
國 立 交 通 大 學 
 

電 子 物 理 所 

碩 士 論 文 
 

 

 

 

鑭鈣錳氧薄膜的兆赫輻射時析頻譜研究 

 

 

Study of The Electrodynamics Properties of La0.7Ca0.3MnO3  

Thin Films by Terahertz -Time Domain Spectroscopy 
 

 

 

研 究 生：石訓全 

指導教授：吳光雄  教授 

 

 

 

中 華 民 國 九 十 五 年 六 月 



鑭鈣錳氧薄膜的兆赫輻射時析頻譜研究 

 

 

Study of The Electrodynamics Properties of La0.7Ca0.3MnO3  
Thin Films by Terahertz -Time Domain Spectroscopy  

 

研 究 生：石訓全          Student：Hsun-Chuan Shih 

指導教授：吳光雄 教授     Advisor：Prof. Kaung-Hsiung Wu 

 

國 立 交 通 大 學 

電 子 物 理 系 

碩 士 論 文 

 
 

 
A Thesis 

Submitted to Department of Electrophysics 
College of Science 

National Chiao Tung University 
in partial Fulfillment of the Requirements 

for the Degree of  
Master 

in 
Electrophysics 

June 2006 
Hsinchu, Taiwan 

 

中華民國九十五年六月 



 



 



 



 

鑭鈣錳氧薄膜的兆赫輻射時析頻譜研究 

 

研 究 生： 石訓全                          指導教授： 吳光雄 教授 

 

國 立 交 通 大 學 

電 子 物 理 所 

中 文 摘 要 

 

 

   在本論文中，利用本研究群所建立之兆赫茲波段的時域頻譜量測分析技

術，研究鈣鈦礦結構磁性薄膜鑭鈣錳氧在此頻段下的電磁特性，利用量測

結果與理論分析可獲得溫度與頻率相關之薄膜材料之複數折射率，並進一

步求得材料之介電係數、光學電導率，其中鑭鈣錳氧薄膜在室溫降至低溫

的過程中有絕緣金屬的相變，其中低溫的金屬行為我們試著使用 Drude- 

Model 來做數學擬合，我們可以得到粒子的散射率與電漿頻率等物理參數。 
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Abstract 
 

 

   The electromagnetic properties of La0.7Ca0.3MnO3 (LCMO) thin films at THz 

frequencies have been studied by Terahertz-Time Domain Spectroscopy 

(THz-TDS). The THz electric fields transmitted through the LCMO thin films at 

various temperatures were measured. The temperature and frequency 

dependence of the complex index of refraction, dielectric function and 

conductivity can be determined from the complex transmittance and Fresnel 

equation. In addition, we carefully analyzed the data of dielectric constant 

spectra of LCMO thin films by a simple Drude model including the plasma 

frequency and the scattering rate as parameters. 
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第一章 緒論 

第一章 

緒論 

 

1-1 兆赫輻射時析頻譜(Terahertz Time-Domain-Spectroscopy) 

    1980 年代，兆赫輻射波(Terahertz，10
12
Hz)光源的取得相當不易，在

電磁光譜中屬於空乏未知的區域，1988 年D.Grischkowsky等人以光導偶極

天線當作發射器成功產生比微波波段更短的電磁脈衝[1]，且將光源頻寬推

向兆赫量級，從此之後使用超短脈衝雷射激發各種形式天線[2-5]產生兆赫

輻射便陸續出現，到目前為止超短脈衝對於兆赫輻射的產生與應用仍然為

物理界重要研究課題;兆赫輻射光源有其特色以及優點因而受到廣泛的研

究，例如光子能量低，約只有毫電子伏特，與傳統X-Ray比較，兆赫輻射攜

帶能量小，對於研究物質性質不會因為電離造成被測樣品的破壞。 

 

圖 1-1 兆赫輻射波段在電磁波頻譜中的位置  

    兆赫輻射的產生更提供了遠紅外線(Far-Infrared)其時間解析達到皮

秒 (picosecond) 級 的 光 譜 分 析 ， 兆 赫 輻 射 時 析 頻 譜 (Terahertz 
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第一章 緒論 

Time-Domain-Spectroscopy)的發展更是研究材料相當有力的工具，因此，

近十幾年來有相當多的相關文獻都有相關的研究，這些領域包含氣體、液

體、介電材料、半導體、超導體等的分析量測，其中在凝態物理方面著名

的例子，1990 年 D.Grischkowsky 等人針對石英等介電材料與矽、砷化鎵等

半導體研究其兆赫波的吸收光譜，發現到載子濃度對吸收特性有一定影響

[6-7];目前 THz-TDS 的量測技術相較於過去光譜量測技術有諸多的優點：

(1)可以直接量測時域暫態波形，得到穿透振幅(amplitude)和相位(phase)

相關訊息，進而推測包含實部與虛部的複數光譜(例如：複數折射係數、複

數介電常數等等)，並且不需要透過 Kramers-Kronig transformation 的計

算 (2)在偵測 THz wave 時可以避免背景輻射的熱效應(3)擁有很大的頻

寬，從 GHz 到數十 THz 的範圍，覆蓋整個遠紅外線波段(4)這種時間解析的

量測技術有很高的訊噪比(SNR)。 

 

1-2 鈣鈦礦鑭錳氧化合物 

具有鈣鈦礦結構的(R1-x,Ax)MnO3 (R是三價的稀土族元素，A是二價的鹼

土族離子)材料被發現到具有龐磁阻(CMR)的現象，引發了學術界與產業界

極大的注意。所謂的磁阻是外加磁場導致樣品電阻改變;錳氧化物在接近相

變溫度(TC)時，外加磁場會讓其電阻劇烈地下降，故稱之為龐磁阻。鈣鈦礦

結構錳氧化物(perovskite-type manganites)的研究早在 1950 年已被
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第一章 緒論 

Jonker 和 Van Santen [8] 所發表。其中，就以La1-xAxMnO3 (A: Ca,Sr,Ba;0≦ 

x ≦1) 做了一系列磁性與電性的量測。為了解釋在居禮溫度(Curie 

temperature; TC)發生的順磁-鐵磁相變(paramagnetic-ferromagnetic 

transition)以及在TIM (~ TC)發生的絕緣-金屬相變(insulator-metal 

transition)， Zener 提出了雙重自旋交換機制 (double exchange 

mechanism; DE) [9-10]。當龐磁阻(colossal magnetoresistant ; CMR)

現象[11-12]在此系列材料中被發現後，再一次地引起研究的熱潮，而如何

解釋其金屬絕緣相變的成因，再次被熱烈討論；其自旋、電荷有序(spin & 

charge ordering)現象，也成為熱門的課題。 

 

