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基于耦合场量子受激拉曼散射的太赫兹波辐射
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摘要　使用两块长度各为６５ｍｍ的 ＭｇＯ∶ＬｉＮｂＯ３和无掺杂ＬｉＮｂＯ３ 晶体，以１０６４ｎｍ的犙开关 Ｎｄ∶ＹＡＧ激光器

作为抽运光源，在１２ｍＪ／ｐｕｌｓｅ的抽运光能量下得到频率范围为０．３４～２．９０ＴＨｚ的电磁辐射。分析表明，激光入

射使ＬｉＮｂＯ３ 晶体中具有电磁特性的横光学声子可以和入射光子形成耦合场量子。作为一种电磁特性的元激发，

ＬｉＮｂＯ３ 晶体的耦合场量子的辐射场频率覆盖部分太赫兹频段范围，并可通过耦合场量子受激拉曼散射过程辐射

ＴＨｚ波。根据耦合场量子辐射理论，通过分析晶体的耦合场量子色散特性曲线，可以确定该晶体能否辐射ＴＨｚ波

及其带宽范围。
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１　引　　言

亚毫米太赫兹（ＴＨｚ）电磁波产生技术、太赫兹波

探测技术、太赫兹波应用技术研究，形成了目前太赫

兹电子学（或太赫兹光学）前沿领域中的三个方

面［１～５］。太赫兹波频率范围认为是０．１～１０．０ＴＨｚ，

它对大多数物质的高穿透性，以及物质在ＴＨｚ频段

丰富的频谱特性，使其在凝聚态物理、天体物理、生

物、医学、安全检测等众多领域中具有广泛应用前

景。但是，在电子学领域，由于受限于电路中电子运

动速度的限制，ＴＨｚ频段被普遍认为是电子器件类

辐射源频率的上限，这类辐射源即使产生０．１ＴＨｚ

的电磁辐射也是困难的。而在光学领域，ＴＨｚ波属

于远红外辐射（ＦＦＩ）范畴，这类基于材料带间跃迁

的电磁辐射方法由于辐射频率的下限受限于材料能

带隙宽度，因此很难产生低频电磁波，ＴＨｚ频段可

以看成是基于带间辐射方法产生远红外电磁辐射频

率的下限。

Ｓｈｅｎ等
［１０］提出可以通过非线性光学晶体产生
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远红外电磁波。Ｋａｗａｓｅ等
［１１］实现了基于非线性

