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兆赫輻射時析頻譜於 
釔鋇銅氧薄膜及基板之研究 

 

研究生：黃雯妃        指導教授：吳光雄 教授 

 

國立交通大學 電子物理系 

 

摘要 
 

在本論文中，我們以兆赫輻射時析頻譜研究鑭鋁氧（LaAlO3）、

氧化鎂（ＭgO）、釹鎵氧（NdGaO3）、鈦酸鍶（SrTiO3）四種基板及

釔鋇銅氧（YBa2Cu3O7）薄膜在兆赫輻射波段之高頻介電性質及釔鋇

銅氧薄膜之倫敦穿透深度等超導性質。 

我們以自行架設之兆赫輻射源及電光取樣系統架設兆赫輻射時

析穿透頻譜系統，此系統含有一低溫真空腔體及一除水氣設備，可進

行樣品的變溫及低濕度量測；在樣品的製備上，我們以脈衝雷射蒸鍍

技術製備在鑭鋁氧、氧化鎂及釹鎵氧三種不同基板上之釔鋇銅氧薄

膜，並將鈦酸鍶基板以機械研磨的方式研磨至 0.1mm；同時我們由

電磁理論出發進行相關之理論推導計算及頻譜分析研究，並撰寫程式

以完成其數學運算過程。 

  最後，我們可得樣品之複數透射係數比、複數折射率、複數介電

常數、複數導電率等物理參數在兆赫輻射頻段下隨頻率及溫度變化之

行為，並進行相關討論，而在釔鋇銅氧薄膜的研究上，我們可由二流

體模型下的複數導電率求得其倫敦穿透深度之變溫行為。 
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Terahertz Time Domain Spectroscopy 
of YBCO Thin Films and Substrates 

 

Student: Wen-Fei Huang    Advisor: Prof. Kaung-Hsiung Wu 
 

Department of Electrophysics 
National Chiao Tung University 

 

Abstract 
 

  In this thesis, we analyze the high frequency dielectric properties of 

LaAlO3、ＭgO、NdGaO3 and SrTiO3 substrates and YBa2Cu3O7 thin films 

in terahertz frequency with terahertz time domain spectroscopy and the 

superconductive properties of YBCO thin films such as London 

penetration depth. 

  We setup the terahertz time domain spectroscopy system by the 

terahertz source and the electro-optic sampling system by ourself. This 

system which contains a cryostat and a dewater system, and the 

measurement can be work in different temperatures and low moisture. 

The YBCO thin films are deposited on LAO, MgO and NGO substrates 

by pulsed laser deposition, and we thin the STO substrates to 0.1mm by 

mechanical polishing. Meanwhile, we prove the equations from the 

electromagnetics and analyze the spectroscopy. We write the programs to 

complete the mathematic calculating procedure. 

  Finally, we get the frequency and temperature dependent physical 

constants of samples, such as complex transmittance, complex index of 

refractions, complex dielectric constant, and complex conductivity, in 

terahertz radiation, and make discussions. In the YBCO thin films study, 

we can get the temperature dependent London penetration depth from the 

complex dielectric constant under the two-fluid model
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第一章 

緒論 
 

兆赫輻射（Teraherz, THz, Radiation；1 Terahertz=1012 Hz）位於

微波和紅外波段之間，電磁波頻譜與 THz 輻射於電磁波頻譜中的位

置如圖 1-1 所示。在 80 年代，人們對電磁波譜中的這一部份仍知之

甚少，應用也極貧乏，因此被稱為電磁波譜的 THz 空隙，直至 80 年

代中期 THz 輻射技術才逐漸起步，而繼 80 年代中期，由 Auston 及

其研究群利用飛秒（femtosecond）脈衝雷射光激發半導體光導偶極天

線來產生 THz 輻射脈衝後，相關的 THz 輻射脈衝研究便蓬勃發展。 

THz 輻射脈衝技術因具有以下的獨特優點而到廣泛的研究： 

1. THz 輻射脈衝具有瞬時性：THz 輻射脈衝具有皮秒（picosecond）

量級的脈寬，因此可以方便地進行時間解析的研究，有類似時間

閘門取樣的作用。 

2. 可以極大地提高測量的訊噪比，可達 107。 

3. THz 輻射脈衝的測量是直接測量電場分佈，所以可以直接測量樣

品的折射率譜。 

4. THz 輻射脈衝具有極寬的頻譜，從 GHz 到幾十個 THz 的範圍，覆

蓋整個遠紅外波段。 



 2

5. THz 輻射光子能量較低，只有毫電子伏特，因此利用 THz 輻射研

究物質性質時不會因為電離造成被測樣品的損壞。 

  1980 年代，人們發展出一種新的光譜技術－THz 時析頻譜

（THz-TDS，Teraherz -Time Domain Spectroscopy）－做為研究材料

的有力工具，THz-TDS 一般分穿透與反射兩種，前者稱為 THz 時析

穿透頻譜（TDTTS，Time-Domain THz-Transmission Spectroscopy）

[1]，後者簡稱為 THz 時析反射頻譜（TDTRS，Time-Domain 

THz-Reflection Spectroscopy）[2]，本論文所架設的是 THz 時析穿透

頻譜。THz-TDS 藉由量測兩次 THz 輻射波在時域上之波形，一次為

經過待量測材料之 THz 輻射時域波形 Esam(t)，另一次為未經過此待量

測材料之 THz 輻射時域波形 Eref(t)，在分別經過傅立葉轉換（Fourier 

Transform）後，將此兩道光的訊號相除即可得到材料的複數折射率

（index of refraction），再經由電磁理論的運算，便可獲知此待量測材

料的其他物理性質。 

  THz-TDS的實際量測應用已有部份材料在THz頻段下的各式物

理量量測的發表結果，包含了物理、電機、電子、化學、生物工程、

醫學工程……等領域：在矽或半導體材料上的探測研究起步的較早，

許多研究THz-TDS技術的研究團體皆有相關的量測發表[3][4]；日本

Seizi Nishizawa等人對Bi4Ti3O12、LiNbO3及Li2Ge7O15等鐵電材料做
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THz-TDS頻譜分析，以頻譜的穿透強度及相位改變來研究

phonon-polariton dispersion[5]；韓國Tae-In Jeon等人以THz-TDS量測奈

米碳管在THz頻段下之折射係數及光導電率[6]；德國Freiburgk大學B 

M Fischer等人在THz頻段下研究DNA組成中的四種核酸基

（nucleobases）的氫鍵振動行為[7]；美國奧克拉荷馬州立大學

（Oklahoma State University）和萊斯大學（Rice University）相繼發

表了有關THz輻射在三維空間的影像建立工作[8][9]。但因THz輻射源

的產生尚屬年輕的技術，故許多材料在此頻段下的量測還未發表或是

還值得再進一步深入研究討論，而本實驗室在成功建設高頻自由空間

電光取樣（free Space Electric-Optic Sampling）系統及成功以飛秒

（femtosecond）級超快雷射激發半導體材料和超導體材料後

[10][11][12]，亦著手進行THz-TDS系統之架設及分析量測。 

1987 年，朱經武與吳茂昆發現 YBa2Cu3O7-x系統在 80K〜93K 就

有超導態的產生，超導體的臨界溫度已高過液態氮的沸點（約 77 K），

超導體由此開始因可利用價格便宜的液氮當冷媒而大大提昇了研究

的經濟效益，高溫超導體的相關研究也於此時開始迅速展開，而

YBa2Cu3O7-x 此高溫超導材料系統至今仍是許多超導物理研究者所關

注的對象，並且跟隨著時代的進步，高溫超導材料也漸漸地走上應用

領域，在應用電子學裡，超導微波元件是科學家欲追求用以替代現今

金屬或半導體材料為主之器件，主要根據超導體在微波區間裡所具有

之低損耗之功能，藉此性質可使元件形體更微小化，而在超導體的倫
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敦穿透深度（London penetration depth）、複數導電率、準粒子

（quasiparticle）散射之弛緩時間……等各種物理參數和性質的量測研

究上，超導微波元件也有著重要的貢獻，是故本實驗室在雷射蒸鍍超

導薄膜及超導微波元件上的研究亦已行之有年[13][14][15][16]。 

在超導微波元件的材料選擇及製作上，我們使用的最多的是以

MgO、LAO（LaAlO3）、NGO（NdGaO3）、STO（SrTiO3）…….等基

板材料上鍍製以 YBCO 為主的超導薄膜，而基板的介電常數是元件

尺寸的控制因子之一，且 STO 為製作可調式微波元件的關鍵材料之

一，故研究此類陶瓷基板材料的介電常數對頻率及溫度變化的行為亦

極具價值。 

本論文中，我們利用一套自行建立之 THz-TDS 系統，量測並分

析 YBCO 薄膜及 MgO、LAO、NGO、STO 四種材料在 THz 頻段下

對頻率及溫度變化的行為，實驗時，須量測經樣品之訊號 Esam(t)和量

測另一道參考訊號 Eref(t)，所需量測之兩道 THz 輻射時域訊號對陶瓷

基板而言， Esam(t)為穿透陶瓷基板之 THz 輻射時域波形 Esubs(t)，Eref(t)

為未穿透陶瓷基板之 THz 輻射時域波形 Eair(t)，將此兩道訊號做傅立

葉轉換後可得陶瓷基板透射係數比Texp
*(ω, ns

*) = Esam
*(ω, n*)/Eref

*(ω) = 

Esubs
*(ω, ns

*)/Eair
*(ω)；而對 YBCO 薄膜而言，Esam(t)為穿透 YBCO 薄

膜/基板之 THz 輻射時域訊號 Efilm(t)，Eref(t)為穿透陶瓷基板之 THz 輻

射時域訊號 Esubs(t)，將此兩道訊號做傅立葉轉換後可得 YBCO 透射

係數比 Texp
*(ω, nf

*) = Esam
*(ω, n)/Eref

*(ω) = Efilm
*(ω, nf

*)/ Esubs
*(ω)。“*”記
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號表示此數值為複數形式，由此透射係數比 T*(ω, n*)經由電磁理論方

程式的計算，可得其他欲知之物理量，如折射率 n*、介電常數 ε*、光

導電率 σ*….等性質，而對超導材料而言，還可得知倫敦穿透深度 λＬ、

弛緩時間 τ….等性質。 

 

論文架構 

 

  在第二章中將敍述 THz 輻射產生的機制和自由空間電光取樣系

統的原理，以及說明 THz 時析頻譜系統。在第三章中，我們將說明

本實驗使用之樣品，包括 YBCO 及各式陶瓷基板之特性，並敍述

YBCO 薄膜的製作與本實驗室的雷射鍍膜系統。 

  在第四章中，我們將推導出 YBCO 薄膜/基板對基板的理論複數

透射係數比方程式，並由 ε*及 σ*與 n*間的關係求出 ε*及 σ*和 λＬ隨頻

率和溫度變化情形。 

  利用第二章所描述的 THz-TDS 系統進行量測，我們可初步取得

第三章所預備的樣品的 THz 輻射時域訊號 Esam(t)及 Eref(t)，於第五章

我們將說明 Esam(t)及 Eref(t)兩道訊號的處理及分析，包括進行傅立葉

轉換之後的 Esam
*(ω, n*)及 Eref

*(ω)之分析與討論，利用這些實驗數據和

第四章之電磁理論，進一步得到 YBCO 薄膜之 λＬ隨頻率和溫度之變

化情形。 
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  第六章中，我們將作一總結，並提出未來可延續進行的研究。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Frequency (Hz) 
 

1THz〜1ps〜300μm〜33cm-1〜4.1meV〜47.6K 

 
 

圖 1-1：THz 波段在電磁波譜中的位置 

 
 
 

100 103 106 109 1012 1015 1018 1021 1024 

kilo mega giga tera peta exa zetta yotta 

microwaves visible X-ray γ-ray 

THz
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第二章 

THz 輻射產生機制與光學量測系統架設 
 

  本章主要分兩大個部份：2-1 節介紹本研究群自行架設的產生

THz 輻射之雷射光學系統，包括 THz 輻射產生的機制及自由空間電

光取樣系統；2-2 節介紹利用 THz 時析光譜系統量測 YBCO 薄膜和陶

瓷基板之方法和原理。 

 
 

2-1 THz 輻射產生機制與雷射光學系統架設 
 

2-1-1 THz 輻射產生機制 

 

Auston 等人建立的 THz 輻射產生方式至今仍然是 THz 輻射脈衝

產生的一種主要方式，即所謂的光電導模式。本研究群即以飛秒雷射

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

當飛秒雷射的超短脈衝照射在半導體材料表面時，若雷射光的能量大

於半導體材料的能隙，半導體材料表面將瞬間被激發，產生電子－電

洞對（electron-hole pairs），經由表面空乏電場或外加電場作用，此電

子－電洞對將分離並加速而形成光電流，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： 
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( ) ( ) )1.2(tJtE 　　　　　　　　　　
t∂

∂
∝

 
 
 
 

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。 

本研究群以半絕緣砷化鎵（Semi-Insulating GaAs）材料作為產生

THz 輻射的元件，我們在 SI-GaAs 基板上鍍金當作電極，以提供外加

電場對雷射光所激發的自由載子作加速，為了增加金與基板的附著效

果，先鍍一層厚度約 10nm 的鍺再鍍金，金之厚度約 140nm，電極的

圖形如圖 2-1 所示，其相關數值及產生 THz 輻射的示意圖如圖 2-2 所

示。 

 
 

2-1-2 自由空間電光取樣系統（Free Space Electric-Optic 

Sampling） 

 

本研究群利用電光晶體所具有的線性電光效應，將之視作一個電

光感測器，再用外部電光取樣的方法將由飛秒級脈衝雷射產生的次微

秒（subpicosecond）的 THz 輻射波形取出，可同時得到振輻和相位

的資訊。本節將由 ZnTe 晶體開始，先介紹電光效應與電光晶體的原

理，再解釋如何經 λ/4 波片（λ/4 plate）、極化分光鏡（polarizer beam 

splitter）、感測器（detector）和鎖模放大器（lock-in amplifer）完成自
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由空間電光取樣的工作，最後再介紹本研究群所建構的自由空間電光