在本論文中，我們針對磁性材料La0.7Ca0.3MnO3薄膜，進行TDS量測分析，

藉由此項技術分析，可以得知薄膜在THz頻率範圍下對不同頻率及溫度相關

物理量變化的行為，實驗時，須量測經樣品之訊號 和量測另一道參考

訊號 ，所需量測之兩道THz輻射時域訊號對陶瓷基板而言， 為穿

透陶瓷基板之THz輻射時域波形 ， 為未穿透陶瓷基板之THz輻射

時域波形 ，將此兩道訊號做傅立葉轉換後可得陶瓷基板透射係數比

)(tESam

)(tEref )(tESam

)(tESubs )(tEref

)(tEair

( ) ( ) ( ) ( ) ( )ωωωωω ∗∗∗∗∗∗∗∗ == airssubsrefsams EnEEnEnT /,/,,exp ；而對LCMO薄膜而言， 為

穿透LCMO薄膜和基板之THz輻射時域訊號 ， 為穿透陶瓷基板之

THz輻射時域訊號 ，將此兩道訊號做傅立葉轉換後可得LCMO透射係數

)(tESam

)(tE film )(tEref

)(tESubs
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第一章 緒論 

比 ( ) ( ) ( ) ( ) ( )ωωωωω ∗∗∗∗∗∗∗ == subsffilmrefsamf EnEEnEnT /,/,,exp ，接著我們藉由穿透係數得

到複數折射率，經過計算推得介電常數，在本論文中我們另外把LCMO在低

溫金屬相時引入Drude-model，藉由分析介電常數可以擬合出隨溫度隨頻率

變化的電漿頻率(Plasma frequency)與散射率(Scattering rate)。 

 

本論文共分成六章，除了第一章為 THz-TDS 與磁性材料的簡介之外，

其餘依序為第二章介紹完整 THz-TDS 實驗原理與實驗架構，第三章為 LCMO

磁性薄膜的製備與特性分析，第四章為實驗計算所用到的電磁相關理論，

第五章為實驗結果與討論，第六章為結論與展望。 
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第二章 光學量測系統 

第二章 

光學量測系統-兆赫輻射產生與偵測 

 

2-1  兆赫輻射產生機制 

關於短脈衝雷射產生 THz 常見的機制主要有光導電流脈衝(Current 

surge)和非線性光整流(Optical rectification)，我們以飛秒雷射脈衝

（femtosecond laser pulse）照射半導體材料 InP 表面產生 THz 輻射。當

飛秒雷射的超短脈衝照射在半導體材料表面或介面時，由於雷射光的能量

大於半導體材料的能隙(energy gap)，半導體材料表面將被激發產生電子

－電洞對（electron-hole pairs），如果此時半導體表面或介面存有一個

靜電場，此電子－電洞對將分離並加速而形成一種暫態的光電流，此光電

流會隨著脈衝雷射光的激發作時變而產生瞬間電偶極輻射，其輻射電場的

大小正比於電流對時間的一階導數(Eq.2.1)，如圖 2-1，其實後來的研究者

亦發現即使入射光子能量小於半導體能隙時，仍然有兆赫輻射的產生

[13]，稱為虛光導效應(virtual photoconducting)。 

 

( ) ( )
t
tJtE

∂
∂

∝                      Eq.(2.1) 
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第二章 光學量測系統 

 

 
圖 2-1：飛秒脈衝雷射造成光電流，與兆赫輻射電場大小[14]  

光電導方法產生的 THz 輻射脈衝包含的頻譜比較低，一般而言，不超過幾

個 THz;而光整流效應所產生的 THz 頻寬較寬，其是利用非對稱性的晶體，

如電光晶體受到高強度的雷射光入射時，因為本身的光學非線性效應產生

感應極化，由於暫態的感應極化對時間的一階微分，即可產生光電流，此

隨時間改變的光電流，亦可產生自由空間傳播的電磁輻射[15-16]，因此電

磁輻射的電場是正比於二階非線性介電極化向量對時間的二次微分。 

 

我們以半絕緣磷化銦（Semi-Insulating InP）材料作為產生 THz 輻射

的元件，我們在 SI-InP 基板上鍍金當作電極，並提供外加電場對雷射光所

激發的自由載子作加速，電極的圖形如圖 2-2 所示，其相關數值及產生 THz

輻射的示意圖如圖 2-3 所示。 
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第二章 光學量測系統 

Au 

 

SI-InP 

  

500 μ

 圖 2-2：THz Emitter 電極正面示意圖 

 

飛秒脈衝雷射 

光脈衝寬度：30fs 

中心波長：800nm(1.55eV) 

脈衝輸出重複率：75MHz THz輻射 

 

外加偏壓 

100V 

( ) ( )
t
tJtE

∂
∂

∝

 圖 2-3：THz 電場輻射示意圖 

 

2-2 兆赫輻射的偵測-自由空間電光取樣（Free Space E-O Sampling）[17] 

    關於兆赫輻射的偵測方法有光導偶極天線的光導取樣的方法、遠紅外

線干涉技術、和自由空間電光取樣技術，其中自由空間電光取樣的方法優

點較多，它可以克服光導取樣偶極天線中共振頻率的困擾且所產生的電磁

輻射可以提供振幅和相位的資訊，電光取樣簡而言之是利用電光晶體中的

線性電光效應(Pockel effect)，其中交互作用時間短，提供了快速平穩的

頻率響應，接著再以電光調制的方式量測穿透光的強度，使兆赫輻射的訊
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號可以真實的被量測出來[18]。 

 

2-2-1 線性電光效應 

  一些晶體在外加電場作用下會改變材料的光學各向異性性質，其折射

率會隨著電場大小產生變化，稱為電光效應，而其中折射率隨外加電場呈

線性關係變化，稱為線性電光效應(Pockels effect)，這種現象使得通過

的入射光的極化態會隨外加場而變化。  

在沒有外加電場時，晶體折射率的空間分布可以用折射率橢圓球來表

示： 

∑ =
ij

jiij xxb 1                  Eq.(2.2) 

其中材料的介電不滲透張量（dielectric impermeability tensor）

，代表光頻下介電常數的倒數。外加電場所引起的晶體

折射率變化，可用 的變化量

( ) ( ) 21
0

−− == nb ijij εε

ijb ijbΔ 來表示， ijbΔ 可用級數展開式表示： 

 

( ) ( ) ∑ ∑+=−=Δ
k lk

lkijklkijkijijij EESEbEbb
,

0 γ
v

       Eq.(2.3) 

 

右式第一項代表線性電光效應，是波克爾（Pockels）在 1893 年發現

的，故又稱之為波克爾效應（Pockels effect）。右式第二項代表二次電光

效應，是克爾（Kerr）在 1875 年發現的，故又稱之為克爾效應（Kerr 
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effect）。更高階的電光效應非常微弱，故予以省略。 

 

2-2-2 ZnTe電光晶體 

      再我們的實驗中，我們使用碲化鋅晶體來量測 THz 電磁輻射，這種

晶體為線性電光晶體，考慮電光效應： 

∑=Δ
k

kijkij Eb γ                   Eq.(2.4) 

由於 ZnTe 電光晶體具有 jiij bb Δ=Δ 的特性，亦即 jikijk γγ = ，我們用下標 代

替 i

l

j ，可改記為： 

            ij = 11, 22, 33, (23,32), (31,13), (12,21) 

             l= 1 , 2 , 3 ,    4   ,    5   ,    6 

再改寫為矩陣形式： 

 

