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常用衬底材料的宽谱太赫兹透射特性研究
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摘　要：宽谱透射式太赫兹时域光谱技术在材料载流子动力学、指纹谱识别等研究领域中有着
重要作用。由于低维材料需要衬底的支撑，在太赫兹波与低维材料相互作用的研究中衬底的

透射特性十分重要。为了研究不同衬底材料在太赫兹波段的光学特性，首先测试了三种常见

的衬底材料的太赫兹透射信号，然后在有效频谱范围内计算各自的折射率和吸收系数。结果

表明，ＣＶＤ金刚石在１ＴＨｚ～１８ＴＨｚ频率范围内保持较小色散特性的折射率和吸收系数（小
于１０ｃｍ－１），因此非常适合用于宽谱太赫兹时域系统，而熔融石英和氧化镁晶体在宽谱太赫
兹波段色散较为严重，透射时域信号出现较大展宽，仅适用于低频范围内（小于３ＴＨｚ）的太赫
兹时域光谱系统研究。该结果为基于宽谱太赫兹时域光谱技术的研究提供重要的参考。
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１　引　言
太赫兹波（ＴＨｚｗａｖｅｓ）处于远红外与毫米波之间，

波长在００３～３ｍｍ（对应于频谱范围１０ＴＨｚ～０１
ＴＨｚ），也被称为亚毫米波。太赫兹波的光子能量低
（１ＴＨｚ对应４１ｍｅＶ），与 Ｘ射线相比不会对生物
组织造成损伤，适合用于活体检测；对非极性物质具

有良好的穿透性，可用于快速安检仪；频谱范围包含

了分子转动、振动能级，可用于特征峰识别。在基础

研究领域，自从太赫兹时域光谱技术发明以来，太赫

兹技术被广泛的应用于载流子动力学、凝聚态体系

中元激发和准粒子的超快演化和瞬态相变等研究

中［１－６］。太赫兹时域光谱（ＴｅｒａｈｅｒｔｚＴｉｍｅＤｏｍａｉｎ
Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ，ＴＨｚＴＤＳ）技术包含基于超快激光的太
赫兹波产生与相干探测技术。产生技术包括光整

流、光电导天线、自旋源和空气等离子等；探测技术

包括电光采样、光电导天线、塞曼转矩采样和空气偏

压相干探测等［７－８］。其中，空气等离子体太赫兹源

结合空气偏压相干探测（ＡｉｒＢｉａｓｅｄＣｏｈｅｒｅｎｔＤｅｔｅｃ
ｔｉｏｎ，ＡＢＣＤ）可以覆盖整个太赫兹波段［９］。

在太赫兹波与低维材料相互作用的研究中，往

往需要将无法自支撑的低维材料转移到合适的衬底

上开展研究。此外，由于太赫兹波对极性水分子的

敏感性，太赫兹时域光谱通常需要在干燥环境下工

作，所以合适的太赫兹窗口材料十分重要［１０－１１］。因

此衬底（窗口）材料的透射特性对于利用太赫兹时

域光谱开展光与低维材料相互作用的研究十分关

键［１２］。基于以上背景，本文使用超快激光诱导的空

气等离子体宽波段太赫兹时域光谱系统对常见的

ＣＶＤ金刚石、熔融石英和氧化镁衬底（窗口）材料开
展了研究。结果表明，熔融石英和氧化镁晶体的太

赫兹透射信号都表现出时域展宽和较强的吸收作

用，而ＣＶＤ金刚石在整个探测范围内表现出较小色
散的吸收系数。该结果可为太赫兹时域光谱应用中

衬底材料、窗口材料的选择提供有意义的参考。

２　实验装置及样品
２１　实验装置

实验所用的系统为自主搭建的空气等离子体太

赫兹时域光谱系统，工作模式为透射模式。其光路

的示意图和实物图分别为如图１（ａ）和（ｂ）所示，美
国光谱物理公司生产的 ＳｏｌｓｔｉｃｅＡｃｅ放大器产生的
０６ｍＪ，３５ｆｓ，１ｋＨｚ的８００ｎｍ激光依次经过焦距
３００ｃｍ的平凸透镜、厚度为０１ｍｍ的ＢＢＯ后聚焦
到氮气中将氮气分子电离，并形成２ｃｍ左右的等离
子体丝。８００ｎｍ激光电离氮气所生成的等离子体
在４００ｎｍ激光调制下产生瞬态电流，进而沿着等离
子体丝方向辐射出太赫兹波［１３］。太赫兹波经第一

