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一、簡介

現今探測凝態物質特性的電磁波波源有微波、

紅外光、可見光、紫外光及 X-ray 等，其中兆赫輻

射 (terahertz radiation) 通常指的是波長在 1－0.03

mm 區間 (300 GHz－10 THz) 的電磁輻射，光子能

量也由 1－40 meV，其波段位於微波和紅外光之

間。然而，物質在此頻率範圍內的光譜 (包括發

射、反射和透射) 包含有豐富的物理和化學資訊，

如凝態物質的光模聲子 (optical phonon)、半導體中

的受體 (acceptor)、施體 (donor) 及光激子 (exciton)

之束縛態、超導體能隙、甚至在生物醫學的 DNA

束縛態、皮膚癌的檢測以及大分子 (包括蛋白質等

生物分子) 的振動光譜均在兆赫波段有許多特徵

峰。但是在產生兆赫輻射方面，不管是由電子振盪

元件如電子調速管 (klystron)、行波管 (traveling

wave tube, TWT)、耿氏二極體 (Gunn diode) 及雪崩

暫態二極體 (impact avalanche transit time, IMPATT
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diode)，在頻率高達 100 GHz 以上時，已很難加以

發射與偵測。在靠近紅外一邊最常被拿來應用的即

為黑體輻射源，但由於此光源之同調性不佳且無法

涵蓋至 1.2 THz 以下的頻譜，致使由電子振盪方式

及黑體輻射方式都無法涵蓋全部的兆赫頻段。因此

如何產生能涵蓋所需的頻譜、具有足夠功率、連續

可調且具有窄線寬的兆赫輻射源，已成為一個引人

注意的研究領域。其中利用非線性光學頻率轉換來

產生兆赫輻射的技術能滿足上述波源的需求，相較

傳統上昂貴且難以維護的自由電子雷射，非線性光

學頻率轉換技術具有小體積、操作容易等優點，也

可作為高時間解析時域量測的波源。

1961 年 Franken 首先利用高功率雷射在石英晶

體中觀察到倍頻產生的非線性現象後，在 1962 年

Armstrong 和 Bloembergen 提出了非線性光學頻率

轉換的概念，一直到 1970 年基礎理論才接近完

成，這也開啟了非線性光學頻率轉換技術的研究。

由於最初沒有適合的非線性晶體及足夠功率的雷

射，直到 90 年代早期這 20 年間非線性光學轉換頻

率技術一直進展緩慢。然而近十幾年來超快雷射技

術的迅速發展，以及非線性光學晶體成長技術的成

熟，極快地促進了非線性光學轉換頻率技術的成

熟，更拓展了兆赫輻射源的研究和應用技術的發

展。在 2002 年美國 Lehigh 大學之 Wei Shi 等研究

群
(1)(2)

，成功地利用非線性光學差頻技術在硒化鎵

非線性光學晶體中產生了可調範圍為 2.7－38.4 mm

及 58.2－3540 mm 且具同調性的脈衝式兆赫輻射光

源。這是由於硒化鎵晶體在兆赫輻射範圍內的吸收

係數遠較於一般現今常用的非線性光學晶體如

LiNbO3、LiTaO3、ZnGeP2、DAST、CdSe、GaP 及

GaAs 等來得低，因為非線性光學轉換效率是被有

效吸收長度所決定，因此在兆赫頻段越低的吸收係

數才會有越高的轉換效率。另一方面，由於硒化鎵

晶體本身具有很大的雙折射係數，使得在連續可調

兆赫輻射範圍內的相位匹配條件都能滿足。因此利

用非線性光學頻率轉換技術應用在硒化鎵中，可將

雷射光源拓展從近紅外到兆赫輻射範圍，這也足以

證明了硒化鎵晶體在作為頻率轉換器上具有很大的

潛力。本文中即以硒化鎵非線性光學晶體利用非線

性光學頻率轉換技術產生兆赫輻射光源作一介紹。

二、原理

1.硒化鎵晶體基本特性
硒化鎵是一種 III-VI 族的層狀半導體材料，屬

於六面體結構，在單層中是以共價鍵鍵結，層與層

間則是以微弱的凡得瓦力連結。因此硒化鎵晶體容

易由 (001) 方向劈裂開來，其自然的劈裂面具有光

學平整度的的表面，無需再加工研磨和拋光，圖 1

為晶體示意圖。硒化鎵是屬於負光軸的單軸晶體

(no > ne)，其光軸則為自然劈裂面的法線方向，由

於晶體的摩氏硬度為 3，很弱的機械性質使其無法

選取所需的角度來切割，是它的缺點。除此之外，

此晶體具備的優點如下：
(3)

