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Предложена модификация метода терагерцовой спектроскопии с временным разрешением, состоя-
щая в прямом измерении временной зависимости поля прошедшего терагерцового импульса, выделении
из нее части, соответствующей множественным отражениям от поверхностей объекта, и последующему
ее анализе без применения Фурье-преобразования. Апробация метода проводится на примере решеток,
фотодинамически сформированных на поверхности арсенида галлия и поддерживающих возбуждение
коллективных плазмонных мод в терагерцовом диапазоне. Предлагаемый подход позволяет обойти огра-
ничения, характерные для терагерцовой спектроскопии с временным разрешением, дополняя и расширяя
возможности уже существующего аппарата терагерцовой фотоники.

DOI: 10.31857/S1234567824090040, EDN: KVOKQK

Одним из основных методов исследования в те-

рагерцовой (ТГц) фотонике является методика ТГц

спектроскопии во временной области (Terahertz time-

domain spectroscopy, THz-TDS) [1]. Эта методика

подходит для решения широкого класса задач [2], к

которым относятся, например, исследование колеба-

тельных переходов в молекулах [3], спектроскопия

фазовых переходов [4, 5] и элементарных возбужде-

ний [6–8] в твердых телах, характеризация материа-

лов [9, 10]. Последняя задача состоит в определении

дисперсии материальных констант (показателей пре-

ломления и поглощения, проводимости и др.) в ТГц

диапазоне на основе спектров пропускания или от-

ражения. Методика THz-TDS позволила охарактери-

зовать большое количество различных материалов,

включая полупроводники [11], сверхпроводники [12],

ферроэлектрики [13], топологические изоляторы [14],

полимеры [15], жидкости [10] и растворы [16], биоло-

гические ткани [17]. Столь широкий набор объектов

исследования и научных задач способствовал разви-

тию и расширению методики: был разработан метод

исследования сильно поглощающих материалов [18],

предложены техники и подходы, позволяющие су-

щественно повысить чувствительность детектирова-

ния [19, 20], сформирован аппарат нелинейной ТГц

спектроскопии [21]. Несмотря на это, методика THz-

TDS обладает рядом особенностей, влияющих на

точность получаемых результатов и ограничиваю-

щих ее применение в некоторых задачах.
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В силу того, что эта методика использует

преобразование Фурье, получаемый на выходе

спектр измеренного сигнала зависит от параметров

измерения (длительность, шаг и др.) [22]. Кроме

того, множественные отражения от поверхностей и

границ раздела образца или подложки могут при-

водить к появлению дополнительных особенностей

в его временном отклике и осцилляциям в спек-

тре [23]. Осцилляции становятся существенными при

небольшой амплитуде даже одного переотражения.

В методике THz-TDS множественные отраже-

ния являются паразитным фактором, с которым

необходимо бороться [24] или учитывать при посто-

бработке [25, 26]. Поиск геометрий, позволяющих

этого избежать, может быть технически сложной

задачей [27].

Одним из актуальных направлений ТГц фото-

ники является поиск методов управления ТГц из-

лучением. Перестройка его длины волны, частоты,

фазы, изменение поляризации и направления рас-

пространения – лишь часть задач, которые требу-

ют решения. Гибкость в реализации подобных пре-

образований могут предоставить метаматериалы и

метаповерхности – искусственно созданные трехмер-

ные и двумерные структуры, состоящие из упоря-

доченных субволновых элементов [28]. Упорядочива-

ние приводит к появлению свойств, не характерных

как для данного материала в целом, так и для от-

дельного составляющего элемента [29, 30]. Более то-

го, такая структура поддерживает возбуждение ре-

зонансных электромагнитных мод различных типов
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[31–35], позволяющих “захватить” падающее излуче-

ние и локализовать его на поверхности, тем самым

значительно повысив эффективность реализуемого

преобразования. К таким резонансным электромаг-

нитным возбуждениям относятся, в частности, раз-

личные плазмонные моды [36–39]. Концепция плаз-

монных метаматериалов и метаповерхностей полу-

чила широкое распространение в оптическом диапа-

зоне [40] и сейчас развивается в терагерцевом [41, 42].