个离轴抛物面镜收集后先穿过１片０５ｍｍ厚的高
阻硅片用以滤除８００ｎｍ和４００ｎｍ激光，随后再经
第二个离轴抛物面镜聚焦到样品上。透射过样品的

太赫兹信号经过第三、四个离轴抛物面镜的收集与

聚焦后和采样光一起进入 ３ｋＶ交流电压调制的
ＡＢＣＤ探测器中，经由太赫兹波产生过程的逆过程
产生４００ｎｍ的紫外光信号［１４］，并由雪崩光电二极

管（ＡｖａｌａｎｃｈｅＰｈｏｔｏｄｉｏｄｅ，ＡＰＤ）记录紫外光信号的
强度。该紫外光信号的强度正比于太赫兹电场强

度，根据等效采样原理使用高精度延迟线（美国 Ｎｅ
ｗｐｏｒｔ公司生产的型号为 ＩＬＳ－ＢＰＰ的延迟线）控制
太赫兹波与采样光的时延，由此实现太赫兹波的相

干探测。空载时系统的光谱范围为 ０５ＴＨｚ～３０
ＴＨｚ［１５］，由于光路中高阻硅片在 １８ＴＨｚ的声子吸

收［１６］，系统动态范围相对较高的波段为 １ＴＨｚ～
１８ＴＨｚ。
２２　样　品

实验所用的样品均经过双面抛光处理，形状大

小分别为：熔融石英，１０ｍｍ×１０ｍｍ×１ｍｍ，氧化
镁晶体，１０ｍｍ×１０ｍｍ×０５ｍｍ，ＣＶＤ金刚石，
１０ｍｍ×１０ｍｍ×０５ｍｍ。其中对于氧化镁晶体而
言，太赫兹入射方向沿材料［００１］晶向。上述三种
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材料常用作太赫兹时域系统的光学透光窗口或者支

撑低维材料的衬底。在太赫兹波段，熔融石英和氧

化镁晶体常被用于低维材料研究中的衬底材料，而

大面积的自然金刚石价格昂贵，目前仍较少使

用［６，１７－１８］。随着大面积 ＣＶＤ金刚石的制作工艺的
成熟，其在太赫兹领域的应用也在逐渐增加。

图１　基于空气等离子体的太赫兹时域光谱系统

Ｆｉｇ．１Ａｉｒｐｌａｓｍａｂａｓｅｄｔｅｒａｈｅｒｔｚｔｉｍｅｄｏｍａｉｎｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙｓｙｓｔｅｍ

３　数据处理
实验时，整个光路放置在密闭盒中，并充满氮气

以消除空气中水的吸收带来的影响。样品架（ｈｏｌｄ
ｅｒ）空载情况下记录参考信号的时域波形为 Ｅｒｅｆｅｒｅｎｃｅ
（ｔ），样品放置在光路中时记录样品信号的时域波形
为Ｅｓａｍｐｌｅ（ｔ）。实验中，采取多次测量取平均值的方
式来提高信号的动态范围。在样品内部的反射回波

由时域窗口过滤掉的情况下，样品的复透射信号可

以写作［１９］：

槇Ｅｓａｍｐｌｅ（ω）

槇Ｅｒｅｆｅｒｅｎｃｅ（ω）

槇＝Ｔ（ω）＝｜Ｔ｜ｅｉΔ

＝ ４ｎ
（ｎ＋１）２

ｅ－αｄ／２ｅｉω（ｎ－１）ｄ／ｃ （１）

其中，ｃ是真空中光速；ｄ是样品的厚度；ｎ是样品的

折射 率；α是 样 品 的 吸 收 系 数；槇Ｅｓａｍｐｌｅ（ω） 和

槇Ｅｒｅｆｅｒｅｎｃｅ（ω）分别是样品信号 Ｅｓａｍｐｌｅ（ｔ）和参考信号
Ｅｒｅｆｅｒｅｎｃｅ（ｔ）的傅里叶变换。根据公式（１），推导出折
射率和吸收系数的计算公式如下：

