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Широкополосная импульсная терагерцовая (ТГц) спектроскопия — распространённый ме-
тод исследования оптических свойств материалов. Этот метод рассматривается в при-
ложении к поляризационно-чувствительным измерениям свойств анизотропных материа-
лов и сред, обладающих значительным дихроизмом и двулучепреломлением. Важно по-
нимать, что развитие элементной базы для терагерцового диапазона, в частности, для
ТГц-поляризаторов, отстаёт от поляризационной оптики видимого диапазона. При изуче-
нии анизотропных материалов это может привести к одновременной регистрации орто-
гональных компонент ТГц-поля и к появлению артефактов в спектральной области при

расчёте свойств исследуемых образцов. Уникальная особенность импульсной терагерцовой
спектроскопии, а именно возможность зарегистрировать временну́ю форму ТГц-импульса,
позволяет разделить ортогональные компоненты поля во временно́й области. Таким обра-
зом можно обнаружить сигнал от излучения с ортогональной поляризацией и устранить

его путём настройки поляризационных элементов системы спектроскопии. Данный метод
продемонстрирован на примере исследования терагерцовых свойств вдоль оптической оси

z анизотропного сегнетоэлектрического кристалла германата свинца, в котором возника-
ет значительное двулучепреломление и дихроизм при нагреве до температуры фазового

перехода.
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Введение. Широкополосная импульсная терагерцовая (ТГц) спектроскопия с разви-
тием фемтосекундной лазерной техники стала одним из распространённых методов иссле-
дования оптических и диэлектрических свойств материалов в диапазоне частот 0,1–10 ТГц
[1, 2]. С помощью этого метода изучаются динамика носителей заряда в твёрдых телах,
наноматериалах и сильно коррелированных системах [3], коллективные колебательные
моды сложных биомолекул [4], а также спектральные особенности нелинейно-оптических
кристаллов [5, 6].

Совершенствуются методы поляризационно-чувствительной ТГц-спектроскопии [7–9]
для исследования двулучепреломления, оптической активности и эффекта Фарадея. При
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проведении поляризационных ТГц-исследований, как правило, работают с линейно-поля-
ризованным излучением, однако его получение сопряжено с технологическими трудностя-
ми. Излучение фотопроводящих антенн, применяемых в качестве ТГц-генераторов, яв-
ляется эллиптически-поляризованным с отношением амплитуд ортогональных компонент
∼7 % [10]. Развитие методов изготовления терагерцовых фазовых пластин для компенсации
эллиптичности находится на ранней стадии [11, 12]. Коммерчески доступные поляризато-
ры терагерцового диапазона обеспечивают значительно меньшее отношение коэффициен-
тов пропускания ортогональных компонент ТГц-поля по сравнению с элементами в види-
мом диапазоне. Так,штампованные на полиэтилене высокой плотности поляризаторы фир-
мы ”Tydex” (Россия) имеют отношение пропускания ортогональных компонент по амп-
литуде ∼20 в диапазоне 0,3–10 ТГц [13]. Проволочный поляризатор G25 × 10-S фирмы
”Microtech” (США) имеет минимальное отношение пропускания ∼18 на частоте 3 ТГц,
которое повышается до ∼110 на частоте 0,3 ТГц [14].

Очевидным способом исследования дихроизма и двулучепреломления в анизотропных

кристаллах является ориентирование его оптических осей вдоль поляризации ТГц-излу-
чения или вращение на 360◦ с заданным шагом, если направление оптических осей крис-
талла неизвестно заранее [15, 16]. Методы регистрации в импульсной ТГц-спектроскопии
поляризационно-чувствительны, благодаря чему можно реализовать альтернативный ме-
тод исследования анизотропных кристаллов путём регистрации ортогональных компонент

ТГц-излучения, проходящего через образец. Это обеспечивается поворотом на 90◦ детек-
тирующей фотопроводящей антенны [17] или вращением кристалла-детектора в случае
поляризационно-оптической регистрации [18–20].