ТГц метаматериалы и метаповерхности, как пра-

вило, являются пассивными: их свойства фиксиру-

ются в момент изготовления и меняются внешними

воздействиями лишь в небольших пределах, что су-

щественно ограничивает их возможности. В связи с

этим ведутся исследования, направленные на созда-

ние активных ТГц метаматериалов [43]. В работе [27]

был предложен метод, позволяющий формировать

на поверхности полупроводника пространственное

распределение заряда произвольной геометрии на

субмиллиметровых масштабах фемтосекундным ла-

зерным импульсом за счет фотоэффекта. Распреде-

ление заряда полностью повторяет пространствен-

ный профиль оптической засветки, полученный с по-

мощью масок [44], пространственного модулятора

света (ПМС) [27, 45] или проекторов [46, 47]. Этот ме-

тод, получивший название фотодинамического фор-

мирования или фотоиндуцирования, позволил со-

здать различные динамические фотонные элементы

для ТГц диапазона: перестраиваемые фильтры [48],

дефлекторы [46], поляризаторы [47], волноводы [49],

интегрированные в системы визуализации модуля-

торы ТГц излучения [45, 50, 51], дифракционные

решетки [52] и ТГц метаповерхности более слож-

ной геометрии [53]. Возбуждение плазмонных мод в

фотодинамически сформированных ТГц структурах

было показано для хаотически расположенных час-

тиц (субмиллиметровых антенн) [54], но не для ме-

таповерхностей.

В данной работе предлагается модификация ме-

тодики ТГц спектроскопии с временным разреше-

нием. Идея состоит в прямом измерении временной

зависимости электрического поля прошедшего через

образец ТГц излучения, выделению из нее двух ча-

стей, соответствующих напрямую прошедшему че-

рез образец и двукратно отраженному от его поверх-

ностей импульсам – и последующем их анализе без

применения преобразования Фурье. Предложенный

метод используется для исследования одномерных

решеток, сформированных посредством структури-

рованной засветки лазерным импульсом поверхно-

сти арсенида галлия и поддерживающих возбужде-

ние поверхностных плазмонов в ТГц диапазоне.

В работе исследовалась пластинка высокоомно-

го арсенида галлия (GaAs) толщиной 400 мкм, на

поверхности которой фемтосекундным импульсом с

длиной волны 800 нм формировались изображения

одномерных решеток. Их период (сотни мкм) по-

падал в спектральный диапазон генерирующегося в

системе ТГц излучения. На ЖК-дисплей отража-

ющего фазового ПМС Holoeye Pluto-2.1 подавалась

программно сгенерированная голограмма, изображе-

ние которой впоследствии восстанавливалась опти-

ческим пучком на поверхности образца. Голограм-

ма генерировалась с помощью двумерного обратного

преобразования Фурье исходного изображения. Все-

го использовалось два типа изображений: сплошной

прямоугольник, занимающий всю рабочую область

ПМС, и одномерные решетки с различным периодом

и ориентацией полос. Первый тип использовался для

серии калибровочных измерений, второй – для основ-

ного эксперимента.

В качестве источника для генерации ТГц излу-

чения и фотоиндуцирования решеток использовал-

ся титан-сапфировый фемтосекундный лазер c реге-

неративным усилителем с центральной длиной вол-

ны 800 нм, длительностью импульсов 50 фс, часто-

та следования которых составляла 1 кГц, а энер-

гия – 3 мДж. Путем двух последовательных разде-

лений на оптических светоделителях исходный пу-

чок был преобразован в три импульса – генерирую-

щий, детектирующий и фотоиндуцирующий – в со-

отношении 63:3:33 по интенсивности, соответственно.

Первый использовался для генерации ТГц излуче-

ния в спектральном диапазоне от 0.25 до 2 ТГц мето-

дом нелинейно-оптического выпрямления в кристал-

ле теллурида цинка (ZnTe) толщиной 0.5 мм. Сгене-

рированное ТГц излучение впоследствии фокусиро-

валось на поверхность образца при помощи двух па-

раболических зеркал. Прошедший ТГц импульс ре-

гистрировался электрооптическим методом при по-

мощи детектирующего пучка в стандартной схеме

THz-TDS [2]. Фотоиндуцирующий пучок использо-

вался для восстановления на поверхности образца

сформированной на дисплее модулятора голограм-

мы. В засвеченных областях происходила генера-

ция свободных носителей. Образец был выставлен по

нормали к фотоиндуцирующему пучку. ТГц импульс

падал на образец под углом 30◦ и был поляризован

в плоскости падения (вставка на рис. 1a).

