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摘要: 根据光整流效应,利用超快激光脉冲泵浦 GaSe 晶体实现了 0. 2 ~ 2. 5 THz 的宽带太赫兹辐射输出。 禁

带中的电子在两个 800 nm 光子的作用下激发到导带中形成自由载流子,进而吸收所产生的太赫兹辐射,最终

导致太赫兹的输出随泵浦功率的增加而趋于饱和。 为了研究双光子吸收对太赫兹输出的影响,测量了 800
nm 处的 GaSe 晶体的双光子吸收系数,结果为 0. 165 cm / GW。 通过对太赫兹输出实验数据的拟合,得到 GaSe
晶体中自由载流子对太赫兹输出的吸收截面为 1 伊 10 - 15 cm2。 本文的研究结果可用于优化 GaSe 晶体在强激

光泵浦下的太赫兹转换效率。
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Abstract: The broadband THz generation from 0. 2 to 2. 5 THz was measured as a function of pump
intensity in a single pure gallium selenide crystal based on the optical rectification of ultrafast laser
pulses. Two鄄photon absorption at 800 nm can generate free charge carriers which can absorb the
generated THz radiation, and finally attenuate THz output. The result indicates that the pump inten鄄
sity dependence of ouput THz radiation changes from square to sub鄄linear relationship and the satu鄄
ration of output THz radiation appears at high pump intensity. To study the impact of two photon ab鄄
sorption on THz generation, the two photon absorption coefficient of GaSe at 800 nm is measured to
be 0. 165 cm / GW, which is determined by the measured nonlinear transmission. The THz output
fitting result taking account of the free charge carrier absorption cross section of 1 伊 10 - 15 cm2 is con鄄
sistent with the experiment data very well. This estimation result can be used to optimize the conver鄄
sion efficient of THz generation in GaSe crystal under intense laser pump.
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1摇 引摇 摇 言

