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本計畫報告分成時間解析的激發-探測研究和泰拉電磁輻射之產生與

應用兩部分。 

一、 在時間解析的激發-探測研究方面 

在上三年研究計畫中，我們已成功製作出平面高有序度( > 97 % )

之不同軸向釔鋇銅氧高溫超導薄膜，即(100)、(110) 薄膜等。並配合

利用飛秒級超快雷射光源和自行研發之極化激發-探測量測技術，來

量測分析不同軸向的釔鋇銅氧高溫超導薄膜，發現塊材之能隙對稱性

仍是 d-wave 對稱，這對於研究高溫超導之各向異性物理行為有著重

要的幫助。利用我們自行發展之控氧技術，在同一樣品上，改變釔鋇

銅氧薄膜的氧含量和其對應之電洞濃度，並對不同軸向的釔鋇銅氧超

導薄膜，進行超快光學之量測分析，發現在相圖中摻雜不足

(underdoped)區域之塊材超導能隙及偽能隙的對稱性，有了嶄新、截

然不同的結果。 

在本年度計畫中，我們亦成功製作出平面高有序度之 a 軸向摻鈣

釔鋇銅氧高溫超導薄膜，利用這些薄膜，我們延伸前面不同摻雜量對



高溫超導能隙影響的研究，進一步研究過摻雜(overdoped)的釔系高溫

超導薄膜的超導能隙和偽能隙的對稱性問題。另外，我們為了確定實

驗的準確性，對(110) YBCO 薄膜，亦重複鍍新的樣品，重新量測，

發現幾乎得到相同的結果，顯示出我們量測的可靠性。我們也分析不

同軸向以及同一片樣品，在不同氧含量的情形之下，遲緩時間對溫度

的變化情形。我們可以看出，準粒子的遲緩行為，是同時受到超導能

隙與偽能隙兩者的影響。以下是這部分計畫的詳細說明: 

 

A. 過摻雜(overdoped)的釔系高溫超導薄膜的超導能隙和偽能隙的對

稱性問題 

我們利用極化激發-探測量測技術，來量測摻鈣 0.3 的 a 軸(100) 

(Tc = 62 K)及 c 軸(001) (Tc = 61 K)的釔鋇銅氧 ( )超導

薄膜，受飛秒級脈衝光激發後，其載子弛緩的行為。 
0.7 0.3 2 3 7Y Ca Ba Cu O

對於平面高有序度的 a 軸薄膜而言，在膜的表面，其 b 軸與 c 軸

可明顯區分。再利用激發-探測光的偏振方向可調的特點，我們可以

在激發-探測光平行於 b 軸與 c 軸的條件下，量測 ∆R / R 在不同溫度

下，隨時間延遲的變化情形，其結果如圖(一)及圖(二)所示。對於 c

軸的薄膜而言，因為薄膜表面無方向性的差別，所以我們選用探測光

與激發光之電場互相垂直來入射基板，這樣可以減少激發光與探測光

的干涉效應，更利於結果數據的分析。其 ∆R / R 在不同溫度下，隨

時間延遲的變化情形，如圖(三)所示。 
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圖(一)  (100)Y0.7 Ca 0.3 Ba 2 Cu 3 O 7-δ薄膜當光電場平行於b軸 (垂直

ac面)時，瞬時反射率變化(∆R / R)在不同溫度的變化情形 
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圖(二)  (100)Y0.7 Ca 0.3 Ba 2 Cu 3 O 7-δ薄膜當光電場平行於 c軸時， 

瞬時反射率變化(∆R / R) 在不同溫度的變化情形 
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圖(三)  (001)Y0.7 Ca 0.3 Ba 2 Cu 3 O 7-δ薄膜，其瞬時反射率變化(∆R / R) 

在不同溫度的變化情形 

由圖中每一條曲線，可分析出 ∆R / R 隨時間的變化，在超導態

下對應兩個弛緩時間的項，即 

1 2/ ( , ) ( )exp( / ) ( )exp( / )A BR R T t A T t A T tτ τ∆ = − + −            (1)  