На рисунке 1a показан временной профиль элек-

трического поля ТГц импульса, прошедшего через

образец в отсутствии засветки. Сигнал имеет слож-

ную форму, в нем наблюдается большое количество

осцилляций и четыре выраженных пика на задерж-

Письма в ЖЭТФ том 119 вып. 9 – 10 2024



Времяразрешающее детектирование . . . 653

Рис. 1. (Цветной онлайн) Поле (а) и спектр (b) ТГц импульса, прошедшего через незасвеченную пластинку GaAs. На
этом и последующих рисунках начало временной шкалы совмещено с положением максимума основного (первого)
импульса. Вставка: ход лучей на образец. Цифрами обозначены ТГц (1) и фотоиндуцирующий (2) импульсы. k и E –
направление распространения и поляризация ТГц пучка, соответственно

ках 0, 9.8, 24 и 33.7 пс. Форма сигнала в окрестности

каждого из пиков совпадает с точностью до посто-

янного множителя. Это позволяет сделать предполо-

жение о том, что в регистрируемом сигнале наблюда-

ются, как минимум, четыре отдельных ТГц импуль-

са, три из которых являются копиями первого. Ко-

пии появляются вследствие множественных отраже-

ний от поверхностей (граней) образца и кристалла-

генератора, являющихся плоскопараллельными пла-

стинками. Так, пик на задержке 9.8 пс соответству-

ет импульсу, прошедшему кристалл ZnTe напрямую

и испытавшему двукратное отражение от передней

и задней граней образца. Пики на задержках 24 и

33.7 пс соответствуют импульсам, испытавшим отра-

жение от поверхностей кристалла-генератора. Пер-

вый из них проходит образец без отражений, второй –

дважды отражается от его поверхностей. Импульсы,

испытывающие большее число отражений, обладают

меньшей амплитудой и неразличимы на фоне шумов

и осцилляций.

На рисунке 1b показан спектр ТГц импульса,

прошедшего через незасвеченный образец. В нем на-

блюдаются осцилляции сложной формы, появившие-

ся из-за наличия в исходном временном сигнале сме-

щенных друг относительно друга копий основного

импульса. Согласно свойству запаздывания преобра-

зования Фурье, Фурье-образ от смещенного сигна-

ла равен Фурье-образу такого же, но несмещенного

сигнала с точностью до осциллирующего множителя

e−iω∆τ , где ∆τ – временная задержка между ними.

Использование спектра, представленного на рис. 1b,

для определения показателей преломления n и по-

глощения α материала в ТГц диапазоне приведет к

трудно интерпретируемым результатам, требующим

объемной постобработки.

Показатели n и α образца могут быть найдены

напрямую из анализа положения и амплитуды вто-

рого импульса. Будем в дальнейшем называть этот

импульс сателлитом. Соответствующий ему пик от-

стоит от пика основного импульса на ∆t = 9.8 пс.

C учетом толщины исследуемого образца (400 мкм),

угла падения ТГц импульса (30◦) и геометрии си-

стемы, нетрудно найти значение n незасвеченного

GaAs, составляющее 3.64, что близко к данным из

литературы [11]. Показатель α может быть найден

из сравнения амплитуд основного импульса и са-

теллита. Уменьшение амплитуды последнего вызва-

но, во-первых, потерей энергии при отражении от

поверхностей образца, а, во-вторых, поглощением в

его объеме. Тогда, отношение амплитуд обоих им-

пульсов (пиков) может быть найдено по следующей

формуле:
Em

Esat

=
1

r2e−2αd
, (1)

где r – коэффициент отражения от границы воздух-

образец, α – показатель поглощения образца, d –

его толщина. Определив из временной зависимости

(рис. 1а) значение Em/Esat, с учетом найденного

ранее n и толщины d можно найти α. В нашем

случае отношение Em/Esat равно 0.31/0.085 ≈ 3.64.