取樣系統。 

 
 

電光效應及電光晶體 

 

  當光入射某些異向性（anisotropic）晶體時，會分解成兩條折射

線，其中一條遵守 Snell 定律，稱之為尋常光線（oridinary ray 或 o 

ray），另一條不遵守 Snell 定律，稱之為異常光線（extraordinary ray

或 e ray），此現象稱之為雙折射現象。 

  有些材料在外加電場作用下會改變材料的光學各向異性性質，其

折射率會隨著場強度產生變化，使得通過的入射光的極化態會隨外加

場而變化，這種現象便稱之為電光效應（electrooptic effect），此時若

適當地加入一些線性偏極板，可得振幅調變的輸出光，此類材料一般

為非中心對稱（noncentro-symmetric）晶體，例如：GaAs、InP、PiNbO3、

KDP、ZnTe….等材料。 

電光效應可用材料的介電抗滲張量（dielectric impermeability 

tensor）b（bij=ε-1
ij，ε 為材料的介電滲透張量（dielectric permeability 

tensor））的變化來表示，將其寫成外加電場的級數展開式： 
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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 effect）。更高階的電光效應非常微弱，故予以省略。 

考慮線性電光效應： 

 
∆bij=rijkEk                     (2.3) 
 
 

因 εij為實數且對稱（real and symmetric），故 i 與 j 是對稱的，改

用以下縮寫座標： 

 
h=1 for ij=11 
h=2 for ij=22 
h=3 for ij=33 
h=4 for ij=23 or 32 
h=5 for ij=13 or 31 
h=6 for ij=12 or 21                (2.4) 
 
 

將 bij以折射率 n 表示： 

 
 

( ) ( )

：二階電光係數

：線性電光係數

　　　

ijkl

ijk

lkijklkijkijijij

s

r

)2.2(......EEsEr0b-Ebb ++==∆
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由（2.5）式及（2.4）式改寫（2.3）式，得： 

 
 
 

 
 

改寫為矩陣形式： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

如此便能清楚地看出折射率對電場的變化。 
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ZnTe 電光晶體 

 

本研究群選擇以 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，屬於閃鋅礦（Zinc-blend）

結構，具 m34 點群對稱性，其電光係數具對稱性： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

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 nx=ny=nz=n0，折射橢圓球（the index ellipsoid）方程式如下： 

 
 
 
 
 
 

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： 
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以 ZnTe 晶體為例，當外加電場時， 

 
 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  所以加電場後，ZnTe 晶體對應之折射橢圓球變成： 

 

 
 

  在（2.12）式中有交叉項（Mixed Terms）yz、xz 及 xy 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
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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 2-4（a）所示，將其以數學式表

達則為： 

 
 
 
 
 

 
 
 
 

  將（2.13）式代入（2.12）式得原折射橢圓球在新座標軸上之表

示式如下： 

 
 

 
 

  考慮圖 2-3 中的情形：THz 輻射在 ZnTe 晶體內沿<110>方向傳

播，其輻射電場在水平方向，即與 z 軸之夾角為 90∘，則有以下關

係式： 
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  將（2.15）式代入（2.14）式，重寫（2.14）式： 

 
 
 
 
 
 

  由於（2.16）式中仍有交叉項 y’z’，故我們再次對（2.16）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（2.16）

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 2-4（b）所示，將其以數學式表達則為： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  將（2.17）式代入（2.16）式中，得折射橢圓球二次轉換後的表

示式如下： 
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  由於 r41ETHz<<1，我們對（2.18）式中的 ny”及 nz”取近似： 

 
 
 
 
 
 
 
 

  由（2.19）式可看出 ny”及 nz”之折射率不同，光在沿 ny”及 nz”兩個

方向前進時，兩者間的相速度不同，在晶體內行走 L 長度的距離後將

產生一相位差（phase difference，即相位延遲（retardation））Γ： 

 
 
 
 
 
 

  將（2.19）式代入（2.20）式，改寫（2.20）式： 
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前面推導了 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（2.21），此相位差和外加電場，即本論文中之 THz 輻

射場，成正比。 

 
 

自由空間電光取樣原理 

 

  我們的目的是希望藉由 ZnTe 晶體的電光效應，量測偏壓在 ZnTe

晶體的 THz 輻射電場的大小，其原理敍述如下： 

  如圖 2-5 所示，設 THz 輻射與雷射探測光均正向入射 (110) ZnTe

晶體，THz 輻射電場 ETHz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 2-5 中不含 λ/4 波片之情形，入射 ZnTe

晶體之雷射探測光電場 Epb偏振方向可以 'ŷEpb 表示： 

 
 
 
 

由式（2.17），將其改寫為以 y”及 z”軸表示： 
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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 ny”和 nz”，故經此加偏壓之電光晶體時，會產生與 ETHz成正比之

相位差 Γ，如式（2.21）所示，故經 ZnTe 晶體後之探測雷射光可寫

作： 

 
 
 
 
 

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

Splitter），如圖 2-5 所示，則可將 y’和 z’方向的線偏極光分開，其分

量分別為 Eout,y’和 Eout,z’： 
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  式（2.27）及式（2.28）中之 t 對 Γ 之關係圖如圖 2-6 所示，圖

2-6（a）為 ty’對 Γ作圖，圖 2-6（b）則為 tz’對 Γ作圖。我們所外加的

THz 場很小，由式（2.21）可知，ZnTe 晶體所提供的相位差 Γ 也很
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小，由圖 2-6 來看，在（a）（b）兩圖中，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 t，若我

們在 ZnTe 晶體之後再加入一 λ/4 波片，由 λ/4 波片提供一 π/2 之相位

差，則可看到在圖 2-6（a）、（b）中，其操作區將移至圖中之線性操

作區，以灰色線段表示，以解決先述之失真問題，加入 λ/4 波片後，

相位差為 Γ+ΓB，我們改寫式（2.27）及式（2.28）如下： 
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  設入射光強度為 P0，則其在 y’及 z’兩軸上之穿透強度分別為： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

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

ΔI，則可得到ΔI 如下式所示： 

 
 
 
 
 
 

將式（2.21）式入（2.33）： 

 
 
 
 
 

  當 ETHz為 0 時，兩道光之強度差為 0，當 ETHz不為 0 時，光強度

差與其成線性關係，故由此光強度差ΔI 與 ETHz之關係，我們可描繪

出 ETHz之波形變化。 
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我們產生 THz 輻射的雷射光學系統架設圖如圖 2-7。以鎖模鈦藍

寶石雷射（Mode Locked Ti-Sapphire Laser）作為 THz 輻射的激發光

源，使用連續波氬離子雷射（Argon Ion Laser）激發鈦藍寶石產生超

短脈衝雷射，產生的雷射光脈衝寬度約為 20fs，中心波長為 800nm，

脈衝輸出重複率（ Repetition Rate ）為 75MHz ，輸出功率為

520~560mW，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 2-7 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
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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： 

 
 
 
 
 

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
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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。 

 
 

2-2 THz 時析光譜技術（THz-TDS） 
 

  為對欲量測之 YBCO 薄膜及各式陶瓷基板做 THz-TDS 分析，我

們將取得 THz 輻射時域響應暫態波形 Esam(t)及 Eref(t)，為了進行以上

的實驗，我們於圖 2-7 中的 THz 輻射行進路徑上置放樣品，為使 THz

輻射能聚焦在樣品上，我們於圖 2-7 中的系統中添加一對離軸拋物面

鏡，使其系統運作如圖 2-9 所示，圖 2-9 中的虛線框為壓克力材料製

做的正壓腔體，探測光及激發光兩道光經由壓克力正壓腔體上的石英

窗進入腔體內，腔體內則擺置除濕裝置，可降低腔體內的水氣含量至

約 7%，以機械幫浦粗抽後可填入氮氣，進一步降低腔體內的水氣含

量至低於 5%，而原環境中未加此壓克力正壓腔體中之濕度為 42%，

系統欲去除水氣的原因於第五章第一節中討論。 

為欲量測樣品物理特性隨溫度改變之行為，我們在圖 2-9 的系統

中另架設一低溫真空腔室，其置放於樣品的位置上，使樣品能放入此

低溫真空腔室內。此低溫真空腔室如圖 2-10 所示。真空腔室主體為
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由不鏽鋼製成的方形真空腔室，在此方形真空腔室的四壁各鑿有一直

徑 2cm 的窗口，供 THz 輻射穿透，此窗口以石英玻璃與外界作隔絕，

另，為降低此窗口對 THz 輻射之吸收，我們將 THz 輻射輸出的窗口

的石英玻璃改成對 THz 輻射吸收較低之鐵氟龍材料。此低溫真空腔

室的真空系統主體為迴轉環幫浦及分子幫浦，可將真空抽室 10-6 torr

以下，避免因內部的熱傳導而減少降溫效果。樣品座以銅製成，中間

有一直徑約 7mm 直徑之圓孔，供黏貼樣品之用，使 THz 輻射進入窗

口後，便聚焦於樣品之上，再穿出此圓孔，由鐵氟龍窗口射出，在銅

塊上裝設白金電阻，以由電阻對溫度的線性變化來量測溫度，並藉由

電阻加熱器來控溫。低溫設備主要為液氦開路（open-loop）循環，液

氦經由絕熱管導至系統內，可降溫至 20K 以下。 
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（a）上視圖 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）側視圖 

 
 
 

圖 2-1：THz 輻射元件 
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圖 2-2：產生 THz 輻射之示意圖 
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圖 2-3：THz 輻射及入射探測光對 ZnTe 晶體之相對位置 
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（a）x、y、z 和 x’、y’、z’之關係 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）x’、y’、z’和 x”、y”、z”之關係 

 

圖 2-4：座標轉換示意圖 
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圖 2-5：電光取樣系統架構圖 
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（a）穿透率（transmission）ty’與相位延遲Γ之關係 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）穿透率（transmission）tz’與相位延遲Γ之關係 

 

圖 2-6：穿透率（transmission）t 與相位延遲Γ之關係 
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圖 2-7：自由空間電光取樣系統 
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圖 2-8：自由空間電光取樣系統訊號輸送簡圖 
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圖 2-9：THz-TDS 量測系統 
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圖 2-10：低溫真空腔室示意圖 
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第三章 
薄膜樣品製備與量測分析 

 

  本章將介紹樣品材料的選擇、樣品的製備及樣品特性的量測分

析。其中 3-1~3-3 為薄膜樣品的製備，包括材料選擇的理由、MgO 基

板在薄膜樣品製備前的預處理、薄膜樣品製備系統的介紹及薄膜樣品

製備的方法與過程；3-4~3-6 為已製成之薄膜樣品特性量測分析，包

括超導體臨界溫度 Tc、薄膜結構及結晶方向、薄膜厚度等各項薄膜性

質的量測分析，最後 3-7 折衷各式條件的優缺選出最適合本研究進行

的 YBCO 薄膜/基板。 

 

 

3-1 薄膜與基板 
 

3-1-1 Perovskite 結構 

 

本論文中選擇的薄膜與基板晶格結構皆與 Perovskite 結構有關，

Perovskite 的晶體結構示意圖如圖 3-1(a)所示，為 ABO3的化學組成，

A 原子填在單位晶格的八個角落上，O 原子填在單位晶格的六個面心

中間，B 原子則填在以 O 原子構成的八面體洞（圖 3-1(a)中的虛線部

份）內，其中 B 原子較 A 原子較小，根據庖利第一定則（Pauling’s first 

rule），此 O 原子構成的八面體洞一般而言對 B 原子是過大的，故 B

原子在 O 原子內將產生某種程度內的不穩定，當 B 原子在 O 原子構

成的八面體洞裡移動時，為了維持晶格的電中性，原來的晶格結構便



 37

會由立方晶系(cubic)結構轉成正方晶系（tetragonal）結構，此種結構

轉換與溫度有關，為 perovskite 結構著名之立方晶系－正方晶系轉換

[17][18] 。 

 

 

3-1-2 YBCO 高溫超導薄膜 

 

YBCO（YBa2Cu2
2+Cu3+O7）的晶體結構如圖 3-2 所示，其晶格常

數 a＝3.82Å，b＝3.89Å，c＝11.66Å，其單一晶格的體積 V＝a×b×c

＝173.28Å3，基本上為三個 YCu3+O3 Perovskite 結構的堆疊，A 原子

為 Cu3+，B 原子為 Y，將上、下兩個 YCu3+O3結構中的 B 原子替換成

Ba 後，為了維持電中性，於晶格中抽去一個 O，整個晶格成為

YBa2Cu3
3+O8，但此結構的另一特徵為 1/3 的 Cu 為 Cu3+，為維持電中

性，再於晶格中抽去一個 O，而成 YBa2Cu2
2+Cu3+O7，通常此種結構

中的 O 原子不易維持，實際上的真實結構為 YBa2Cu2
2+Cu3+O7-x

（0<x<1）。此種結構中的銅氧層平面是導致此種材料為超導體的關鍵

所在。因為銅氧層會提供超導電子，而超導電流通過時，也大都由銅

氧層間通過。 

 

 

3-1-3 YBCO 高溫超導薄膜鍍製的基板選擇 

 

  我們共嘗試使用三種基板：LAO、MgO 及 NGO 來進行 YBCO

高溫超導薄膜的鍍製，其中，鍍製 YBCO 薄膜慣用的基板 STO 因 THz
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輻射的穿透率差而不予以考慮，表 3-1 為 YBCO、LAO、MgO 及 NGO

基礎材料性質的列表，圖 3-3 為四種基板的結構示意圖。 

  由表 3-1 可知以 THz 輻射穿透量測而言，MgO 為最佳材料，而

在相關 THz 輻射的薄膜穿透量測的文獻記載中[2]，大部份的基板也

都是選擇 MgO，但 YBCO 與 MgO 不但結構不相同，與 YBCO 間的

晶格常數差值也較大，可預期在 MgO 基板上成長的 YBCO 薄膜結構

及超導性皆比較差，為了維持一定的薄膜品質，我們亦使用 LAO 及

NGO 兩種同為 Perovskite 結構、與 YBCO 晶格常數較相近的材料來

進行 THz 輻射的穿透量測，雖然其對 THz 輻射的透明度較差，但其

YBCO 薄膜結構及超導性可預期較其在 MgO 基板上成長為佳，故有

些使用LAO基板成長YBCO薄膜的文獻資料偏好量測THz輻射的反

射比，如此可兼顧 THz 輻射量測及 YBCO 薄膜品質。 

 