反之，在正常態時，僅存在弛緩時間較短(τA)的項。將不同溫度

時， 和 的變化曲線畫出，並依據V. V. Kabanov et al.的理論，

中含不隨溫度而變的未知數

1( )A T 2 ( )A T

1( )A T p∆ ，即為我們所要求的偽能隙之

值，而 中含隨溫度而變的未知數2 ( )A T ( )T∆ ，即為我們所要求的超導

能隙之值。所以我們由電腦函數適配(fitting)，就可分別求得偽能隙

與超導能隙 的值。 
p∆

( )T∆
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                                               (2) 
                                                      ( )Tk
 
 
                                                (3) 
 
 

其中 

          N(0) = 2.5~5eV-1cell-1spin-1為態密度(density of states) 。 

ν  = 10~36 為可影響準粒子之聲子的模數。 

c

1 2 1

Ω = 0.1eV 為傳統聲子的截止頻率。 

( )A T 與 為溫度的函數，( )A T ( ) 0A T = 當 T > Tc。 

p∆  : 不隨溫度改變的偽能隙，為未知數。 

( )T∆  : 隨溫度改變的超導能隙，為未知數。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

圖(四)  (100)Y0.7 Ca 0.3 Ba 2 Cu 3 O 7-δ薄膜，|ΔR / R |隨溫度變化圖 
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圖(五)  (001)Y0.7 Ca 0.3 Ba 2 Cu 3 O 7-δ薄膜， |ΔR / R |隨溫度變化圖 
 

圖四和圖五分別是(100)和(001)Y0.7 Ca 0.3 Ba 2 Cu 3 O 7-δ薄膜樣

品，其∆R / R的兩個分量 A1(T)和A2(T)隨溫度的變化情形，再經由公

式(2)和(3)的適配，我們可以得到其對應的偽能隙 p∆ 與超導能隙

。經由分析計算，我們得到 ( )T∆

(1) a軸薄膜((100)Y0.7Ca0.3Ba2Cu3O7-δ) :  

超導能隙 為 185 ±4 K (即 16 ±0.3 meV )與不溫度而變的偽

能隙(pseudo gap, )為 243 ±21 K (即 21 ±2 meV)。 

( )T∆

p∆

(2) c軸薄膜((001)Y0.7Ca0.3Ba2Cu3O7-δ) : 

超導能隙 為 222 ±13 K (即 19 ±1 meV )與不溫度而變的

偽能隙

( )T∆

p∆ 為 225 ±13 K (即 19 ±1 meV)) 。 

由摻鈣量 0.3 對超導能隙與偽能隙的影響，加入先前不足摻雜和

最佳摻雜的結果，我們得到如圖(六)之超導能隙( ( )T∆ )與偽能隙( )

的相圖。 
p∆
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圖(六) 超導能隙( )與偽能隙(( )T∆ p∆ )之實驗所得的相圖(vs. doping) 

       黃鶴色虛線與紅色虛線僅為示意曲線 

＋ : Mihailovic group △p 
▲ : Mihailovic group △(T) 
★ : microwave △(T) 

 

  
 

  
 

○ : our group (b-axis)△p 
● : our group (b-axis)△(T) 
□ : our group (ab-plane)△p 
■ : our group (ab-plane)△(T) 
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或者，以電洞濃度表示，則如圖(七)所示: 
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圖(七)  超導能隙( )與偽能隙(( )T∆ p∆ )之實驗所得的相圖(vs. p) 

          黃鶴色虛線與紅色虛線僅為示意曲線 

＋ : Mihailovic group △p 
▲ : Mihailovic group △(T) 
★ : microwave △(T) 

 

  
 

  

○ : our group (b-axis)△p 
● : our group (b-axis)△(T) 
□ : our group (ab-plane)△p 
■ : our group (ab-plane)△(T) 

未來，我們更將對不同摻鈣量(0.1-0.3)之釔鋇銅氧高溫超導薄

膜，作更進一步更完整的量測。 
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B. 不同軸向、不同氧含量的釔鋇銅氧薄膜，其遲緩時間對溫度的變化    

