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【摘要】 采用低温太赫兹时域光谱系统,测试了高温超导Tl2Ba2CaCu2O8+x 薄膜的太赫兹透射谱,并提取了它在

不同温度下的太赫兹电导率.研究过程中发现提取后的参数存在电导率随频率波动大、与理论值偏差较大等问题.
通过对基片厚度和太赫兹波入射角度的误差对高温超导薄膜电导率的影响进行了分析,结果表明导致数据波动大

是由于基片厚度的偏差引起的.针对厚度差的影响,一种矫正方法被提出,通过对厚度的修正,提高了数据提取的

质量.
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【Abstract】 Thetransmissionspectraofthehigh-temperaturesuperconductingTl2Ba2CaCu2O8+x(TBCCO)films
weremeasuredusingterahertz(THz)timedomainspectroscopy(TDS),andtheTHzconductivitiesatdifferent
temperatureswereextracted.Itisfoundthattheextractedcomplexconductivityhassomeproblems,suchasthe
largefluctuationoftheconductivitywithfrequencyandlargedeviationfromtheoreticalvalues.Basedontheanalysis
onhowtheerrorsofthesubstratethicknessandtheincidentangleoftheTHzwaveaffecttheextractedcomplex
conductivityoftheTBCCOfilms,itisshownthatthelargefluctuationoftheconductivityiscausedbytheerrorof
thesubstratethickness.Aimingateliminatinginfluenceoftheerrorofthesubstratethickness,acorrectionmethod
isproposed.Throughthecorrectionofthesubstratethickness,theextractedcomplexconductivityoftheTBCCO
filmsgaingreatimprovement.
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1 引  言

铜基高温超导体大多具有层状结构,层与层之

间表现出约瑟夫森弱连接的特性.1992年,Kleiner
等人首次在高温超导单晶材料 Bi2Sr2CaCu2O8
(BSCCO)中发现了本征约瑟夫森效应[1].之后,本
征约瑟夫森效应的研究受到了广泛的关注,特别是

在太赫兹波段的约瑟夫森等离子体振荡和辐射频率

连续可调的太赫兹源等方面[2-6].BSCCO单晶具有

很强的各向异性,是最常用来制备本征约瑟夫森结

及其太赫兹辐射源的材料.但是,它的约瑟夫森等离

子体振荡频率在100GHz附近,在太赫兹波段的低

端,而且单晶材料的尺寸较小,限制了它的应用范

围[7].Tl2Ba2CaCu2O8+x(TBCCO)是一种具有强各

向异性且转变温度超过100K以上的高温超导材

料,它具有本征约瑟夫森效应,在TBCCO薄膜上可

以观察到较强的约瑟夫森等离子体谐振[8-9].利用

TBCCO这些优异的性质,有望开发高性能的太赫

兹器件.
为了研究TBCCO薄膜及其器件的特性,对它

进行太赫兹表征是不可缺少的.太赫兹时域光谱技

术是一种基于相干探测技术的太赫兹光谱系统,通
过对太赫兹脉冲的时域波形进行测量并进行傅里叶

变换,可以同时获得幅度和相位信息.此外,太赫兹

时域光谱技术具有频带宽、信噪比高等优点,一次测

量就可以获得薄膜和器件的频谱响应,是目前常用

的测量超导薄膜太赫兹频谱特性的方法[12-16,19].
在本文中,我们用低温太赫兹时域光谱系统测

量了TBCCO薄膜的复数电导率[17-18].从传输谱中

提取的数据看,电导率的频谱特性出现较大的振荡,
而且电导率的实部出现负值,这明显与理论不符合.
对这些数据的进一步分析,我们发现基片的厚度对

复电导率提取的影响很大.在这里我们开发了一个

方法,通过修正基片的厚度,得到较为合理的数据.
最后还通过比较前后电导率数据和常温下的电导率

数据,进一步证明方法的有效性.同时,我们还分析

了入射角度的影响.并通过理论计算表明小的入射

角度的误差不会导致电导率较大的误差.

