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利用太赫兹（2%>）时域光谱技术研究了不同掺杂的 Q(6RS5 9L6R65 23〈!!6〉单晶产生 2%>辐射的特性 T实验发现，当

晶体的直流电阻率!U !6"!·A4时，晶体产生 2%>辐射的效率随着晶体电阻率的增加而增加，但当电阻率!U !6P

!·A4时，晶体产生 2%>辐射的效率出现饱和甚至可能下降 T光谱测量结果表明，此类晶体在 2%>波段的透过率基本上
取决于其低频电阻率，但除了晶体对 2%>辐射的吸收这一因素外，其色散性质的变化对晶体的 2%>辐射性能也有重
要的影响 T因此，当 Q(9L23 晶体用于 2%>辐射产生和探测时，仅仅用材料的 %/BB电阻率不能完全表征器件的性能 T
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! R 引 言

利用非线性光学晶体产生和探测太赫兹（2%>）
脉冲是 2%>时域光谱系统最常用的方法之一，其中
的机理分别是瞬态光整流效应和线性电光效应，整

个系统的频率响应可以超过 P6 2%>［!，"］T利用电光晶
体探测 2%> 脉冲还具有光学并行处理的能力和优
越的探测信噪比［$］T常用的材料有 Q(23，Q(*3，9L23，

D(C，Z/H@，[,EM\$，[,2/\$ 和有机晶体 IH*2等 T总体

上，Q(23晶体的综合性能优于其他材料，在 2%>光
谱探测和成像研究中被广泛应用［1］T
通常认为，晶体中的载流子越少，电阻率就越

高、晶体对 2%>辐射的吸收和散射就越少，作为 2%>
辐射产生器件，产生 2%> 辐射的效率也就越高 T因
此，通过掺杂来降低晶体中的载流子浓度是晶体生

长中常用的手段，电阻率已成为表征此类晶体质量

的一个重要指标 T最近的研究表明，在 Q(23〈!!6〉单

晶中加入适量的 9L，当组分比 ! ] 6R65 时，由于晶
体结构质量的改善，Q(! ^ !9L!23〈!!6〉单晶通过光整
流效应产生 2%>辐射的效率最高 T此外，对于不同
掺杂的 Q(6RS5 9L6R65 23〈!!6〉单晶，当晶体的电阻率!
"!6"!·A4时，才能有效产生 2%>辐射，这一现象
基本上可以从晶体直流电阻率的不同得到解释［5］T
但是，反映材料低频电阻特性的 %/BB电阻率是否能
够表征晶体在 2%>波段的电阻特性并直接与 2%>辐
射产生和探测器件的性能相关联？这一问题需要进

一步研究 T本文中，我们利用 2%> 时域光谱分析方
法，探测了一组 [,和 D(掺杂的 Q(6RS59L6R65 23〈!!6〉单
晶产生 2%>辐射的效率，并测量了这些晶体在这一
频率范围的吸收谱以及由晶体色散特性决定的 2%>
辐射与激发光脉冲的速度匹配性能 T发现掺杂使这
些晶体一方面改变了 2%>波段的吸收率，同时其折
射率在光频和 2%>频率也发生了系统性的变化 T作
为 2%>辐射的产生材料，不同的掺杂不仅影响对
2%>辐射的吸收，而且极大地改变了速度匹配条件，
两者共同决定了 2%>辐射源的性能 T由于电光效应
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可以看成是光整流的逆过程，因此本文的结果同样

适用于对基于电光取样原理的 !"# 辐射探测器件
的分析 $

% & 样品和实验装置

’()*!+单晶通常是一种 ,型半导体材料，其电

阻率一般不太高 $要改变 ’()*!+单晶的电阻率可以
通过掺杂来实现 $实验所用的不同元素掺杂和不同
掺杂水平的 ’(-&./)*-&-/ !+〈00-〉单晶是由韩国全州国
立大学物理系生长的 $掺杂元素分别为 1(和 23 $施
主元素 1(掺杂可使材料的电阻率提高，而受主元素
23掺杂则使晶体的电阻率降低 $这些晶体样品的参
数见表 0 $

表 0 不同掺杂 ’(-&./)*-&-/!+〈00-〉单晶的参数

样品 1( 掺 杂 23 掺 杂

电阻率!4!·56 7&/8 9 0-: ;&-7 9 0-/ 7/<- %80 /;- 78% /&-0 0&.% 0&- -&7<

厚度 !466 0&-:< -&./. 0&%.; -&.:. -&.%; 0&8%< 0&00: 0&/-< 0&7%; -&<.;