Рассчитанное по формулам Френеля значение

коэффициента r для найденного ранее n состав-

ляет 0.525. Отношение 1/r2 будет равно 3.63,

что близко к значению Em/Esat. Следовательно,

e−2αd → 1, т.е. поглощение незасвеченного низко-

легированного GaAs мало, что также согласуется

с литературными данными. Отметим, что значе-

ния n и α были определены без использования

Фурье-преобразования и результатов референсного

измерения без образца.
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Рис. 2. (Цветной онлайн) (а) – Зависимость электрического поля импульса-сателлита от времени E(t) для разных
значений периода d формируемых на поверхности GaAs решеток. Кривые нормированы на максимум основного им-
пульса. Вставка: нормированное поле основного импульса. (b) – Смещение минимума поля сателлита ∆tmin при изме-
нении периода d решеток для двух углов падения ТГц излучения. Плотность энергии фотоиндуцирующего пучка –
30 мкДж/см2. Полосы решеток ориентированы перпендикулярно поляризации ТГц излучения

Применим предложенный метод для исследова-

ния отклика фотодинамически сформированных на

поверхности арсенида галлия решеток, поддержива-

ющих в ТГц диапазоне возбуждение поверхностных

плазмонов. Эксперимент проводится следующим об-

разом: на поверхности пластинки из арсенида гал-

лия формируется изображение одномерных решеток

с различным периодом. Ориентация их полос и мощ-

ность формирующего оптического импульса выбира-

ются такими, чтобы выполнялось условие на возбуж-

дение поверхностных плазмонов. Так, используется

ортогональная к плоскости падения и поляризации

ТГц излучения ориентация полос. Плотность энер-

гии импульса накачки берется равной 30 мкДж/см2.

Калибровочные измерения с однородной засветкой

показывают, что при такой плотности энергии кон-

центрация возбужденных носителей Npc составляет

5× 1017 см−3 согласно оценке на основе метода, пред-

ложенного в работе [55]. В одномерной прямоуголь-

ной решетке со скважностью 1/2 значение Npc будет

в 2 раза больше, т. е. 1× 1018 см−3. Расчет в рамках

модели Друде показывает, что в области локализа-

ции поверхностных плазмонов значение действитель-

ной части диэлектрической проницаемости ǫ
′

eff
при

такой концентрации составит −8.1. Этого достаточно

для выполнения условия на возбуждение плазмонов

на границе с воздухом (ǫ
′

eff
< −ǫd, где ǫd = 1). Пе-

риод формируемых на поверхности арсенида галлия

прямоугольных решеток варьируется в диапазоне от

280 мкм до 2100 мкм. Выбор указанного диапазона

обусловлен тем, что частота дифракционных анома-

лий (0.25–2.1 ТГц) при используемом угле падения

(30◦) будет попадать в спектральный диапазон гене-

рируемого в схеме ТГц излучения (0.25–2 ТГц).