2 厚度修正方法的理论推导

太赫兹传输测量的示意图如图1所示.假设太

赫兹脉冲通过空气、基片和包含基片的薄膜样品的

时域信号分别为Eair,Esub 和Ef.太赫兹脉冲通过

基片和薄膜时,由于Fabry-Perot(F-P)效应,会在界

面上发生多次反射.实验中采用铝酸镧基片的厚度

为1mm,由于基片的FP效应引起的反射峰比主脉

冲到达时间延迟20ps以上,可以通过时域加窗去

除.超导薄膜由于厚度很小,FP效应引起的反射峰

会和主脉冲交叠,不能通过时域加窗的方法分离.由
此,我们推导出超导薄膜样品的传输函数[20-21]为

图1 高温超导薄膜太赫兹光谱测试示意图,
其中Δds 为厚度差,θa 表示角度误差

T=
Ef

Esub
=

TafTfsejω n sds+nft+d-ds)/c

Tase
jω nsd+t  

c 1-ΓfsΓfae
j2nfωt

c  
(1)

其中:Tij=2ni/(ni+nj),Γij=(ni-nj)/(ni+nj)
分别是i区域入射到j区域时的透射系数和反射系

数.ni 是i区域的相对折射率,i,j可以为空气(a),
基片(s)和薄膜(f),ω为频率,d为衬底厚度,ds 参

考基片厚度,c为真空中的光速.t为薄膜厚度.如果

参数满足d=ds,2nfωt/c≪1,nf≫ns>1的条件,
其中nf=(1+jσ(ω)/(ε0ω))1/2,Z0=1/(ε0c),ε0
为真空介电常数,公式(1)可以化简得

T=
1+ns  

ns+1  -Z0tσ(ω)=ρ
(ω)ejφ(ω) (2)

其中ρ(ω)为传输函数的振幅,φ(ω)为传输函数的

相位,σ(ω)为电导率.
于是:

σ(ω)=
1

-Z0t
1+ns  
ρ(ω)

e-jφ(ω)- ns+1    
=
A
B

1
ρ(ω)

e-jφ(ω)-1  (3)

其中A=1+ns,B=-Z0t.
然而,在实际测量中d=ds 的条件往往并不满

足,并会由此带来误差.我们考虑由于厚度引起的误

差Δd=d-ds,并根据公式(1)推导得电导率的修
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正公式为:

σ1(ω)=
A
B

1
ρ(ω)

e-jφ(ω)e-
j ns-1  ωΔd

c -1  
=
A
B

1
ρ(ω)

e-jφ(ω)e-jφ1-1  (4)

  考虑厚度差后的修正传输函数为:

T1=
1+ns  

ns+1  -Z0tσ(ω)=ρ
(ω)ejφ(ω)e-jφ1 (5)

其中由于厚度误差引起的相位差为φ1=(ns-1)

ωΔd/c.将(4)和(3)相减并化简可得由厚度差引起

的电导率误差:

σ1(ω)-σ(ω)

=(σ(φ1,ω)+
A
B
)(cosφ1-1-jsinφ1) (6)

取(6)式实部,利用泰勒级数展开后得:

realσ1(ω)-σ(ω)  

=realσφ1,ω    +
A
B  -φ21

2+φ41
24-…  

+imagσφ1,ω    (φ1-
φ31
6+…) (7)

  为了提取出正确的厚度差,我们要确定正确的

相位差,为此,我们在(2)式的传输谱相位φ(ω)的基

础上加上Δφ=(ns-1)ωΔd1/c,我们令Δd1 从0
开始变化,当Δd1变化到实际厚度差Δd 时,从(2)
式计算的电导率即为实际正确的电导率.下面进一

步说明其原理.