ｎ（ω）＝１＋ｃΔωｄ

α（ω）＝－２ｄＩｎ
（ｎ＋１）２
４ｎ( ){ ｜Ｔ｜

（２）

一旦折射率和吸收系数已知，样品的各种光学

常数如复电导率、复介电函数和复折射率都可以通

过数学运算得到［３］。折射率和吸收系数的计算中，

样品透射信号的相位 Δ的提取最为关键，按照如
下步骤进行相位提取：

①记录样品、参考信号扫描起点的时间差ｔｂｅｇｉｎ，０以
及两者时域信号峰值所在的时间ｔｓａｍｐｌｅ，０和ｔｒｅｆｅｒｅｎｃｅ，０；

②添加时间窗口滤除回波并计算时域样品信
号Ｅｓａｍｐｌｅ（ｔ）和参考信号Ｅｒｅｆｅｒｅｎｃｅ（ｔ）的傅里叶变换；

③将样品和参考信号的相位谱展开：

ｓａｍｐｌｅ（ω）＝ｕｎｗｒａｐ（ｐｈａｓｅ（槇Ｅ）ｓａｍｐｌｅ（ω））

ｒｅｆｅｒｅｎｃｅ（ω）＝ｕｎｗｒａｐ（ｐｈａｓｅ（槇Ｅ）ｒｅｆｅｒｅｎｃｅ（ω
{

））

（３）

计算相位差，Δ（ω）＝ｓａｍｐｌｅ（ω）－ｒｅｆｅｒｅｎｃｅ（ω）
＋ｂｅｇｉｎ，０，其中ｂｅｇｉｎ，０ ＝ω·ｔｂｅｇｉｎ，０；
④对比Δ（ω）信噪比最高的部分与 ω·Δｔ＝

ω·（ｔｓａｍｐｌｅ，０－ｔｒｅｆｅｒｅｎｃｅ，０），并消除Δ（ω）的纵向偏置
［２０］。

４　结果与讨论
ＣＶＤ金刚石的时域信号如图 ２（ａ）所示，插图

所示为将样品透射信号与参考信号峰值移到同一时

刻的情况，从透射信号主峰与参考信号主峰的对比

可知，宽波段太赫兹脉冲经过ＣＶＤ金刚石的时域信
号虽然峰值强度下降２４％，但未发生时域上的展
宽。从图２（ｂ）的频谱看出，由于高阻硅片的吸收，
空载时太赫兹频谱在１８ＴＨｚ出现一个局域极小值。
这个极小值是高阻硅片中声子的共振吸收，且超过

１８ＴＨｚ的信号由于受到硅片色散的作用，影响光学
常数的提取。ＣＶＤ金刚石的太赫兹透射频谱形状
与空载保持一致，说明其在太赫兹波段吸收率稳定。

图２（ｃ）、（ｄ）分别为展开前后的相位谱，使用第２节
的算法将相位谱展开可以发现，金刚石的相位谱几

乎在整个有效频段内保持线性。计算 ＣＶＤ金刚石
的折射率和吸收系数如图３所示。
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图２　ＣＶＤ金刚石的太赫兹信号

Ｆｉｇ．２ＴｈｅｔｅｒａｈｅｒｔｚｓｉｇｎａｌｏｆＣＶＤｄｉａｍｏｎｄ

图３　ＣＶＤ金刚石折射率和吸收系数

Ｆｉｇ．３ＲｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘａｎｄａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆＣＶＤｄｉａｍｏｎｄ

图３表明 ＣＶＤ金刚石的折射率在 １ＴＨｚ～
１８ＴＨｚ范围内保持在２２６附近，吸收系数保持在小
于１０ｃｍ－１的范围。以上折射率和吸收系数的稳定性
由ＣＶＤ金刚石在１ＴＨｚ～１８ＴＨｚ范围内声子共振吸
收的缺失所导致。图４（ａ）、（ｂ）表明熔融石英在１
ＴＨｚ～１８ＴＨｚ对太赫兹波具有强烈的吸收，有效透射
频谱范围小于７５ＴＨｚ。从图４（ｃ）、（ｄ）看出，熔融石
英的折射率在１ＴＨｚ～７５ＴＨｚ范围保持在１９５～
２０的范围，且折射率随着频率的增加而缓慢增加。
吸收系数在１ＴＨｚ～７５ＴＨｚ范围内随着频率的增加
而增加，且１ＴＨｚ～３８ＴＨｚ范围内吸收系数随频率
的增加缓慢增加，只是从１ＴＨｚ的１０ｃｍ－１增加到了
３８ＴＨｚ的２０ｃｍ－１，３８ＴＨｚ～７５ＴＨｚ范围内吸收系
数随频率的增加快速增加，从３８ＴＨｚ处的２０ｃｍ－１

增加到了７５ＴＨｚ处的１００ｃｍ－１。氧化镁晶体是立
方晶系，空间群为 Ｆｍ３ｍ，具有高对称性。为了测试
氧化镁晶体的折射率、吸收系数和系统的可靠性，对

单晶氧化镁样品开展了不同方位角的太赫兹波透射

特性研究。考虑到氧化镁晶体在太赫兹波入射方向

具有各项同性，选取０°与４５°为太赫兹偏振方向与晶
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体［１００］方向的夹角开展实验。太赫兹偏振方向与晶
体的［１００］方向夹角为０°、４５°的太赫兹透射结果如图
５所示，可以看出氧化镁晶体对太赫兹波的吸收整体
上强于熔融石英，在１ＴＨｚ～６ＴＨｚ范围内具有最低
１０ｃｍ－１和最高２００ｃｍ－１的吸收系数。图５（ｃ）表明
氧化镁晶体对太赫兹折射率随着频率增加而增加，并