針對遲緩時間，我們進一步作詳細分析。由對不同軸向的樣品

量測的數據，可以清楚地比較準粒子在三個軸向上弛緩的行為，例如

我們將 60K的∆R/R曲線換成對數座標，則圖中沿b軸的∆R/R會清楚展

現兩個遲緩時間(也就是兩個斜率)，而沿c軸或ab對角線只有一個弛緩

時間。這結果強烈顯示準粒子在YBCO中的弛緩過程是有方向性的。

圖八(b)清楚的顯示這個現象：當溫度低於Tc時，沿b軸弛緩的準粒子

會比正常態時多出一個較慢的弛緩過程(τB大約數個皮秒，ps)，而且

越接近Tc時越大。這是由於超導能隙在接近Tc時變得比較小，導致準

粒子回覆成古柏對的效率變差，因此使這個與超導能隙有關的長弛緩

時間在接近Tc時呈現發散的情形。但不管是沿c軸或ab對角線皆只有

一個較快的弛緩時間(τA大約次皮秒，sub-ps)。 
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圖(八) (a) 在 60K 時不同軸向的 ∆R/R。(b)準粒子在不同軸向之弛緩

時間隨溫度的變化，這些弛緩時間是利用式 1 適配 ∆R/R 的實驗數據

而得。 
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 10

另外我們亦分析對(001)YBCO 薄膜的量測結果，在 ab(銅氧)平

面上也觀察到類似 b 軸的兩個弛緩時間，因為(001)薄膜的 a、b 軸在

平行基板的平面上是隨機排列的，沒有特定的方向性，因此無法解析

出各個軸向上的準粒子弛緩行為，而只能獲得銅氧平面上各個軸向的

平均結果。 

另外，我們也對同一片樣品進行控氧的動作，並探討在不同氧

含量的情形之下，弛緩時間對溫度的變化情形。對同一片樣品控制不

同氧含量來做量測，可以確保弛緩時間變化情形，是因為氧含量的不

同所造成，而非其他因素的影響所造成。 

在(100) 滿氧樣品的時候，我們將激發探測光束調整平行 b 軸。

量測的結果如圖(九)中實心正方形圖示。我們可以清楚看到，當溫度

從低溫往 Tc 逼近時，遲緩時間會有一發散的趨勢。我們並採用

Kabanov 所提出的理論方程式(4)來做適配，發現量測的結果非常接近

適配之結果。 

慢速弛緩分量: 

2
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其中 為一與溫度有關的值，我們稱之為超導能隙，

。 

如果，我們改對滿氧(110)樣品之 ab 對角線軸向做量測的時

候，其結果就必須以方程式(5)來做適配才能符合所量測的數據(參

考圖(九) (b)實心正方形的圖示)， 

)(T∆

K454~)0(∆

p∆ 是一個與溫度無關的值，我

們稱之為偽能隙。在這裡，求得 Kp 315~∆ 。 

由以上的結果，我們又再次的証實，在 ab 平面上銅氧化物超

導體的各向異性特質。並且知道，這些變化是由一個與溫度有關

的超導能隙 )(T∆ 跟一個與溫度無關的偽能隙 p∆ 所主宰。 

當樣品是在缺氧的情形時，參考圖(九) (a)，沿著 b 軸方向的

遲緩時間發散情形，變得比滿氧時來得小，而且整體的遲緩時間

也比滿氧樣品來得短。經由適配可以得到 K560~)0(∆ 。另外，比較

特別的是，在 T > Tc 的時候。在滿氧樣品中，沿著 軸方向的遲

緩時間，在 T > Tc 時是趨近一個定值；但 ，當 T > 

Tc 時的情形，與沿著 ab 對角線軸向的情形類似 我們利用方程式

(5)可以得到一個很好的適配，參考圖(十一 中的插圖，適配所

得到的 。所以我們可以看出，準粒子的遲緩行為，是同

時受到超導能隙與偽能隙兩者的影響。 

現在我們進一步分析沿著 ab 對角線軸向的樣品，在缺氧時的

情形。參考圖(九) (b)，在缺氧時，沿著 ab 對角線軸向的弛緩時間，

還是一樣隨著溫度降低而增加，不過比較特別的是，增加的趨勢

比滿氧樣品來得快。我們也可以用方程式(5)對所得數據做適配，

得到的偽能隙大小 ，明顯比滿氧樣品的~315K 來得小。

遲緩時間的增加，

b

在缺氧樣品當中

，

)(a)