Как и в случае с незасвеченным арсенидом гал-

лия, измеряется временная зависимость поля ТГц

импульса, прошедшего через образец, из которой вы-

деляется и анализируется часть, соответствующая

полю импульса-сателлита. На рисунке 2а представ-

лены временные зависимости поля E(t) импульса-

сателлита для разных значений периода d формиру-

емых на поверхности арсенида галлия одномерных

решеток. Временной профиль полученных сигналов

имеет сложную форму, обусловленную интерферен-

цией нескольких волн. К ним относятся волны, от-

ражающиеся от границы раздела арсенида галлия

с воздухом, а также взаимодействующие с гради-

ентной средой, сформированной оптической накач-

кой в толще полупроводника. В результате такой

интерференции пик импульса-сателлита во времен-

ном сигнале в окрестности задержки 10 пс перехо-

дит в провал. Дальнейшая интерпретация профиля

данного импульса выходит за рамки целей данной

статьи. Можно видеть (см. рис. 2а), что увеличение

периода формируемых решеток приводит к умень-

шению амплитуды провала и его смещению в сторо-

ну больших временных задержек. Зависимость сме-

щения минимума поля импульса-сателлита ∆tmin от

периода d формируемых решеток для данного угла

падения ТГц импульса (30◦) показана черной кривой

на рис. 2b. За весь диапазон изменения периода реше-

ток (275–2075 мкм) минимум смещается примерно на

100 фс. Смещение происходит немонотонно: вплоть

до периода 475 мкм положение минимума поля сател-

лита tmin практически не меняется, после чего начи-

нает быстро возрастать. Быстрый рост завершается

по достижению периода 825 мкм. При дальнейшем

увеличении d tmin практически не меняется.
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Период формируемых на поверхности образца ре-

шеток, прежде всего, влияет на частоты дифракци-

онных (например, аномалии Рэлея) и плазмонных

(условие фазового синхронизма) аномалий. Ампли-

туды интерферирующих волн, формирующих вре-

менной профиль импульса-сателлита, от периодов

решеток зависят слабо, а определяются их скважно-

стью и мощностью фотоиндуцирующего пучка, кото-

рые зафиксированы в данном эксперименте. Это поз-

воляет выдвинуть гипотезу о дифракционной при-

роде наблюдаемого эффекта. Провести ее провер-

ку можно, повторив то же измерение зависимости

смещения положения минимума ∆tmin от периода

d формируемых решеток для другого угла падения

θinc ТГц импульса на образец при условии постоян-

ства остальных параметров (ǫ
′

, скважности, ориен-

тации полос). Такая зависимость для углов падения

в 15◦ и 30◦ представлена на рис. 2b. Можно видеть,

что изменение угла падения привело к смещению за-

висимости. Период, начиная с которого наблюдалась

модификация провала во временной зависимости по-

ля импульса-сателлита (рис. 2a) и появление переги-

ба в зависимости ∆tmin от d (рис. 2b), уменьшился с

475 до 325 мкм.

Интерпретировать полученные кривые можно

следующим образом. Профиль импульса-сателлита

меняется при перекрытии его спектра с зависящей

от d аномалией Рэлея. Точки перегиба в зависимо-

сти ∆tmin от d (рис. 2b) соответствуют периодам

решетки, при которых частота аномалия Рэлея по-

падает на границы спектра сателлита. Так, первая

точка перегиба (высокочастотная граница) для угла

падения 15◦ наблюдается на периоде 325 мкм, для

30◦ – на 475 мкм. Значение частоты аномалии Рэлея

fR для +1 порядка дифракции можно найти по

формуле:

fR =
c

d (1− sin θinc)
. (2)

Так как спектр импульса-сателлита определяется ис-

точником ТГц излучения и не меняется от экспери-

мента к эксперименту, расчет fR для этих значений

периодов должен приводить к одинаковым результа-

там. Для случая d = 325мкм и θinc = 15◦ найденное

по формуле (2) значение fR составляет 1.25 ТГц, для

случая d = 475мкм и θinc = 30◦ – 1.26 ТГц. Совпаде-

ние полученных значений подтверждает дифракци-

онную природу наблюдаемой модификации провала

в профиле импульса-сателлита. Вторая точка пере-

гиба в зависимости на рис. 2b, соответствующая низ-

кочастотной границе его спектра, наблюдается на пе-

риодах 675 и 825 мкм для углов падения в 15 и 30◦,

соответственно. Можно заметить (отчетливо видно

для случая 15◦), что на периодах, лежащих за этой

границей, где отсутствует перекрытие спектра сател-

лита и аномалии Рэлея, провал продолжает смещать-

ся. Это может быть вызвано влиянием поверхност-

ных плазмонов, спектральная ширина резонанса ко-

торых существенно больше, чем у аномалия Рэлея.

