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飞秒激光作用下光整流晶体的损伤阈值分析
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摘 要院 光整流效应是产生太赫兹波的有效途径之一，而产生高功率太赫兹波则需要采用高强度的

飞秒激光激励光整流晶体，但激光强度过大会造成晶体损伤，从而严重影响高功率太赫兹波的输出。

因此，对光整流晶体的损伤阈值进行研究具有重要的理论意义与实用价值。通过对飞秒激光与非线性

光整流晶体材料相互作用物理过程进行分析，建立了飞秒激光作用下光整流晶体损伤阈值的预估模

型，比较分析了铌酸锂、碲化锌和硒化锌三种晶体材料的损伤阈值随飞秒激光脉宽的变化规律。结果

表明，当飞秒激光的脉宽相对较小时，光致电离在整个作用过程中占主导地位，随着脉宽的增大，雪

崩电离逐渐起主要作用；雪崩电离速率和光致电离速率均与晶体的禁带宽度密切有关，光整流晶体材

料禁带宽度越大，晶体材料的损伤阈值越高；铌酸锂晶体的损伤阈值明显高于碲化锌和硒化锌晶体，

更适合用于高功率太赫兹波的产生。
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Analysis on damage thresholds of optical rectification crystals
under femtosecond lasers
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Abstract: Optical rectification effect is one of the effective ways to generate terahertz (THz) wave, and
the generation of high-power THz wave requires femtosecond laser with high intensity to excite optical
rectification crystals. However, the crystal will be damaged if the intensity of femtosecond laser is too
high, seriously affecting the output of high -power THz wave. Therefore, it is of great importance to
study the damage thresholds of optical rectification crystals for both theoretically and practically. In this
paper, the interaction mechanism between the femtosecond laser and the nonlinear optical rectification
crystals was analyzed, and the prediction model of damage thresholds of optical rectification crystals
under femtosecond laser was built up. Then on this basis, the variation of damage thresholds of LiNbO3,
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ZnTe and ZnSe crystals with the pulse duration of femtosecond laser was compared and analyzed. The
results show that, the photoionization dominates in the whole process when the pulse duration of
femtosecond laser is relatively short, while the avalanche ionization gradually plays an important role with
the increase of pulse duration. Avalanche ionization rate and photoionization rate are related closely with
the forbidden band width of the crystal. Consequently, the greater the forbidden band widths of optical
rectification crystals, the higher the damage thresholds are. The damage thresholds of LiNbO3 are higher
than those of ZnTe and ZnSe crystals, which is more suitable for the generation of high -power THz
wave.
Key words: nonlinear optics; crystal damage; damage thresholds; femtosecond laser;

forbidden band width

0 引 言

近年来袁太赫兹波渊THz冤以其独特的光学特性

广泛应用于成像尧材料分析测试尧光谱探测尧医学诊

断等领域 [1-2]袁具有重大的应用价值和深远的科研意

义遥 基于光学整流原理在非线性晶体中实现太赫兹

波辐射的光子学方法袁 具有实验设备简单尧 结构紧

凑尧调谐波段宽尧可室温工作等优点袁受到广泛关注 [3]遥
铌酸锂尧 碲化锌和硒化锌晶体是光整流法产生太赫

兹波的三种最常见的非线性晶体袁 已有许多文献对

此进行了报道袁 但主要研究集中在如何提高太赫兹

波转换效率袁 而有关飞秒激光作用下光整流晶体损

伤的研究还很少涉及遥在实际工作中袁为了产生高功

率的太赫兹波袁 需要提高用于激励光整流晶体的飞

秒激光的功率袁然而袁当激光功率过高时袁则会导致

光整流晶体的物理性质发生变化袁 从而造生晶体损

伤袁进而严重影响太赫兹波的产生遥
文中采用非线性电离的物理模型袁 分析了光整

流晶体在飞秒激光作用下的损伤机理袁 讨论了影响

晶体损伤阈值的主要因素袁比较分析了铌酸锂尧碲化

锌和硒化锌三种晶体的损伤阈值袁 并讨论了晶体损

伤阈值随飞秒激光的脉冲宽度的变化规律遥
1 理论模型

飞秒激光作用于晶体材料时袁 晶体通过吸收部

分能量使价带电子以雪崩电离和光致电离的方式跃

迁至导带遥 当激光强度较低时袁 产生的自由电子很

少袁且会很快耗散掉袁不足以引起晶体表层结构性质

发生变化袁但当激光强度较高时袁自由电子会急剧增

多袁等离子体振荡频率 ( = nee2/me 0姨 为电子

电荷曰me 为电子质量曰 0 为自由空间中的介电常数)
也随之增大遥当等离子体振荡频率等于激光频率时袁
即 = 袁等离子体通过共振吸收的方式袁大量地吸

收来自飞秒激光的能量袁 从而导致晶体透过率急剧

下降袁进而产生晶体损伤 [4]遥 因此袁可采用临界电子

密度作为晶体损伤阈值的判定依据袁 临界电子密度

ncr 可以由等离子体振荡频率 求得袁即院
ncr= me 0

e2 = me 0
e2

2 (1)

