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飞秒激光诱导液线辐射太赫兹波的介质特性研究

Study of dielectric characteristics of Terahertz
waves radiated by femtosecond laser induced liquid lines

LIU Jiahe, CHANG Chao, HE Guangchao, ZHANG Yong, LI Lirong
渊Faculty of Information Engineering and Automation, Kunming University of Science and Technology, Kunming 650000, China冤

Abstract: In order to further optimize the liquid Terahertz radiation source induced by femtosecond laser, a femtosecond laser-in-
duced liquid line radiation Terahertz wave experimental system was designed. Combined with quantum chemistry calculation and
femtosecond laser-induced liquid line radiation Terahertz wave experiment, the relationship between the microscopic and macro-
scopic characteristics of the excited medium and the Terahertz electric field was studied. The experimental and calculated results
show that the Terahertz electric field is negatively correlated with band gap width and dipole moment. The nonlinear trend of Ter-
ahertz electric field with solution concentration is related to the density and Reynolds number of the medium, and the optimal vol-
ume fraction of Terahertz wave electric field is 40%.
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摘要院为了进一步优化基于飞秒激光诱导的液态太赫兹辐射源，设计一种飞秒激光诱导液线辐射太赫兹波的实验系统，结

合量子化学计算和飞秒激光诱导液线辐射太赫兹波实验，研究了激发介质的微观特性和宏观特性与太赫兹电场的关系。

实验与计算结果表明：太赫兹电场与禁带宽度、偶极矩均呈负相关；太赫兹电场随溶液浓度变化的非线性趋势与介质的密

度、雷诺数有关，太赫兹波电场的最佳体积分数为 40%。
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0 引言
太赫兹辐射是指频率在 0.1~10 THz、波长在

30~3 000 μm 的电磁辐射。相较于其它波段，太赫兹

技术发展较为缓慢[1-2]，其主要原因之一是缺乏高效优

质的太赫兹辐射源 [3]。2017 年，DEY I 和 ZHANG X C

这 2 个科研团队[4-5]几乎同时探测到了水在激光诱导

下辐射出的太赫兹脉冲。DEY I 团队将激光聚焦于充

满水的石英水槽中，而 ZHANG X C团队则是将激光聚

焦于一种厚度约为 200 μm 的水膜中，得到了比空气

等离子体强 1.8 倍的太赫兹辐射，还设计了金属线引

导、靠重力驱动的自由流动液膜，辐射出了太赫兹波。

为了解决水膜在超过阈值后可能会出现破裂的问题，

YIWEN E 等人[6]对液膜产生装置进行了优化，采用鸭

嘴喷嘴产生的液膜辐射出了太赫兹波。2018 年，JIN Q
等人[7]采用双色激光激发液膜产生太赫兹波，双色激

光方案相比单色激光方案的太赫兹波强度只提高了

11%。2019 年，ZHANG L L 等人[8]首次实现了基于液线

产生太赫兹波的实验方案，使用单色飞秒脉冲激光聚焦

于直径为200μm的液线，产生了强度为 200 kV/cm 的

太赫兹辐射信号。

除了上述介质的形态影响太赫兹辐射外，液态介

质的种类也成为影响太赫兹辐射的关键因素。DEY I
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团队 [4]以水槽形式的实验方案对比了乙醇、甲醇、丙