 

3-2 MgO 基板預處理 
 

3-2-1 高溫退火 

 

  在 3-1 的討論中可知 MgO 基板與 YBCO 高溫超導薄膜間的晶格

結構較為不匹配，我們能預知 YBCO/MgO 的薄膜成長品質較差，為

了提升 YBCO 薄膜在 MgO 基板上的成長時的超導性，我們嘗試由對

MgO 基板的預處理來改善，由本研究群論文[11][19]及其他相關論文

研究報告[20]顯示，MgO 基板經高溫退火（annealing）處理後，表面

會產生原子台階（atomic steps）使 YBCO 薄膜能以接近階梯方式成
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長，此種成長方式能降低薄膜與基板間因晶格不匹配而造成的內應

力，提升 YBCO/MgO 成長的薄膜性質，MgO 基板經高溫退火前後的

AFM 影像如圖 3-4 所示[19]，在退火前表面較為粗糙且略失方向性，

而在退火後表面則較為平坦並具較佳之方向性，有利 YBCO 薄膜在

其上成長。 

 

 

3-2-2 MgO 高溫退火步驟 

 

  我們以本研究群自行架設之高溫爐系統進行 MgO 基板的高溫退

火處理，此高溫爐系統如圖 3-5 所示，由高溫爐主體、溫控系統、真

空系統及氧氣輸送四大部份組成，我們以 1100℃、760 torr 氧壓、24

小時的高溫退火條件來進行 MgO 基板的預處理，實驗步驟如下： 

1. 清潔石英管：在清潔室（clean hood）內將石英管內注入與超音波

震盪器內液面同高之異丙酮（ACE），以超音波震盪 5 分鐘後倒出

石英管內的異丙酮，再注入與超音波震盪器內液面同高之去離子

水（D. I. water），以超音波震盪 5 分鐘後倒出石英管內的去離子

水，如此重覆“異丙酮超音波震盪－去離子水超音波震盪“的步驟兩

次，再先後以異丙酮及去離子水擦拭石英管外側，最後以氮氣槍

將石英管吹乾。 

2. 烤石英管：將石英管封入高溫爐內，並以石棉將爐口密封，打開

渦輪分子幫浦抽至高真空，再打開控溫器設定以 10℃/min 的升溫

速率升溫，在 1100℃持溫 24 小時後，以 10℃/min 的降溫速率降

溫，使石英管壁內的雜質揮發，避免在進行 MgO 基板高溫退火時
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使雜質與基板表面產生反應。 

3. 清洗基板：在清潔室內將基板置放於盛有異丙酮溶液的燒杯中，

以超音波振盪 5 分鐘，使用去離子水沖洗乾淨後，再將基板置放

於盛有去離子水的燒杯中，以超音波振盪 5 分鐘，如此重覆異丙

酮超音波振盪－去離子水清洗－去離子水超音波振盪的步驟三

次，共計約 30 分鐘，最後以氮氣槍將洗淨之基板在濾紙上吹乾，

並放在光學顯微鏡下檢察基板表面是否已經清潔，若否，則重覆

前述之清洗步驟。 

4. 抽真空：將清潔完畢的基板置於石英管中，再將石英管封入高溫

爐內，並以石棉將爐口密封，打開渦輪分子幫浦抽至高真空。 

5. 升溫：將風扇打開並對準石英管口的 O-ring 位置，避免待會升溫

時 O-ring 變質變形而影響真空度或揮發雜質至石英管內，接著打

開控溫器，設定以二階段升溫，第一階段以 10℃/min 的升溫速率

升溫至 600℃，不持溫，第二階段再以 5℃/min 的升溫速率升溫至

1100℃，持溫 24 小時。 

6. 通氧：待溫度達 1100℃時，通入 760 torr 的氧氣進入石英管內，

關閉石英管上的閥門，再關閉渦輪分子幫浦，使基板在 1100℃、

760 torr 氧氣的環境中進行 24 小時的高溫退火處理。 

7. 降溫：退火處理結束後，以二階段降溫，第一階段以 5℃/min 的降

溫速率降溫至 600℃，不持溫，第二階段再以 10℃/min 的速率降

溫至室溫，降溫至室溫後即可將基板取出。 

 

 

3-3 脈衝雷射鍍膜系統 
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3-3-1 脈衝雷射鍍膜系統 

 

脈衝短波雷射鍍膜技術利用雷射光能分離材料表面數個層級的

原子或分子結合能，將其一層一層地剝離蒸發，由於雷射為脈衝形式

故只有材料表面會產生反應，能保持鍍膜材料（多半為熱壓成形的塊

材）之原子或分子成份，故可蒸鍍化合物而不破壞其組織成份。其具

有蒸鍍速率高、可作同組成蒸鍍、系統架設簡易、不需額外電源即可

產生電漿環境等優點，近年來更因為可蒸鍍特性良好的高溫超導薄膜

而受到重視，目前已廣泛的被運用於高溫超導薄膜的製作。 

 

 

3-3-2 本論文所使用之脈衝雷射鍍膜系統 

 

本實驗所使用之雷射源為 KrF 準分子雷射（Lambda Physika 

Lextra 200），雷射光源波長為 248nm，脈衝寬度為 12ns。雷射光輸入

後先經一長方型限光器擷取中央較均勻之光源，再由三道反射鏡引導

至真空腔內，進入真空腔之光學鏡為一凸透鏡，俾使電射光聚焦在靶

材上。此由雷射源至真空腔的光徑由 Nd-YAG Laser 的可見綠光來進

行校準，校準方式為先使 Nd-YAG Laser 的校準用可見綠光經過 KrF

準分子雷射共振腔的兩片反射鏡鏡心，以確定其光路與 KrF 準分子雷

射光的光路相同，再調整綠光由 KrF 準分子雷射腔體射出後的光徑，

便可知 KrF 準分子雷射射出後至真空腔的光徑。 

真空腔體由一直徑約 25 公分、高約 25 公分的不鏽鋼圓柱體構
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成，以機械幫浦(rotary pump)及渦輪分子幫浦(turbo pump)可將真空度

抽至 10-6torr 以下，真空腔內部的俯視圖如圖 3-6 所示。 

雷射光束由真空腔右上角引入後，射在 YBCO 靶材上，瞬間蒸

鍍 YBCO 靶材局部表面，使 YBCO 原子一層層地鍍在對面的基板上。

YBCO 靶材置放於一旋轉馬達上，使入射之雷射光打在 YBCO 靶材

上的不同位置，主要作用為防止雷射光打在靶材同一位置上而將靶材

穿孔造成傷害並影響薄膜品質，雷射鍍膜的蒸鍍面積小，為增加蒸鍍

面積與薄膜的均勻度，我們將靶材微微傾斜於基板的法線，使火焰做

小角度旋轉，在馬達的轉速和雷射脈衝輸出頻率匹配的狀況下，火焰

便能均勻地旋繞在基板的四周，馬達、靶材及電射入射光束間的關係

如圖 3-7 所示。本系統備有兩個旋轉馬達，能提供在同一製程中的多

層膜蒸鍍。本實驗使用高溫電阻加熱器（Usinc,SU-300A-02）加熱基

座，加熱基座積為直徑 50 公分，基板以銀膠黏在加熱基座上，加熱

基座上方有一小孔供熱電偶（thermocouple）插入，深度約至高溫電

阻加熱器的中心，基板即約黏在此位置的上面，有助於準確測量溫

度，另，為防止蒸鍍時因通氧氣而造成氧化，熱電偶選用 K 型，其

材質適用於高溫環境中，有效溫度反應範圍可達 1000℃左右。最後，

本系統在基板與靶材間裝有一進氣管，提供薄膜蒸鍍時所需的氣體，

對雷射蒸鍍 YBCO 而言為氧氣。 

 

 

3-3-3 雷射鍍膜步驟與鍍膜條件 

 

在本論文中共嘗試使用三種基板（LAO、MgO、NGO）來進行
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YBCO 薄膜的製作。雷射鍍膜步驟如下： 

1. 清洗基板：為確保薄膜成長的品質，在鍍製 YBCO 高溫超導薄膜

之前必須先將基板清洗乾淨。首先在清潔室內將基板置放於盛有

異丙酮溶液的燒杯中，以超音波振盪 5 分鐘，使用去離子水沖洗

乾淨後，再將基板置放於盛有去離子水的燒杯中，以超音波振盪 5

分鐘，如此重覆異丙酮超音波振盪－去離子水清洗－去離子水超

音波振盪的步驟三次，共計約 30 分鐘，最後以氮氣槍將洗淨之基

板在濾紙上吹乾，並放在光學顯微鏡下檢察基板表面是否已經清

潔，若否，則重覆前述之清洗步驟。 

2. 研磨加熱基座：為避免前次鍍膜後殘留於加熱基座上的蒸鍍痕跡

影響鍍膜品質，於本次鍍膜之前先將加熱基座上的蒸鍍痕跡細細

磨去。研磨方式為以 400、600、1000、2000 號砂紙依序研磨去加

熱基座的表層，研磨至可見新的加熱面為止，再以棉花棒沾取異

丙酮將研磨細屑擦拭乾淨。 

3. 黏貼基板：洗淨的基板以高溫銀膠黏於研磨好的加熱基座上，銀

膠除了可使基板附著於加熱基座上外，亦因為良好的熱傳導體，

可將加熱基座上的溫度較均勻地傳導至基板上。將銀膠仔細地在

加熱基座上描繪出基板的形狀後，再將基板蓋上，以牙籤輕壓基

板四周，使加熱基座和基板間藏於銀膠內的空氣擠壓出，避免銀

膠內的氣泡影響熱傳播，最後再以氮氣槍吹去表面細塵並將黏貼

好的基板置於加熱器上加熱至 100℃左右烘烤 3 小時（加熱溫度過

高將使銀膠內的殘存空氣過度膨脹而影響熱傳播，烘烤時間過短

則銀膠的黏著效果不佳，基板有於鍍膜過程中掉落），以除去銀膠

內的有機溶劑，避免在鍍膜過程中污染基板，並增加銀膠的黏著
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效果。 

4. 置放加熱器與抽真空前置工作：將銀膠已處理好的加熱器放入真

空腔內，以螺絲固定，並將加熱線連接上控溫器，接著將熱電偶

插入加熱器內，打開控溫器，確定熱電偶正常工作，然後打開

Nd-YAG Laser 綠光校準光路，確定雷射光點能打在靶材上，並初

步檢查電射打在靶材上的位置是否可以使火焰對應到基板上，最

後調整氧氣噴嘴的位置，使氧氣在基板上方約 1~2cm 處略為傾斜

吹入，一切都確定好之後，再將真空腔封閉，準備進行抽真空的

工作。 

5. 抽真空：先確定機械幫浦（rotary pump）及渦輪分子幫浦（turbo 

pump）間的氣動閥已關閉，打開機械幫浦閥門，以機械幫浦抽至

5×10-2 torr 以下，再關閉機械幫浦閥門並打開氣動閥，最後開啟渦

輪分子幫浦的電源並打開渦輪分子幫浦的閥門，將真空腔抽至

10-6torr 以下。 

6. 加熱：分為二階段升溫，第一階段以 10℃/min 的速率升溫，直至

120℃後持溫約 1~2 分鐘，第二階段以 25℃/min 的速率升溫，直至

鍍膜溫度 Ts 後持溫至鍍膜工作結束。分為二階段升溫的用意主要

為避免升溫過快，造成銀膠內的殘餘有機溶劑急速揮發而使基板

脫落。 

7. 進氧氣：將渦輪分子幫浦閥門關至半轉，關閉高真空計，打開高

純氧閥門，通入 0.3 torr 氧氣後，開啟靶材旋轉馬達。 

8. 鍍膜：當加熱器溫度在鍍膜溫度 Ts 穩定，真空腔內氧氣壓力在

0.3torr 穩定後，開始進行雷射鍍膜工作，雷射輸出能量、重複率

及打擊次數於後列表之，在鍍膜過程中，需小心調整雷射入射位
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置，使火焰能儘量涵蓋整個基板，再小心調整靶材旋轉馬達，使

靶材旋轉頻率、雷射輸出頻率及靶材傾斜角間能有較好的匹配，

讓雷射脈衝均勻地落在基板周圍，增加鍍膜均勻度。 

9. 降溫：薄膜蒸膜完後，迅速將渦輪分子幫浦關閉，通入大量氧氣，

並迅速將加熱器關閉，以上動作儘量能在一瞬間完成，使薄膜能

達到淬冷（quench）的效果，待溫度降至接近室溫後，將加熱基座

取出，以刀片小心地將樣品卸下，即完成收取樣品的動作。 

  本論文共選取 LAO、MgO 和 NGO 三種基板來鍍製 YBCO 高溫

超導薄膜，根據本實驗室以往鍍製 YBCO 高溫超導薄膜的經驗，於

表 3-2 列出尋找三種基板的最佳鍍膜條件的溫度範圍、雷射輸出能量

及雷射重複率，並於表 3-3 列出三種基板的最佳鍍膜條件。 

 

 

3-4 電阻－溫度（R-T）特性量測系統 
 

  本論文以四點量測法來量測樣品的電阻值，為取得電阻值對溫度

的變化，本研究群建立一可降至低溫的電阻－溫度量測系統，系統裝

置如圖 3-8，包括低溫、真空、電性量測、控溫及電腦五大系統： 

1. 低溫系統：閉路液氦冷凍機（ Closed Cycle Liquid Helium 

Refrigerator） 

2. 真空系統：真空室機械幫浦 

3. 電性量測系統：電流供應器（KEITHLEY 220 PROGRAMMABLE 

CURRENT SOURCE）、多功能電錶（HEWLETT PACKARD 34401A 

MULTIMETER）。 
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4. 控溫系統：二極體溫度計（Silicon Diode Thermometer）、控溫器