Kp 301~∆

Kp 170~∆

可以由偽能隙 p∆ 在沿著 ab 對角線方向有萎縮的

情形，得到圓滿的解釋。 
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綜合從 10)與(100)釔鋇銅氧樣品，分別控制其氧含量，(1 量測

不同軸向的激發探測實驗數據，並將不同氧含量的超導能隙與偽

能隙分別算出

作比

能隙 的變化。例如圖(十)中從右到左的變化情形，在最佳摻雜

時為

−

，我們可以得到如圖(九)的超導能隙與偽能隙，隨著

不同的載子濃度之變化情形，圖中十字符號數據部份，為 Demsar

所得到的結果，我們將它列出，以 較。由這些數據，我們推

測釔鋇銅氧載子濃度從最佳摻雜量減少到摻雜不足的情形時，偽

p∆

xyd 的對稱形式，但隨著載子濃度的變少，漸漸從d 轉向到完

全缺氧的 d 的對稱形式。這是我們目前推測的結果，未來希望

能夠對這個模型，做更進一部的確認。 

xy

22 yx

 

 

 
圖(十) 
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二、在兆赫電磁輻射之產生與應用方面
 

已初步完成釔鋇銅氧(YBCO)高溫超

同外 發現時

域暫

於較 接

近於 同的變化。而且量測溫度處於較低

配， 間 經

過薄 (pulse reshaping

函數 射時域波形的變化，進而得到合理的準粒

用半 此

電磁 其高頻響應

特性 介電係數、光導係數、

A. 兆

。當溫

低於臨界溫度(Tc)時，外加直流電流於輻射元件上將形成超導電

。這時將一短脈衝雷射光入射於此輻射元件，將使元件上的超導載

密度瞬間大量改變，此載子密度隨時間的變化將會產生高頻的電磁

射波，其光反應時間在次皮秒與皮秒範圍之間。利用自由空間電光

樣量測方式，可將空間中傳遞之輻射電場的時域暫態波形取出；藉

傅立葉轉換後可求得頻譜分佈，得一寬頻輻射。根據電磁輻射理論

知，偶極輻射的輻射電場與電流的瞬變為正比的關係： 

 

在上三年研究計畫中，我們

導薄膜元件的兆赫波(THz)輻射量測，包括改變不同雷射光能量、不

加偏電流及不同量測溫度下之THz時域瞬變波形。我們亦

態波形的振幅大小與相位關係有非常明顯的不同：當量測溫度處

低溫狀態時(T<Tc)，波形與相位沒有明顯的差異；當量測溫度

臨界溫度時(T~Tc)，波形有不

溫狀態時，輻射的電場時域波形變化無法與Rothwarf-Taylor方程式適

而得到合理的準粒子的回復時 。 所以我們提出THz輻射波

膜本身時，會有再成形 )的現象。藉由適當的轉換

，可模擬出原始THz輻

子回復時間，與利用激發-探測量測之結果相吻合。另外，我們亦利

導體材料(SI-GaAs)製成輻射元件以產生兆赫茲輻射源，利用

脈衝波入射最佳摻雜的釔鋇銅氧高溫超導樣品，量測

。利用量測的數據，理論上可以得到樣品之

穿透深度等隨溫度、頻率的變化情形。以下是這部分計畫的詳細說明: 

 
釔鋇銅氧超導薄膜產生 赫波之時域波形再成形現象 

我們以釔鋇銅氧高溫超導薄膜製作成兆赫波微型輻射元件

度

流

子

輻

取

由

可
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t
JETHz
∂

∝                                         (
∂

6) 

因此，可以假設超導體產生兆赫茲電磁輻射是由於光致超導電流

密度的瞬變(輻射電場強度對時間的一次積分可視為電流密度的變

化)。圖(十一)為兆赫茲輻射時域暫態波形對不同量測溫度的變化關

係。除了量測溫度為 70 K 時的輻射波形其主訊號中之波峰部分隨時

間變化存在有一 2.5 ps 長的輻射電場強度衰減，其餘量測溫度所得到

之輻射時域暫態波形皆有相同的變化(主訊號中之波峰部分隨時間衰

減變化較短)。 
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 (a

rb
. u
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Time Delay (ps)

 