При неоптимальной настройке спектрометра могут быть одновременно зарегистриро-
ваны ортогональные компоненты поляризации ТГц-излучения, что может привести к появ-
лению мнимых линий поглощения в спектре исследуемых материалов [18]. Эта проблема
особенно актуальна для анизотропных материалов, обладающих значительным дихро-
измом и двулучепреломлением. Импульсная ТГц-спектроскопия по сравнению с фурье-
спектроскопией обладает рядом преимуществ, позволяющих нивелировать эту проблему.
Её ключевой особенностью является детектирование временно́й формы напряжённости по-
ля электромагнитных импульсов, а не их мощности. Поляризационно-оптический метод
регистрации ТГц-импульсов обеспечивает динамический диапазон более 60 дБ, что соот-
ветствует отношению амплитуды терагерцового поля к среднеквадратичному значению

шума системы регистрации более 103. Благодаря этому возможны обнаружение и разде-
ление во временно́й области ТГц-импульсов с ортогональной поляризацией, прошедших
через исследуемый образец вдоль разных осей.

В данной работе предлагается новый способ настройки поляризационных элементов

импульсного терагерцового спектрометра, основанный на наблюдении ортогональной ком-
поненты терагерцового излучения во временно́й области и её минимизации. На примере од-
ноосного кристалла германата свинца, обладающего значительным двулучепреломлением
и дихроизмом при температуре вблизи фазового перехода, продемонстрировано измерение
корректных оптических свойств вдоль полярной оси.

Экспериментальная установка. Работа проведена на импульсном терагерцовом
спектрометре, созданном в Институте автоматики и электрометрии СО РАН (рис. 1) [21].
Для генерации и детектирования ТГц-излучения используются импульсы второй гармо-
ники волоконного эрбиевого лазера (длительность ∼130 фс, частота следования ∼78 МГц,
длина волны 776±5 нм, средняя мощность 80 мВт). Преобразование лазерного излучения в
терагерцовое осуществляется в фотопроводящей многоэлементной антенне фирмы ”Batop
GmbH” (Германия) со встречно-штыревым расположением электродов на подложке из ар-
сенида галлия, выращенного при низкой температуре. Генерируемое излучение, поляризо-
ванное горизонтально, дополнительно проходит через поляризатор фирмы ”Tydex”, уста-
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Рис. 1. Схема импульсного терагерцового спектрометра

новленный на угломерной головке, затем собирается и направляется системой из внеосевых
параболических зеркал и линз на исследуемый образец и далее в систему поляризационно-
оптической регистрации.

Система регистрации состоит из кристалла-детектора ZnTe ориентации (110) толщи-
ной 1 мм, четвертьволновой пластинки, призмы Волластона, фотодиодов и синхронного
детектора. Терагерцовый импульс поступает в кристалл-детектор одновременно с проб-
ным лазерным импульсом, прошедшим через линию задержки— ретрорефлектор, установ-
ленный на моторизованном трансляторе. За счёт эффекта Поккельса под действием элект-
рического поля терагерцового излучения кристалл-детектор приобретает двулучепрелом-
ление, вследствие чего линейная поляризация пробного лазерного импульса перестраива-
ется в эллиптическую. Пластинка λ/4 преобразует эллиптическую поляризацию пробного
излучения в линейную, повёрнутую на некоторый угол, а призма Волластона разделяет
его на два луча с ортогональными поляризациями. Разность мощностей этих компонент,
а значит, и разность ∆I токовых сигналов, измеряемых фотодиодами, оказывается про-
порциональной напряжённости терагерцового поля EТГц на кристалле ZnTe. Сигнал ∆I
выделяется с помощью усилителя и синхронного детектора. Регистрация осуществляется
на частоте модуляции напряжения, приложенного к фотопроводящей антенне.