（LAKE SHORE DRC-91CA CONTROLLER）。 

5. 電腦系統：GPIB 卡、LabVIEW 軟體及電腦。 

 

  實驗步驟如下： 

1. 接線：取等長的四條漆包線，將漆包線兩端約 0.2mm 的覆漆以加

熱的銲錫除去，再將此四條漆包線的一端分別以低溫銀膠並行黏

貼於基板上，最後以加熱器加熱 15~20 分鐘烘乾銀膠。 

2. 黏貼樣品：以雙面膠將已接線妥當的基板黏貼於銅製量測基座

上，將黏於基板上的四條接線以銲槍接著於銅製量測基座上的接

點，外側兩條接線輸送電流，內側兩條接線為量測電壓之用。 

3. 測試：在正式量測之前，先輸送+0.1mA 的電流，再輸送-0.1mA

電流，觀察所量測到的電阻值是否數值相同，方向相反，並觀察

是否有電阻值過大的情形，以確保測試接線狀況良好。 

4. 量測：以電腦設定量測溫度範圍在 50-295K 間，輸送電流值為

0.1mA，並設定一最大電壓限制設定為 1V，避免在量測過程中因

阻值過大而燒毀樣品，完成電腦參數設定後，便可開始自動進行

降溫量測。 

  圖 3-9 為 YBCO/LAO、YBCO/MgO 及 YBCO/NGO 三種樣品之

RT 量測結果。 

 

 

3-5 α-step 
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  製好的薄膜樣品以 HCl：D.I. Water 為 1:150 的比例的稀釋鹽酸溶

去 YBCO 薄膜角落上一約 0.01~0.04cm2大小的部份後，以 α-step 量

測其薄膜厚度。 

 

 

3-6 THz-TDS 薄膜樣品的選擇 
 

  表 3-4 為本論文所鍍製薄膜樣品之薄膜厚度、超導臨界溫度 Tc

及 THz 輻射穿透率之列表。由表 3-4 可看出 MgO 基板對 THz 輻射有

最好的穿透率，約為 67%，但 YBCO 薄膜在 MgO 基板上之成長卻在

三個基板中最差，Tc = 85.8K；而 NGO 基板及 LAO 基板對 THz 輻射

的穿透率較差，均略低於 50%，其中 NGO 基板對 THz 輻射的穿透率

約較 LAO 低一些，但可鍍製極薄之薄膜，本論文中可鍍製約 300Å

厚之薄膜而維持 Tc = 86.5 K 之超導品質，故在本實驗中，主要

YBCO/MgO 及 YBCO/NGO 進行 THz-TDS 之量測，並以兩組互為對

照。 
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薄膜 基板 
 

YBCO LAO MgO NGO 

晶體結構 Perovskite 堆疊 Perovskite Rocksalt Perovskite 

晶系 長方晶系 
立方－正方

晶系 
立方晶系 

立方－正方

晶系 

晶格常數 

a=3.82 Å 

b＝3.89 Å 

c=11.66 Å 

a=b=c 

=3.79 Å 

(立方晶系) 

a=b=c 

=4.21 Å 

a=b=c 

=3.84 Å 

(立方晶系) 

與薄膜間的

晶格匹配 
 ≒96.66 % ≒83.84 % ≒99.23 % 

THz 穿透  差 佳 差 

 

表 3-1：薄膜與基板的基礎材料性質列表 

 

 
 

 YBCO/LAO YBCO/MgO YBCO/NGO

鍍膜溫度選取範圍（℃） 780~800 735~775 790~820 

鍍膜溫度選取間距（℃） 10 10 10 

雷射輸出能量選取範圍（mJ） 350~500 350~500 300~500 

電射輸出能量選取間距（mJ） 50 50 50 

電射重複率選取（Hz） 3、5 3、5 2、3、5 

 

表 3-2：尋找最佳鍍膜條件的參數選取 
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 YBCO/LAO YBCO/MgO YBCO/NGO

鍍膜溫度（℃） 780 750 800 

鍍膜氧壓（torr） 0.28 0.3 0.3 

雷射輸出能量（mJ） 350 400 300 

雷射重複率（Hz） 5 3 2 

雷射打擊次數（pulse） 800 700 300 

 

表 3-3：鍍膜條件 

 
 
 

 YBCO/LAO YBCO/MgO YBCO/NGO

薄膜厚度（Å） 800 1100 300 

超導臨界溫度 Tc（K） 88.1 85.8 86.6 

基板穿透率（T=295K） 45.43% 67.09% 44.99% 

薄膜穿透率（T=295K） 28.68% 19.40% 58.86% 

樣品穿透率（T=295K） 13.01% 13.02% 26.48% 

 

表 3-4 樣品性質 
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（a）Perovskite 結構（ABO3） 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）Perovskite 結構中的立方晶系－正方晶系轉換 

 

圖 3-1：Perovskite 結構及其立方晶系－正方晶系轉換圖 

O 氧子構成的八面體洞 

A 

O 

B 
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圖 3-2：YBa2Cu3O7的晶體結構圖 
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（a）LAO          （b）MgO 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

（c）NGO          （d）STO 

 

圖 3-3：四種基板的結構示意圖 
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（a）MgO 基板經高溫退火處理前之 AFM 圖 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

（b）MgO 基板經高溫退火處理前後之 AFM 圖 

 

圖 3-4：MgO 基板經高溫退火處理前後之 AFM 圖 



 54

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

圖 3-5：高溫爐系統 
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圖 3-6：雷射鍍膜系統示意圖 

 
 
 
 
 
 
 

 

 

  

 

 

 

 

 
 
 
 

 

圖 3-7：馬達、靶材與雷射入射光束間的關係 
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圖 3-8：電阻－溫度量測系統圖 
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（a）YBCO/LAO 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）YBCO/MgO 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（c）YBCO/NGO 
 

圖 3-9：YBCO 薄膜之 RT 量測圖
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第四章 

利用 THz 時析頻譜研究 
樣品高頻介電性質之電磁理論 

 

本章主要分成三大部份：4-1 節解釋如何由實驗上的量測得到實

驗透射係數比 Texp
*(ω, n*)；4-2 節則由電磁理論出發推演如何得到理

論透射係數比（transmittance）Tthe
*(ω, n*)，並考慮多重反射的影響；

4-3 節解釋如何由 4-1 節所得之實驗透射係數比 Texp
*(ω, n*)及由 4-2 節

理論透射係數比 Tthe
*(ω, n*)兩者間，經由數值運算得出陶瓷基板的複

數折射率 n*；4-4 節解釋本實驗中為進行 4-3 節數值運算所撰寫的

Matlab 程式架構及流程。 

 
 

4-1 樣品透射係數比實驗數據處理 

 

4-1-1 傅立葉轉換 

 

  量測時域訊號分佈 E(t)，經由傅立葉轉換，可取得其頻域訊號分

佈 E(ω)，以下是最原始的傅立葉積分式： 

 
 
 
 
 

)1.4(dte)t(f)(F ti 　　　　　　　　　　∫
∞
∞−

ω−=ω
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若 E(t)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）： 

 
 
 
 
 

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： 

 
 
 
 
 
 
 
 

4-1-2 取樣原理（sampling theorem） 

 

  取樣原理：若在時域取得一訊號 x(t)，其取樣頻率為 fs，則進行

FFT 後所得到的頻域訊號分佈 X(ω)的最大可信頻率 fmax≦1/2fs，反過

來說，若有一頻域訊號分佈 X(ω)，其最大頻率為 fmax，則在時域空間

取樣時，取樣頻率 fs必須大於等於 2fmax，才能完整取下時域空間之波

形。其示意圖如圖 4-1。 

  在本實驗中，取樣頻率為 0.02ps，即 50THz，則最大可信取樣頻

率為 25THz，取樣點數 N = 800，進行 FFT 後，因 FFT 為偶函數，故

)2.4(e)t(x)(X
0t

ti 　　　　　　　　　∑
∞

=

ω−=ω

：頻域之頻率指數

　　　　　　　　　

k

)3.4(e)t(x)k(X
1N

0n

kt
N
2i

∑
−

=

π
−

=



 60

頻域空間之正空間為 400 個點，頻域空間解析度為 25/400 = 

0.0625THz。若要提高頻域空間解析度，可降低取樣頻率 fs 或增加取

樣點數 N，但降低取樣頻率 fs將降低時域訊號分佈擷取的可信度，造

成訊號某種程度上的失真，故以增加取樣點數 N 為佳，而為了不影

響訊號的真實度，我們在訊號左側延長量測時間來達到提高頻域空間

解析度的目的。 

 
 

4-1-3 實驗透射係數比 

 

  由 2-2 節所架設的 THz-TDS 系統，我們可以由實驗上的量測得

到 Esam(t)及 Eref(t)兩道時域訊號，再由 4-1-1 節所介紹的快速傅立葉轉

換得到頻域訊號 Esam
*(ω, n*)及 Eref

*(ω)，對基板的量測而言，實驗上可

得一透射係數比 Texp
*(ω, ns

*) = Esam
*(ω, n*) / Eref

*(ω) = Esubs
*(ω, ns

*) / 

Eair
*(ω)，由後面的實驗結果和理論計算裡，我們可以看到此 Texp

*(ω)

亦為基板複數折射率 ns
*的函數；而對 YBCO 的量測而言，實驗上亦

可得一透射係數比 Texp
*(ω, nf

*) = Esam
*(ω, n*) / Eref

*(ω) = Efilm
*(ω, nf

*) / 

Esubs
*(ω)，由後面的實驗結果和理論計算裡，我們可以看到此 Texp

*(ω)

亦為薄膜複數折射率 nf
*的函數。由 4-1-2 節可知實驗在頻域空間的解

析度，包括 Esam
*(ω, n*)、Eref

*(ω)、Texp
*(ω, n*)….等函數在頻域空間的

解析度，供後面理論擬合及程式計算作參考資料， 
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4-2 理論透射係數比方程式 
 

4-2-1 基板與空氣之理論透射係數比方程式 

 

  考慮 THz 輻射垂直穿透一損耗性陶瓷基板（介電質界面），如圖

4-2（a）所示，損耗性介質表示折射率為複數，即 THz 輻射在反射或

穿透時在界面上發生了相位的變化。圖 4-2（a）中，t12表示由介質 1

進入介質 2 之透射係數（transmission coefficient），t21 表示由介質 2

進入介質 1 之透射係數（reflection coefficient），r12表示由介質 1 進入

介質 2 之反射係數，r21表示由介質 2 進入介質 1 之反射係數。 

由介質A穿透至介質B之透射係數 t及反射係數 r的表示式如下： 

 
 
 
 
 
 
 
 

nA及 nB分別表示任意介質 A 與任意介質 B 之折射率。 

若考慮沒有多重反射的狀況，則 THz 輻射穿透基板（介質 2）與

空氣（介質 1）之透射係數比強度變化為： 

 
 
 
 

)4.4(
nn
nnr

nn
n2t

AB

AB

AB

B

　　　　　　　　　　　
+
−

=

+
=
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n1及 n2分別表示介質 1 與介質 2 之折射率，下標“0”表示未考慮多重

反射，下標“int.”表示只考慮強度。 

而 Esam
*(ω, n*)及 Eref

*(ω)兩道訊號在行經陶瓷基板時有不一樣的

相位延遲而造成兩道訊號間存有一相位差： 
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下標“pha.”表示只考慮相位。 

  現考慮 THz 輻射經第 m 次多重反射後射出之訊號，則原 THz 輻

射穿透基板的強度變化必須再乘上介面 21 的反射係數： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

而其相位差則為： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  由式（4.7）及式（4.8）可知經第 m 次多重反射後之基板與空氣

透射係數比為： 
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  故最後所得之訊號為未經多重反射訊號及所有多重反射訊號之

總和，其最後表示式如下： 

 
 
 
 
 
 

  其中 P=0 即表示未經多重反射之訊號。又，本實驗中 n1 為空氣

折射率，n1 = 1，d2為基板厚度，改記為 ds，n2為陶瓷基板之折射率，

損耗性介質，故為複數，我們將之改寫為 ns
*，故本實驗中基板對空

氣的理論透射係數比為： 

 
 
 
 
 
 
 

圖 4-3 為 MgO 理論透射係數比 Tthe
*與實驗透射係數比 Texp

*在頻

域空間強度之比較，（a）為不考慮多重反射訊號時的情形，（b）為考
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慮含有一個多重反射訊號時的情形，其中實線代表理論透射係數比

Tthe
*，而實心圓點則代表實驗透射係數比 Texp

*，由圖 4-3 可看出所推

導出的理論透射係數比方程式和前兩章量測分析所得的實驗透射係

數比方程式大致上是吻合的。 

 
 

4-2-2 薄膜/基板與基板之理論透射係數比方程式 

 

考慮 THz 輻射垂直穿透一薄膜/基板結構，如圖 4-2（b）所示，

tAB表示由介質 A 進入介質 B 之透射係數，rAB表由介質 A 進入介質 B

之反射係數。 

若考慮沒有多重反射的狀況，則 THz 輻射穿透薄膜/基板與基板

之透射係數比強度變化為： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  因 Esam
*(ω, n*)及 Eref

*(ω)兩道訊號在行經薄膜/基板與行經基板時
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有不一樣的相位延遲而造成兩道訊號間存有一相位差： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  現考慮 THz 輻射經第 m 次多重反射後射出之訊號，則原 THz 輻

射穿透薄膜/基板與基板的強度變化必須再乘上介面 32 與介面 31 的

反射係數： 
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而其相位差則為： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

由式（4.14）及式（4.15）可知經第 m 次多重反射後之薄膜/基板

與基板透射係數比為： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

故最後所得之訊號為未經多重反射訊號及所有多重反射訊號之

總和，其最後表示式如下： 
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  又，本實驗中 n1為空氣折射率，n1 = 1，d3為薄膜厚度，改記為

df，n2為陶瓷基板之折射率，在此視我們所使用的陶瓷基板為非損耗

性介質，n2為實數，我們將之改寫為 ns，n3為薄膜之折射率，為損耗

性介質，我們將之改寫為 nf
*，故本實驗中的薄膜/基板對基板的理論

透射係數比為： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  又以 Newton-Raphson algorithm 得下列近似式[21]： 
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  利用上式改寫式（4.19），得 THz 輻射穿透薄膜/基板對基板在無