酮、二氯乙烷、去离子水、二硫化碳产生太赫兹波的强

度，发现同等激光条件下辐射出的太赫兹信号强度差

距可达数倍。2021 年，ISMAGILOV A O等人[9]采用扁

口喷射水流进行了水、重水、乙醇、乙二醇、异丙醇、-
蒎烯和丙酮的激发实验，也得到了与 DEY I 团队相似

的结果。在此之前，TCYPKIN A N等人[10]的研究表明，

介质在电离能、分子密度及太赫兹吸收系数上的差异

使得激发出的太赫兹波强度不同。GEORGE D K 等人
[11]也认为太赫兹波的吸收能力与液体极性有关。虽然

介质种类对辐射太赫兹波的影响在液膜和水槽方案

中已有研究，但是关于液线方案的研究鲜有报道。此

外，不同种类介质的物化特性对辐射太赫兹波的影响

的内在机理尚不明晰。探明液线介质辐射太赫兹波过

程中介质特性与太赫兹辐射强度的关系，有利于提高

液态太赫兹辐射源的功率和能量转换率。为此，本文

设计一种飞秒激光诱导液线辐射太赫兹波实验系统，

结合量子化学计算和飞秒激光诱导液线辐射太赫兹

波实验，从微观层面对单质介质的禁带宽度和偶极矩

与太赫兹电场的关系进行模拟计算和实验研究；从宏

观层面对混合介质的体积分数、密度和流动状态与太

赫兹电场的关系进行实验研究。

1 飞秒激光诱导液线辐射太赫兹波实验系统
本文提出的飞秒激光诱导液线辐射太赫兹波实

验系统装置由激光激励模块、太赫兹探测模块、温度

控制模块和压力控制模块组成，如图 1 所示。系统采

用中心波长为 800 nm、重复频率为 1 kHz、持续时间为

35 fs、激光能量为 1.5 mJ 的 P 偏振脉冲激光，经过焦

距为 50 mm 的凸透镜聚焦后，诱导水线产生太赫兹

波。产生的太赫兹信号通过两面离轴抛物面镜收集聚

焦。为了过滤强激光，在两面离轴抛物面镜中间插入

滤光片。由于热释电探测器的采样频率为 25 Hz，所以

在热释电前面需要插入一个同等频率的斩波器，热释

电采样频点设置为0.5 THz。

每组实验进行 100 次数据采样，然后计算其平均

值。本实验在恒温（20 ℃±1 ℃）恒湿（25%±5%）千级

清洁封闭洁净间中进行。

为了得到微米级尺寸的流动均一、温度恒定、表

面光滑的液线，本文在系统中设计了一种液体循环装

置。相较于现有的实验装置，该液体循环装置能够对

液态介质的温度、压力、流速、形态和尺寸等进行全面

高精度调控。其中，温度控制通过加热器、冷却机、温

度传感器和控制电路实现；液压和流速控制通过水

箱、水泵、压力传感器和流量计等实现；位置控制通过

三维平移台实现，三维平移台与喷嘴之间采用刚性连

接。喷嘴的形状有针型、扁口型或异型。各喷嘴接口尺

寸统一，便于更换，以实现液态介质空间尺寸与形态

的改变。循环系统由高性能涡轮泵驱动，保证了液体

流动的均一性和稳定性。压力传感器可以检测循环系

图 1 飞秒激光诱导液线辐射太赫兹波实验系统
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统中的压力，同时液体的流速也可以通过阀门来调