Спектрометр регистрирует напряжённость терагерцового поля в зависимости от дли-
тельности задержки между терагерцовым и пробным лазерным импульсами и таким обра-
зом сканирует временну́ю форму терагерцового импульса. Типичное измерение включает
в себя сканирование двух ТГц-импульсов: сигнального, полученного в присутствии иссле-
дуемого образца, и опорного— без образца. Чтобы обеспечить непрерывную серию измере-
ний сигнальных и опорных импульсов при разных температурах, изготовлен нагреваемый
держатель симметричной конструкции с двумя одинаковыми отверстиями. В одном из

них закреплён образец, а второе остаётся свободным. Отверстия держателя поочерёдно
устанавливаются в терагерцовый пучок с помощью моторизованного транслятора.

Комплексные спектры амплитуды сигнального и опорного импульсов рассчитываются

с использованием быстрого преобразования Фурье. Отнормировав спектр сигнального им-
пульса на спектр опорного импульса (т. е. на аппаратную функцию спектрометра), можно
определить комплексный спектр пропускания образца по амплитуде. Спектр пропускания
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имеет характерные осцилляции, так как ТГц-импульс испытывает многократные переот-
ражения при прохождении образца. Теоретически эти переотражения могут быть учтены
в модели плоскопараллельной пластинки, в качестве её параметров выступают спектраль-
ный комплексный показатель преломления материала и толщина образца. Минимизируя
численную разницу между теоретически рассчитанной и экспериментально измеренной

функцией пропускания образца, а также спектральные осцилляции подбором параметров,
можно определить физические свойства исследуемого объекта: показатель преломления,
коэффициент поглощения, комплексную диэлектрическую проницаемость и толщину [22].

Вклады ортогональных компонент излучения в ТГц-сигнал. Для исследова-
ния анизотропных материалов важной характеристикой спектрометра является отноше-
ние вкладов ортогональных компонент ТГц-излучения в общий сигнал. Выражение для
регистрируемого ТГц-сигнала имеет следующий вид:

∆I = ηEТГц = ηTKEген, (1)

где∆I — измеряемый сигнал, разность интенсивностей ортогональных компонент пробно-
го лазерного излучения после призмы Волластона; EТГц — напряжённость терагерцового

поля в кристалле-детекторе; η — чувствительность системы регистрации, т. е. отношение
измеряемого сигнала к полю терагерцового излучения; Eген — поле генерируемого тера-
герцового излучения; K — коэффициент пропускания ТГц-поляризатора по полю ТГц-
импульса; T — коэффициент пропускания образца по полю ТГц-импульса.

Рассмотрим значения измеряемых сигналов от электрического поля с ортогональными

поляризациями ∆I‖ и ∆I⊥. Здесь индекс ‖ относится к сигналу от ТГц-поля с горизон-
тальной поляризацией, а индекс ⊥— с вертикальной поляризацией. Отношение амплитуд
ортогональных компонент терагерцового поля, генерируемого фотопроводящей антенной,
имеет вид Eген‖/Eген⊥ = 1/0,07 ≈ 14. Отношение пропускания ортогональных компо-
нент ТГц-поля для применяемого в спектрометре поляризатора фирмы ”Tydex” составляет
K‖/K⊥ = 20.

Чувствительность системы регистрации в кристалле-детекторе с ориентацией (110)
зависит от углов поворота поляризации и имеет вид [23]

η ∼ (sin 2β · cosα + 2 cos 2β · sinα), (2)

где α, β — углы поворота поляризации терагерцового (EТГц) и пробного лазерного (Eпр)
излучений относительно оси z кристалла-детектора (рис. 2). Из соотношения (2) следует,
что если поляризация пробного излучения близка к вертикальной, т. е. β ≈ 0, то для го-
ризонтальной ТГц-поляризации η‖ → 2, так как α ≈ π/2. Вертикальной ТГц-поляризации
(α ≈ 0) соответствует η⊥ → 2(α + β). При малой отстройке углов от идеальных положе-
ний, например α, β = 1/57 (∼1◦), получим η⊥ = 0,07, т. е. отношение эффективностей ре-
гистрации излучения с ортогональными поляризациями составит η‖/η⊥ = 2/0,07 ≈ 28,6.