限多重反射條件下的穿透比為： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

  若 nf
* >> 1，則上式進一改步寫成： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

  THz 輻射在經過介質時，會在介質內產生多重反射，而每道多重

反射間的時間延遲 ∆t 可以下式表述： 
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其中 d 為行經介質的厚度，n 為行經介質的折射率，c 則為光速。以

YBCO 薄膜而言，若薄膜之厚度極薄，約數十個 nm 或數百個 nm 左

右，而由實驗結果可知 n 隨溫度變動，約在 100-1000 間變動，故各

個多重反射訊號的時間延遲約在數個 10-1ps 或數個 10-2ps 間，故所截

取之 Efilm(t)訊號可視為無限個多重反射值疊加之結果，亦即通常使用

式（4.22）之無限多重反射式。 

 
 

4-3 數值計算 
 

  由式（4.11）及式（4.22）我們可得本論文之理論透射係數比 Tthe
*(ω, 

n*)，而由 4-1-1 節中我們可由 THz-TDS 的量測工作中得一實驗透射

係數比 Texp
*(ω, n*)： 

 
 
 
 
 

式（4.11）中之基板厚度 ds及光速 c 為已知值，式（4.22）中之薄膜

厚度 df、基板厚度 df及光速 c 亦為已知值，當： 

 
 
 
 
 

時，即可得知在某給定頻率 f（ω=2πf）下之待測樣品複數折射率 n*。 
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  但仔細地觀察式（4.11）及式（4.22），很快地便能發現 Tthe
*(ω, n*) 

= Texp
*(ω, n*)無法輕易得解，於是我們以數值計算方式解出在某頻率 f

下之樣品複數折射率 n*：在一指定頻率 f 下給予一複數折射率 n*，若

此 n*使下式： 

 
 

 
 

有最小值，則此 n*即為所求之複數折射率（振幅相同或相位相同亦

可，即 ∆Tint
*(ω, n*) =∣Tthe,int

*(ω, n*)－Texp,int
*(ω, n*)∣或 ∆Tpha

*(ω, n*) 

=∣Tthe,pha
*(ω, n*)－Texp,phas

*(ω, n*)∣），此部份工作以自行撰寫 Matlab

程式語言來完成，於 4-4 節中再詳細討論。 

  求出待測樣品的 n*值後，若此複數折射 n* = n + ik，由複數介電

常數 ε*與 n*間的關係，我們可求得複數介電係數的實部 εr與虛部 εi： 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

  由複數導電率 σ*與 ε*間的關係，我們可求得複數介電常數的實部

σr與虛部 σi： 
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模型中之直流電導率：
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式中 ε0為真空中的介電常數。 

  又，對超導體而言，由二流體模型（two-fluid model），此導電率

由正常電子（normal electron）及超導電子（superconductor electron）

所貢獻，分別為 σn及 σs，而 σn之行為即如 Drude 對金屬在交流模型

中所預測： 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

因此，超導電子對導電率之貢獻為： 
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由式（4.34），對 1/f 作曲線適配或直接求解即可求出 λL。 

  式（4.22）在某些特定條件下亦可直接求解 σ*：若 nfωdf/c << 1

（對 YBCO 薄膜而言當 df << 10-6mm 時便符合條件），則： 

 
 
 
 
 
 

  利用式（4.35）式（4.22）改寫如下： 

 
 
 
 
 
 
 

  若 nf >> ns > 1（對 YBCO 薄膜及本實驗所選擇的基板而言此點成

立），由於 σ* = -iωε0ε* = -iωε0n*2，改寫式（4.36）如下： 
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其中 Z0 = 1/cε0 = 1/3x108．8.854x10-12 = 376.78Ω。由於上式之各項數

值除了欲求之 σ*之外皆為已知，故可由 Tthe
*(ω, n*) = Texp

*(ω, n*)直接

求得 σ*。 

  
 

4-4 Matlab 程式語言 
 

  在 4-3 節中，我們欲求出在給定頻率下使式（4.26）中之 ∆T*(ω, n*)

值有最小值時之 n*值，仔細觀察式（4.26），可發現 ∆T*(ω, n*)值恆為

正，當 ∆T*(ω, n*)有最小值時，即是 ∆T*(ω, n*)→0 之時，故我們以牛

頓勘根法求解，輸入一測試起始值 ntest
*，由此起始值尋求方程式（4.26）

之根。 

實驗進行中所撰寫的 Matlab 程式語言主架構如圖 4-4 所示，主要

由參數設定、傅立葉轉換、數值計算迴圈及矩陣儲存四大結構所組

成，我們以此架構共建立兩個略有差異的程式，分為命名為 Program1

及 Program2，以下詳述： 

 
 

Program1 
 

1. 參數設定： 

  設 n*有一系列之測試值，令此集合 nTest = {ntest
*|ntest

*
1、ntest

*
2、

ntest
*
3、ntest

*
4……}，將 ntest

*分別代入式（4.11）及（4.22）中，並以
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ntest
*做為計算式（4.26）之牛頓勘根法之起始值，若有一 ntest

*代入使

∆T*(ω, n*)有最小值，則此 ntest
*即為所求之 n*。我們令 ntest

*由一 nStart

值（複數），實部每次加 nStepR 值（實數），虛部每次加 nStepI 值

（虛數），直至 nStop 值（複數），於是此集合 nTest 可由以下之矩

陣式表示： 

 
 
 
 
 
 
 
 

  由於式（4.26）中，∆T*(ω, n*)為 ω及 n*之函數，故在求值過程

中，我們給定一 ω，在此 ω下求得一 n*之數值解，n*為 ω之函數。

由於不同的 ω下可求出不同的 n*數值解，我們於程式開頭亦決定此

ω值之範圍，ω = 2πf，即決定頻率範圍，令此範圍為一集合 Freq，

一般依憑 THz 輻射訊號之頻寬做數值上的選取，在本實驗中，一般

選取值為 0~2THz，亦即集合 Freq = {f | 0≦f≦2．1012, f = n(∆f), 

Nn∈ }，∆f 之值由 4-1-2 節討論之取樣原理決定。 

  故於程式起頭，先設定參數值：nStart、nStop、nStepR 及 nStepI，

使集合 nTest 能包含可能的 n*解，並設定 Esam(t)及 Eref(t)兩道訊號的

合理時間載取範圍及輸入取樣頻率，寫成一時間序列 Time，最後設



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




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

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定所求之頻率範圍 Freq。 

  在此步驟亦輸入實驗所量取到的 Esam(t)及 Eref(t)兩道訊號，以延

遲時間（delay time）及振幅強度兩序列寫成一個 2*n 的矩陣，以.dat

檔輸入程式。 

2. 傅立葉轉換： 

  將 Esam(t)及 Eref(t)兩道訊號以取樣頻率 0.02ps 插分整理，得

Esam(t)Data 及 Eref(t)Data 兩個矩陣，再做快速傅立葉轉換，得 Esam
*(ω, 

n*)及Eref
*(ω)兩道矩陣訊號，將此兩道矩陣訊號以“for”迴圈將Esam

*(ω, 

n*)及 Eref
*(ω)兩個 2n 矩陣內的元素相除得一新矩陣 Texp

*(ω, n*)： 

 
 
 
 
 

3. 數值計算迴圈： 

  前述已得 Texp
*(ω, n*)，若給定 ω 及 ntest

*便可由式（4.11）及式

（4.22）得 Tthe
*(ω, n*)，在尋求（4.26）式的最小值時，我們使用

Matlab 內建函數“fminsearch”以牛頓勘根法在式（4.26）中的 ∆T*(ω, 

n*)函數上尋找以 ntest
*為初始值的最小值，其所尋找到之數值解根令

為 nsol
*，而此數值解根所對應之 ∆T*(ω, n*)令為 ∆p*，∆p*值做為最

後解得 n*值可信度的參考值，若 ∆p*值較大，則表示 Tthe
*(ω, n*)與

Texp
*(ω, n*)兩值差異較大，即理論與實驗的差異較大，在此結果下

)38.4(n.....3,2,1j;2,1i
)(E
)(E

)n,(T
ij

*
ref

ij
*
sam

ij
**

exp 　　　　　　　　　　 ==
ω

ω
=ω
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所求出之 n*值便較不可信，反之亦然。此指令之示意圖如圖 4-5 所

示。 

  整個數計算迴圈的邏輯架構圖如圖 4-6 所示，總共分成兩大部

份，虛線框外部主要為參數的輸入順序法則，虛線框內部則為主要

的邏輯判斷區。先從虛線框外看起，此部份迴圈設定主要為完成前

述之 nTest 集合及 Freq 序列依序丟入式（4.26）中進行計算；虛線

框內部則把虛線框外部的指令依序以 fminsearch 指令進行最小值的

尋找，此所尋找到之最小值為 ∆p*，其所對應的數值解根則令為

nsol
*，得到這兩個值後，我們將 ∆p*與(∆p*)min做比較，若 ∆p*較(∆p*)min

為小則令新的(∆p*)min 值為此次所尋找到 ∆p*，而此 nsol
*則令為

nfinal
*，若 ∆p*較(∆p*)min為大，則不進行取代，即此次計算結果不予

以考慮，於是，依此規則，我們最後能找出在每一個 Freq 對應序列

下所尋找到之(∆p*)min值及 nfinal
*值，且此(∆p*)min值必為此 Freq 對應

序列下之最小值，而 n*即為我們所欲求之複數折射率之解。 

  一開始設定一遠大於 ∆p*值之(∆p*)min值，一般 ∆p*值小於 10，

且多小於 0.1，在此處我們設計(∆p*)min之初始值為 10000。 

 

4. 矩陣儲存： 

  最後可得在 Freq 對應序列下所尋找到的 ntest
*、n*及(∆p*)min三個

值，將此三個值的實、虛部各對應 Freq 序列儲存成六個 2*n 矩陣，



 78

並以.dat 檔輸出。 

 
 
Program2 
 

  Program2 與 Program1 的程式架構相似，主要不同處在於數值計

算迴圈在給定頻率下輸入起始值 ntest
*的方式，在 Program1 中輸入一

ntest
*之矩陣 nTest，而在 program2 中以前一個頻率下所得到之 nfinal

*為

現欲求解頻率之 ntest
*，以避免 Program1 中因多重解而造成之 nfinal

*漂

移問題，Program2 數值計算迴圈的邏輯架構圖如圖 4-7 所示。 

 

  Program1 具在不同頻率下求得之 nfinal
*各自獨立之優點，若訊號

準確度較低時，不致於因在某頻率下求得之 nfinal
*失真而影響在其他

頻率下求得之 nfinal
*值，但卻無法有效地避開多重解的問題；而

Program2 則具有可避開多重解和速度快的優點，但若起始之 ntest
*值設

定不佳，便極有可能引起整個頻率序列下所求得之 nfinal
*值產生錯誤，

並且在所求之 nfinal
*值未知的情形下，極難判定所求得之 nfinal

*值是否

正確。前述概略性地介紹兩個程式的優缺，在實驗進行之時，我們通

常以兩個程式反覆交互檢視結果，使兩個程式各以其長補另者之短。 
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（a）時域訊號分佈 

（b）頻域訊號分佈 

 
 

圖 4-1：取樣原理 
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（a）THz 輻射穿透基板示意圖 

 
 

  
 
 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 
 

（b）THz 輻射穿透薄膜/基板示意圖 

圖 4-2：THz 輻射穿透樣品示意圖 
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（a）不考慮多重反射訊號 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）考慮含有一個多重反射訊號 

 
 

圖 4-3：MgO 基板對空氣理論透射係數比 Tthe*與實驗透射係數比 Texp* 
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參數設定： 
nStart nStop nStepR nStepI Time Freq 
 
實驗訊號輸入： 
Esam(t).dat Eref(t).dat 

傅立葉轉換： 
Eref(t).dat → Eref

*(ω) 
Esam(t).dat → Esam

*(ω) 

數值迴圈計算： 
由 fminsearch 指令由牛頓勘根法尋找 n* 

矩陣結果儲存： 
ntest,r

*.dat   ntest,I
*.dat 

nr
*.dat    ni

*.dat、 
(Δp*)min,r.dat (Δp*)min,i.dat 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

圖 4-4：程式流程架構圖 
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圖 4-5：fminsearch 指令示意圖 
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圖 4-6：數值計算迴圈邏輯架構圖 

以 fminsearch 指令尋找 
∣Tthe

* (ω, n*)－Texp
* (ω, n*)∣最小值， 

令此尋找到之最小值為Δp*， 
而使其有最小值之 ntest

*值令為 nfinal
*

 

while ntest
*實部 < nstop實部 

ntest
* = ntest

* + nStepR 

while ntest
*虛部 < nstop虛部 

ntest
* = nStart實部 + ntest

*虛部 

ntest
* = ntest

* + nStepI 

for Freq = 1：FreqPoints

成立 

if Δp* < (Δp*)min

(Δp*)min = Δp* 

n* = nfinal
* 

設定參數：nStepR、nStepI、 
ntest

* = nStart、(Δp*)min = 10000 

成立 
不成立 

不成立 

成立 
不成立
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圖 4-7：Program2 數值計算迴圈邏輯架構圖 

以 fminsearch 指令尋找 
∣Tthe

* (ω, n*)－Texp
* (ω, n*)∣最小值， 

令此尋找到之最小值為Δp*， 
而使其有最小值之 ntest

*值令為 nfinal
*

 

ntest
* = nfinal

* 

for Freq = 1：FreqPoints

if Δp* < (Δp*)min

(Δp*)min = Δp* 

n* = nfinal
* 

設定參數： 
ntest

* = nStart、(Δp*)min = 10000 



 86

第五章 

實驗結果與分析 
 

  本章主要分為四個部份：5-1 節展示 THz-TDS 在未放置樣品時的

量測結果，包括系統去水氣裝置的結果；5-2 節展示基板的訊號量測

及透射係數比、折射率、介電常數、導電率分析結果，並進行討論；

5-3 節展示 YBCO 薄膜的訊號量測及透射係數比、折射率、介電常數、

導電率、倫敦穿透深度分析結果，並進行討論。 

 
 