1. 具有很寬的通光範圍 (0.65－18 mm)，而在這穿

透範圍中光吸收係數不超過 1 cm–1
，請見圖 2。

2. 相當大的二階非線性光學係數 (d22 ≥ 72 ± 6 pm/V)，

在所有非線性光學晶體中排至前五名之內。

3. 具有相當大的雙折射係數，因此很容易就可以

辦到 TypeⅠ&Type II 的相位匹配，可用於

SHG、DFG、OPO 等等的非線性光學應用。

至於硒化鎵晶體成長，大致上有兩種成長方

式，首先是氣相傳輸法
(4) (vapor transport)，此方式

是以碘蒸汽為傳播媒介，生長出的晶體大多具有針

狀的複晶結構，無法獲得品質較好、尺寸較大的硒

化鎵單晶，所以在應用方面，此種方式並不適合用

來成長作為元件的晶體。目前一般最常用來成長硒

化鎵晶體的方式為布氏長晶法
(5) (Bridgman method)，

利用控制高溫爐爐體內的溫度分布、晶體成長速

圖 1.硒化鎵晶體。
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度、坩鍋口徑與形狀以及爐體降溫過程等參數，可

獲得高透光率且結構佳的硒化鎵晶體。

2.非線性光學頻率轉換技術原理
非線性光學效應不同於一般線性光學現象，亦

即利用很強的電磁光場與具有非中心對稱之非線性

光學介質進行交互作用，此光場會在非線性光學介

質中誘發一電耦極距 P，其與入射光場關係式表示

如下：

P(t) = e0[c(1)
E(t) + c(2)

E(t)(2) + c(3)
E(t)(3) + …] (1)

從式中可知，藉由強光場下誘發的電耦極距可產生

不同頻率的光場，而不再是線性情形下入射光和輸

出光的頻率相同。頻率轉換的發生主要是由於二階

非線性項 c(2)
的作用，而一般 c(2)

的數量級在 10–12

m/V，所以入射光場強度要足夠大，非線性現象才

會顯著。由於二階非線性項 c(2)
的作用是使三個頻

率的光互相影響，因此這三道光的頻率必須滿足能

量守恆的關係，故在非線性光學介質內的光場 E

可表示成：

E(t) = E1e
–iw1t + E2e

–iw 2t + c.c (2)

此光場和誘發電耦極距在非線性介質中則可以

由 Maxwell 波動方程式來描述：

(3)

將 (2) 式帶入 (1) 式，可獲得差頻效應之電耦極距

項 P(w1 – w 2) = 2c(2)
E1E2，亦即表示入射兩不同頻率

w1 和 w2 光場進入具有 c(2)
之非線性光學介質中進

行交互作用，在滿足能量及動量守恆的相位匹配條

件下可以產生出具有 w1 – w2 的光波，達到頻率轉

換的目的。一般在差頻轉換過程中入射兩光波頻率

能量較高的定義為幫浦光 (pump wave, wp)，較低能

量的稱之為信號光 (signal wave, ws)，其兩光波差頻

產生之光波稱之為閒頻光 (idler wave, wi)，其交互

作用示意圖如圖 3 所示。

由於硒化鎵晶體為一雙折射材料，因此偏振光

方向與晶體光軸相對應之尋常光和非尋常光折射率

之色散關係表示如下：
(6)

(4)

(5)

為了要能滿足能量和動量守恆的相位匹配條件，則

可以根據單軸晶體的折射橢球公式：

(6)

利用轉動入射光波與晶體光軸的夾角，來改變入射

光相對應的折射率，使其滿足相位匹配條件，其所

對應的角度稱之為相位匹配角度 (phase matching

angle)。由於硒化鎵晶體為負單軸晶體，因此不同
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圖 2.硒化鎵晶體紅外穿透光譜。

圖 3.差頻轉換過程示意圖。
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偏振之入射光方向所能滿足相位匹配條件可分兩