ＬｉＮｂＯ３ 的ＴＨｚ电磁波参变振荡器。这种ＴＨｚ辐

射源具有准连续方式输出、频率连续调谐、窄线宽和

室温下工作等特点。文献［１２，１３］报道了用短腔长

结构降低ＴＨｚ电磁波参变振荡器的振荡阈值，并对

其输出特性进行优化。目前，对ＴＨｚ电磁波参变振

荡器的辐射机理可以用非线性光学的参变过程和参

变振 荡 过 程 进 行 描 述；而 Ｋａｗａｓｅ 等
［１４］认 为

ＬｉＮｂＯ３ 晶体辐射 ＴＨｚ波不仅与二阶非线性光学

效应有关，也和三阶效应（受激拉曼散射）有关。但

是实验表明，参变过程和参变振荡过程只能作为描

述ＴＨｚ电磁波参变振荡器的一般性描述。在利用

参变振荡过程描述 ＴＨｚ辐射机理时，实际上是把

ＴＨｚ波的产生看成是 ＴＨｚ噪声光子的放大过程。

但是并不是所有晶体的参变过程和参变振荡过程都

可以辐射ＴＨｚ波；同样，并不是所有晶体的受激拉

曼散射过程都伴随ＴＨｚ波辐射。

本文从入射抽运激光光场与晶体中大量原子相

互作 用 的 角 度，研 究 了 ＬｉＮｂＯ３ 耦 合 场 量 子

（ｐｏｌａｒｉｔｏｎ）的色散特性，并通过与耦合场量子相联

系的受激拉曼散射过程，研究了辐射 ＴＨｚ波的机

理。分析认为，ＬｉＮｂＯ３ 晶体的耦合场量子色散特

性是其辐射ＴＨｚ波的物理基础，决定了可以通过参

变过程、参变振荡过程或拉曼散射过程辐射ＴＨｚ电

磁波，同时决定了该种晶体辐射 ＴＨｚ波的频率范

围。此外，分析了 ＬｉＮｂＯ３ 晶体耦合场量子辐射

ＴＨｚ波的输出特性及其 ＴＨｚ波饱和输出实验现

象。

２　耦合场量子及其受激拉曼散射过程

固体理论表明晶体中包含了大量的具有量子特

性的元激发。元激发也是晶体中激发态的基本激发

单元，而声子就是晶体中最为典型的元激发。黄昆

方程的解［１５］表明极性晶体中与光学声子对应的长

光学横波虽然不伴随极化电场，但是却具有电磁特

性。如图１所示，每个矩形代表晶体中原胞。当光

学横波沿狓方向传播（波矢犽沿狓方向），原胞的正

负电荷则沿狔方向分离。但是在波矢犽的垂直方

向，狔方向上下相邻两个原胞的交界处正负电荷相

互抵消，此时晶体内部无净极化电荷，但在狔方向

上下端的两个“原胞”表面则出现无法和其它原胞电

荷相互抵消的正负电荷。其结果表现为当光学横波

沿狓方向通过晶体的时候，在狔方向瞬时地有电荷

从一端涌向另一端，形成位移电流，而且沿波矢方向

相邻的两个半波长范围内，此位移电流的方向相反，

又可等效于环状电流。这个随时间变化的位移电流

会感生出磁场，该磁场又感生出电场（位移电流）。

因此光学横波伴随的是电磁场，其电场旋度来自磁

场随时的变化，磁场的旋度又来自电场随时的变化，

电场和磁场交替激发形成伴随的电磁场。当然，横

光学声子（ＴＯ声子）的电磁性是潜在的，要通过光

的入射才能表现出来。在实验中激光入射晶体时可

以激发起光学波。由于光学横波具有电磁特性，其

电磁场会和入射激光的光场发生相互作用、相互耦

合，象耦合摆那样耦合起来。这种相互耦合作用使

入射激光光场和ＴＯ声子形成一种新的元激发，即

耦合场量子。

图１ 横向极化波场电磁性质示意图

Ｆｉｇ．１ Ｅｌｅｃｔｒｏｍａｇｎｅｔｉｃｐｒｏｐｅｒｔｙｏｆｔｒａｎｓｖｅｒｓｅ

ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｆｉｅｌｄ

耦合场量子是描述入射光波与晶体电磁性元激

发相互作用的能量子，它本身可以辐射电磁波，并具

有类似光子和类似声子的双重特性。在辐射场处于

高频且耦合场量子波矢较小，以及低频大波矢情况

下，其类声子特性是主要的，此时反映出耦合场量子

保持着的晶格振动特征；在辐射场处于低频且耦合

场量子波矢较小，以及高频大波矢时，其类光子特性

明显，此时耦合场量子保持了光波特点。理论上，离

子晶体在一定条件下都可以形成耦合场量子并产生

电磁辐射，但显然并不是所有晶体的耦合场量子都

可以辐射ＴＨｚ电磁波，这取决于该晶体的耦合场量

子色散特性，即其辐射场频率是否覆盖或部分覆盖

了ＴＨｚ频段。而一种晶体的耦合场量子色散特性

主要反映在其色散特性曲线上。

ＬｉＮｂＯ３ 晶体属于三角晶系３ｍ点群的负单轴

极性晶体。当ｎｓ脉宽的抽运激光入射晶体后将在

晶体中形成耦合场量子。ＬｉＮｂＯ３ 晶体耦合场量子

的色散特性曲线，可以通过测量与耦合场量子相联

系的拉曼散射过程获得。如图２所示，与耦合场量

３１０１
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子相联系的拉曼散射过程涉及三个量子的波矢。三

个量子在遵守动量和能量守恒下的波矢关系应满足

犽２ｐ＝犽
２
ｉ＋犽

２
Ｔ－２犽

２
ｉ犽
２
Ｔｃｏｓθ， （１）

式中犽ｐ、犽ｉ、犽Ｔ 分别为入射抽运激光光子、拉曼散射

光光子、耦合场量子波矢大小，θ为散射角度。图３

为ＬｉＮｂＯ３ 的耦合场量子色散特性曲线。

图２ 与耦合场量子相联系的拉曼散射中三个量子的

波矢关系

Ｆｉｇ．２ ＷａｖｅｖｅｃｔｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｉｎｔｈｅＲｏｍａｎｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ

ｏｆｐｏｌａｒｉｔｏｎ

图３ ＬｉＮｂＯ３ 的耦合场量子色散曲线

Ｆｉｇ．３ ＤｉｓｐｅｒｓｉｖｅｃｕｒｖｅｏｆｐｏｌａｒｉｔｏｎｉｎＬｉＮｂＯ３ｃｒｙｓｔａｌ

ＴＨｚ波的频率范围通常认为是０．１～１０．０ＴＨｚ，

对应的波数大约在３３～３３０ｃｍ
－１。注意到ＬｉＮｂＯ３

晶体的耦合场量子色散曲线，其中２４８ｃｍ－１附近所

对应的辐射频率大约在７．４ＴＨｚ。表明理论上利用

ＬｉＮｂＯ３ 晶体的耦合场量子是可以辐射产生 ＴＨｚ

波。如图２和（１）式所示，不同的散射角方向，晶体

辐射ＴＨｚ波的频率不同。如图３所示，理论上在

０°～５°的散射角范围内，辐射ＴＨｚ波的频率范围为

０．０～７．５ＴＨｚ。但是，在实验中得到的ＴＨｚ波的

带宽范围要小于理论值。主要原因是抽运激光在

ＬｉＮｂＯ３ 晶体中的拉曼散射增益影响了 ＴＨｚ波的

频率调谐范围。

耦合场量子辐射电磁波的过程导致入射激光通

过晶体后发生频移。因此耦合场量子必然伴随与之

相联系的拉曼散射现象。实验表明，当入射激光达

到一定功率阈值水平后，散射光因受激效应强度迅

速增长，还会表现为与耦合场量子相联系的受激拉

曼散射效应，辐射的ＴＨｚ波强度也随之增高。

３　实验及结果分析

图４ 利用耦合场量子受激散射过程产生ＴＨｚ波的

实验装置图

Ｆｉｇ．４ ＥｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐｆｏｒｇｅｎｅｒａｔｉｎｇＴＨｚｗａｖｅ

ｂａｓｅｄｏｎｔｈｅｐｏｌａｒｉｔｏｎｓｔｉｍｕｌａｔｅｄＲａｍａｎｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ

图４是利用ＬｉＮｂＯ３ 晶体的耦合场量子产生

ＴＨｚ电磁波的实验测试装置。使用的晶体是

ＬｉＮｂＯ３。抽运激光束入射晶体时会产生与耦合场

量子相关的拉曼散射或受激拉曼散射。伴随着耦合

场量子辐射ＴＨｚ波，同时形成了斯托克斯光。晶体

长度选择的依据是保证在抽运激光强度一定的条件

下，该晶体长度能满足与耦合场量子相联系的受激

拉曼散射发生所需的条件。设犵、犐ｐ、犔分别为晶体

的拉曼增益因子、抽运光强度、晶体有效长度，根据

非线性光学基本原理，通常将满足犵犐ｐ犔＝２５作为

受激拉曼散射开始发生的标志。虽然上式表示增加

晶体长度有利于受激拉曼散射发生，但实际晶体长

度的选择还需要考虑晶体长度增加伴随而来的对三

波吸收损耗的增加。实验中，抽运光源是型号为

ＮｅｗＷａｖｅＭｉｎｌａｓｅＩＩ的犙开关Ｎｄ∶ＹＡＧ激光器，

波长１０６４ｎｍ，脉冲宽度７ｎｓ，重复频率１６．７Ｈｚ，单

脉冲能量可调节输出。实验表明，本文选择两块长

度各为６５ｍｍ的 ＭｇＯ∶ＬｉＮｂＯ３和无掺杂ＬｉＮｂＯ３

晶体作为非线性介质。ＭｇＯ∶ＬｉＮｂＯ３的拉曼增益

较大，主要作用是增加斯托克斯光的强度，ＬｉＮｂＯ３

晶体主要作为产生ＴＨｚ波的介质。两块６５ｍｍ长

的晶体有效长度为１３０ｍｍ，满足了耦合场量子相

联系的受激拉曼散射发生所需的条件。按照波矢关

系，ＴＨｚ波将从晶体表面沿着一定的方向辐射出

来。根据ＬｉＮｂＯ３ 晶体耦合场量子的色散特性，在

一定范围内的色散角度，将会形成一定波长范围的

斯托克斯光束。在实验中，由汇聚透镜将斯托克斯

光通过光纤送入光谱分析仪。斯托克斯光具有一定
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的波长范围，因而辐射 ＴＨｚ波也是宽带 ＴＨｚ波。