节。本文利用误差为±0.2 °C 的智能温度控制系统进

一步研究了介质温度对太赫兹电场的影响。该系统由

温度传感器、压缩制冷设备和电热元件组成，并由计

算机监控。

产生的水线直径小于 1 mm。液线的尺寸需要与特

定的实验条件相匹配 [12-13]。图 2 是高清工业相机

（CMOS）拍摄的液线流动特写。可以看出，层流状态比

湍流状态的液线表面更光滑，属于更优质的激发靶

体[14]。层流状态和湍流状态可以用雷诺数（Re）[15]来定

量区分。液体循环装置的各参数指标如表 1 所示。

2 量子化学计算
为了探索不同液体的微观特性与太赫兹电场的

关系，对比不同液体介质激发太赫兹波的性能优劣，

本文依托量子化学计算方法，计算分析各个介质物理

化学性质，再对比分析不同介质辐射太赫兹波的实验

结果，总结相关规律。

量子化学计算作为理论化学的分支，是基于量子

力学的方法和原理，解释和研究相关的化学问题的学

科。微观粒子的运动规律遵循量子力学的法则，即

Schr觟dinger 方程。量子化学计算本质是通过求解

Schr觟dinger 方程确定体系的电子结构。理论上，只要求

得 Schr觟dinger 方程的所有解，就可以全方位地对体系

进行描述。

2.1 禁带宽度的计算

DMol3 拥有独特的密度泛函理论（DFT）计算程

序，是世界上最快的第一性原理计算程序之一。它可

以模拟气相、液体和固体对象的过程与性质，其中研

究较多的是计算能带结构、态密度以及光谱特性。本

文采用 Materials Studio 程序对液体介质进行建模，再

用 DMol3 模块进行几何优化并计算禁带宽度，分析介

质的太赫兹波激发潜力。

计算步骤如下：

1）计算模型。以水分子为例，通过 Mterials Studio

的可视化建模程序建立一个密度为 0.997 g/cm3（25 ℃

时水的密度）水的多分子模型，如图 3 所示。

2）结构优化。对上述体系进行分子动力学模拟，

选取一个稳定的瞬间，并在此基础上进行结构优化。

通过结构优化，找到体系的最小势能值，从而达到稳

定的结构。优化过程从初始构建的分子构型开始计算

能量和梯度，当一阶导数达到零或低于某个特定值

时，表明结构优化顺利完成。

图 2 液线流动状态特写

图 3 水的多分子模型

参数名称 数值范围

温度/益 -20~100渊依0.02冤
液压/kPa 0~100 渊依0.1冤

液线直径/滋m 150~3 500渊依2冤
液膜厚度/滋m 350~500渊依5冤
入射角/渊毅冤 0~360
探测角/渊毅冤 -60~垣60

聚焦位置/mm
方向院-6.5~垣6.5渊依0.02冤
方向院-6.5~垣6.5渊依0.02冤
方向院-5~垣5渊依0.02冤

表 1 液体循环装置各参数

渊a冤 层流状态 渊b冤 湍流状态
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3）模拟计算。当上述体系的结构优化顺利完成，