類，對應之等效二階非線性係數表示如下：
(7)

Type I : deff = – d22cosq  sin 3j (7)

Type II : deff = – d22cos2q  sin 3j (8)

其中若 ws 頻率的光波與 wI 的光波具有相同的偏振

時，則為 I 類的相位匹配，一般表示方式為：o-e+e

和 e-o+o；反之，光波 ws 與光波 wI 具有正交的偏

振，此時的相位匹配則為 II 類的相位匹配。從 (7)

和 (8) 式得知，等效二階非線性係數 deff 與晶體之 q
角和 j 角有關，由於非線性頻率轉換效率和 deff 的

平方成正比，因此為了能獲得更有效率的頻率轉

換，除了使 q 位在相位匹配角度上外，還需旋轉 j
角使其滿足 = 1 或 = 1，用以獲得最

佳化的 deff 值，進而使輸出的差頻光功率提升。

三、特性

在兆赫輻射波段，我們可以利用在硒化鎵晶體

內以 Type-I (o-e+e) 共線式相位匹配條件產生差頻效

應來完成。藉著改變相位匹配角以及相對應的激發

光源波長來調制兆赫輻射的頻率。國外研究報告指

出
(8)

，目前同調且波長可調範圍寬達 58.2－3540 mm

(對應頻率為 0.0848－5.15 THz) 已可成功地建構完

成，除了自由電子雷射之外，這是目前可以達到最

cos3jsin3j

寬的波長可調範圍。附帶一提，若利用同一塊硒化

鎵晶體，改變相位匹配的條件為 Type-I (e-o+o) 共

線式的實驗架構，則波長可調範圍可以延伸至中紅

外及遠紅外波段，已有研究報導波長 2.7－38.4 mm

(7.81－111 THz) 的同調光源亦成功地建構。差頻

效應在不同的相位匹配條件下所產生的輸出波長與

外角的關係，如圖 4 所示。如此一來，在硒化鎵晶

體內利用非線性光學差頻效應的原理，可成功地完

成非常寬的兆赫輻射波長可調範圍，而且此頻率範

圍包含了所定義的兆赫輻射波段 (0.1－10 THz) 。

目前國外學者研究報告
(8)

所完成的差頻兆赫輻

射輸出光源，其脈衝寬度約為奈秒等級 (~5 ns)，脈

衝重複率為 10 Hz，利用壓電偵測器 (pyroeletric

detector) 及熱偵測器 (bolometer) 來量測所產生的兆

赫輻射脈衝能量，目前所能達到的最大尖峰功率在

中紅外波段，其波長 5.87 mm (51 THz) 時約為 2364

W，此時對應的輸出功率轉換效率為 0.75 %；另

外，在兆赫輻射波段，其波長在 196 mm (1.53 THz)

時尖峰功率約為 209 W，此時對應的輸出功率轉換

效率約為 0.055%。差頻效應在不同的相位匹配條

件下所產生的輸出波長與其尖峰功率的關係，如圖

5 所示。相較於以前已報導的兆赫輻射其他產生方

式 (光導天線與光整流方式)，如此的輸出功率和轉

換效率，已明顯地獲得改善及提昇。若將此產生的

兆赫輻射加以強聚焦，則在對應波長 196 mm 之

圖 4.在不同的相位匹配條件下，所對應的輸出波

長與外角的關係圖。
圖 5.在不同的相位匹配條件下，所對應的輸出波

長與其尖峰功率的關係圖。
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處，其強度可達 MW/cm2
等級，相信如此高的強

度已足夠利用來從事在兆赫波段一系列基礎地、新

穎地非線性的同調效應研究。

值得一提的是，硒化鎵的等效非線性係數 deff =

d22cos2q cos3j，當適當選擇 j 角使 cos3j 最大後，

則相位匹配角 q 越小時，則等效非線性係數越大，

因此利用 Type-I (o-e+e) 方式所產生的兆赫輻射其

相位匹配角很小 (外角約為 0－50°)，如此可大大

地增加等效非線性係數的值，而且也大大地提升了

此差頻效應的轉換效率。更進一步，在兆赫輻射波

段 70－2000 mm (0.15－4.29 THz) 這個範圍內，其

尖峰功率亦都可高於 1 W 以上。所以同調性佳、

可調範圍如此寬並且具備高的輸出尖峰功率的兆赫

輻射光源，已可利用硒化鎵晶體共線式相位匹配條

件產生差頻效應來完成，並且可以利用來從事一系

列有潛力的應用與研究。

另有國外研究報告
(9)