圖(十一) 

 

由於薄膜在超導態時，超導載子會因外受輻射光下，引起薄膜本

身動態電感的變化(kinetic inductance)，使得原來入射之輻射時域波形

會有再成形(pulse reshaping)的現象。藉由適當的轉換函數

40 K

 

 

ec
tr

ic
 F

ie
ld

its
)

)(ωT ，可模

擬出輻射時域波形的變化，並與實驗數據結果(圖十二)相符合。 
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圖(十二) 

圖十三為經由轉換函數 )(ωT 轉換後，其不同溫度時之原始輻射電場時

域波形: 
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圖(十三) 
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由結果顯示(圖十四)，光致超導體兆赫茲輻射的源由是來自於超

導電流密度隨時間的調變(supercurrent modulation)，從這些時間解析

量測所獲得的兆赫茲瞬間電場輻射波形，可以得到載子在非平衡狀態

下的動力行為。在超快雷射光激發下，超導電流密度變化量會先減

少，持續時間約為 1.0 ps；接著，超導電流密度變化量開始回升，持

續時間約為 2.5 ps，此回復時間大小和超導能隙是相關的。 
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圖(十四) 
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B. 時 性 

ωref 與

。將此兩組頻域響應相除 即可得到某頻率下的

相對複數透射率(Com Transmittance) ，其方程式如

下： 

域泰拉赫茲頻譜量測—釔鋇銅氧超導薄膜的高頻響應特

現以 YBCO 超導薄膜樣品說明量測方法：先量測高頻輻射源穿

透氧化鎂(MgO)基板後的訊號(時域暫態波形)，將此訊號當成是參考

的訊號 )(tE 。另外我們同樣地利用高頻輻射源引入 YBCO/MgO 薄

膜以取得另一暫態波形 )(tE 。接著將這兩組時域暫態波形做快速傅立

葉轉換(Fast Fourier Transform)可得頻域分佈響應，分別為 *E

ref

)(

)(* ω ( )(* ωE / )(* ωrefE )

plex Relative )(* ωT

E

cdin
MgOss

cdin
MgOss

MgOs

ref
ss ennnennn

nn
E
ET //*

*
*

))(1())(1(
)1(2

)(
)()( ωωω

ωω
−−+++

+
== −

                                                      (8) 

其中， 為氧化鎂基板的折射率(Index of Refraction)， =3.18。

為 YBCO 的複數折射率，滿足

MgOn MgOn

sn iknns += 。 為 YBCO 薄膜的厚度。d

fπω 2= ， 為頻率。由計算上述式子後可獲得某頻率下 YBCO 薄膜

的複數介電係數 和光導電率

f

)( 21
2 εεεε in s +== σ。其關係表示式如

下： 
22

1 kn −=ε  

nk22 =ε  

εωεσσσ 021 ii =+=                                (9) 

而可得到表面電阻大小 ),( TRs ω (Surface Resistance)，其計算方式如

所示 

繼

下

2

"
0

),(

),(),(
2

),(
T

TT
TRs

ωσ

ωσωσωµ
ω

−
=                    (10) 

了決定 YBCO 的穿透深度(Penetration Depth)大小，我們必須先從

超導體的二流體模型(Two-Fluid Model)出發。根據超導體的二流體模

為
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型指出，當量測溫度低於臨界溫度時，正常態和超導態共存，即材料

的導電率 fullσ 來自於正常態 nσ 與超導態 sσ 的貢獻： 

L

n
sfull i

men
ωλµωτ

τ
ωσωσωσ

0

*2 1
1

/
)( +

−
=+= 11) 

其中，導電率的實部為

n i)()(             (

2
0

1
)('

)(ωτ
σ

ωσ
+

= ， *2 / men τσ = 為直流導電

率。又正常態準粒子貢獻於導電率的虛部為： 

n0

2
0

)(1
)("

ωτ
ωτσ

ωσ
+

=Drude                                   (12) 

因此我們可以得到超導載子貢獻的導電率大小為： 

fL
Drudefullc )(")(")( ωσωσω =−=                (13) 