当我们调整(2)式中的相位φ(ω),即将(2)中相

位变为φ(ω)+Δφ,其中Δφ=(ns-1)ωΔd1/c,Δd1
从0开始变化到Δd.此时,(2)式中修正后的传输谱

T 与(5)式中考虑厚度差时的传输谱T1 相等.二者

相应的相位差φ1=0;而从(7)式可以知道,当电导

率虚部为0,而实部很大时,误差函数是偶函数,在

φ1=0处取得极小值.在实际中,TBCCO薄膜在正

常态时电导率实部很大,虚部很小时,我们可以忽略

虚部的影响.这为我们筛选出误差最小点提供了理

论依据.

3 实验测量和数据处理

我们采用磁控溅射在1mm厚的铝酸镧基片上

生长TBCCO薄膜,薄膜厚度为200nm,超导转变

温度为100K.我们采用低温太赫兹时域光谱,对不

同温度下样品和铝酸镧基片的太赫兹透射谱进行测

试.样品和基片都放在具有太赫兹光学窗口的液氦

连续流杜瓦中,通过液氦制冷并调节冷头温度,我们

测试了样品和基片在4~300K温度区间的透射谱.
图2是由实验测得数据根据公式(3)式计算得到的

复电导率数据,我们发现电导率实部在常温下出现

负值,且20K时电导率实部多了很多振荡.我们猜

测可能原因是测量中样品衬底与参考基片的厚度差

引起的.

图2 根据TBCCO薄膜的太赫兹传输谱数据计算出的不同温度下的太赫兹电导率实部(a)和虚部(b)

  根据第二部分的讨论,我们可以通过厚度的修

正减少这种不合理性.常温下,TBCCO膜的电导率

特性同金属类似,太赫兹频段电导率实部较平滑且

虚部趋于0.通过上面对(5~7)式的分析知道,当我

们改变相位差φ1时,电导率误差函数实部在正确厚

度差附近是极小值点.从而通过在厚度差最大区间

里搜索,我们可以确定厚度差.通过对实际情况的分

析,Δd 最大区间大约为[-50μm,50μm],把
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[-50μm,50μm]平均分成10份小区间,在每个区

间端点先算出常温下TBCCO膜的电导率的实部和

虚部.然后计算实部标准差,找出使得实部标准差最

小的那个点,再选择包含该点的区间段,继续分成

10份,然后重复上面的过程.直至实部标准差前后

两次之间相差不大,停止循环,找出使得实部标准差

达到最小值对应的厚度差.利用得到的厚度差代入

公式(2)计算,即可得到考虑了该厚度差修正后的电

导率.图3给出了室温电导率实部标准差随Δd 变

化的关系.从图3可以看出,当Δd=-6μm时,室
温下电导率的实部的标准差最小.

图3 二次循环搜索后得到的室温下电导率实部的标准

偏差与厚度的关系.当Δd =-6μm时标准偏差最小

图4 4K和300K下相位修正前后的电导率实部

图4给出了在20K和300K时,经过修正和未

经过基片厚度修正的结果.从温度为300K的数据

看,修正后电导率的实部与频率无关,且在0.3-1.2
THz范围内都是正值,更符合实际情况.对于温度

在20K时的数据,考虑基片厚度修正后,电导率实

部随频率振荡的行为基本消失,近似为一条直

线[22].因此,通过厚度修正,可极大地改善从太赫兹

传输谱中提取复电导率的数据质量.
最后,我们把厚度修正引入到复电导率谱的提

取中,结果如图5所示.复电导率的实部在4K时与

频率的关系仍然有较大的波动.这可能是由于在低

温下,透射的太赫兹信号较小,原始数据的信噪比较

差所产生的.当温度较高时,透射的太赫兹信号变

强,数据的信噪比提高,经过厚度修正后数据质量改

善明显.电导率的虚部曲线经过厚度修正后变得较

为光滑,从图5(b)虚线可以看出修正后电导率虚部

在低温时的数据显示出较好的与频率成反比的关

系.有这个关系,根据已有的文献和理论[10,11],由
σs=-j·1/(ωμλL

2)可拟合得到TBCCO薄膜在4
K时的穿透深度是263.8nm,由(λL(0)/λL(T)2=
1-(T/Tc)4应用最小二乘法拟合不同温度下的穿

透深度得到0K时的穿透深度是285±11.5nm,由
此穿透深度计算得出的电导率虚部如图5(b)虚线

所示,这与其它组的测量结果一致[22].