( )
( )
( )
( )
( )
( )

⎥
⎥
⎥

⎦

⎤

⎢
⎢
⎢

⎣

⎡

⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥

⎦

⎤

⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢

⎣

⎡

=

⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥

⎦

⎤

⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢

⎣

⎡

Δ
Δ
Δ
Δ
Δ
Δ

z

y

x

E
E
E

n
n
n
n
n
n

636261

535251

434241

333231

232221

131211

6
2

5
2

4
2

3
2

2
2

1
2

/1
/1
/1
/1
/1
/1

γγγ
γγγ
γγγ
γγγ
γγγ
γγγ

             Eq.(2.5) 

 

如此便能清楚地看出折射率對電場的變化。 

我們選擇以 ZnTe 晶體為我們自由空間取樣系統的電光晶體。ZnTe 晶體

為結構最簡單的電光晶體屬於高對稱性立方體，屬於閃鋅礦（Zinc-blend）
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結構，具 m34 點群對稱性，其電光係數具對稱性可以寫成如下： 

⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥
⎥

⎦

⎤

⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢
⎢

⎣

⎡

=

41

41

41

00
00
00
000
000
000

γ
γ

γ
γ ij                  Eq.(2.6) 

在未加電場下，此結構是同向性晶體，其各方向的折射率均相同，令

折射橢圓球（the index ellipsoid）方程式如下： 0nnnn zyx ===

12
0

2

2
0

2

2
0

2

=++
n
z

n
y

n
x

                Eq.(2.7) 

一般而言，若在電光晶體上外加電場，如外加 THz 輻射之電場，則電

光晶體對應之折射橢圓球變成 

1121212111111

6
2

5
2

4
2

2

3
22

2

2
22

2

1
22 =⎟

⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ+⎟

⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ+⎟

⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ+⎟⎟

⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ++⎟

⎟
⎠

⎞
⎜
⎜
⎝

⎛
⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ++⎟⎟

⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ+ xy

n
xz

n
yz

n
z

nn
y

nn
x

nn zyx

 Eq.(2.8) 

以 ZnTe 晶體為例，當外加電場時， 

 

z

y

x

E
n

E
n

E
n

nnn

41
6

2

41
5

2

41
4

2

3
2

2
2

1
2

1

1

1

0111

γ

γ

γ

=⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ

=⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ

=⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ

=⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ=⎟

⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ=⎟

⎠
⎞

⎜
⎝
⎛Δ

           Eq.(2.9) 
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所以加電場後，ZnTe 晶體對應之折射橢圓球變成： 

( 12 412
0

222

=+++⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛ ++ xyExzEyzE
n

zyx
zyxγ )           Eq.(2.10) 

  由於我們將外加電場垂直 ZnTe(110)平面而且不具有 z 方向分量，如圖

2-4 所示， 2/THzx EE −= 、 2/THzy EE = 所以可以先將折射率橢圓球化簡為: 

( ) 12 412
0

222

=−+⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛ ++ yzxzE
n

zyx
THzγ                Eq.(2.11) 

在（2.11）式中有交叉項（Mixed Terms）xz、yz 項，代表折射橢圓球的主

軸（principle axis）並不是位於座標軸上，為了方便解得折射率，我們

須建立新坐標軸，使折射橢圓球的主軸位於座標軸上。首先我們將座標以 z

軸為轉軸逆時針旋轉 45∘，新座標軸 x＇、y＇和 z＇和原座標軸 x、y、z

之關係如圖 2-5 所示，新舊座標軸將其以數學式表達則為： 

2
ˆˆˆ yxx
′−′

=  、 
2

ˆˆˆ yxy
′+′

=  、 zz ′= ˆˆ            Eq.(2.12) 

 

圖 2-4：THz 輻射及入射探測光對 ZnTe 晶體之相對位置 
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 圖 2-5：電光晶體新舊主軸之關係圖 

  將（2.12）式代入（2.11）式得原折射橢圓球在新座標軸上之表示式

如下： 

                 12 412
0

222

=′′−⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛ ′+′+′
zyE

n
zyx

THzγ               Eq.(2.13) 

  由於（2.13）式中仍有交叉項 y＇z＇，故我們再次對（2.13）式進行

座標轉換，使其折射橢圓球的主軸位於座標軸上。我們將（2.13）式中之

座標軸沿 x＇軸逆時針旋轉 45∘做轉換，新座標軸 x＂、y＂、z＂和 x＇、

y＇、z＇之關係如圖 2-5 所示，將其以數學式表達則為： 

 

xx ′′=′ ˆˆ  、 
2

ˆˆˆ zyy
′′−′′

=′  、 
2

ˆˆˆ zyz
′′+′′

=′           Eq.(2.14) 
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  將（2.14）式代入（2.13）式中，得折射橢圓球二次轉換後的表示式

如下： 

111 2
412

0

2
412

0
2
0

2

=′′⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
++′′⎟⎟

⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
−+

′′
zE

n
yE

nn
x

THzTHz γγ        Eq.(2.15) 

 

  其中 x 、′′ˆ y ′′ˆ 、 為轉換後的主軸;令z ′′ˆ xn ′′、 yn ′′、 zn ′′為新主軸方向上的折射

率，另外由於 141 <<THzEγ ，我們對（2.15）式中的 yn ′′及 取近似： zn ′′

 

0nnx =′′  

( ) THzTHzTHzy EnnEnnE
n

n 41
3
0041

2
00412

0 2
111 2

12
1

γγγ +≈−=⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
−=′′

−
−

      Eq.(2.16) 

( ) THzTHzTHzz EnnEnnE
n

n 41
3
0041

2
00412

0 2
111 2

12
1

γγγ −≈+=⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
+=′′

−
−

 

 

  由（2.16）式可看出加入電場之後 y ′′ˆ 方向上的折射率會比未加入電場

多出 THzEn 41
3
02

1 γ ，而 方向折射率會減少z ′′ˆ THzEn 41
3
02

1 γ ，所以光在沿 及yn ′′ zn ′′兩個

方向前進時，兩者間的相速度不同，在晶體內行走 L長度的距離(ZnTe 厚度)

後將產生一相位延遲（phase retardation））Γ： 

 

( )
c
Lnn zy

ω′′−′′=Γ                   Eq.(2.17) 
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將（2.16）式代入（2.17）式，改寫（2.17）式： 

THz
THz ELn

c
LEn

41
3
0

41
3
0 2 γ

λ
πωγ

==Γ              Eq.(2.18) 

2-2-2 小節推導了 ZnTe 的工作原理：ZnTe 晶體在無電場的狀態下為同

向性晶體，但若在 ZnTe 晶體上施以一外加場，如 THz 輻射場，此輻射場將

使 ZnTe 晶體由向同性晶體轉為異向性晶體，如前面所推導，在 y＂及 z＂

軸上之折射率不同，使入射光在 y＂及 z＂兩軸間產生一相位差，由式

（2.18），此相位差和外加電場，即本論文中之 THz 輻射場，成正比。 

 