当激光波长为 800 nm 时对应的临界电子密度

ncr=1.74伊1021 cm-3遥
在飞秒激光作用下袁晶体表面的自由电子(导带

电子)源于雪崩电离过程和光致电离过程袁雪崩电离

所需的种子电子(部分为初始电子)大多由光致电离

来提供袁在飞秒脉冲作用的前期袁晶体以光致电离的

方式产生自由电子袁而在脉冲后期袁则雪崩电离和光

致电离两种机制共同电离出价带中的电子遥
通常情况下袁 晶体材料中导带电子密度 ne 随时

间的演化规律可用如下方程来表示[5-6]院
鄣ne(t)鄣t = (E)ne(t)+wpi(E)-gne(t)-hn2

e(t) (2)

式中院E 为入射激光的电场强度曰 (E) 为雪崩电离

速率曰 wpi(E)为光致电离速率曰 g 和 h 分别为载流子

扩散与复合项遥由于激光脉宽 约1 ps袁公式(2)中的后

两项可以忽略袁于是袁公式(2)可简化为院
鄣ne(t)鄣t = (E)ne(t)+wpi(E) (3)

对于雪崩电离过程袁 低能态的种子电子线性地

吸收多个光子的能量后袁跃迁至高能态袁其能量将超

过导带电子的最小能量值与禁带宽度之和遥此时袁导
带电子通过与其它离子的碰撞袁 致使另一个价带电
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子被激发到导带上袁并形成两个低动能的导带电子袁
这一过程可以自我复制遥

基于 Thornber 模型[7]袁得到雪崩电离速率为院

(E)= vseE
Eg

exp - Ei

E(1+ E
Ep

)+EkT蓘 蓡 (4)

式中院vs 为饱和漂移速率曰 Eg 为禁带宽度曰 Ep尧 Ei 和

EkT 分别表示载流子克服光学声子散射尧电离散射以

及热散射效应所需的电场强度,且 EkT=EikT/Eg 遥
光致电离可细化为多光子电离和隧道电离两

种遥 在多光子电离过程中袁由于激光强度非常高袁电
子同时吸收多个光子而从原子场中电离出来袁 而激

光强度的进一步提高则为隧道电离提供了条件袁此
时袁激光电场将抑制原子势垒对价带电子的束缚袁允
许电子通过隧道效应变成自由电子 遥 笔者采用

Keldysh 理论描述公式(3)中的光致电离速率[8-9]袁即院
wpi= 2w

9仔 ( m
1姨 )3/2Q( , )伊exp{-仔约 +1跃伊

( 1)- ( 1)
( 2)

} (5)

式中院 m为电子有效质量曰 = mEg姨
eE 为晶体 Keldysh

参数袁 1=
2

1+ 2 袁 2= 1
1+ 2 曰Q ( , )= 仔

2 ( 2)姨 肄

n = 0
移exp {-n仔伊

( 2)- ( 2)
( 1)

} {仔2 2约 +1跃-2 +n
( 2) ( 2)姨 }, = 2仔 Eg

h
1+ 2姨 伊

( 1
1+ 2 ) 袁 (z)=

z

0
乙 exp(y2-z2)dy袁 (z)为 Dawson 积分曰

袁 为 第 一 类 和第二类完全椭圆积分 曰 ( )=
仔/2

0
乙

d
1- 2sin2姨 , ( )=

仔/2

0
乙 1- 2sin2姨 伊 d , 约 +1跃表示 +1

的整数部分遥
当激光在低频尧强光场的情况下( 垲1)袁光致电

离以隧道效应为主导遥 然而袁在相反的条件下( 垌1)袁
光致电离速率可由多光子吸收模型来描述遥 即袁
Keldysh 理论的光致电离将在两种极限条件下袁分别

呈现多光子电离和隧道电离的特性遥
对公式(3)进行积分可得到脉冲末期时的导带

电子密度袁 当导带电子密度刚好达到临界电子密度

时袁相应的激光能量密度即为损伤阈值袁即院

Fth=
子

0
乙 Idt= 1

2 cn 0

子

0
乙 Ethdt (6)