便可以对其进行禁带宽度的计算。

禁带宽度的概念来自于半导体，是衡量半导体的

重要特征参量。电子要从价带跃迁到导带，然后成为

自由电子，至少获得与禁带宽度相当的额外能量。虽

然，本文中的激发介质是液体，但是对于飞秒级别的

激光而言，液体的流动尺度小到可以忽略，在被激发

的一瞬间可以视为一个固态的半导体。通常禁带宽度

越低的物质，价电子完成跃迁所需要的额外能量就越

低，在相同的激光条件下电离率也就越高，能够产

生的自由电子也更多。根据偶极子模型[16-17]的理论预

测，禁带宽度低的物质往往具有更强的太赫兹电场

潜力。

2.2 偶极矩的计算方法

Gaussian 程序是用于做半经验计算和从头计算使

用最广泛的量子化学软件程序。Gaussian 程序的主要

功能包括分子构型的优化、能量计算、光谱计算、偶极

矩、电荷分布和电荷密度等。本文采用 Gaussian 程序

对液体介质单个分子进行建模和几何优化，计算偶极

矩，分析其对太赫兹波的吸收能力。

偶极矩是一种重要的物理量，用来表示分子的极

性。它由 2 个电荷中心之间的距离和每个电荷中心的

带电能力决定，并且具有一个固定的方向，即从正电

荷中心指向负电荷中心。偶极矩 计算公式如下：

= （1）

其中， 表示电荷中心所带电量， 表示正、负电荷中

心间的距离。

偶极矩的计算也分为建立模型、结构优化和模拟

计算 3 个步骤。图 4 为甲醇、乙二醇、水、乙醇、丙醇和

-蒎烯的建模遥 通过对图 4 中的每一种介质的分子模

型进行有效的结构优化，从而计算出它们的偶极矩。

3 特性分析
3.1 单质介质的微观特性分析

当流速为 25 mL/min，液线直径为 750 μm，温度

为 25 ℃时，本文对水、甲醇、乙醇、乙二醇、丙醇和 -

蒎烯液体的微观特性进行实验，结果如图 5 所示。可

以看出，水和醇类物质的禁带宽度相差很小，而烯类

物质的禁带宽度明显更低。造成这种区别的原因可能

是基团不同，即水和醇类物质都包含 -OH 基团，而烯

包含 -C=C- 基团。考虑到 -C=C- 基团含能更高且稳

定性差，只需要较低的能量就可以使其断裂，所以化

学性质也更为活泼。相较于其它物质， - 蒎烯在相同

的激光条件下拥有更高的电离率，理论上可以产生更

多的自由电子，从而得到更强的太赫兹电场。而偶极

矩只与分子的构型有关，醇类和烯类介质也可以具有

相似的偶极矩。

图 5 中，乙二醇的偶极矩为 0， - 蒎烯的偶极矩

接近于 0，这表示乙二醇和 - 蒎烯都是非极性物质。

前者的禁带宽度比后者高了 1.66 eV，而后者能够辐射

更强的太赫兹波。同样地，乙醇和丙醇也具有相似的

偶极矩，但是丙醇的禁带宽度更低，产生的太赫兹电

场也更强。这意味着偶极矩相近的介质中，禁带宽度

低的辐射太赫兹波的性能更好。此外，水、乙醇和乙二

醇的禁带宽度很接近，分别为 5.8 eV、5.68 eV 和 5.77

eV。它们的偶极矩从高到低的排序为：水 > 乙醇 > 乙

二醇，所产生的太赫兹波电场由高到低为：水 > 乙醇 >

乙二醇。这表明禁带宽度相近的介质中，偶极矩低的

辐射太赫兹波的性能更好。此外，水、甲醇和 - 蒎烯

的禁带宽度和偶极矩都依次降低，而辐射出的太赫兹

电场则依次增高。这说明禁带宽度和偶极矩都降低

时，介质能够产生更强的太赫兹电场。乙二醇和丙醇

产生的太赫兹电场非常接近，并且乙二醇拥有比丙醇

更高的禁带宽度和更低的偶极矩。这说明禁带宽度的图 4 甲醇尧乙二醇尧水尧乙醇尧丙醇和 -蒎烯的建模

图 5 25 益时水尧甲醇尧乙醇尧乙二醇尧丙醇和 琢-蒎烯的实验结果
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降低和偶极矩的增大对太赫兹电场的影响存在某种

相互抵消的现象。

上述讨论结果可以用以下关系式表示：

THz∝
1
Band

THz∝
1
+1

扇

墒

设设设设设设缮设设设设设设

（2）

其中， THz表示介质辐射出的太赫兹电场， Band表示介

质的禁带宽度。考虑到偶极矩可以为 0，所以式（2）中

的第二项右边的分母为 +1。

实验中，激光与介质相互作用产生了太赫兹波。

太赫兹电场的起点在液体介质内部，传播过程中依次

穿过液体介质、液体与空气的界面、空气，最后被探测

模块所探测到。探测模块所收集到的太赫兹波能量是

初始辐射能量与传播过程中所损耗能量（主要是液体

介质的吸收带来的）的差值。禁带宽度影响了初始辐

射能量，禁带宽度越低初始辐射能量越高；偶极矩影

响了损耗能量，偶极矩越低，分子极性越小，损耗能量

越小。

3.2 混合介质的宏观特性分析

由上述研究结果可知，相比水和乙醇， - 蒎烯能

够辐射出更强的太赫兹波，具有更易存储、便于运输

以及造价低廉等优势，且更加环保无公害。但是，由于

水和乙醇能够任意比例混溶，因此本文选用乙醇溶

液作为参考介质，研究溶液体积分数对太赫兹电场的

影响。

本文还研究了混合介质（乙醇 - 水溶液）的宏观

物理特性对太赫兹电场的影响，如图 6 所示。可以看

出，太赫兹电场随着浓度的增加呈现先升高后降低的

趋势，并在 40%的体积分数下取得最大值。插图中 Re

随乙醇体积分数的增加先急剧下降，然后逐渐上升。

在乙醇体积分数为 0%~20%时，Re 急剧减少的原因是

太赫兹电场的增加。在这一阶段，随着水氢键网络的

形成，动态黏度逐渐增加，Re 降低，体系中液体粒子的

排列更好，太赫兹电场增强。随着乙醇体积分数的增

加，过量的乙醇减少了每个分子的氢键数量，导致 Re

的适度增加[18]。这种增加非常小，因此对太赫兹电场的

影响也很小。

当乙醇体积分数从 40%变化到 100%时，太赫兹

波电场变化趋势与溶液密度变化趋势一致。原因可能

是由于乙醇体积分数的增加，溶液密度减小所导致的

（这意味着能够与激光相互作用的分子数量减少）。

太赫兹电场峰值出现在乙醇体积分数为 40%时，

这可以归因于液体粒子排列的有序性和介质密度之

间的平衡。此外，在这个体积分数附近还有许多独特

的因素没有考虑进去，如过量混合焓 [19]和负绝热压缩

率[20]。这些特征暗示了一种特殊的分子动力学结构，其

中分子通过氢键结合形成四面体，乙醇分子的疏水基

团位于四面体结构[21]的空腔中。

4 结束语
本文结合量子化学计算方法和飞秒激光诱导液

线辐射太赫兹波的实验，研究了单质介质的微观特性

和混合介质的宏观特性对太赫兹电场的影响。研究表

明，太赫兹电场与禁带宽度、偶极矩均呈负相关；乙醇

体积分数为 40%时，太赫兹电场出现峰值。太赫兹电

场随溶液体积分数变化的特殊趋势，是由于溶液 Re

和分子密度变化共同作用所导致的。本文的研究可以

为基于液线的太赫兹辐射源的优化提供一定的理论

依据和实验参考。在本研究中，介质的微观特性只考

虑了禁带宽度和偶极矩 2 个主要因素，对电荷密度、

态密度等没有深入研究。若要探明液态介质辐射太赫

兹波的内在机理，还需要更全面地研究其它微观特性

与太赫兹电场的关系。
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