2-2-3 電光調制 

    當我們的THz輻射作用在ZnTe晶體後產生的電光效應，我們應用在y＂

及 z＂軸上之折射率不同，產生的相位差，因此可以量測偏壓在 ZnTe 晶體

的 THz 輻射電場的大小。 

  如圖 2-6，THz 輻射與雷射探測光均正向入射 ZnTe(110)晶體，THz 輻

射電場 偏壓及雷射探測光偏振方向均在 ZnTe 晶體的 y＇方向上。首先

考慮在圖2-6中不含λ/4波板之情形，入射ZnTe晶體之雷射探測光電場

偏振方向可以 表示且進一步改寫以 y＂及 z＂軸表示： 

THzE

pbE

yE pb ′ˆ

 

( zy
E

yEE pb
pbin ′′−′′=′= ˆˆ

2
ˆ )                  Eq.(2.19) 

當探測雷射光入射 ZnTe 晶體時，其在 y＂和 z＂的分量所對應之折率分別

為 、 ，故經此加偏壓之電光晶體時，會產生與 成正比之相位差 Γ，yn ′′ zn ′′ THzE
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如式（2.18）所示，故經 ZnTe 晶體後之探測雷射光可寫作： 

                  ( Γ′′−′′= ipb
out ezy

E
E ˆˆ

2
)                   Eq. (2.20) 

若在電光晶體後面加入一極化分光鏡（PBS，Polarizer Beam Splitter），

如圖 2-6 所示，則可將 y＇和 z＇方向的線偏極光分開，其分量分別為

和 ： 

youtE ′,

zoutE ′,

( ) ( 1
22

ˆˆˆˆ
2

ˆ, +=⎟
⎠

⎞
⎜
⎝

⎛ ′′−′′
⋅⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
′′−′′=′⋅= ΓΓ

′
ipbipb

outyout e
Ezyezy

E
yEE )            Eq. (2.21) 

( ) ( 1
22

ˆˆˆˆ
2

ˆ, −=⎟
⎠

⎞
⎜
⎝

⎛ ′′+′′
⋅⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
′′−′′=′⋅= ΓΓ

′
ipbipb

outzout e
Ezyezy

E
zEE )            Eq. (2.22) 

在 y＇軸及 z＇軸上之穿透率（transmission）t 則分別表示為 及 ： yt ′ zt ′

 

( 1cos
2
11sincos

4
1 2

2

2

,
+Γ=+Γ+Γ==

′
′ i

E

E
t

in

yout
y )                    Eq. (2.23) 

( ) ⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛ Γ=Γ−=−Γ+Γ==

′
′ 2

sincos1
2
11sincos

4
1 22

2

2
, i

E

E
t

in

zout
z             Eq. (2.24) 

 

  式（2.23）及式（2.24）中之 t對 Γ 之關係圖如圖 2-7 所示。我們所

外加的 THz 場很小，所以 ZnTe 晶體所產生的相位差 Γ 也很小，由圖 2-7

來看，若Γ 很小，則穿透後的探測光波形將失真，並且需要比較大的 Γ才

能產生一相對應之穿透率，若我們在 ZnTe 晶體之後再加入一 λ/4 波板，

由 λ/4 波板提供 π/2 之相位差，則可看到在圖 2-7 中，其操作區將移至

圖中之線性操作區，以解決上述之失真問題，加入λ/4 波片後，相位差為
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BΓ+Γ ，我們改寫式（2.23）及式（2.24）如下： 

 

( )( ) ( )
2

1
2

cos
2
1

2
1cos

2
1

2
11cos

2
1 ΓπΓΓΓΓΓ −

≅⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛ ++=++=++=′ BByt      Eq. 

(2.25) 

2
1

2
2

cos1

2
sin 2 Γ

πΓ
ΓΓ +

≅
⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛ +−

=⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛ +

=′
B

zt                         Eq. 

(2.26) 

 

  設入射光強度為 ，則其在 y＇及 z＇兩軸上之穿透強度分別為： 0P

02
1 PPy ⎟

⎠
⎞

⎜
⎝
⎛ Γ−

≅′        02
1 PPz ⎟

⎠
⎞

⎜
⎝
⎛ Γ+

≅′           Eq. (2.27) 

經由光電二極體分別讀取其光強度值，再求取此兩道光之強度差 IΔ ，

則可得到 IΔ 如下式所示： 

0PPPI yz Γ=−=Δ ′′                Eq. (2.28) 

將式（2.18）式入（2.28）： 

c
LPEn

I THz 041
3
0 ωγ

=Δ              Eq. (2.29) 

 

  當 為 0 時，兩道光之強度差為 0，當 不為 0 時，光強度差與其

成線性關係，故由此光強度差

THzE THzE

IΔ 與 之關係，我們可描繪出 之波形變

化。 

THz THzE E
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Probe 

Beam 
x’ x” 

y’ 

z’ 
y” 

z” y” 

Slow Aixs 

z” 

Fast Aixs 

Lock-in 

A  
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z’ 

'yE
v PD1 

PD2 

c
LErn THz41

3
0 ω

=Γ
041

3
0

c
LPErnI THzω=Δ

 

圖 2-6：電光取樣系統架構圖  

 

 圖 2-7：穿透率與相位延遲的關係 

 

2-3 實驗建構之 THz-TDS 系統 

我們產生 THz 輻射的雷射光學系統架設圖如圖 2-8。以鎖模鈦藍寶石雷

射（Mode Locked Ti-Sapphire Laser）作為 THz 輻射的激發光源，使用連

續波固態雷射（Solid State Laser）激發鈦藍寶石產生超短脈衝雷射，產
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生的雷射光脈衝寬度約為 30fs，中心波長為 800nm，脈衝輸出重複率

（Repetition Rate）為 80MHz，輸出功率約為 500mW，雷射光的偏振方向

在水平方向。 

脈衝雷射光源射出後，以分光鏡將之分成兩道強度比為 8：2 的雷射光，

一道作為激發 THz 輻射的激發光（pump beam），另一道則為探測光（probe 

beam）。 

激發光先經 A. O. modulator 以 100KHz 頻率調制，並將此調制訊號送

至鎖相放大器，以配合鎖相放大器偵測訊號，其訊號輸送線路簡圖如圖 2-6

所示。為了改變激發光與探測光之間的光程差，激發光經過由兩片反射鏡

組成的時間延遲（time delay）裝置，其由一個移動控制器（motion 

controller）控制，並將此參數告知電腦，使我們可藉由調整時間延遲裝

置的位置來改變激發光的光程。通過時間延遲裝置後，激發光經一透鏡聚

焦於 THz 輻射元件上，激發此元件而產生 THz 輻射，THz 輻射產生後，我們

以一對離軸拋物面鏡（paraboloidal mirror）將 THz 輻射導引至 ZnTe 晶

體。 

探測光經由另一道光路前進，經一個離軸拋物面鏡收集後聚於 ZnTe 晶

體上，在此探測光的光路上，我們置放另一個 A. O. modulator，以得到與

激發光光路上的 A. O. modulator 相同之群速色散值。我們在 ZnTe 晶體前

置放一透射率與反射率各 50%的分光鏡，將 THz 輻射與探測光合併於同一光
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路上，並儘量使THz輻射與探測光聚於ZnTe晶體上的同一位置，由前述ZnTe