式中院c 为真空中的光速曰 n 为晶体的折射率遥
2 数值模拟与分析

为了验证文中所采用的理论模型和计算方法的

正确性袁 笔者首先运用该模型计算了二氧化硅的损

伤阈值袁并与 An-Chun Tien 等人[10]报道的结果进行

了比较遥例如袁文中计算得到二氧化硅的典型损伤阈

值为院1.21 J/cm2(40 fs)尧1.28 J/cm2(60 fs)尧1.27 J/cm2

(80 fs)尧1.19 J/cm2(100 fs)袁而文献报道的二氧化硅

损伤阈值为院 1.20 J/cm2 (40 fs)尧1.30 J/cm2 (60 fs)尧
1.29 J/cm2(80 fs)尧1.31 J/cm2(100 fs)遥 由此可见袁文中

计算结果与文献报道结果吻合较好袁从而间接地说明

了文中理论模型和计算方法的正确性和有效性遥
在笔者的理论模型中袁 非线性电离是研究光致

晶体损伤的理论基础袁下面对铌酸锂尧碲化锌和硒化

锌三种最常用到的光整流晶体的损伤机理进行分

析遥 表 1 给出了三种晶体的主要参数遥
表 1 铌酸锂尧碲化锌和硒化锌晶体的主要参数

Tab.1 Main parameters of LiNbO3, ZnTe and
ZnSe crystals

2.1 雪崩电离

通过求解雪崩电离速率方程式(4)袁得出铌酸锂尧
碲化锌和硒化锌三晶体分别在 800 nm 激光的辐照下袁
雪崩电离速率随电场强度的演化过程袁如图 1 所示遥

从图 1 可知袁当电场强度小于 20 MV/cm 时袁雪
崩电离速率随着场强的增加呈指数形式增长袁此时袁
三种晶体的雪崩电离速率基本相同曰 当电场强度大

于 50 MV/cm 时袁雪崩电离速率明显放缓袁且在相同

场强的情况下袁铌酸锂的雪崩电离速率最小袁碲化锌

ZnTe 2.28

ZnSe 2.721

0.15

0.137

2.853

2.52

LiNbO3 4.0 0.45 2.257

Crystal type Forbidden
bandwidth/eV

Electron
effective mass Refractive index
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的最大遥 这是因为三者的禁带宽度以及电子有效质