图 0 !"#时域光谱测量系统光路图

!"#时域光谱实验是在中国科学院物理研究所
光物理实验室进行的 $实验系统主要由飞秒激光器
（中心波长为 <-- (6，脉冲宽度为 0-- =>）、!"#辐射
产生装置、!"#辐射探测装置和时间延迟控制系统
组成，其光路如图 0 所示 $钛宝石激光器 " 产生的
激光脉冲经过分束镜 ?@ 分为两束，一束激光脉冲
（激发脉冲）经过偏振片 #0 起偏、斩波器 $ 调制
后，通过时间延迟系统 !A@入射到透镜 "0，经透镜

"0 聚焦到用于信号产生的晶体 !B上，通过光整流
效应产生 !"# 脉冲 $ !"# 脉冲经过离轴抛物面镜
CD0，CD% 聚焦到样品 % 上，再经过离轴抛物面镜

CD7，CD8 聚焦，通过镀膜分光镜 # 到达另一块电光
晶体 !@上 $另一束激光脉冲（探测脉冲）经过偏振片
#% 起偏和透镜 "% 聚焦，经过镀膜分光镜 # 反射，
在探测晶体 !@上聚焦到同一位置 $在没有 !"#脉冲
信号时，由光电二极管 CA探测到的两束偏振光大

小相等，通过锁相放大器 2E检测到的输出为零 $当
探测脉冲和 !"#脉冲在电光晶体中相遇时，探测脉
冲的偏振态被 !"#脉冲电场调制后，在锁相放大器
中产生与 !"#脉冲电场成比例的电流输出 $通过时
间延迟装置改变探测脉冲与 !"#脉冲的光程差，使
探测脉冲在不同的时刻对 !"# 脉冲的电场强度进
行取样测量，得到 !"# 辐射脉冲的时域波形 $为了
消除空气中水分对 !"#辐射的吸收，整个 !"#脉冲
光路均安装在真空室 F)中 $

7 & 结果和讨论

我们首先测量了不同掺杂 ’(-&./ )*-&-/ !+〈00-〉单

晶在相同实验条件下产生 !"#辐射的效率，测量结
果如图 %所示 $图 %中横坐标为样品的 "GHH电阻率

!，纵坐标是对样品厚度归一化后的电场振幅峰值，
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代表各个晶体产生 !"#辐射的效率 $从图 %可以看
出，低频电阻率很低的样品（!& ’(!·)*），是不能
作为 !"#辐射产生器件的 $随着电阻率的增大，晶
体产生 !"#辐射的效率一般也增大 $但是，当电阻
率增大到一定程度（!+ ’(,!·)*）后，产生 !"#辐射
的效率就不再增加甚至下降 $这一现象表明，晶体中
的载流子密度在很大程度上决定了 !"# 辐射的产
生效率 $

图 % 不同掺杂的 -.(/0123(/(1!4〈’’(〉单晶辐射 !"#脉冲的

效率 !表示掺杂 56的晶体，"表示掺杂 7.的晶体

为了进一步分析不同样品产生 !"# 辐射效率
不同的原因，我们测量了不同晶体在 (/8—8/( !"#
频率范围的吸收谱 $对于 56 掺杂浓度较高的四种
-.(/0123(/(1 !4〈’’(〉单晶，我们发现晶体在 !"# 波段
的透过率很小，说明低频电阻率较低（!& ’(!·)*）
的晶体之所以不能充当 !"#辐射的产生器件确是
因为它们对 !"#辐射的吸收太强 $由于 56掺杂使晶
体中的空穴浓度增加，这一结果是在预料之中的 $因
此，下面着重分析四种 7.掺杂 -.(/01 23(/(1 !4〈’’(〉单
晶在 !"#波段的介电响应 $
首先记录无样品时的 !"#辐射时间波形作为参

考波形 !（ "），然后测量放样品后的信号波形
#（ "）$对样 品的参考波形和信号波形分别进行
傅里叶变换得 到 !"# 电场的复振幅谱 !（"） 9
$ :（"）4;<#$（"），#（"）9 $ =（"）4;<#%（"）$我们发现，除了
由差频多声子过程产生的较小附加结构外，吸收谱

的主要特征反映的是晶体 !>声子吸收边的性质［,］$
为了便于比较，我们分别计算参考波和样品波的能

量，& : 9 #
"