保持在３１８～３４之间。图５（ｄ）显示氧化镁晶体在
３２ＴＨｚ处存在吸收峰。３２ＴＨｚ处的吸收峰与文献
中报道的３１６ＴＨｚ声子模式符合较好，由多声子共
振吸收导致［２１］。由于空气等离子体辐射的太赫兹能

量集中在 ２５ＴＨｚ～１２５ＴＨｚ（图 ２（ｂ），全半高
宽）［１３］，其在低频范围内信噪比较低，所以１ＴＨｚ～

２ＴＨｚ范围内吸收系数随着频率增加而减少可能由低
频范围内系统的低动态范围导致。这与文献［２１］使
用空气等离子体系统的测量结果是一致的。另外，图

５的实验结果表明太赫兹偏振方向与氧化镁晶体
［１００］方向的夹角为４５°的太赫兹透射结果在数值和
曲线趋势上与０°的情况一致，证明了数据的可靠性。

从图４（ａ）与图５（ａ）的时域信号可以得到，太
赫兹波在透过熔融石英和氧化镁晶体样品后，其时

域信号明显展宽，这是由于熔融石英的和氧化镁的

晶体的折射率存在较大的色散，太赫兹波的不同频

率成分经过样品后出现时间延迟，进而导致透射太

赫兹波形的时域展宽。

图４　熔融石英的太赫兹信号、折射率和吸收系数

Ｆｉｇ．４Ｔｅｒａｈｅｒｔｚｓｉｇｎａｌ，ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘ，ａｎｄａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆｆｕｓｅｄｑｕａｒｔｚ

　　由以上分析，ＣＶＤ金刚石在宽波段太赫兹范围
内具有稳定的折射率和吸收系数，并且吸收系数保

持在１０ｃｍ－１以内，可作为优异的太赫兹波窗口和
衬底材料。此外，金刚石具有５４ｅＶ的大带隙［２２］，

难以被抽运光激发出载流子，可避免使用时间分辨

的太赫兹时域光谱开展研究的过程中光生载流子的

影响［６，２３］。此外，熔融石英和氧化镁衬底在低频段

太赫兹范围内（小于３ＴＨｚ）也有着较小的吸收系数
（分别小于２０ｃｍ－１，５０ｃｍ－１）。两者在低频段太赫
兹时域光谱中也适合用于窗口和衬底材料。
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图５　太赫兹偏振与氧化镁［１００］晶向夹角０°、４５°的太赫兹信号、折射率和吸收系数

Ｆｉｇ．５Ｔｅｒａｈｅｒｔｚｓｉｇｎａｌ，ｒｅｆｒａｃｔｉｖｅｉｎｄｅｘ，ａｎｄａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔｏｆＭｇＯｃｒｙｓｔａｌｗｈｅｒｅｔｈｅａｎｇｌｅｓｂｅｔｗｅｅｎ

ｔｅｒａｈｅｒｔｚｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎａｎｄ［１００］ｃｒｙｓｔａｌｏｒｉｅｎｔａｔｉｏｎａｒｅ０°ａｎｄ４５°

５　结　论
ＣＶＤ金刚石在系统有效太赫兹波段（１ＴＨｚ～

１８ＴＨｚ）内由于声子模式的缺失和大电子带隙的特

点，保持着较小色散的吸收系数（小于 １０ｃｍ－１）。

可见光波段内的抽运光不能引起金刚石电子的带间

跃迁，避免了光生载流子对太赫兹波的吸收作用。

随着大尺寸ＣＶＤ金刚石生长工艺日趋成熟，其在宽
太赫兹波段的应用逐渐增加。在低频段太赫兹范围

内（小于３ＴＨｚ，常见的非线性晶体：碲化锌和铌酸
锂的产生与探测带宽），作为常用的窗口和衬底材

料的熔融石英和氧化镁晶体具有相对较小的色散和

吸收系数（小于２０ｃｍ－１和５０ｃｍ－１）也适用于太赫

兹时域光谱。然而在更高频段范围，两者的吸收系

数快速增加，而且由于色散效应透过的太赫兹波形

严重展宽。综合以上分析，ＣＶＤ金刚石在宽波段太
赫兹范围内具有优异的光学性质，适合用于制作太

赫兹窗口和支撑低维材料的衬底。
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