之工作原理可知，THz 輻射場會影響 ZnTe 晶體的折射率，使得入射的探測

光產生一相位延遲，本系統之 THz 輻射及探射光皆沿著 ZnTe 晶體之<110>

方向前進，且 THz 輻射場的偏振方向在水平方向， 

故通過 ZnTe 晶體後探測光將產生一相位差Γ： 

                THz
THz ELn

c
LEn

41
3
0

41
3
0 2 γ

λ
πωγ

==Γ                 

探測光再經過與其偏振方向成 45∘的 λ/4 波片後，λ/4 提供其快軸與慢

軸 π/2 的相位延遲後，使 ZnTe 晶體的電光調變偏壓點在線性區操作，由

前述，我們可得透射係數比與 THz 輻射場之關係，之後由極化分光鏡將之

分成偏振方向互相垂直的兩道光，並以光電二極體讀取這兩道光的訊號，

最後對這兩道光訊號進行差分求得光強度比後，將訊號送至鎖相放大器。 

訊號經鎖相放大器做對長時間積分的平均後，和移動控制器的資訊一併匯

入電腦，便可取得某個延遲時間（delay time）下的 THz 輻射強度。改變

時間延遲裝置的位置，可使激發光與探測光間產生不同的光程差，藉由改

變時間延遲裝置的位置提供不同的延遲時間，我們便可完整掃瞄出 THz 輻

射的時域響應暫態波形。 
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第三章 

薄膜製備與基本特性分析 

 3-1 樣品晶格分析

      磁性薄膜 La0.7Ca0.3MnO3 為傳統具有龐磁阻特性的錳氧化物，是由

LaMnO3 錳氧化物摻雜鈣元素去取代 30%的鑭，其結構如圖 3-1 為鈣鈦礦

(perovskite)結構的材料[19]，其為長方晶系(orthorhombic)，因此在成

長薄膜之前必須尋找適當的基板(substrate)，其中晶格常數的匹配程度

(mismatch)會影響薄膜與基板之間的應力(strain)關係導致薄膜電性與磁

性的改變，因此成長良好結構的薄膜為重要課題。 

表 3-1 列出幾種常見的基板其晶格常數與與結構，我們考慮幾個因

素來決定我們的基板，首先晶格常數匹配程度，NGO＞LAO＞STO＞MgO，再

者 THz 輻射對基板的穿透能力也是很重要因素，MgO＞NGO＞LAO＞STO，權

衡之下，選擇 NGO 為成長材料是不錯的選擇。 

 

圖 3-1：Perovskite 結構示意圖[19]  
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表 3-1 薄膜與基板的材料性質 

材料 晶體結構 晶格常數(nm) THz 穿透 

LCMO Perovskite (orthorhombic) a=0.545 b=0.545 c=0.772  

LAO Perovskite (pseudocubic) a=0.382 b=0.382 c=0.382 差(43%) 

MgO Rocksalt (cubic) a=0.421 b=0.421 c=0.421 優(67%) 

NGO Perovskite (orthorhombic) a=0.543 b=0.550 c=0.771 佳(47%) 

STO Perovskite (cubic) a=0.391 b=0.391 c=0.391 很差 

 

3-2 薄膜製程步驟 

本實驗所成長的薄膜是用脈衝雷射蒸鍍法(Pulse Laser Deposition)

製成，雷射光源是使用KrF準分子雷射，光源波長 248 nm，脈衝寬度約為

20 ns左右，雷射重複率 5 Hz與能量密度為 3~5 J/cm
2
。真空鍍膜系統如圖

3-2 所示，將雷射光源導至靶材LCMO上，將靶材旋轉時，雷射會從靶材表面

均勻的打出蒸發物，進而蒸鍍到加熱的基板表面上。基板溫度可藉由加熱

器加以控制，使得薄膜成長在我們所需要的條件。 

製備薄膜程序首先必須將基板以丙酮、甲醇、去離子水清洗乾淨，

以確保薄膜成長的品質，將真空腔體用機械幫浦與渦輪分子幫浦抽真空至

1×10
-6
 Torr以下，開始將基板加熱至蒸鍍溫度，在高真空腔體充氧氣至特

定的氧壓，待基板溫度穩定後旋轉靶材，將雷射導至靶材上，雷射會從靶

材表面打出蒸發物，蒸鍍至基板上，待雷射蒸鍍完成後，關閉加熱器及抽

真空閥門，並是視需要做後段退火(in-situ post annealing)製程，最後
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的降溫過程，將大量的氧氣通入並不斷讓氧氣溢出真空腔體，以進行淬冷

(quench)，取出樣品完成樣品製備。 

 

渦輪幫浦

真空計

O2

靶材

加熱器 透鏡

真空腔

基板

 

圖 3-2：PLD 系統示意圖[20]  

 

3-3 薄膜特性分析 

3-3-1 電阻-溫度量測 

我們利用實驗室電阻-溫度的量測系統來量測磁性薄膜的電阻值隨

溫度變化情形，藉由分析薄膜的相轉變溫度(TIM)，來初步判定薄膜的品質

好壞，在低溫系統方面，包含閉路氦氣冷凍機，及一個真空絕熱腔體和抽

真空的機械幫浦。實驗所用的量測方法是傳統電性的四點量測法，量測系

統架構如圖 3-3。 
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圖 3-3：溫度-電阻量測系統 

 

量測原理如圖 3-4(a)，在樣品上接出四個點，A、B、C、D 四點分別

接I
+
、V

+
、V

-
、I

-
，由於B、C之間是接伏特計，相當於一個很大的電阻跨接

在B、C之間，所以由A點輸入的電流 I 會完全經過樣品本身，而由D點流出，

所量到的電阻Rm為薄膜本身的R質，其公式為Eq.(3.1)所示。相較於傳統的

兩點量測，如圖 3-4(b)，在樣品上接出A、B兩點，A、B兩點分別接I
+
、I

-
，

且A、B之間亦接伏特計，所以，由A點輸入的電流I 會經過兩條電線與樣品，

所以量到的電阻Rm 將包括兩條電線的電阻，即為R+2r，其公式如Eq.(3.2)

所示。 
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R
I
IR

I
VRm ===                     Eq.(3.1) 

rR
I

rRI
I
VRm 2)2(

+=
+

==
            Eq.(3.2) 

 

圖 3-4(a)：四點量測 圖 3-4(b)：兩點量測  

 