量的不同袁禁带宽度和电子有效质量越大袁其雪崩电

离速率越小遥

图 1 雪崩电离速率随电场强度的变化

Fig.1 Avalanche ionization rate versus electric field of incident laser

2.2 光致电离

基于 Keldysh 理论袁笔者对公式(5)进行求解袁得
出铌酸锂尧碲化锌和硒化锌三种晶体分别在 800 nm
激光的辐照下袁 光致电离速率随电场强度的演化过

程袁如图 2 所示遥

图 2 光致电离速率随电场强度的变化

Fig.2 Multiphoton ionization rate versus electric field of incident laser

从图 2 可知袁 电场强度在 100 MV/cm 以内时袁
铌酸锂晶体的光致电离速率比另外两个晶体的小一

个量级以上袁而当场强超过 100 MV/cm 后袁三者的

光致电离速率差距逐渐减小袁直至 250 MV/cm 时基

本一致袁而在整个电场强度变化范围内袁碲化锌和硒

化锌晶体的光致电离速率大致保持相同遥 综合分析

图 2 中曲线存在差异的原因袁 三种晶体的禁带宽度

起到决定性作用袁 禁带宽度越大袁 光致电离速率越

小遥当场强较小( 垌1)时袁光致电离中多光子电离占

据主导地位遥 当波长为 800 nm 的激光(单个光子能

量为 1.55 eV)分别作用于三种晶体时袁铌酸锂晶体

(Eg=4 eV)中的价带电子需同时吸收三个光子才能发

生电离袁 而碲化锌和砷化镓晶体的禁带宽度分别为

2.28 eV 和 2.721 eV袁因此发生多光子电离只需两个

光子袁 因而导致碲化锌和硒化锌晶体的光致电离速

率要高于铌酸锂晶体遥 当场强很大( 垌 1 )时袁隧道

电离在光致电离中占主导袁 对三种晶体产生的作用

基本相同遥
2.3 损伤阈值

为了说明不同脉宽的飞秒激光作用于晶体材料

时袁 雪崩电离和光致电离在整个电离过程中所起到

的作用袁以铌酸锂晶体为例袁当飞秒激光峰值功率为

1 TW/cm2 且中心波长为 800 nm袁 脉宽分别为 10 fs尧
25 fs尧40 fs 和 100 fs (对应的激光能流密度分别为

0.01J/cm2尧0.025 J/cm2尧0.04 J/cm2 和 0.1 J/cm2) 时袁通
过对公式(3)积分计算得出晶体表面自由电子浓度

的演变过程袁如图 3 所示遥图中的实线表示飞秒激光

的高斯脉冲波形袁其数值对应右纵坐标袁而线虚线和

点虚线分别表示同时考虑光致电离及雪崩电离与仅

考虑光致电离时自由电子数密度随时间的变化过

程袁其数值均对应左纵坐标遥
从图 3 可以清晰地发现袁 当飞秒激光的脉宽为

10 fs (见图 (a))时袁对应的飞秒激光能流密度较小

(0.01 J/cm2)袁 仅考虑光致电离产生的自由电子浓度

接近同时考虑光致电离和雪崩电离所产生的自由电

子浓度袁 这说明此时光致电离在整个电离机制中起

主要作用曰当飞秒激光的脉宽增大到 25 fs(见图(b))
时袁对应的飞秒激光能流密度有所提高 0.025 J/cm2袁
光致电离产生的自由电子浓度刚好等于同时考虑两

种电离时产生电子浓度的一半遥 随着飞秒激光的脉

宽继续增大(见图(c)和(d))袁飞秒激光能流密度明显

提高(0.04 J/cm2 和 0.1 J/cm2)袁光致电离产生的自由

电子占总自由电子数的比例越来越小袁此时袁雪崩

电离已经占据主导地位遥对碲化锌和硒化锌晶体的

进一步分析可得出相似的结论院当飞秒激光的脉宽

相对较小时袁光致电离在整个作用过程中占主要地

位袁随着脉宽的增大袁雪崩电离逐渐起主要作用袁而
此时光致电离只起到为雪崩电离提供种子电子的

辅助作用遥
结合公式(3)~(5)对公式(6)进行计算求解袁得出

中心波长为 800 nm 的飞秒激光作用下袁 铌酸锂尧碲
化锌和硒化锌三种晶体的损伤阈值随激光脉宽的变

化袁如图 4 所示遥
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图 3 不同脉宽的飞秒激光作用下铌酸锂晶体中

自由电子密度的演化过程

Fig.3 Evolutions of free electron density in LiNbO3

by femtosecond lasers with different pulse width

从图 4 可以发现袁 三种晶体的损伤阈值随着激

光脉宽的增大而升高袁 并且碲化锌和硒化锌晶体的

损伤阈值基本相同遥 在整个脉宽变化范围内袁 铌酸

锂晶体的损伤阈值均远大于碲化锌和硒化锌晶体的

损伤阈值遥 结合雪崩电离和光致电离两种电离机制

对图 4 进一步进行分析袁在相同条件的飞秒激光辐照

下袁禁带宽度较大的晶体的雪崩电离速率和光致电离

速率较小袁晶体表面自由电子浓度要达到临界电子密

度需要更高的激光能量袁因此其损伤阈值较大遥

图 4 铌酸锂尧碲化锌和硒化锌在 800 nm 秒激光作用下袁
损伤阈值与脉宽的关系

Fig.4 Damage threshold versus pulse width for LiNbO3, ZnTe and

ZnSe by femtosecond laser with central wavelength of 800 nm

由上述分析结果可知袁 在产生高功率太赫兹波

方面袁 铌酸锂晶体因其具有更高的损伤阈值而有更

大的优势遥 然而袁在一些实际应用中袁纯铌酸锂晶体

的抗光损伤阈值仍然较低袁难以满足需求遥 为此袁研
究人员将目光集中在掺杂铌酸锂晶体上遥 在铌酸锂

晶体中掺入一定量镁离子后袁 会使晶体的光学性质

发生变化袁其光电导增加约一个量级袁而光电流也有

显著的降低 [11]袁导致光电流降低的直接原因是晶体

的光学吸收系数减小遥 在相同条件下袁 掺镁铌酸锂

晶体吸收的激光能量降低袁 从而导致雪崩电离速率

和光致电离速率的下降袁 使晶体产生损伤的难度增

大袁因此袁掺杂铌酸锂晶体要比纯铌酸锂晶体具有更

高的损伤阈值袁 更适合用于高功率飞秒激光激励下

光整流产生太赫兹波[12-13 ]遥
3 结 论

文中分析了飞秒激光作用下非线性光整流晶体

的损伤机理袁 建立了飞秒激光作用下光整流晶体损

伤阈值的预估模型袁并比较分析了铌酸锂尧碲化锌和

硒化锌三种晶体材料的损伤阈值随飞秒激光脉宽的

变化规律遥 研究结果表明袁 当飞秒激光的脉宽相对

较小时袁光致电离在整个作用过程中占主要地位袁随
着脉宽的增大袁 雪崩电离逐渐显著遥 雪崩电离与晶

体的禁带宽度及自由电子有效质量有关袁 晶体的禁
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带宽度对光致电离和晶体抗损伤能力起着重要作用袁
禁带宽度越大袁晶体的损伤阈值越高遥此外袁在铌酸锂

晶体中掺镁可以有效提高晶体的抗损伤能力遥
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