對 f/1 作曲線的適配，可以求出穿透深度大小( L

s 2
0

1
λµ

σ    

λ )。 

依據上面描述的方式，我們可以得到材料在高頻響應下的介電係

數、光導電率與穿透深度等。接著我們就可以進一步探討改變不同量

測溫度、不同頻率時，光導電率與穿透深度大小的響應。 

慮多重反射、去水氣下量測分析而得的 YBCO 薄膜複數折

射率實部和虛部，如圖十五所示。我們可看出 YBCO 薄膜複數折射

率實部 n，在溫度低於超導臨界溫度 降低，

虛部 k 則隨著溫度的降低而增加，並漸漸趨於平緩，而實部 n 及虛部

複數折射率: 

不考

Tc 時，隨著溫度的降低而

k，在兆赫茲輻射為 0.25 ~ 1.25 THz 間，均隨著頻率的增加而變小 。

當溫度低於超導臨界溫度 Tc、兆赫輻射頻率在 0.25 ~ 1.25 THz 間時，
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k 大於 n，k 值約分佈在 120 ~ 600 間，n 值則約分佈在 0 ~ 120 間。 

0 20 40 60 300

0

50

100

150

200

250

300

350

400

450

500

550

 

 

 0.3 THz
 0.5 THz
 1.0 THz

O
pt

ic
al

 C
on

s
an

t  
n,

Temperature (K)

 n
 k

t
k

圖(十五): YBCO 薄膜複數折射率 

由圖(十六)、圖(十七)可看出YBCO薄膜在溫度低於超導臨界

CO薄膜複數介電常數之實部εr隨著溫度的下降而上

升，並漸趨穩定，而在兆赫輻射頻率為 r

O

i

 

 

複數介電常數: 

溫度Tc時，YB

0.25~1.25 THz間; ε隨著頻率

的上升而下降。另外，由圖(十七)可看出YBC 薄膜複數介電常數之

虛部ε，在溫度低於超導臨界溫度Tc時，可觀察到一個峰值，當兆赫

輻射頻率於 0.25 THz至 1.25 THz間時，此峰值隨著頻率的上升而下

降，而此峰值所出現的溫度並隨著頻率的上升而上升。 
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(圖十六):YBCO複數介電係數ε*實部 
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(圖十七):YBCO複數介電係數ε*虛部 
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電導率: 

由圖(十八)是YBCO薄膜複數導電率之實部σr，在溫度低於超導

臨界溫度Tc時，可觀察到一個峰值，此峰值之成因是散射時間和正常

態載子密度兩者相互競爭的結果；當兆赫輻射頻率於 0.25 THz至 1.25 

THz間時，此峰值隨著頻率的上升而下降，而此峰值所出現的溫度並

隨著頻率的上升而上升。由圖(十九) 可看出YBCO薄膜在溫度低於超

導臨界溫度Tc時，YBCO薄膜複數導電率之虛部σi隨著溫度的下降而

上升，並漸趨穩定，而在兆赫輻射頻率為 0.25~1.25 THz間，σi隨著頻

率的上升而下降。 
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         (圖十八)YBCO薄膜之複數電導率σ*實部 
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(圖十九): YBCO薄膜之複數電導率σ*虛部 

 

 

 

 

 

穿透深度(London Penetration Depth) 

圖(二十)顯示的是YBCO薄膜倫敦穿透深度 Lλ 在不同樣品中隨

溫度變化的情形。由圖可知，樣品B其在絕對零度下之倫敦穿透深度

)0(Lλ 約為295 nm，此結果比YBCO單晶的穿透深度值(約為145 nm)

偏高。另外，我們亦在相同鍍膜條件下製備一片YBCO薄膜(sample 

測溫度為70K時，其A)。量 Lλ 值約為200 nm，因此預測此樣品之 )0(Lλ

將非常接近YBCO單晶之結果，顯示出此樣品(sample A)具有絕佳的

品質。由於製備之YBCO薄膜的厚度很薄，約為30 nm大小，即使蒸

鍍 明顯的造成

膜倫敦穿透深度的變化。如何蒸鍍品質良好的超薄超導薄膜，是

本實驗最基本的須求。 

條件相同，薄膜表面其缺陷程度效應大小的影響，會

薄
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(圖二十): YBCO 薄膜倫敦穿透深度 Lλ 隨溫度變化的情形。 
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