龐磁阻錳氧化物屬於強關聯系統，其聲子(phonon)、電荷載子(charge 

career)與磁性(magnetism)之間有很強的交互作用，例如龐磁阻錳氧化物

的鐵磁－順磁相變，相變溫度TC，與金屬－絕緣相變，相變溫度TIM，其中TC 

和TIM幾乎一致，傳統的解釋方法為Double Exchange[21]，如圖 3-5。在龐

磁阻錳氧化物中，以二價的鹼土族元素如Ca
2+
、Sr

2+
或Ba

2+
來取代三價的稀土

族元素如La
3+
時，則錳以Mn

3+
及Mn

4+
同時存在，這時在Mn

3+
的3d 軌域上的eg↑

電子，會跳到中間氧的2p軌域上，而在氧2p軌域上的電子會再跳至另一邊

Mn
4+
的eg↑軌域上，這就是Double Exchange。如此來解釋絕緣金屬的相變行

為。 
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 圖3-5: Double-exchange示意圖[22] 

磁性薄膜 LCMO 成長在不同基板上的 R-T 量測，如圖 3-6，從室溫逐

漸降到低溫大約 30K，電阻特性先慢慢增加，一到相變溫度電阻值大幅降

低，符合錳氧化物絕緣金屬轉變的特性，另外相變溫度可以看出薄膜品質

的好壞，如圖 3-7，(La1-xCax)MnO3的相圖可知當鈣含量為 0.3 時相變溫度約

在 250-260K 之間，我們成長的 LCMO 薄膜的相變溫度皆在這個範圍內。
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 圖 3-6 LCMO 薄膜溫度-電阻關係圖 

 

 圖 3-7：(La1-xCax)MnO3的相圖 
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3-3-2 X-ray 繞射 

利用 X-ray 繞射可檢視薄膜之結構及其軸向。本實驗室的 X-ray 繞

射分析儀是 REGAKU 二環式薄膜繞射儀，其放置樣品固定座之垂直軸與 X 光

入射線夾角 θ 是可以改變，且偵測器也可隨著 θ 角的轉動而作 2θ 角的

變動。當 X-ray 入射樣品時，會產生繞射，由布拉格(Bragg)繞射條件: 

λθ nd =sin2                        Eq.(3.3) 

其中 為晶格平面間的距離; d θ 為入射光與樣品之間的夾角; λ為入射光

的波長; n為正整數。依據槓桿原理，當入射光與樣品之間角度移動θ時，

則偵測器需在相對移動 2θ之處，才可量到此建設性干涉的峰值。系統入射

光的角度(θ)可由 0
0
掃描到 45

0
，而偵測器角度(2θ)亦可由 0

0
轉到 90

0
，再

依據所偵測到的強度(I)對角度(2θ)的關係圖，再藉由查詢粉末的XRD資料

庫，相互比較得知此薄膜的軸向為何。 

      如圖 3-8，觀察 LCMO 薄膜 XRD 實驗結果，仔細對照 NGO(110)基板與

LCMO 粉末的 XRD 資料庫，可以發現基板的三個繞射峰值位置正確，除了圖

上的三個繞射峰值之外並沒有其繞射峰值雜項出現，顯見薄膜的繞射峰值

也在這三個峰值位置上，經比較資料庫可以發現 LCMO 薄膜(002)、(004)、

(006)的軸向在上述的繞射峰值位置上，接著我們將圖形放大，如圖 3-9，

可以發現基板與薄膜的繞射峰值可以分辨出來，但是相當接近，因此我們

推論薄膜的成長其結構相當好。 
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 圖 3-8：LCMO 的 XRD 
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圖 3-9：LCMO 的 XRD(放大)  

 

 

- 29 - 



第三章 薄膜製備 

3-3-3 原子力顯微鏡 

我們所使用的原子力顯微鏡操作模式為接觸式 (contact mode) ，

其探針的頂端為原子的數量級，而探針與樣品間的作用力為原子與原子之

間的作用力，所以經由作用力大小的變化，很容易得到原子級的解析度，

藉由 AFM 的檢測，我們可以得到薄膜表面的狀況，觀察實驗結果，大致可

以發現其排列狀況有一定規則，經由分析，其表面粗造度不大，表面平整。 

 

 

 

 圖 3-10：LCMO 的 AFM 
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第四章 

實驗相關電磁理論 

4-1 傅立葉轉換 

量測時域訊號分佈 ( )tE ，經由傅立葉轉換，可取得其頻域訊號分佈

( )ωE ，以下是最原始的傅立葉積分式： 

)()( ∫
∞

∞−

−= dtetfF tiωω 　　　　　　　　　 Eq.(4.1) 

若 在實驗中為離散式，而非函數，以傅立葉的離散式表示，此即

謂快速傅立葉轉換（Fast Fourier Transform）： 

( )tE

　　　　　　)()(
0
∑
∞

=

−=
t

tietxX ωω        Eq.(4.2) 

而一般的實驗數據是在有限時間下所進行的有限數據，故若以 N 表示

時域空間下的取樣個數，改寫（4.2）式如下： 

 

：頻域之頻率指數

(　　　　　　　　
  Eq.(4.3) 

)()(
1

0

2

k

etxkX
N

n

kt
N

i

∑
−

=

−
=

π

                                                         

4-2 實驗透射係數比 

由我們所架設的 THz-TDS 系統，我們可以由實驗上的量測得到

及 兩道時域訊號，另外我們定義( )tEsam ( )tEref ( ) ( ) ( )tEtEtE refsamdiff −≡ ，再

由 4-1 節所介紹的快速傅立葉轉換得到頻域訊號 ( )∗∗ nEsam ,ω 、 ( )ω∗
refE 及

。 ( )ω∗
diffE
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4-3 薄膜性質的理論計算 

4-3-1 理論透射係數比[23] 

       如圖 4-1、4-2 所示，我們的 THz 輻射垂直正向入射 LCMO/NGO，入

射電場為 ，從空氣經過薄膜經過基板再從基板穿透出空氣中，空氣、薄

膜、基板折射率分別為 、 、 ，薄膜厚度 ，基板厚度 ，因為薄

膜厚度很薄，所以考慮 THz 在薄膜中的多重反射，經過計算 THz 穿透樣品

所得到的穿透電場 

0E

1n 2n 3n 2d 3d

( )
( )

( ) ( )ωω ωδ

ωδ

0312
2321

2312

1
Et

err
ett

E i

i

sam −
=            Eq.(4.4) 

其中穿透和反射係數 
BA

A
AB nn

n
t

+
=

2
、

BA

BA
AB nn

nnr
+
−

= ，( 代表由介質ABt A穿

透到介質 B ， 代表由介質ABr A反射到介質 B )， ( )
c

nd ω
ωδ 2= ( 為光速)為薄

膜厚度造成的相位延遲。 

c

 

      另一個參考電場為只經過 NGO 基板所得到的電場，可表示為 

( ) ( ) c
id

ref eEttE
ω

ωω
3

03113=                   Eq.(4.5) 

對於有吸收的薄膜來說，穿透係數、反射係數和相位延遲中的折射率為一

個複數(complex number)，另外我們假設電場在空氣中還有基板中並不會

有吸收的效應，定義 ( ) ( ) ( )tEtEtE refsamdiff −≡ ，經過傅立葉轉換可以得到頻

域訊號 ( ) ( ) ( )ωωω refsamdiff EEE −≡ 。 
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       接著我們將穿透係數與反射係數帶入 Eq.(4.4)與 Eq.(4.5)中，首

