94］，可以灵活地调

整亚波长厚度内电磁波的相位、振幅和偏振，为超紧

凑、高性能太赫兹发射器的设计提供了平台。

太赫兹集成平台需要有对 THz 波的振幅、频率、

偏振等传输性质进行调控的能力。将太赫兹发射器集

成到具有多方面能力的铌酸锂薄膜芯片 LNOI中［69-72］，

为研究极端 THz 科学和 THz 非线性器件提供了新思

路。对于铌酸锂薄膜芯片来说，一个简单且有效的实

现太赫兹调控的方法是在芯片表面或内部构建与

THz 波发生作用的微结构。2022 年，Tu 等［95］首次通

过设计如图 8 所示的光共振介电纳米结构组成的

LNOI 非线性超表面，实现了太赫兹增强效应。当超

表面被共振激发时，输出的 THz 脉冲电场比在未处理

的 LiNbO3晶体中高出一个数量级。

共振激发后的 THz 电场具有很强的选择性，通过

改变入射到铌酸锂超表面区域泵浦光的入射方向，能

够控制辐射电场的偏振方向。LNOI 超表面由于其优

良的非线性、高损伤阈值和驱动场的强增强，是一个良

好的非线性变频平台。通过结合铌酸锂超表面的纳米

制造技术和超快非线性光学，有利于实现太赫兹发射

器的小型化，进而发展 LiNbO3 芯片多功能集成，推动

下一代太赫兹通信的全光有源太赫兹设备的研究。

5　结论与展望

研究证明，基于铌酸锂倾斜波前技术，利用光学整

流法采用飞秒激光泵浦铌酸锂晶体是一种非常有前途

的获得高效率、高光束质量、高稳定性的强场 THz 源
的方法。铌酸锂晶体是未来最有潜力实现高能强场

THz 输出的关键材料，其中均匀掺镁铌酸锂具有高抗

光伤阈值，可满足大功率飞秒激光泵浦需求；低浓度

（掺镁）近化学计量比铌酸锂具有较大的非线性系数和

较低的 THz 波吸收系数，是高光束质量、高效率、高稳

定性强场 THz 源的首选材料。为了降低泵浦激光能

量密度、减少对晶体的损伤，大口径晶体是获得高能强

场 THz 源的必要条件。未来，通过生长 x 轴超大直径

（300 mm）铌酸锂晶体，可以获得 z 向超过 200 mm 的

超大口径 THz 源晶体材料，有望实现极端高能强场

THz源。
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Abstract
Significance　Terahertz (THz) radiation, with the frequency lying between microwave and infrared, has rich information content, 
high temporal-spatial coherence, low photon energy, strong penetration, and high bandwidth.  Therefore, the THz radiation holds 
immense application value in fields such as national security, satellite communications, non-destructive material testing, and medical 
imaging.  However, the current THz sources with the small energy cannot meet the demand of scientific and application research.  The 
strong-field THz source, with peak electric fields larger than 1 MV/cm, low photon energy, and high temporal resolution, has 
become the research target of many scientists.

Up to now, the THz radiation output through photonics has attracted enough interests due to its ultra-fast resolution and ultra-

wide spectrum.  The lithium niobate (LiNbO3, LN) crystal, exhibiting weak THz absorption, a large second-order nonlinear 
coefficient, and stable physical and chemical properties, is one of the first materials to achieve THz pulse output.  To be noted, since 
Hebling and co-workers proposed the tilted-pulse-front technique, the LN THz source has been greatly improved in terms of output 
power and conversion efficiency.  Recently, Wu and co-workers achieved an ultra-strong LN-THz radiation with a single pulse 
energy of 13.9 mJ, a conversion efficiency of 1.2%, and a peak field strength of 7.5 MV/cm.  Apart from the laser technique, the 
property of LN crystal is the main factor for the THz source.  Moreover, the traditional LN crystal is a classical non-stochiometric 
crystal with high-concentration intrinsic defects, which greatly affects the crystal property.  Correspondingly, some improvement 
methods have been exploited including magnesium-doped and near-stochiometric LN (SLN) crystals.  Therefore, in order to promote 
the development of LN THz source, we analyze the performance requirements and development direction of LN crystals for strong-

field THz sources. In 2008, Stepanov et al.  used the large size MgO∶SLN crystal pumped by the pulsed laser with 6-mm-diameter 
spot, and got the single-period THz pulse with 30 μJ energy.  Since then, the pump light with large-size spot with the small energy 
flow density became an effective method for strong-field THz radiation.  Herein, the large-size and high-quality LN crystal is the key 
matrix material.  In 2012, Fülöp and co-workers achieved the 0. 4 mJ THz pulse from the MgO∶SLN crystal pumped by 186 mJ 
with the spot size of 8.1 mm×20 mm.  The MgO∶SLN crystal was grown from Li-rich melt by the Czochralski method, which 
increased the growth difficulty of large-size crystal.  Therefore, scientists started to use the Mg-doped congruent LN crystal (MgO∶
CLN), and continued to explore the strong LN THz radiation.  In 2021, Zhang et al.  used a spliced MgO∶CLN crystal with the size 
of 64 mm×40 mm, and achieved a 1.4 mJ THz radiation with an energy conversion efficiency of 0.7% and a peak electromagnetic 
field of 6.3 MV/cm.  Moreover, Wu and co-workers improved the technique and achieved an ultra-strong terahertz radiation with a 
single pulse energy of 13.9 mJ, a conversion efficiency of 1.2%, and a peak field strength of 7.5 MV/cm.  This represents the highest 
values reported internationally using this method.

Progress　 Though the LN crystal is one of the first materials to achieve THz pulse output, the LN THz radiation has not been 
improved due to the refractive index difference between the pump laser and the THz radiation in this crystal until the tilted-pulse-front 
technique.  In 2002, Hebling and co-workers proposed the tilted-pulse-front technique for LN, allowing the propagation direction of 
the pump laser energy inside the crystal to phase-match with the group velocity of the THz waves, greatly improving the energy 
conversion efficiency from pulsed lasers to THz pulses.  In 2003, Stepanov et al.  used 2% Mg (molar fraction) doped MgO∶SLN 
crystal to obtain a THz pulse of 98 pJ under a 2.3 μJ, 200 kHz near infrared laser pump, and the energy conversion efficiency was only 
0.0043%.  The experimental results showed that the subpicosecond free space terahertz radiation can be generated by pumping 
LiNbO3 crystals using femtosecond laser pulses based on tilted wavefront technology.

Conclusions and Prospects　 Based on the tilted-pulse-front technique, the LN crystal pumped by femtosecond laser is a 
promising material for strong-field THz sources.  Uniformly magnesium-doped LN, with a large laser damage threshold, can meet the 
demand of high-power pumping laser.  The low-concentration magnesium doped near-stoichiometric LN crystal, with a larger 
nonlinear coefficient and lower THz wave absorption coefficient, is a promising material for high-beam-quality, high-efficiency, and 
high-stability strong-field THz sources.  To lower the energy density of the pump laser and reduce damage to the crystal, a large-

aperture crystal is necessary to obtain high-energy strong-field THz sources.  In the future, the x-axis LN crystal with ultra-large 
diameter (300 mm) may support the ultra-large aperture sample exceeding 200 mm, which holds promise for achieving extremely high-

energy strong-field THz sources.

Key words nonlinear optics; terahertz wave; lithium niobate crystal; strong-field terahertz radiation; uniform magnesium doping; 
stoichiometric ratio; large aperture
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