Для того, чтобы разграничить дифракционный и

плазмонный механизмы, следует использовать гео-

метрии, не поддерживающие возбуждение поверх-

ностных плазмонов. Так, например, плазмоны не

будут возбуждаться в решетках, ориентация полос

которых параллельна плоскости падения и поля-

ризации падающего излучения. На рисунке 3 пока-

заны зависимости смещения минимума импульса-

сателлита ∆tmin от периода d формируемых решеток

с поперечной (плазмонной) и продольной (не плаз-

монной) ориентацией полос, соответственно. В обоих

Рис. 3. (Цветной онлайн) Смещение с периодом d ре-
шетки положения минимума поля сателлита ∆tmin для
двух ориентаций полос решетки – поперечной (плаз-
монной) и продольной (не плазмонной). Образец вы-
ставлен практически по нормали к падающему ТГц
импульсу

экспериментах используется одинаковая плотность

энергии фотоиндуцирующего пучка 23 мкДж/см2,

ТГц импульс направляется на образец практически

по нормали (θinc ≤ 5◦). Видно, что размах кривой

для решетки с поперечной ориентацией полос состав-

ляет 133 фс, что практически в 2.7 раза больше, чем

для решетки с продольными полосами (50 фс). На-

помним, профиль импульса-сателлита меняется то-

гда, когда смещающиеся с периодом формируемых

решеток дифракционные и плазмонные аномалии пе-

рекрываются с его спектром. В рассматриваемом

эксперименте решетка с поперечными полосами мо-

жет поддерживать и дифракционные аномалии, и

возбуждение плазмонов, решетка с продольными –
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только дифракцию. Так как спектр плазмонного ре-

зонанса существенно шире аномалии Рэлея, то пе-

рекрытие будет наблюдаться для большого диапа-

зона периодов и вызывать больший разброс ∆tmin,

что и видно из рис. 3. На рассматриваемом диапазоне

периодов (225–1125 мкм) дифракционные эффекты

позволяют сместить положение провала импульса-

сателлита на 50 фс (красная кривая на рис. 3), допол-

нительный сдвиг на 80 фс (разница между черной и

красной кривыми на рис. 3) достигается за счет воз-

буждения плазмонов.

Отметим, что изменение периода решеток прак-

тически не затрагивает основной импульс (см. встав-

ку к рис. 2a), но значительно влияет на импульс-

сателлит. Это может быть связано с тем, что во вто-

ром случае вклад от плазмонов проявляется силь-

нее. Эффективность их возбуждения и спектр зави-

сят от формы профиля поверхности решетки [56]. В

нашем случае профиль решетки качественно отли-

чается в зависимости от направления распростране-

ния возбуждающего импульса (воздух → GaAs или

GaAs → воздух). Следовательно, спектры напрямую

прошедшего импульса и сателлита будут отличать-

ся. Задача нахождения двух неизвестных спектров

из одного временного сигнала с помощью преобра-

зования Фурье является неоднозначной. Это озна-

чает, что при наличии асимметрии по направле-

нию распространения методы постобработки, осно-

ванные на учете вторичных пиков во временном сиг-

нале [25, 26], могут приводить к некорректным ре-

зультатам.

В заключение, предложена модификация лазер-

ной методики ТГц спектроскопии с временным раз-

решением, состоящая в прямом измерении времен-

ной зависимости поля прошедшего ТГц импульса,

выделении из нее частей, соответствующих напря-

мую прошедшему и двукратно отраженному от по-

верхностей исследуемого объекта импульсам, и их

анализе напрямую, без использования преобразова-

ния Фурье. Предложенным методом исследовались

субмиллиметровые одномерные решетки, сформиро-

ванные в результате структурированной лазерной за-

светки поверхности арсенида галлия. Продемонстри-

рована возможность возбуждения в таких объектах

коллективных плазмонных мод – поверхностных

плазмонов. Разработанный подход позволяет обойти

недостатки методики THz-TDS, дополняя и расши-

ряя ее возможности. Более того, классические ме-

тоды, использующие преобразование Фурье, не при-

менимы для динамически сформированных ТГц ме-

таповерхностей из-за асимметрии формы их поверх-

ности относительно направления распространения

пучка. Спектры импульсов, проходящих образец на-

прямую и испытывающие множественные отраже-

ния от его поверхностей, отличаются. В связи с этим

использование стандартных методов постобработки,

основанных на исключении вторичных пиков во вре-

менном сигнале или их учете по аналогии с множе-

ственными отражениями в резонаторе Фабри–Перо,

может привести к некорректным результатам.
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