先化簡 ( )ωsamE ： 

( ) ( )
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ωω
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接著用相同方法得到 ( ) ( )ωω refdiff EE / 如下面方程式: 
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ref

diff

E
E

=ρ 與 的值可由穿過樣品訊號減去參考訊號與參考訊號兩者做傅

立葉轉換得到。 

Δ

 

n3 n2 n1 n1 

圖 4-1：THz 垂直經過薄膜再薄膜中傳遞示意圖 
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 圖 4-2：THz 經過空氣與樣品示意圖 

 

4-3-2 介電常數與複數折射率 

     介電函數的實數部分與虛數部分可由 和 得到，

比較(4.7)與(4.8)兩式，可以得到 

22' κε −= n nk2" =ε

( ) ( ) 313131
' sin nnnnnn

d
c

++−Δ+= ρ
ω

ε          Eq.(4.9) 

( ) (Δ+= cos31
" ρ

ω
ε nn

d
c )                   Eq.(4.10) 
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再由介電常數的實部與虛部(4.9)與(4.10)式得到折射率的實部與虛部 
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4-3-3 光學電導率 

       我們將推導介電常數與電導率的關係，從安培定律出發，
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εωεσ ′′=′∴ 0  

 

4-4 介電函數之簡單模型 [24] 

 

介電函數之模型簡單可分為居德模型(Drude Model)和羅倫茲模 

型(Lorentzian Model) 

居德模型：1900 年，居德提出此模型來解釋簡單金屬（如鋰、鈉、 

鉀等之金屬）之電導率及熱導率。假設物質中的電子在以正離子為背 
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景並且固定（fixed）的環境之間運動，其運動行為只中考慮彈性碰撞 

而忽略電子與電子的交互作用。 

Maxwell equation： 
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     由馬克斯威爾方程式出發，我們可以推導出介電函數與電漿頻率與散

射率的關係，由這公式，我們從實驗得到的介電函數即可以拿來做數學擬

合得到物理的相關常數。 
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第五章 

實驗結果與討論 

5-1 THz-TDS 經空氣量測結果 

5-1-1 時域訊號 

      THz輻射原始的暫態波形，即經過除水氣之空氣訊號，經過系統量

測，如圖 5-1 即為THz輻射單純經過空氣所量取到的時域訊號分布，插圖為

無THz輻射時所量取到的背景雜訊，由此訊號也可以得知量測系統中的訊噪

比，如圖 5-2，在本系統中訊噪比約為 10
5
。觀察圖 5-1 在橫軸延遲時間為

0 的地方看到THz輻射訊號，而在橫軸延遲時間約在 15(ps)可以看見另一個

訊號，此訊號為THz輻射元件SI-InP的第一次多重反射訊號。 
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圖 5-1：THz 輻射單純經過空氣所量取到的時域訊號分布 

插圖為無 THz 輻射時所量取到的背景雜訊 
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 圖 5-2：Power Spectrum of THz Radiation  

 

5-1-2 頻域訊號 

      如圖 5-3，將 THz 時域訊號取傅立葉轉換得到頻域訊號，考慮三種不

同情況(1)室溫沒有去水氣沒有多重反射[25]，(2)室溫去水氣下且沒有多

重反射，(3)室溫去水氣下且有多重反射，(a)、(b)、(c)分別為三種情況

所得量到的時域訊號，(d)、(e)、(f)分別為將三種時域訊號作快速傅立葉

轉換，在沒有去水氣的情況下很明顯可以發現水氣對 THz 某些頻率有強烈

吸收，其中可以對應美國奧克拉馬州立大學在 1999 年發表的在 1THz 至

2.5THz 頻段間水氣吸收頻譜[26]，如圖 5-3，對照之下可以發現約在 1.1、

1.4、1.7、1.85 THz 左右有水氣吸收峰出現，若我們將系統量測過程中將
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水氣去除轉換後的頻譜很明顯水氣吸收峰就不見了，如圖(e)，並且我們可

以知道本系統 SI-InP的 THz 輻射源中心頻率在 0.488THz，頻寬(Bandwidth)

約為 0.738THz，若我們再加上多重反射的影響，經過傅立葉轉換後頻譜可

清楚看到多重反射對主訊號的影響，因此我們在做穿透光譜的時候勢必要

將多重反射訊號去除。 
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(1)室溫沒有去水氣沒有多重反射 

圖 5-3：THz 輻射時域訊號與頻域訊號 (2)室溫去水氣下且沒有多重反射 
 

(3)室溫去水氣下且有多重反射 
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 圖 5-4：THz 水氣吸收頻譜 

 

5-2 THz-TDS 經NGO基板量測結果 

5-2-1 時域訊號 

      如圖 5-5，在室溫下延遲時間為零的訊號為 THz 主訊號在自由空間傳

播，另一訊號是我們讓 THz 經過成長 LCMO 薄膜的基板 NGO，觀察這兩個訊

號當 THz 經過基板時基板會造成一時間延遲相對於經過空氣的 THz 訊號， 

( )
c

dn
t s 1−

=Δ                     Eq.(5.1) 

csn 為基板的折射率， 為基板的厚度，d  為光速。我們可以反過來看方程

式 5.1，如果已經基板厚度與延遲時間，我們就可以粗略推估基板的折射率

來作為訊號是否正確的初步判斷。 
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圖 5-5：THz 穿透 NGO 基板時域頻譜(紅線) 

 

5-2-2 頻域訊號 

      如圖 5-6，將上述兩個時域訊號做傅立葉轉換得到頻域分布，觀察兩

個訊號差別僅在經過 NGO 基板的訊號振幅隨頻率均勻下降，其結果相當合

理，原因為當我們不考慮多重反射的影響時，其透射係數比之振幅大小為 

( ) ( ) )(
),(

1
4, 2 ω

ωω ∗
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∗
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+
=

air

ssub

s

s
s E

nE
n

nnT             Eq.(5.2) 

其中，基板為不吸收的材料，基板複數折射率 的虛部
∗
sn κ 趨近於零，且實

部 幾乎不隨頻率改變，如此一來 ( )∗∗
snT ,ωn 便可視為一定值，所以

/ 應也為一常數，所以 與 的頻譜分布應相

同，而只有振幅下降。 

),( ∗∗
ssub nE ω ),( ∗∗

ssub nE ω)(ω∗
airE )(ω∗

airE
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 圖 5-6：THz 穿透 NGO 基板頻域訊號(紅線) 

 

5-2-3 NGO 基板的量測結果 

由第四章理論推導的過程中可知我們的目的是要計算出LCMO薄膜的

複數折射率，因此勢必要先知道基板的折射率，在前面小節中我們得到 THz

經過空氣的訊號，以及 THz 經過基板的訊號，有了這兩個實驗值，依照前

章理論推導且經過數值計算，我們可以得到基板的複數折射率，如圖 5-7，

在不同溫度下未考慮多重反射所得的複數折射率 ，觀察 NGO 複數

折射率的變化，實部 隨溫度減少而變小，隨頻率增加而變大，虛部

κinn +=∗

n κ 在

此頻段溫度內趨近於零。 
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圖 5-7：經 NGO 基板之複數折射率量測結果，引用[27]  
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5-3 THz-TDS 經LCMO薄膜量測結果 