其带宽范围虽然无法由探测器直接测量，但可根据

抽运光、闲频光以及ＴＨｚ波之间的波矢关系，通过

测量闲频光波长间接对ＴＨｚ波辐射频率进行测量。

把宽带ＴＨｚ波通过ＴＨｚ波专用会聚透镜（聚氯乙

稀材料）送入４Ｋ真空量热器当中，Ｓｉ探测器将微

弱的ＴＨｚ波能量转化成电信号送入示波器进行强

度分析。由于ＴＨｚ波在晶体中的折射率较大，为了

避免ＴＨｚ波在晶体内部多次全反射而被吸收，实验

利用了由 Ｋａｗａｓｅ
［１１］等人设计的Ｓｉ棱镜阵列输出

耦合器让ＴＨｚ波输出到自由空间。

图５ 抽运能量为１２ｍＪ／ｐｕｌｓｅ下的斯托克斯光谱

Ｆｉｇ．５ Ｓｔｏｃｋｓｓｐｅｃｔｒｕｍｗｉｔｈｔｈｅｐｕｍｐｅｎｅｒｇｙｏｆ

１２ｍＪ／ｐｕｌｓｅ

图５是在１２ｍＪ／ｐｕｌｓｅ抽运光能量下测量斯托克

斯光谱图。图中斯托克斯光范围为１０６６～１０７６ｎｍ，

所对应ＴＨｚ波带宽为０．３４～２．９０ＴＨｚ，这也就是

测量耦合场量子辐射ＴＨｚ波的实际带宽。斯托克斯

光峰值位置在１０７０ｎｍ 处，所对应的拉曼频移是

４７ｃｍ－１，表明耦合场量子在４７ｃｍ－１处有较大增益。

如图６所示，在抽运光能量为１７ｍＪ／ｐｕｌｓｅ时测量斯

托克斯光波长范围是１０６６～１０７８ｎｍ，该范围理论上

对应的ＴＨｚ波带宽为０．３４～３．４８ＴＨｚ。图６显示，

在１０７０ｎｍ处，本应出现与图５类似的峰值，但实际

则为明显的凹陷。这是由于波长为１０７０ｎｍ的一

次斯托克斯光发生耦合场量子的二阶拉曼散射造成

的。此时１０７０ｎｍ的闲频光相当于一入射抽运激

光，同样会发生耦合场量子的受激拉曼散射现象。

耦合场量子的二阶拉曼散射效应会带来ＴＨｚ波输

出的饱和现象。如图７所示，随着抽运光能量增加，

晶体输出ＴＨｚ波的强度也逐渐增加，但当抽运光能

量接近１６ｍＪ／ｐｕｌｓｅ时，ＴＨｚ波输出基本稳定在

０．８ｎＪ的平均水平。此时抽运光的能量更多地转移

到二次斯托克斯光中。耦合场量子的二阶拉曼散射

也会给测量ＴＨｚ波输出线宽带来误差，即根据实际

测量斯托克斯光波长范围来推测ＴＨｚ波带宽会有

误差。因此要ＬｉＮｂＯ３ 晶体输出 ＴＨｚ波的实际带

宽，一定要在没有发生耦合场量子的二阶拉曼散射

条件下进行。

图６ 由耦合场量子的拉曼散射形成的斯托克斯光谱

Ｆｉｇ．６ Ｓｔｏｃｋｓｓｐｅｃｔｒｕｍｉｎｔｈｅｐｒｏｃｅｓｓｏｆｐｏｌａｒｉｔｏｎ

Ｒｏｍａｎｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ

图７ 耦合场量子拉曼散射中ＴＨｚ波饱和输出现象

Ｆｉｇ．７ ＳａｔｕｒａｔｉｏｎｏｆＴＨｚｏｕｔｐｕｔｉｎｔｈｅｐｏｌａｒｉｔｏｎ

Ｒｏｍａｎｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ

４　结　　论

ＬｉＮｂＯ３ 晶体的耦合场量子色散特性是其辐射

ＴＨｚ波的物理基础。作为电磁性元激发，耦合场量

子具有类声子和类光子的双重特性。其辐射场频率

可以部分覆盖ＴＨｚ频段范围，这使得耦合场量子的

受激拉曼散射过程可以产生ＴＨｚ波。根本性地决

定了通过参变过程、参变振荡过程或拉曼散射过程

辐射ＴＨｚ电磁波；也决定了ＬｉＮｂＯ３ 晶体辐射ＴＨｚ

波的频率范围。进一步说明，对于某种晶体而言，通

过分析该晶体的耦合场量子色散特性曲线，可以确

定该晶体能否辐射ＴＨｚ波，以及辐射ＴＨｚ波的带

宽范围。

本文实验中介质为两块长度各为６５ｍｍ 的

ＭｇＯ∶ＬｉＮｂＯ３和无掺杂 ＬｉＮｂＯ３ 晶体，使用波长

１０６４ｎｍ的犙开关Ｎｄ∶ＹＡＧ激光作为抽运光源，在

抽运光能量为１２ｍＪ／ｐｕｌｓｅ下测量的辐射带宽范围
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为０．３４～２．９０ＴＨｚ。这说明使用波长１０６４ｎｍ红

外抽运光入射ＬｉＮｂＯ３ 晶体后，就可以形成耦合场

量子并通过耦合场量子的拉曼散射过程辐射ＴＨｚ

波；还反映出实际的ＴＨｚ波辐射频率范围不仅取决

于ＬｉＮｂＯ３ 晶体耦合场量子色散特性，还与晶体的

拉曼增益有关。

在抽运光能量为１７ｍＪ／ｐｕｌｓｅ时，观察到ＴＨｚ

输出饱和现象。饱和现象与ＬｉＮｂＯ３ 耦合场量子的

二阶拉曼散射过程有关。
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