近年来,太赫兹(THz)辐射在光谱检测、材料

学、生物医学、环境监测、空间通信和反恐等领

域[1]显现出巨大的科学研究价值和广阔的应用

前景。 THz 辐射源是 THz 辐射研究工作的基础。
超快激光脉冲在 ZnTe、GaSe 和 LiNbO3 等非线性

晶体中的光整流效应是实现宽带太赫兹辐射最常

用的方法之一[2]。 其中,GaSe 晶体以其宽透光谱

带、较低的吸收系数和较大的非线性系数等优良

的光学性质[3鄄4]被认为是产生 THz 辐射最具前景

的非线性晶体之一[5鄄7]。 然而,在强激光泵浦下,
泵浦光的双光子吸收会在晶体内部激发自由载流

子,自由载流子会增加晶体对 THz 辐射的吸收进

而降低其转换效率[8鄄11]。 因此在采用非线性晶体

输出 THz 辐射时,必须考虑双光子吸收的影响。
到目前为止,对于 GaSe 晶体双光子吸收系数

的测量主要集中在 700 ~ 900 nm 和 1 064 nm 波

长处,且测量结果差异很大。 根据已有结果,在
700 nm 波长处,双光子吸收系数主要分布在

0. 16 ~ (6 依 1. 2) cm / GW[11鄄14] 范 围 内, 而 在

1 064 nm处是 1. 07 ~ 110 cm / GW[15鄄17]。 研究双

光子吸收对 THz 输出的影响,必须正确测量双光

子吸收系数。 本文利用超快激光脉冲对 GaSe 晶

体在 800 nm 处的双光子吸收系数进行了测量,采
用光整流的方法实现了 GaSe 晶体的宽带 THz 输

出,并利用自由载流子在 THz 波段的吸收截面对

THz 输出与泵浦功率的关系进行了拟合与分析。

2摇 实摇 摇 验

采用一台中心波长为 800 nm 的 Ti颐 sapphire
激光器泵浦一厚度为1. 7 mm 的 GaSe 晶体,脉冲

宽度为 100 fs,重复频率为 1 kHz。 GaSe 晶体光整

流产生 THz 辐射的实验光路如图 1(a)所示:激光

光束分为一束泵浦光和一束较弱的探测光。 入射

到 GaSe 晶体处的泵浦光光斑半径为 1. 5 mm,泵
浦功率最大可调节至 16 GW / cm2,泵浦光垂直入

射晶体的自然解理面。 产生的 THz 辐射通过 THz
滤波片之后,由电光采样系统进行探测,采样系统

主要由 1 mm 厚的[110] ZnTe 晶体、姿 / 4 波片、渥
拉斯顿棱镜和光电二极管组成。

图 1(b)给出了在泵浦功率为 10. 1 GW / cm2

时获得的 0. 2 ~2. 5 THz 的频谱分布和相应的 THz
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图 1摇 (a) GaSe 晶体输出 THz 辐射的实验光路示意图;
(b) 泵浦功率为 10. 1 GW / cm2 时的输出 THz 频谱

分布。
Fig. 1摇 (a) Experiment setup geometry for THz generation in

GaSe. ( b) Output THz spectrum at 10. 1 GW / cm2

pump intensity. Insert is the relative THz electric
field.

电场脉冲。 通过调节泵浦功率,可以得到 THz 输

出随泵浦功率的关系,见图 2。 这里,我们定义

THz 输出为 THz 频谱中 THz 幅值的平方在频率

下的积分。 由于电光采样探测系统的特性,该定

义下的 THz 输出与实际的 THz 输出功率成正比。
根据光整流原理,在晶体吸收、相位匹配条件不变

的情况下, THz 输出功率与泵浦功率的平方成正
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图 2摇 THz 输出随泵浦功率的变化趋势。 黑色点为实验

数据,点线是根据前 6 个实验数据点得到的平方

拟合,实线为考虑到双光子吸收的拟合曲线。
Fig. 2摇 Relationship between pump intensity and THz output.

The dots are the experiment data of THz output. The
dot line is the quadratic fit according to the six data
points at low pump intensity end. The solid line is
the fit line considering the two鄄photon absorption.
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比关系[18]。 根据该理论及图 2 中实验数据的前 6
个点,得到的平方拟合曲线如图 2 所示。 在泵浦

功率 Ip < 5 GW / cm2 时,实验数据与平方拟合关

系吻合;在 Ip > 5 GW / cm2 后,由于双光子吸收的

影响,THz 输出虽然仍随着泵浦功率的增大而增

大,但实验结果开始小于平方拟合数据。 与此同

时,输出 THz 频谱分布没有发生明显变化。
考虑到现有文献中对 GaSe 晶体在 800 nm 处

双光子吸收测量结果的分散性,为了确切地分析

双光子吸收对 THz 输出的影响,本文对该实验条

件下 GaSe 晶体的双光子吸收系数进行了测量。
图 3 为太赫兹透过率随泵浦功率的变化曲线,由
图 3 可知,透过率与泵浦功率呈非线性关系,随泵

浦功率的增加而减小。
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图 3摇 GaSe 晶体在 800 nm 处的透过率随泵浦功率的变化

Fig. 3摇 Pump intensity dependence of the measured nonlinear
transmission of GaSe at 800 nm

3摇 结果与讨论

3. 1摇 双光子吸收系数计算

在晶体内部,泵浦功率的衰减满足下面的

公式:
dI
dz = - 琢I - 茁I2, (1)

式中,琢 和 茁 分别为 GaSe 晶体在 800 nm 处的线

性吸收系数和双光子吸收系数,z 为沿晶体光轴

方向的传输距离。 z = 0 处的功率密度为 I0 = Ip
(1 - R),z = d 处的功率密度 Id = IpT / (1 - R),其
中 R 为晶体表面的菲涅尔反射系数,T 为直接测