4 入射角度的影响

在上面的讨论中,传输系数的公式是针对太赫

兹波垂直入射的情况.在实际测量中,太赫兹波的入

射角度会存在一点偏差.下面,我们分析了入射角度

的偏差对数据提取的影响.在TM入射的情况,电
导率公式变为:

σ2(ω)=-ε0{
ccosθf

t  ns

cosθs
+
1
cosθa  

-

1
cosθa

+
ns

cosθs  
ρ(ω)

e-jφ(ω) } (8)

其中,ε0为真空介电常数.θa 为空气中的入射太赫

兹光的入射角,θs 为衬底中太赫兹光线的折射角,

θf 为薄膜中太赫兹光的折射角.将式(8)与式(3)相
减,误差函数如下:

σ2(ω)-σ(ω)=
1

Z0t ns1-
cosθf

cosθs  +(1-
cosθf

cosθa
)  

+
(cosθf

cosθa
-1)+ns(

cosθf

cosθs
-1)  

ρ(ω)
e-jφ(ω) (9)

令

1
ρ(ω)

e-jφ(ω)=K,1Z0t=P (10)

  由折射率定律和上式(9)联立化简得:
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图5 厚度误差修正后得到的不同温度下的电导率(圆点)实部(a)和虚部(b)随频率变化的关系,
图(b)中虚线为根据电导率虚部与穿透深度的关系拟合得到的曲线

dσ2(ω)-σ(ω)  
dθa

=P

􀮠

􀮢

􀮡

􀪁􀪁
􀪁􀪁

(ns)2

(ns)2-(sinθa)2
+
1
cosθa  sinθa

nf
(1-K)

nacosθa

(nf)2-(nasinθa)2

+(K-1)ns
sinθans

nf
nacosθa

(nf)2-(nasinθa)2

( nacosθa

(ns)2-(nasinθa)2 
3

+(K-1)
tanθa

nf
nacosθa

(nf)2-(nasinθa)2

􀮦

􀮨

􀮧

􀪁􀪁
􀪁􀪁 (11)

  在本实验中,各参数选取如下:na=1,θa=0,

ns=5,nf=(1+36π(2+4j)×1015/ω)1/2,P=(1/
Z0t)=13263,K=((ns+1)+Z0tσ(ω))/(ns+1),

σ(ω)= (2+4j)×106,t=200nm,利用(10)式,在
0.2-1.2THz用4阶泰勒级数近似原函数得:

σ2(ω)-σ(ω)≈ 4+8j  ×105Δθa  2

+ 1.224+2.5j  ×106Δθa  4 (12)
这个函数是关于角度的偶函数,奇数次导数全为0.

如果角度为5度偏差,由(12)式得:

σ2(ω)-σ(ω)≈ 3.04+6.08j  ×103

+(7.09+14.5j)×10 (13)

  由这个角度差引起的电导率误差相比电导率的

数值(2+4j)×106 小了1000倍左右.对于我们的

太赫兹时域光谱系统,入射太赫兹波的角度误差在

±10度之内.我们的计算结果表明,±10度偏差下,
角度误差引起的电导率相对误差小于3%,可以

忽略.

5 结  论

我们利用太赫兹时域光谱技术测量高温超导薄

膜TBCCO的传输谱,从而提取出它的复电导率.在
提取过程中,我们发展了一个基片厚度修正的方法,
利用该方法,可以显著减少提取后数据的波动性,使
其更符合真实情况,从而便于我们进行太赫兹频段

的物性分析.我们还分析了入射角度偏离正入射情

况下对太赫兹电导率的影响,结果表明小的角度偏

离对结果影响可以忽略.我们的方法对于改善实验

数据提取有重要意义.
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