Рассмотрим последнюю компоненту формулы (1) — пропускание исследуемого образ-
ца — и её влияние на результирующий ТГц-сигнал. Для изотропного образца отношение
пропускания ТГц-излучения с различными поляризациями равно 1. Значит, отношение
эффективностей регистрации ортогональных компонент составляет

∆I‖
∆I⊥

=
η‖K‖Eген‖
η⊥K⊥Eген⊥

= 28,6 · 20 · 14 = 8 · 103.

Так как типичное значение динамического диапазона терагерцового спектрометра рав-
но 1000, сигнал ∆I⊥ от поля EТГц⊥ не превышает уровня шума. Однако, если исследу-
емый образец анизотропен и отношение коэффициентов пропускания вдоль различных осей
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Рис. 2. Углы поворота поляризации терагерцового (α) и пробного лазерного (β)
излучений относительно оси z кристалла-детектора системы поляризационно-

оптической регистрации

T‖/T⊥ < 10−1, то возможно зарегистрировать сигнал ∆I⊥. Для материалов с большим ди-

хроизмом и отношением T‖/T⊥ < 10−3 сигналы ортогональных компонент∆I‖ и∆I⊥ будут
сравнимы.

Исследования кристалла германата свинца. Рассмотрим в качестве примера

кристалл германата свинца (Pb5Ge3O11,PGO). Это сегнетоэлектрик, переходящий при
температуре 177 ◦С в параэлектрическое состояние. Анизотропия оптических свойств кри-
сталла в терагерцовом диапазоне значительно возрастает при приближении к температуре

фазового перехода. К примеру, при комнатной температуре коэффициенты поглощения на
частоте 0,35 ТГц (что соответствует максимуму динамического диапазона спектрометра
в частотной области) составляют αz ∼ 25 см−1, αx ∼ 8 см−1. Здесь и далее индексы z и
x отражают случай совпадения направления поляризации терагерцового излучения вдоль
соответствующей оптической оси кристалла. При повышении температуры до 140 ◦С ко-
эффициент поглощения αz достигает значения ∼220 см−1, в то время как αx возрастает
приблизительно до 12 см−1. Показатель преломления nz увеличивается от 6 до 6,3, а nx
практически не меняется и остаётся в диапазоне 4,5–4,6. По формуле Френеля можно рас-
считать амплитудный коэффициент пропускания T для образца толщиной d с коэффици-
ентом поглощения α и показателем преломления n:

T =
4n

(n+ 1)2
e−αd/2,

тогда для кристаллов толщиной 270 мкм отношение Tz/Tx падает c 0,65 до 0,05. При сов-
падении направления поляризации ТГц-излучения с осью z кристалла с учётом небольшой
расстройки кристалла-детектора, отмеченной выше, можно ожидать, что в регистрируе-
мом сигнале будет присутствовать вклад двух ортогональных компонент поля.

Рассмотрим подробнее подготовку спектрометра к проведению измерений анизотроп-
ных материалов. Поляризация считывающего излучения Eпр выставляется вертикаль-
но (β ≈ 0). Терагерцовый генератор и следующий за ним поляризатор пропускают

горизонтально-поляризованное излучение (α ≈ π/2). Для измерения свойств исследуе-
мых образцов необходимая оптическая ось ориентирована параллельно поляризации ТГц-
излучения, т. е. горизонтально. В нашем случае образец закрепляется в нагревателе без
угломерной головки при комнатной температуре и его вращение после нагревания невоз-
можно.
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Рис. 3. Временна́я форма импульсов, прошедших через кристалл PGO: поляриза-
ция EТГц‖z параллельна оси z кристалла (сплошные кривые), EТГц‖x направлена