得的透过率,d 为 GaSe 晶体的厚度。 根据对该晶

体样品之前的研究结果[19],该晶体在 800 nm 处

的折射率 n = 2. 918 2,计算得到 R = 0. 24。
图 3 中,在泵浦功率 Ip = 2 GW / cm2 附近,

GaSe 晶体的透过率随泵浦功率的增加基本保持

不变。 在此情况下,将晶体表面反射考虑在内之

后,泵浦光通过晶体的损耗只有 1. 15% 左右。 考

虑到 GaSe 晶体的厚度和对泵浦光的线性吸收,太
赫兹输出对泵浦光损耗的影响可以忽略。 通过计

算得出 GaSe 晶体在 800 nm 处的线性吸收系数

琢 = 0. 07 cm - 1。
根据式(1)可计算得出 GaSe 晶体在 800 nm

处的双光子系数随泵浦功率的变化,得出 茁 =
0. 165 cm / GW,如图 4 所示。 该数值与前人的测

量结果相近[11,14]。 图 4 中 Ip < 5 GW / cm2 时,计
算结果的不准确是因为泵浦功率很小、双光子吸

收不明显造成的。
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图 4摇 GaSe 晶体在 800 nm 处的双光子吸收系数与泵浦功

率的关系,图中直线为双光子吸收系数 茁 = 0. 165
cm / GW。

Fig. 4 摇 Measured two photon absorption coefficient of GaSe
vs. 800 nm pump intensity. The straight line is 茁 =
0. 165 cm / GW.

3. 2摇 自由载流子对 THz 的吸收

GaSe 晶体的禁带宽度为 2. 0 eV[20],在两个

800 nm 光子的激发下,电子从禁带跃迁到导带,
形成自由载流子,进而吸收所产生的 THz 辐射,
最终导致 THz 输出与泵浦功率的平方不再成正

比关系。 GaSe 晶体中自由载流子的密度可以通

过下式来计算[14]:

N = P(1 - R)
hv

琢 + 茁 P(1 - R)
子

2 ln2
2 2

æ

è

ç
ç

ö

ø

÷
÷仔 , (2)

其中 P 为泵浦单脉冲能量密度,hv = 1. 55 eV 为

800 nm 波长下的光子能量。 在本文的实验条件

下,GaSe 晶体内部的自由载流子密度变化范围为

9. 28 伊 1013 ~ 9. 48 伊 1015 cm - 3。
由于自由载流子的吸收,THz 输出实验结果

与平方拟合结果之间的比值可以用 THz 输出的
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透过率 TTHz来表示:
TTHz = exp( - 琢THzd), (3)

式中 琢THz为自由载流子对 THz 输出的吸收系数,
可以表示为

琢THz = 滓THzN, (4)
其中 滓THz为自由载流子对 THz 的吸收截面,N 为

晶体中自由载流子密度。 随着泵浦功率的增大,
THz 输出频谱没有明显变化,这表明由双光子吸

收激发的自由载流子对 THz 的吸收不随频率而

改变,或者说吸收截面 滓THz与频率无关。 图 2 中

实线为根据式(2) ~ (4),在考虑自由载流子对

THz 吸收的情况下拟合得到的 THz 输出。 由图 2
可知得到的拟合曲线与实验结果十分吻合。 拟合

中采用的吸收截面为 滓THz = 1 伊 10 - 15 cm2,该数值

略大于 Chen 等[11] 的结果,这是由于采用晶体的

不同质量,以及本文中三光子吸收的忽略所造成

的。 根据图 2 中考虑双光子吸收的拟合结果,可
知在更强的激光脉冲泵浦下,太赫兹的输出最终

会趋向饱和。

4摇 结摇 摇 论

利用 GaSe 晶体,基于超快激光脉冲的光整流

效应实现了 0. 2 ~ 2. 5 THz 的太赫兹输出,同时讨

论了双光子吸收对太赫兹输出的影响。 在本文的

实验条件下,测得的 GaSe 晶体在 800 nm 的双光

子吸收系数为 0. 165 cm / GW。 双光子吸收会激

发自由载流子,而自由载流子会吸收太赫兹输出。
利用自由载流子对太赫兹辐射的吸收截面(1 伊
10 - 15 cm2)对实验数据进行了拟合与分析。 结果

表明,太赫兹输出会随着泵浦功率的增加而逐渐

趋于饱和,在实际应用中要获得最佳转换效率必

须选择合适的泵浦功率。
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