$%:（"）和 & = 9 #
"

$%=（"），得到与频率无

关的不同掺杂 -.(/0123(/(1 !4〈’’(〉单晶对 !"#辐射的

吸收系数$ 9 ?.（ & : @ & =）@’，这里 ’为样品的厚度 $结
果如图 8所示 $

图 8 不同样品对 !"#辐射的平均吸收系数

比较图 %和图 8 可以看出，总体上样品在 !"#
波段的吸收随着低频电阻率的增大而减小，表明晶

体中的载流子密度是影响晶体产生 !"# 辐射效率
的重要因素 $但是吸收的变化并不能完全说明全部
的实验数据 $如电阻率!9 8/1A B ’(C!·)*的样品
比!9 ,/(8 B ’(1!·)*8 的样品对 !"# 辐射信号的
吸收要小，但产生 !"# 辐射的效率反而更低 $为了
寻求进一步的解释，我们对这些样品中激发光脉冲

和 !"#辐射信号的速度匹配条件进行了分析 $
速度匹配类似于一般非线性光学过程中的相位

匹配，由产生 !"#辐射的激光脉冲在晶体中传播的
群速折射率(D 与 !"#脉冲在晶体中的相速折射率 (
的失配量"( 9 (D ; ( 表示［,］，描述两者在晶体中
传播时同步的程度 $在其他条件相同的情况下，"(
越小，晶体的速度匹配越好，晶体产生 !"# 辐射的
效率就越高、高频响应也越好 $在作为 !"# 辐射探
测晶体时也有类似的效应 $
由于实验中透过不同样品的信号波形差别不

大，利用上述实验数据，可以计算出不同 7.掺杂的
-.(/0123(/(1 !4〈’’(〉单晶内 !"#脉冲与频率无关的平

均折射率 ( 9 ’ E )""
’ ，其中"" 是样品波形峰值与

参考波形峰值之间的时间延迟，) 为真空中的光速，

’ 为样品的厚度 $为了测量中心波长为 F(( .*的激
光脉冲的群折射率(D，首先记录一个参考波形，然后

把样品放到激发光的光路中，记录样品的插入导致

的参考波形时间延迟，由此获得激光脉冲在晶体中

的群折射率 (D $图 A为激发脉冲和 !"#波在不同 7.

掺杂 -.(/0123(/(1 !4〈’’(〉单晶中的速度失配量"( 9

G (D ; ( G $
在这里，较大的实验误差主要来自于晶体的
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图 ! 不同样品的速度失配量!!

厚度测量 "我们可以看到，对于四种不同 #$掺杂的
%$&’()*+&’&) ,-〈..&〉单晶，速度匹配曲线（图 !）和 ,/0
辐射性能曲线（图 1）存在高度的关联性 "这一实验
观察表明，随着掺杂浓度的增加，除了晶体在 ,/0
波段的吸收发生变化以外，其近红外和 ,/0波段的
色散性质也发生了变化，从而改变了 ,/0辐射产生
过程中晶体的速度匹配性能 "电阻率为 2’)! 3 .&4

"·56的样品尽管对 ,/0辐射的吸收更小，但存在很
大的速度失配，导致其总体辐射效率低于电阻率为

7’&2 3 .&)"·56的样品 "由于速度失配条件随着 #$
掺杂的增大而变坏，我们的实验结果表明，在

%$*+,-单晶的生长中，单纯通过高的 #$掺杂率以补
偿晶体中的空穴并不能保证提高晶体作为 ,/0 辐
射产生和探测器件的性能 "为了全面表征晶体的质
量，除了电阻率以外，晶体的折射率也应作为重要的

参数指标 "

! ’ 结 论

不同掺杂的 %$&’() *+&’&) ,-〈..&〉单晶，当它们的

电阻率很低时（!8 .&"·56），不能作为产生 ,/0辐
射的电光晶体 "当晶体的电阻率!9 .&1"·56时，随
电阻率的增大，晶体对 ,/0 辐射的吸收减小，晶体
产生的 ,/0辐射信号也增大 "当 #$的掺杂浓度继续
提高，使电阻率!!.&7"·56时，晶体产生 ,/0辐射
的效率不再增加甚至下降，主要原因是晶体中的速

度匹配条件变差 "这一结果为应用于 ,/0辐射产生
和探测的 %$*+,-晶体的表征提供了更为全面的综
合判据 "
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