вдоль оси x кристалла (пунктирная кривая)

Результаты измерения ТГц-импульсов, прошедших через исследуемый образец, пред-
ставлены на рис. 3. Изначальные измерения проводились при температуре 50 ◦С. При
повышении температуры кристалла до 160 ◦С наблюдаются смещение и уменьшение по
абсолютной величине максимума амплитуды поля EТГц‖z, что свидетельствует об увели-
чении показателей преломления и поглощения кристалла. Стоит обратить внимание на
то, что характерный отрицательный сигнал в точке 10 пс по времени совпадает с макси-
мумом импульса EТГц‖x и не сдвигается при повышении температуры. Это объясняется
тем, что показатель преломления nx практически не изменяется при повышении темпера-
туры, а значит, соответствующий ТГц-импульс не должен задерживаться во времени и
сдвигаться. Также известно, что форма терагерцового импульса, погашенного проволоч-
ным поляризатором, является первой производной по времени падающего импульса, что
приближённо описывается сменой его знака [24]. Следовательно, отрицательный сигнал
в точке 10 пс соответствует ТГц-полю EТГц⊥x, имеющему вертикальную поляризацию и
зарегистрированному со значительно меньшей чувствительностью по сравнению с EТГц‖x.
Таким образом, сигнал от поля EТГц‖z имеет вклад от EТГц⊥x, который начинает преоб-
ладать при повышении температуры кристалла до 160 ◦С.

Поскольку в сигнале EТГц‖z присутствует сигнал от излучения с ортогональной поля-
ризацией EТГц⊥x, соответствующий иным показателю преломления и коэффициенту по-
глощения, модель, используемая в алгоритме численного расчёта параметров материала,
перестаёт адекватно описывать измерения. В этом случае алгоритм не способен подобрать
толщину образца и корректно рассчитать его свойства, что выражается в появлении арте-
фактов — неустранимых спектральных осцилляций на графике поглощения (рис. 4, штри-
ховая кривая).

Как видно из рис. 3, система регистрации импульсной терагерцовой спектроскопии
непосредственно записывает временну́ю форму импульсов, что при исследовании образцов
с сильным двулучепреломлением позволяет обнаружить разделённые во времени вкла-
ды ортогональных компонент ТГц-поля в детектируемый сигнал. Дополнительной юсти-
ровкой в пределах малого угла исследуемого образца или поляризационных элементов

спектрометра можно добиться гашения ортогональной компоненты, напрямую наблюдая
её уменьшение. В данной работе незначительная подстройка терагерцового поляризатора
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Рис. 4. Рассчитанный коэффициент поглощения германата свинца вдоль поляр-
ной оси z с ортогональной поляризацией в сигнале (штриховая кривая) и без неё
(сплошная кривая). Коэффициент поглощения в промежутке от 0,5 до 0,8 ТГц не

измерен из-за ограниченного динамического диапазона спектрометра

привела к исчезновению спектральных осцилляций и получению корректно рассчитанных

оптических свойств исследуемого материала (см. рис. 4, сплошная кривая).
Заключение. В настоящее время коммерчески доступные поляризаторы для тера-

герцового диапазона обеспечивают невысокое подавление ортогональной компоненты. Их
использование в системах спектроскопии в совокупности с небольшой расстройкой оп-
тических элементов, в частности детектора, может привести к одновременной регистра-
ции ортогональных компонент ТГц-поля и появлению артефактов в спектральной области
при расчёте свойств исследуемых анизотропных материалов. В данной работе предложе-
но разделять ортогональные компоненты терагерцового поля при регистрации сигнала во

временно́й области и устранять одну из них путём подстройки поляризационных элемен-
тов спектрометра. В результате продемонстрировано исчезновение артефактов в спектре
поглощения вдоль оптической оси z анизотропного сегнетоэлектрического кристалла гер-
маната свинца вблизи температуры фазового перехода.
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