5-1 THz-TDS 經空氣量測結果 
 

5-1-1 時域訊號分佈 
 

  由第二章中所架設之 THz-TDS 系統經空氣而量取到的訊號及背

景雜訊如圖 5-1，（a）為無 THz 輻射時所量取到的背景雜訊，（b）、（c）

為 THz 輻射經空氣所量取到之時域訊號分佈 Eair(t)，A.O. modulator

頻率分別為 2KHz、100KHz，當 A.O. modulator 頻率較高時，訊號強

度略減，而訊號解析度略增，在本論文中選擇以 100KHz 進行實驗；

由圖 5-1 可知，本系統訊噪比 S/N 在 A.O. modulator 頻率為 2KHz 時

約為 130，在 A.O. modulator 頻率為 100KHz 時約為 120。 

  在圖 5-1（b）及（c）圖中皆可在時間延遲為 0 ps 附近看到 THz
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輻射訊號，其後之振盪應為 THz 輻射在行進的路程中吸收水氣所致，

此部份水氣干擾的結果可由譜域空間中清楚看出，我們將於 5-1-2 節

中再詳細討論水氣作用部分。 

THz 輻射在光路上行經光學元件或 THz 輻射元件之時，會導致

在主訊號之後另出現其他多重反射訊號，訊號延遲時間 2∆t 與介質厚

度 d、介質折射率 n 之間的關係如下： 

 
 
 
 
 

c 為光速。ZnTe 晶體之折射率 n = 2.853，厚度 d = 0.5mm，由式（5.1）

計算，∆t = 4.75 ps，2∆t = 9.50 ps；而 THz 輻射元件 SI-GaAs 折射率

n = 3.61，厚度 d = 0.66mm，由式（5.1）計算，∆t = 7.90 ps，2∆t = 15.80 

ps。對照圖 5-1（b）、（c）THz 輻射元件 SI-GaAs 之第一次多重反射

訊號可在 15.5 ps 左右發現，而 ZnTe 之第一次多重反射訊號則不明

顯，幾乎被水分子訊號蓋掉。 

 
 

5-1-2 頻域訊號分佈 
 

圖 5-2（a）、（b）分為在室溫下量測未去水氣及去水氣後之經空

氣之訊號 Eair(t)，圖 5-2（a）中虛線所框起的的部份為水氣所引起之

)1.5(
c

dnt 　　　　　　　　　　=∆
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訊號震盪，可在圖 5-2（b）中 THz 輻射訊號在做去水氣量測後的振

盪已消失，訊噪比（S/N）約為 100。 

  圖 5-3 為 THz 輻射經空氣的時域訊號分佈 Eair(t)，經 FFT 轉換後

之頻域訊號分佈 Eair(ω)*，（a）為未去水氣時經空氣之譜域訊號分佈，

（b）為去水氣後經空氣之譜域訊號分佈，圖 5-3（a）中的五個箭號

分別指示五個水吸收峰位置；圖 5-4 為美國奧克拉荷馬州立大學在

1999 年發表的在 1THz 至 2.5THz 頻段間的水氣吸收頻譜[22][23]，包

括在 THz 輻射量測中的計算和實驗結果，我們將圖 5-3（a）與圖 5-4

對照，可以在圖 5-3（a）中發現約在 1.1、1.4、1.7、1.85THz 左右有

明顯的水氣吸收峰，而在圖 5-3（b）中我們可看出原來在圖 5-3（a）

約 1.1、1.4、1.7、1.85THz 附近的水氣吸收已經不見，並且可看出本

系統 THz 輻射源之中心頻 f0約為 0.281THz，頻寬（bandwidth）BW

約為 0.528THz，品質因子（quality factor）Qs = f0/BW = 0.532，落在

sub-THz 的頻帶間。 

 
 

5-2 THz-TDS 經基板量測結果 
 

5-2-1 時域訊號分佈 
 

  MgO、NGO、LAO 及 STO 為四種微波元件常用到的基板，圖

5-5（a）、（b）、（c）、（d）分別為 THz 輻射穿透此四種材料之時域訊
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號分佈 Esubs(t)。在各種基板的 THz-TDS 量測中，細黑色表示 Esubs(t)，

粗灰色則表示 Eair(t)，由於基板厚度皆相同及 n*虛部 k 值趨近於零，

故由（a）、（b）、（c）三張圖中可約略看出 MgO 的訊號時間延遲較小，

其對應的折射率亦較小，LAO 和 NGO 的訊號時間延遲較大，其對應

的折射率亦較小，（d）圖中的 STO 基板厚度約為 0.1mm，由於 n*的

實部 n 及虛部 k 都較大，故訊號已大為減弱。在基板對空氣的透射係

數比量測中，我們所需的兩道 THz 輻射時域訊號分佈，Eref(t)及

Esam(t)，分別為 Eair(t)及 Esubs(t)，兩道訊號所截取的時間間隔應涵蓋經

空氣訊號 Eair(t)的 SI-GaAs 第一個訊號多重反射點之前，如圖 5-6 所

示，粗灰色表示經空氣之時域訊號 Eref(t)，在 15ps 左右為 SI-GaAs 第

一個多重反射訊號，故訊號必須截止在圖上所標示的截取位置，以避

免 SI-GaAs第一個多重反射訊號干擾Eref(t)訊號，若經基板訊號Esubs(t)

由原來的黑實線位置延遲至圖中所繪之虛實線位置，可發現 Esubs(t)

右側所截取到的訊號大幅減少，有造成 Esubs(t)訊號失真之虞。故若基

板的時間延遲愈接近經空氣訊號 Eair(t)的 SI-GaAs 第一個訊號多重反

射點，所截取到的經基板訊號 Esubs(t)愈不完整；反之，若樣品的時間

延遲離經空氣訊號 Eair(t)的 SI-GaAs 第一個訊號多重反射點愈遠，則

所截取到的經基板訊號 Esubs(t)愈完整，亦即所截取到的訊號愈可信，

四種樣品的訊號截取範圍亦標示在圖 5-5 中。若要改善此問題，以避
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免 SI-GaAs 多重反射訊號影響本 THz-TDS 系統量測材料上的選擇，

可在原經空氣之時域訊號 Eref(t)上減去 SI-GaAs 多重反射訊號[21]。 

由經空氣及基板間的時域訊號分佈延遲 ∆t1與經基板的主訊號與

第一次多重反次訊號間的時域訊號分佈延遲 ∆t2可聯立解出基板厚度

d 及基板折射率 n，聯立式如下： 

 
 
 
 
 
 
 
 

c 為光速。由式（5.2）及式（5.3）聯立解可解得 d、n 與 ∆t1、∆t2之

關係： 

 
 
 
 
 
 
 

式（5.4）及式（5.5）有一隱藏之關係： 

 
 
 
 
 

可做為訊號正確與否的初步判斷。 
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5-2-2 頻域訊號分佈 
 

  在未考慮多重反射的狀況下，由式（4.22）知未含多重反射的穿

透係數比 Tthe
*(ω, ns

*)0如下式所示： 

 
 
 
 
 
 
 

故 Tthe
*(ω, ns

*)0之振幅大小∣Tthe
*(ω, ns

*)0∣為： 

 
 
 
 
 
 

在 k 趨近於零且 ns
*幾不隨頻率變動下，∣Tthe

*(ω, ns
*)0∣便幾可視為

一定值，而由後述 5-2-3 之結果可看到趨近零且 ns
*確實只隨頻率做一

極小之變動，我們以 ns
*隨頻率變動率最小之 MgO 基板做比較，由圖

4-3（a）中，可看出∣Tthe
*(ω, ns

*)0∣確實約略為一定值，而由∣Tthe
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*)0∣視為

定值，故∣Esubs
*(ω, ns

*)0∣的頻譜分佈應和∣Eair
*(ω)0∣相果相同，只

是所有的振幅都均勻地下降。圖 5-7（a）為 THz 輻射經樣品（以 MgO
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基板為代表）後，在室溫及去水氣的條件下量測得到的時域訊號分佈

Esubs(t)，在不考慮多重反射的狀況下，經 FFT 轉換後之頻域訊號分佈

∣Esubs
*(ω, ns

*)0∣，圖中粗灰色的部分為對應的經空氣之頻譜訊號分

佈∣Eair
*(ω)∣，細黑色的部份則為在不考慮多重反射的狀況下之頻域

訊分佈∣Esubs
*(ω, ns

*)0∣，可看到兩者的頻譜分佈皆相同，只是經 MgO

基板的頻譜強度較經空氣的頻譜強度小，降低的量值如圖 4-3（a）中

所示。 

圖 5-7（b）為去水氣後經 MgO 基板且含第一個多重反射訊號之

譜域訊號分佈，比較（a）、（b）兩圖，可在圖 5-7（b）中可看到因多

重反射訊號而造成的漪紋分佈。同樣地，由∣Tthe
*(ω, ns

*)0+1∣= 

∣Esubs
*(ω, ns

*)0+1∣/∣Eair
*(ω)0+1 ∣的關係中可得∣Esubs

*(ω, ns
*)0+1∣ = 

∣Tthe
*(ω, ns

*)0+1∣•∣Eair
*(ω)0+1∣，而由於∣Tthe

*(ω, ns
*)0+1∣在圖 5-2

（b）繪出時為一週期性循環的變化，故將此∣Tthe
*(ω, ns

*)0+1∣訊號乘

上∣Eair
*(ω)0+1∣訊號時，便可看到在原∣Esubs

*(ω, ns
*)0∣對頻率的變

化上出現漪紋，此漪紋之週期變化便和∣Tthe
*(ω, ns

*)0+1∣對頻率之週

期變化一樣。 

 
 

5-2-3 折射率、介電常數、導電率 
 

5-2-3-1 MgO 基板量測結果 
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  圖 5-8 是 MgO 基板（基板厚度為 0.5mm）在 295K、253K、141K、

40K 四個溫度下未考慮多重反射所得的複數折射率 n*，n* =n + ik，如

圖所示，實心的點表示 n，虛心的點表示 k，由圖 5-8 可看出，MgO

基板的複數折射率在 40K~295K 時，在頻段為 0.3THz ~ 1.4THz 時，

實部 n 約在 3.08 ~ 3.24 間變動，隨著頻率的增加而變大，隨著溫度的

下降而變小，MgO 基板的複數折射率虛部 k 則在此溫度、頻段內趨

近於零，與 D. Grischkowsky 等人 1990 年在 Appl .Phys. Lett.所發表的

結果[24]比較，我們所量測的 MgO 複數折射率實部 n 約較 D. 

Grischkowsky 等人所發表的結果高 0.06，而 MgO 複數折射率實部 n

隨頻率變化的情況則差不多，呈現基礎的線性色差（ linear 

dispersion）。 

 

  在本量測中，我們未考慮 MgO 基板厚度隨溫度變化之情形，亦

即，在式（4.11）中，我們視基板厚度 ds為一常數，然後實際上基板

厚度 ds 應為溫度 T 之函數，實際上應寫作 ds(T)。若實際上真正的

MgO 基板複數折射率實部 n 記為 na，而我們所量取到之 n 值記為 nm，

則二者之間有下列之關係式： 

 
 
 
 
 

)9.5(
L

)1n(nn m
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  圖 5-9 為 MgO 基板在 295K、253K、141K、40K 四個溫度下未

考慮多重反射所得的複數介電常數 ε*，ε＊ = εr + εi，如圖所示，實心

的點表示 εr，虛心的點表示 εi，由式（4.28）及式（4.29），知 εr = n2 – 

k2，εi = 2nk，由圖 5-8 可知 k 趨近零，初步推斷 εr約等於 n2，而 εi

趨近於零，由圖 5-9 可看出，MgO 基板的複數介電常數在 40K~295K、

頻段為 0.3THz ~ 1.4THz 時，實部 n 約在 9.5 ~ 10.5 間變動，隨著頻率

的增加而變大，隨著溫度的下降而變小，MgO 基板的複數介電常數

虛部 εi則在此溫度、頻段內則趨近於零。 

 
 

5-2-3-2 NGO 基板量測結果 
 

  圖 5-10 是 NGO 基板（基板厚度為 0.5mm）在 276K、229K、

180.3K、100K、60K 五個溫度下未考慮多重反射所得的複數折射率

n*，n* =n + ik，實心的點為 n，虛心的點為 k，由圖 5-10 可看出，NGO

基板的複數折射率在 60K~276K 時，在頻段為 0.3THz ~ 1.4THz 時，

實部 n 約在 4.62 ~ 4.84 間變動，隨著頻率的增加而變大，隨著溫度的

下降而變小，亦呈現基礎的線性色差，NGO 基板的複數折射率虛部 k

則在此溫度、頻段內趨近於零。 

度：室溫下基板之原始厚

變量：基板厚度隨溫度之改

L
δ
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  在時域頻譜的分佈強度上，NGO 基板的訊號強度較 MgO 基板的

訊號強度小，表示 NGO 基板的穿透率較差，由式（4.4）來看，亦即

NGO 的 n 值較小；另以時域頻譜的時間延遲來看，經 NGO 基板時域

訊號 Esbus(t)與其對應經空氣時域訊號 Eref(t)間的時間延遲較大，而經

MgO 基板時域訊號 Esubs(t)與其對應經空氣時域訊號 Eref(t)間的時間延

遲較小，故由式（5.2）出發，可知 NGO 基板的 n 值較大；而由時域

頻譜的多重反射的時間延遲間隔來看，也可發現經 NGO 基板的多重

反射的時間延遲間隔較經 MgO 基板的多重反射的時間延遲間隔大，

故由式（5.3）出發，亦可知 NGO 基板的 n 值也較大。由式（5.2）及

（5.3），我們皆可在時域頻譜下定量定性初步推斷基板 n 值變化情形。 

    圖 5-11 為 NGO 基板在 276K、229K、180.3K、100K、60K

五個溫度下未考慮多重反射所得的複數介電常數 ε*，ε＊ = εr + εi，如

圖所示，實心的點表示 εr，虛心的點表示 εi，和 MgO 基板類似，可

初步推斷 εr約等於 n2，而 εi趨近於零，由圖 5-11 可看出，NGO 基板

的複數介電常數在 60K~276K、頻段為 0.3THz ~ 1.4THz 時，實部 n

約在 21.5 ~ 23.5 間變動，較 MgO 基板之 εr大，此值隨著頻率的增加

而變大，隨著溫度的下降而變小，NGO 基板的複數介電常數虛部 εi

則在此溫度、頻段內則趨近於零。 
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5-2-3-3 LAO 基板量測結果 
 