5-3-1 不同溫度下的時域、頻域訊號 

      如圖 5-8，THz 輻射經過我們成長的薄膜材料 LCMO/NGO，時域訊號在

不同溫度之下量測的結果，由於 LCMO 磁性薄膜在不同溫度下其特性有很大

的不同，在相變溫度之上為絕緣態，在相變溫度之下逐漸轉變為金屬態，

因此觀察我們的時域訊號跟溫度的關係，可以清楚發現在溫度達到相變溫

度時訊號強度大幅下降，且隨溫度越低 THz 輻射訊號越小，其波形亦產生

些微變化，從時域的訊號隨溫度的變化來看可以大略了解 LCMO 薄膜的複數

折射率與溫度有很大的關係，故延伸出的其他介電性質也與溫度有密不可

分的關係。如圖 5-9，將時域訊號做傅立葉轉換觀察其相應頻譜的變化。 
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 圖 5-8：不同溫度下的 THz 輻射時域訊號 
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圖 5-9：不同溫度下將時域訊號做傅立葉轉換  

 

 

5-3-2 複數穿透係數比  

      圖 5-10 為在不同溫度之下實驗所得到的複數透射係數比振幅，在不

考慮多重反射的情況下且 ( ) ( ) ( )ωωω ∗∗∗∗∗ = subffilmf TnEnT /,,exp ，觀察實驗結果

在LCMO薄膜到達相變溫度(TC =260K)以下時穿透振幅明顯開始下降，顯見薄

膜性質隨溫度變化，所以溫度越低穿透率越小，換句話說THz訊號減小了。 
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 圖 5-10：LCMO/NGO 之實驗透射係數比 

 

5-3-3 複數折射率 (complex index of refraction) 

      由前章的理論計算加上實驗我們可以推算得複數折射率，如圖

5-11，不同溫度之下的複數折射率實部，如圖 5-12，不同溫度之下的複數

折射率虛部，仔細觀察實驗結果，我們發現在相同溫度之下複數折射率的

實部與虛部值非常接近 ( ) ( )ωκω ≈n ，實部與虛部值隨頻率的變化皆是隨頻

率上升(0.1～1.5THz)而減小，且隨溫度下降而減小。以物理圖像來看，實

部 ( )ωn ( )ωκ所代表的是材料對光所造成的相位延遲，虛部 所代表的則是材

料對於光的吸收。 
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 圖 5-11：複數折射率實部 
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 圖 5-12：複數折射率虛部 
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第五章 實驗結果 

5-3-4 介電函數 (Dielectric Function) 

      介電函數 ，是來描述材料晶體對電磁場所產生的響應，而介電

函數與晶體的電子能帶結構有密切的關係，因此使用光學方法來研究介電

函數對於晶體能帶結構的決定是非常有用的，現已為重要的實驗工具。介

電函數的虛部

( )ωε ∗

( ) κωε n2=′′ ，如圖 5-13，將已得到的複數折射率實部虛部計算

得到介電函數虛部，圖中為不同溫度得到的介電函數， ( )ωε ′′ 介電函數的虛

部對應的物理意義代表系統 LCMO 薄膜對 THz 光能量的吸收，對於溫度的變

化，溫度越低薄膜吸收能量越多，對於固定溫度而頻率的變化可以看出 LCMO

薄膜吸收光子能量低的部分。 
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 圖 5-13：介電函數與數學擬合 
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第五章 實驗結果 

5-3-5 參數擬合  

       在我們得到介電常數之後，由第四章的公式推導可知，介電常數與

物理參數電漿頻率(plasma frequency)與散射率(scattering rate)有關

係， ( ) ⎟
⎟
⎠

⎞
⎜
⎜
⎝

⎛

+
==′′

22

2

2
γω

ω
ω
γκωε pn ，因為 LCMO 薄膜在低溫的時候屬於金屬相(我

們在參數擬合的部分只討論 LCMO 在金屬相的部分)，因為我們試著用 Drude 

Model 來對此金屬行為做解釋，我們使用數學擬合的方式來獲得以上兩個物

理參數，其中擬合的曲線如圖 5-13 中紅色的曲線，我們對於不同溫度都做

參數擬合獲得如圖 5-14、5-15 的結果;觀察散射率對溫度的反應，當溫度

從低溫慢慢增加溫度，散射率慢慢增加， τγ /1= ，也就是τ (relaxation time)

隨溫度增加而減少，此結果符合 Drude Model 在解釋金屬行為時，一般而

言 室溫低溫 ττ > 的結果，另一方面，隨溫度的增加可以發現電漿頻率慢慢減少，

以物理圖像來解釋， ∗=
m
ne

p

24πω ，我們認為是因為載子有效質量隨溫度增

加而增加，載子濃度隨溫度增加而減少所造成的結果。 

 

       除此之外，觀察參數擬合結果當溫度到達 230K 左右的時候，散射

率與電漿頻率出現不在預期的結果，有比較大幅度的跳動，可能解釋的原

因在於 LCMO 薄膜在溫度低於約 230K 的時候，其才會呈現良好且適用 Drude 

Model 來解釋的金屬相。 
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第五章 實驗結果 
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圖 5-14：擬合的散射率  
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圖 5-15：擬合的電漿頻率  

 

- 51 - 



第五章 實驗結果 

5-3-6 光學電導率 (Optical Conductivity) 

      藉由 THz-TDS 的量測，亦可以得到材料在 THz 頻段之下的電導率

(Conductivity)，如圖 5-16 也是在不同溫度之下所得到的電導率結果，如

圖 5-17 為頻率在 0.7THz 的時候隨溫度變化的情形。 
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 圖 5-16：LCMO 薄膜的光學電導率 
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圖 5-17：電導率在 0.7THz 隨溫度變化的關係 
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第六章 結論 

第六章 

結論與展望 

    

我們使用 THz-TDS 量測系統，應用在磁性材料，試著將材料的高頻

介電性質呈現出來，包括複數折射率、介電常數、光學電導率、以及一些

理論上的參數擬合包含電漿頻率以及散射率。 

對於磁性材料的 TDS 量測，根據過去的經驗，對於在理論穿透係數

比的計算上，由於所量測的樣品皆不屬於磁性材料的範疇，因此會將導磁

係數(permeability)μ視為 0μ ，但是 LCMO 在低溫之下屬於鐵磁性物質，實

不該將導磁係數再視為 0μ ，根據國外論文的發表[28-29]，可以發現在 THz

的頻段下，該研究團隊亦將磁導係數當成 0μ ，未來對於磁性材料要將磁導

係數考慮在穿透係數比之中是一個很重要且是一個值得深入探討的課題。 
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