  圖 5-12 是 LAO 基板（基板厚度為 0.5mm）在 295K、200K、100K、

80K 四個溫度下未考慮多重反射所得的複數折射率 n*，n* =n + ik，實

心的點為 n，虛心的點為 k，由圖 5-12 可看出，LAO 基板的複數折射

率在 80K~295K 時，在頻段為 0.3THz ~ 1.0THz 時，實部 n 約在 4.90 ~ 

5.05 間變動，隨著頻率的增加而變大，隨著溫度的下降而變小，亦呈

現基礎的線性色差，LAO 基板的複數折射率虛部 k 則在此溫度、頻

段內趨近於零。 

  將 LAO 基板和 NGO 基板比較，由圖 5-5 可知，兩者在 THz 輻

射穿透率和多重反射訊號的表現上相近，而由表 3-1 可知，兩者晶格

結構相同，而晶格常數也非常接近，在複數折射率 n*對頻率的變化上

應該非常接近，在此，我們以 LAO 基板作未去水氣量測和 NGO 基

板去水氣量測的結果來做比較，比照圖 5-3（a），我們可看到在 0.3 ~ 

1.0THz 間有一水氣吸收峰，約在 0.55THz 附近，而在圖 5-12 對 LAO

基板的量測結果中可看到在 0.55THz 附近有不規則的擾動，在圖上以

楕圓形虛線框起來標示，而在此頻段外大致上和 NGO 基板的量測結

果差不多，數值上約較 NGO 基板大一些些，和 THz 輻射穿透率的結

果一樣，LAO 基板的穿透率約遜 NGO 基板一些。由這兩個結果來做

比較，我們亦可得知水氣的干擾對實驗結果的影響甚鉅。 
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  圖 5-13 為 LAO 基板在 295K、200K、100K、80K 四個溫度下未

考慮多重反射所得的複數介電常數 ε*，ε＊ = εr + εi，如圖所示，實心

的點表示 εr，虛心的點表示 εi，和 MgO 基板、NGO 基板類似，可初

步推斷 εr約等於 n2，而 εi趨近於零，由圖 5-13 可看出，NGO 基板的

複數介電常數在 80K~295K、頻段為 0.3THz ~ 1.0THz 時，實部 n 約

在 24 ~ 25.5 間變動，較 MgO 基板及 NGO 基板之 εr大，此值隨著頻

率的增加而變大，隨著溫度的下降而變小，NGO 基板的複數介電常

數虛部 εi則在此溫度、頻段內則趨近於零。 

 
 

5-2-3-4 STO 基板量測結果 
 

  圖 5-14（a）為在室溫下經空氣時域訊號 Eair(t)及經 STO 基板時

域訊號 Esubs(t)，圖中粗灰色者表示經空氣時域訊號 Eair(t)，細黑色者

表示經 STO 基板時域訊號 Esubs(t)；圖 5-14（b）則為圖 5-14（a）中

的時域訊號經 FFT 轉換後所對應之頻域訊號分佈，圖中粗灰色者表

示經空氣頻域訊號 Eair
*(ω)，細黑色者表示經 STO 基板頻域訊號

Esubs
*(ω)；圖 5-14（c）則為由圖 5-14（b）所得之實驗複數透射係數

比強度∣Texp
*(ω, ns

*)0∣。 

在本量測中，STO 基板以機械研磨的方式，將厚度研磨至 0.1mm

左右，但由圖可見，即使 STO 基板的已降低 1/5 的厚度，但 THz 輻
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射的穿透率仍然欠佳，時域訊號及頻域訊號的強度亦大為減弱。 

我們由上述之 STO 實驗所得之訊號結果，進行 4-3 節所介紹的

實驗及理論適配的工作，設定參數 nStart = -500 -500i，nStop = 500 + 

500i，nStepR = 10，nStepI = 10i，在頻率為 0 ~ 1.6THz 間進行，頻域

空間解析度如 4-1-2 節所介紹，在此為 0.0502THz，發現在尋求式

（4.26）之最小值時，無法尋求到合適的 n*值，4-4 節所提及的適配

參考值Δp*約為前述 MgO、NGO、LAO 實驗中之Δp*之 10 ~ 200 倍，

所求得之 n*結果亦作大幅不規則之變動，n 在 0 ~ 120 間作不規則跳

動，k 較規則，但仍在 0 ~ 4 間跳動，故我們認為 STO 基板的量測在

此 THz 輻射穿透強度下，無法有效地並可信地進行理論適配。 

  圖 5-15 為在 295K、250K、200K、170K、150K、120K 六個溫度

下所量測到之經 STO 基板時域訊號 Esubs(t)，雖然前述已提及無法進

行有效並可信的理論適配，但由 5-2-1 節中的分析中，我們還是可從

圖 5-15 中觀察出 STO 基板之時域訊號延遲隨著溫度的下降而大幅增

加，顯示 STO 基板複數折射率之實部 n 隨溫度之下降而大幅增加；

另，隨著溫度之下降，STO 基板時域訊號分佈之波形亦有明顯的改

變，顯示 STO 基板隨著溫度改變對 THz 輻射有一定的吸收耗損，故

複數折射率之虛部 k 和 MgO、NGO、LAO 三種基板材料並不一樣都

趨近於零，而是一大於零並隨著溫度改變之量值。 
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5-3 THz-TDS 經 YBCO 薄膜量測結果 
 

5-3-1 訊號分佈 
 

  圖 5-16（a）、（b）、（c）分別為 THz 輻射穿透 YBCO 超導薄膜

鍍在 MgO、NGO 及 LAO 三種基板上之時域訊號分佈 Efilm(t)，粗灰

色分別為對應的 MgO、NGO 及 LAO 三種基板材料之 THz 輻射時域

訊號分佈 Esubs(t)，三種薄膜之鍍製條件如表 3-3 所列，而三種薄膜之

樣品性質則如表 3-4 所列。其中 MgO 對 THz 輻射的穿透度最高，但

也由於 MgO 基板對 YBCO 薄膜晶格較不匹配，故無法鍍非常薄的

YBCO/MgO，導致 THz 輻射訊號在 YBCO 部份衰減較嚴重；反之，

LAO 及 NGO 對 THz 輻射的穿透度較差，但 NGO 基板與 YBCO 薄

膜晶格較匹配，可製備非常薄的薄膜約 300Å，且能維持不錯的超導

性，故雖然經基板部份的 THz 輻射衰減較 MgO 基板大，但 YBCO 薄

膜部份的 THz 輻射衰減卻較 YBCO/MgO 小，在 THz-TDS 的量測中

為較優良的選擇。 

  圖 5-17 為經 YBCO/NGO 時域訊號 Efilm(t)在不同溫度下之波形變

化，YBCO 薄膜在未進入超導態之前，波形的變動及強度均略有改變

而已，但進入超導態後，訊號強度大為降低，波形亦產生變化，並且

訊號位置亦可看出看出明顯的改變，顯示出 n*實部與虛部都隨著溫度

有著顯明的變化，此波形之變化已有許多的探討及分析[25]，不在本
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論文討論範圍內，在此便不贅述。 

  圖 5-18 則為經 YBCO/MgO 時域訊號 Efilm(t)在不同溫度下之波形

變化，可看出和圖 5-17 中 YBCO/NGO 時域訊號 Efilm(t)類似的變化，

但由於受限於 YBCO 薄膜的厚度，YBCO/MgO 的穿透率較差，使得

YBCO/MgO 的時域空間訊噪比大幅下降，經 YBCO/NGO 時域訊號在

6.3K 時仍能看到清晰完整的波形，但經 YBCO/MgO 時域訊號在 60 ~ 

70K 間便已開始有些模糊難辨，依此時域訊號進行之計算結果誤差值

皆非常大，而經 YBCO/LAO 的時域訊號隨溫度之變化與經

YBCO/MgO 者相似，故在以下的變溫變頻分析裡，我們都以

YBCO/NGO 的實驗數據為主。 

 
 

5-3-2 複數穿透係數比 
 

  圖 5-19 為不考慮多重反射時，經 YBCO/NGO 與經 NGO 基板之

實驗複數透射係數比振幅∣Texp
*(ω, nf

*)0∣，∣Texp
*(ω, nf

*)0∣ 

=∣Efilm
*(ω, nf

*)0∣/∣Esubs
*(ω)0∣，圖 5-19 為在 295K、95K、83.6K、

80K、70K、60K、50K 及 6.3K 八個不同溫度下之量測結果，圖中的

灰色線條為實驗數據的引導線，如圖所示實驗複數透射係數比振幅隨

溫度的下降而下降，在溫度高於超導臨界溫度 Tc 以上時（如表 3-4

所列，本實驗所備製之 YBCO/NGO 之 Tc = 87.8K），也就是 295K 和
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90K 兩個溫度時，實驗複數透射係數比振幅幾乎與頻率無關，但在溫

度低於 Tc以下時，實驗複數透射係數比振幅隨著頻率的上升而上升，

展現出高通濾波器（high-pass filter）性質。 

  在 2-2 節所介紹的 THz-TDS 系統中，其低溫腔體主要為液氦開

路循環，在極低溫的量測中，大量的液氦進出腔體造成量測上的不穩

定，在圖 5-19 中可見 6.3K 時的量測結果跳動比較大，反應了系統在

極低溫量測中的不穩定。 

 

 

5-3-3 複數折射率、介電常數、導電率、倫敦穿透深度 
 

複數折射率 n* 

 

  圖 5-20 為不考慮多重反射、去水氣量測下分析而得的 YBCO 薄

膜複數折射率實部 n，圖 5-21 則為在相同條件下所分析而得的 YBCO

薄膜複數折射率虛部 k。由圖 5-20 和圖 5-21 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 Tc時，隨著溫度的降低而降

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 k，在 THz 輻射為 0.25 ~ 1.25THz 間，均隨著頻率的增加而變小，

反應了圖 5-19 中 YBCO 薄膜在此溫度及頻段內具高通濾波器效果的

結果；另外，由圖 5-20 及圖 5-21 亦可看出，當溫度低於超導臨界溫
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度 Tc、THz 輻射頻率在 0.25 ~ 1.25THz 間時，k 大於 n，k 值約分佈

在 120 ~ 600 間，n 值則約分佈在 0 ~ 120 間。與 I. Wilke 等人於 2000

年所發表之結果[26]比較，我們所得之實部 n 及虛部 k 皆比較小，但

整體隨溫度及頻率變化之趨勢相同。 

 
 

複數介電常數 ε* 

 

  利用式（4.28）及式（4.29），我們可由圖 5-20 及圖 5-21 的結果

得出 YBCO 薄膜之複數介電常數 ε*，其實部如圖 5-22 所示，其虛部

則如圖 5-23 所示。 

  由圖 5-22 可看出 YBCO 薄膜在溫度低於超導臨界溫度 Tc 時，

YBCO 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 THz 輻射頻率為 0.25~1.25THz 間，εr隨著頻率的上升而下

降。另外，由圖 5-23 可看出 YBCO 薄膜複數介電常數之虛部 εi，在

溫度低於超導臨界溫度 Tc時，可觀察到一個峰值，當 THz 輻射頻率

於 0.25THz 至 1.25THz 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，當 THz 輻射頻率由

0.25THz 至 1.25THz 時，此峰值大小由 4.8x104降至約 7x103，而此峰

值出現之溫度亦由 75K 上升至 85K，此峰值經由式（4.31）計算，將

同樣反應在 YBCO 薄膜複數導電率實部 σr上，我們將在 σr的討論中
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述及此峰值產生的可能原因。 

 
 

複數導電率 σ* 

 

  利用式（4.31）及式（4.32），我們可由圖 5-22 及圖 5-23 的結果

得出 YBCO 薄膜之複數導電率 σ*，其實部如圖 5-24 所示，其虛部則

如圖 5-25 所示。 

由圖 5-24 可看出 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，由 Bonn 等人的解釋，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：當溫度

低於超導臨界溫度 Tc 時，隨著溫度的下降，散射時間因超導電子的

增加而增加，並使得 YBCO 薄膜複數導電率實部 σr之部份隨之增加，

但溫度下降時，根據二流體模型，正常態載子密度亦隨之下降，使得

受其貢獻之 YBCO 薄膜複數導電率實部 σr亦隨之下降，在兩者的競

爭下，σr對溫度的變化便出現一峰值，在峰值右側 σr主要為散射時間

所主導，而峰值左側 σr主要受正常態載子密度所主導。當 THz 輻射

頻率於 0.25THz 至 1.25THz 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，當 THz 輻射頻率由

0.25THz 至 1.25THz 時，此峰值大小由 6.7x105降至約 4.6x105，其中

在 1.00THz 時誤差值較大，因為此頻率相當靠近最強的水氣吸收峰



 104

1.1THz，雖然我們已有做去水氣的動作，但仍然無法將全數的水氣除

去，在 1.00THz 上尚可看到此微小的擾動；另外，此峰值出現之溫度

亦由 75K 上升至 85K，R. T. Collins 等人由實驗觀察到當頻率大於

6THz 時，此峰值消失[27]。 

  由圖 5-25 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 THz 輻射頻率為 0.25~1.25THz 間，σi隨著頻率的上升而下

降。由式（4.33）可看出，YBCO 薄膜複數導電率 σ*之實部 σr完全為

正常電子之貢獻，而其虛部 σi則有正常電子及超導電子兩者之貢獻，

當溫度漸漸降低時，YBCO 薄膜內部之正常電子漸漸減少，超導電子

則漸漸增加，而實驗分析結果正符合二流體模型之假設，因超導電子

的增加，使得 YBCO 薄膜導電率之虛部 σi因超導電子所貢獻的部份，

σs，的增加而增加，並因超導電子的增加隨著溫度的下降而漸趨飽

和，故 σi亦隨著溫度的下而漸趨一穩定值，此值幾乎由超導電子所貢

獻。 

 
 

倫敦穿透深度 λ 

 

若將超導電子貢獻於 YBCO 薄膜複數導電率虛部 σi 部份記作

σs，則由式（4.33）出發，我們有以下之關係：σs = ωτσr，由圖 5-24



 105

及圖 5-25，我們可觀察到 YBCO 薄膜複數導電率 σ*的虛部 σi約為實

部 σr的 10 倍，由 A. Frenkel 等人及 Maxim A. Khazan 的實驗結果

[28][21]可得 ωτ<<1，故我們可假設在進入超導態後，正常電子對

YBCO 薄膜複數導電率虛部 σi 的貢獻極小，亦即假設 σi 完全由超導

電子所貢獻，如此，式（4.34）可改寫如下 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

由式（5.10）直接代值求解 λL或由 σi(ω)對 1/f 做曲線適配即可求出 λL。

圖 5-26 為分析所得之 λL對溫度之關係，YBCO 薄膜內部的超導電子

隨著溫度的下降而增加，λL的大小亦隨著溫度的下降而下降，當超導

電子數目逐漸到達飽和時，λL 的大小亦逐漸趨近一穩定值 λ0，由圖

5-26 作曲線外插可得 λ0 ~ 276nm。 

 
 

5-3-4 YBCO 薄膜樣品品質對穿透深度值之影響 

 

  自 5-3-1 節至 5-3-3 節之分析討論，即自圖 5-16 至圖 5-26 之分析

結果，皆為同一片 YBCO/NGO 樣品（稱樣品 A）之數據，其鍍製條
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件及基礎樣品性質如表 3-3 及表 3-4 所示，電阻對溫度之量測圖，即

RT 量測圖，如圖 3-9（c）所示。 

  在論文進行的過程中，前面所討論之數據為實驗分析結果最完整

之數據，目前所發表的論文之中亦未有自實驗複數穿透率 Texp
*(ω, nf

*)

至倫敦穿透深度 λL 之完整分析，其在數據的完整性上有其重要之價

值。 

但前述之樣品 AYBCO 薄膜，其在絕對零度下之倫敦穿透深度 λ0

約為 278nm，而一般 YBCO 單晶之 λ0約在 140nm 附近，顯示此 YBCO

薄膜之超導性離 YBCO 單晶尚有一段距離，事實上，我們亦在相同

鍍膜條件下另外製作一片 YBCO/NGO 樣品（樣品 B），其 RT 量測圖

與樣品 A 共同展示於圖 5-27 中，由圖 5-27 中可看出樣品 B 之超導臨

界轉換溫度 Tc 略高於樣品 A，而其電阻值在超導臨界轉換溫度上沿

金屬線下降之貼合度亦較好，故其薄膜品質應略優於樣品 A。 

  圖 5-28 為樣品 B 之倫敦穿透深度 λL對溫度之變化圖，方點為樣

品 A 在圖 5-26 之結果，圓點則為樣品 B 之結果，可看出在 70K 時，

其 λL值已降至 187nm，預測其 λ0將非常接近 YBCO 單晶之結果，但

十分令人遺憾的是，樣品 B 此樣品在降至 70K 時，量測系統發生意

外，此樣品未能完成完整的變溫量測，而樣品亦因為太薄（~ 30Å），

短時間內即已變質，故無法重複此未完成之量測。 
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  圖 5-29 為經樣品 B 與經 NGO 基板之實驗複數透射係數比振幅

∣Texp
*(ω, nf

*)0∣，圖 5-29 為在 295K、90K、80K 和 70K 四個溫度下

之量測結果，圖中的灰色線條為實驗數據的引導線。和圖 5-19 比較

可發現，在幾乎同樣厚度的條件下，樣品 B 的實驗複數透射係數比振

幅比樣品 A 小，在室溫下之量測，樣品 B 的實驗複數透射係數比振

幅約為樣品 A 的 60%；另外，兩相比較，樣品 B 不論在溫度大於超

導臨界溫度 Tc亦或小於 Tc時，其實驗複數透射係數比振幅隨頻率之

變化均較樣品 A 的和緩，溫度大於 Tc時，樣品 B 實驗複數透射係數

比振幅不隨頻率變化的穩定度較高，而其在溫度小於 Tc 時，對頻率

的斜率亦不若樣品 A 之明顯，在溫度為 70K 下，當 THz 頻率由 0.2THz

上升至 1.0THz 時，樣品 A 的實驗複數透射係數比振幅約上升 16%，

而樣品 B 的實驗複數穿透係數比振幅才約上升 10%。 
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圖 5-1：背景雜訊及 THz 經空氣之訊號 

（a）背景雜訊 

（b）THz 經空氣之訊號，A.O. modulator 頻率為 2KHz 

（c）THz 經空氣之訊號，A.O. modulator 頻率為 100KHz 
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（a）未去水氣之 THz 訊號分佈 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）去水氣之 THz 訊號分佈 

 

圖 5-2：室溫下量測未去水氣及去水氣之 THz 訊號分佈比較 
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（a）未去水氣時之譜域訊號分佈 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）去水氣後之譜域訊號分佈 

 
 

圖 5-3 經空氣之頻域訊號分佈 
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圖 5-4：THz 水氣吸收頻譜[P] 
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（a）MgO 基板之 THz 時域空間訊號 

 
 
 
 
 
 
 

（b）NGO 基板之 THz 時域空間訊號 

 
 
 
 
 
 
 

（c）LAO 基板之 THz 時域空間訊號 

 
 
 
 
 
 
 

（d）STO 基板之 THz 時域空間訊號 

圖 5-5：四種微波元件常用到基板材料之 THz 時域訊號分佈 
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圖 5-6：訊號擷取示意圖 
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（a）不含多重反射之譜域空間訊號 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）含多重反射之譜域空間訊號 

 

圖 5-7：經 MgO 之頻域空間訊號 
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圖 5-8：經 MgO 基板之複數折射率 n*量測結果 
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圖 5-9：經 MgO 基板之複數介電常數 ε*量測結果 
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圖 5-10：經 NGO 基板之複數折射率 n*量測結果 
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圖 5-11：經 NGO 基板之複數介電常數 ε*量測結果 
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圖 5-12：經 LAO 基板之複數折射率 n*量測結果 
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圖 5-13：經 LAO 基板之複數介電常數 ε*量測結果 
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（a）時域訊號分佈 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）頻域訊號分佈 

 
 
 
 
 
 
 

 
 

（c）實驗複數透射比強度 

 
圖 5-14：室溫下經空氣及經 STO 基板之 

                時域、頻域訊號及實驗複數透射比強度 
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圖 5-15：不同溫度下經 STO 基板之時域頻譜分佈 
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（a）YBCO/MgO 之 THz 輻射時域訊號分佈 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）YBCO/NGO 之 THz 輻射時域訊號分佈 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（c）YBCO/LAO 之 THz 輻射時域訊號分佈 

 

圖 5-16：經 YBCO 薄膜之 THz 輻射時域訊號分佈 

-5 0 5

-1.0x10-5

-5.0x10-6

0.0

5.0x10-6

1.0x10-5

1.5x10-5

 

 

TH
z 

El
ec

tr
ic

 F
ie

ld
  (

ar
b.

 u
ni

t.)

Delay Time (ps)

-5 0 5
-1.0x10-5

-5.0x10-6

0.0

5.0x10-6

1.0x10-5

 

 

TH
z 

El
ec

tr
ic

 F
ie

ld
  (

ar
b.

 u
ni

t.)

Delay Time (ps)

-5 0 5

-5.0x10-6

0.0

5.0x10-6

 
 

TH
z 

El
ec

tr
ic

 F
ie

ld
  (

ar
b.

 u
ni

t.)

Delay Time (ps)



 124

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

圖 5-17：YBCO/NGO 之 THz 時域訊號變溫分佈 
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圖 5-18：YBCO/MgO 之 THz 時域訊號變溫分佈 
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圖 5-19：YBCO/NGO 之實驗透射係數比 
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圖 5-20：YBCO 薄膜之複數折射率 n*實部 
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圖 5-21：YBCO 薄膜之複數折射率 n*虛部 
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圖 5-22：YBCO 薄膜之複數介電係數 ε*實部 
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圖 5-23：YBCO 薄膜之複數介電係數 ε*虛部 
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圖 5-24：YBCO 薄膜之複數導電率 σ*實部 
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圖 5-25：YBCO 薄膜之複數導電率 σ*虛部 
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圖 5-26：YBCO 薄膜之倫敦穿透深度 
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（a）YBCO/NGO（樣品 A） 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

（b）YBCO/NGO（樣品 B） 

 
 

圖 5-27：YBCO/NGO 之 RT 量測結果圖 
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圖 5-28：YBCO/NGO（樣品 B）之倫敦穿透深度 
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圖 5-29：YBCO/NGO（樣品 B）之實驗透射係數比
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第六章 

結論與未來工作 
 

1. 利用本實驗室自行架設之 THz 輻射產生源及量測光學系統，我們

成功地於本實驗室發展 THz-TDS 量測分析技術，包括時域訊號量

取、頻譜轉換及分析、去水氣裝置架設、理論計算、程式撰寫、

計算結果分析及討論….等。 

 

2. 在 THz-TDS 對基板的量測上，我們已成功地分析 MgO、NGO、

LAO 三種基板的高頻介電性質： 

 

A. MgO 基板複數折射率實部 n 呈現基礎線性色散性質，室溫

下隨頻率由 0.3THz 上升至 1.4THz，n 值由 3.2 上升至 3.24，

當溫度下降至 40K 時，此變化趨勢不變，但值較室溫時均

勻下降 0.1 左右，而其複數折射率虛部 k 則趨近於零。 

B. NGO 基板複數折射率實部 n 亦呈現基礎線性色散性質，室

溫下隨頻率由 0.3THz 上升至 1.4THz 時，n 值由 4.74 上升至

4.84，當溫度下降至 60K 時，此變化趨勢不變，但值較室溫

時均勻下降 0.1 左右，而其複數折射率虛部亦趨近於零。 

C. LAO 基板複數折射率實部 n 亦呈現基礎線性色散性質，室

溫下隨頻率由 0.3THz 上升至 1.0THz 時，n 值由 4.99 上升至
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5.05，當溫度下降至 80K 時，此變化趨勢不變，但值較室溫

時均勻下降 0.08 左右，而其複數折射率虛部趨近於零。在

此量測中可看到水氣對 THz 頻段分析結果之影響。 

 

3. 在 THz-TDS 對 STO 基板的量測上，STO 基板厚度雖已研磨至

0.1mm，但 THz 輻射的穿透強度依然十分薄弱，無法做完整的計

算與分析，但藉由時域頻譜的變化，我們依然可見其在變溫量測

中複數折射率 n*實部 n 隨溫度之下降而變大，而其複數折射率 n*

虛部 k 明顯不為零，和 MgO、NGO 和 LAO 三種基板不同。 

 

4. 對 YBCO 薄膜之量測上，我們在高薄膜品質與高 THz 穿透率的考

量上，於 YBCO 薄膜/MgO 基板、YBCO 薄膜/LAO 基板及 YBCO

薄膜/NGO 基板三種薄膜製備中，選擇超導臨界溫度 Tc = 86.6K、

THz 室溫穿透率 26.48%之 YBCO 薄膜/NGO 基板進行完整的量測

分析，而其量測結果如下： 

A. 複數折射率 n*之實部 n 隨頻率之上升而下降，在溫度低至超

導臨界溫度時，隨溫度之下降而下降，並趨近於一穩定值，

室溫下其值在 0.25THz 上升至 1.25THz 時，由約 12 下降至

3；複數折射率 n*之虛部 k，隨頻率之上升而下降，在溫度

低至超導臨界溫度時，隨溫度之下降而上升，並趨近於一穩
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定值，室溫下其值在 0.25THz 上升至 1.25THz 時，由約 600

下降至 150。 

B. 複數介電常數ε*之實部εr 隨頻率之上升而下降，在溫度低

至超導臨界溫度時，隨溫度之下降而上升，並趨近於一穩定

值，其值在 0.25THz 上升至 1.25THz 時，由約 3.5x105下降

至 2.0x104；複數介電常數ε*之虛部εi，隨頻率之上升而下

降，在溫度低至超導臨界溫度時，可看到一峰值，當 THz

輻射頻率由 0.25THz 增至 1.25THz 時，此峰值大小由 4.8x104

降至約 7x103，而此峰值出現之溫度亦由 75K 上升至 85K，

此峰值並反應在複數導電率 σ*實部 σr上。 

C. 複數導電率 σ*實部 σr 可在其溫度之變化上觀察到一峰值，

此峰值在頻率為 0.25 ~ 1.25THz 間，隨頻率之上升而下降，

由 6.7x105Ω－１m-1下降至 4.6x105Ω－１m-1，且其峰值出現溫度

隨頻率之上升而上升，由 75K 上升至 85K 左右，其峰值由

散射時間及正常態載子密度的競爭而來；複數導電率 σ*虛部

σi隨頻率之上升而下降，在溫度低至超導臨界溫度時，隨溫

度之下降而上升，並趨近於一穩定值，其值在 0.25THz 上升

至 1.25THz 時，由約 4.9x106下降至 1.4x106。 

D. 倫敦穿透深度 λL對溫度的量測中，可外插而得 λ0 ~ 287 nm。 



 140

 

5. 由同製程、同製備條件，但樣品品質不同之 YBCO/NGO 樣品互相

比較，發現 YBCO 薄膜超導性較好時，其 λL在 70K 時可至 187 nm，

且其實驗複數透射係數比在室溫下較小，約為 40%，且在溫度低

於超導臨界溫度 Tc時，其對頻率之斜率較小。 

 

6. 未來工作： 

我們已成功建立 THz-TDS 量測分析技術，並完成三種陶瓷基板及

YBCO 薄膜之分析研究，未來尚可利用此技術分析研究過摻雜

（overdoped）及未足摻雜（underdoped）YBCO 薄膜的高頻介電

性質和穿透深度等，這些對 YBCO 之超導機制研究和製成高溫超

導電子元件之特性極具參考價值。 
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