利用 Fabry-Perot 干涉儀

來量測差頻效應所產生的兆赫輻射的穿透功率。數

據指出兆赫輻射的對應頻率經由測量約為 1.765

THz，兩鏡面之間的相對位移為 170 mm，完全符

合兆赫輻射的頻率。並且進一步地指出差頻效應產

生兆赫輻射的線寬小於 3.5 GHz (0.12 cm–1)。量測

數據如圖 6 所示。

圖 7(a) 和 7(b) 中分別指出兆赫輻射強度的水

平和垂直的空間分布，此時測量的頻率是在 1.765

THz。 在硒化鎵晶體和偵測器之間的距離設定在

28 mm 和 58 mm，這些距離的情況下測量，水平

分布則在強度比率 (1/e) 時，分別是 3.31 mm 和

5.56 mm；垂直分布是 5.27 mm 和 9.12 mm。這些

結果指出兆赫輻射從硒化鎵晶體產生射出後，是以

橢圓形的型態傳播。水平和垂直的發散角分別是

2.1° 以及 3.7 °。

四、應用

波長可調的單色兆赫輻射光源是目前許多研究

應用所必需的關鍵工具，諸如生物醫學的診斷、兆

赫輻射光譜學和物理及化學方面的鑑定。兆赫輻射

亦可直接用來探測 DNA 鍵結組態和偵測皮膚癌等

研究。更進一步，可以應用在生物大分子的研究和

圖 6.利用 Fabry-Parot 干涉儀來量測差頻效應用產

生的兆赫輻射頻率與線寬。

圖 7.兆赫輻射強度的 (a) 水平和 (b) 垂直的空間截

面分佈。硒化鎵晶體和偵測器之間的距離設

定在 28 mm (●) 和 58 mm (▲)。
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天文氣體放射光譜形態學的研究。諸如此類研究，

若能具備一個寬廣波長可調範圍的兆赫輻射光源，

則對直接檢測兆赫輻射波段的分子特徵振動能態就

占有很大的優勢。除了具有寬廣的可調範圍外，兆

赫輻射光源也極力地致力於開發窄線寬、易於操作

調整、穩定的輸出能量以及體積小不占空間的設

備，以期望能取代自由電子雷射產生兆赫輻射的種

種不便利性和缺失。

除自由電子雷射以外，高功率的兆赫輻射波亦

可經由迴旋加速器中的同步輻射產生。目前還有另

一種較有吸引力的產生方法是基於半導體異質結構

中能帶的躍遷來產生。但以上種種產生方式，至目

前為止還是具有許多的限制，因此利用光學參數過

程例如在非線性晶體 LiNbO3 和 DAST 差頻效應產

生 (DFG) 是十分具有潛力和發展性的。不過，

LiNbO3 和 DAST 在兆赫輻射波段大的吸收係數導

致過低的轉換效率及限制其波長調整能力。所以目

前在眾多非線性晶體中，以硒化鎵晶體在產生兆赫

輻射波段是最優良的選擇之一。

近年來，已有研究群實現了以硒化鎵晶體利用

差頻效應產生一可調的兆赫輻射光源
(2)

，其可調範

圍在 56.8－1618 mm (0.18－5.27 THz)。尖峰輸出功

率在波長 196 mm 達到 69.3 W，這相當於 0.018%

的功率轉換效率，並在這個的實驗過程裡，已經獲

得 0.77 mm 的線寬 (6000 MHz)。而且利用此種已產

生的兆赫輻射光源，並成功地在 DNA 大分子和蛋

白質上直接測量兆赫輻射的穿透光譜 (terahertz

transmission spectra)，如圖 8(a) 與 8(b) 所示為

herring DNA 和 salmon DNA 的穿透光譜，由圖中

數 據 得 知 ， 除 了 一 些 常 見 的 聲 子 振 動 模 態 外

(1.632、2.728、2.832 THz)，還可發現一系列的振

動模態，這些振動頻率和理論的預測相當符合
(10)

，

此外，也和 FTIR 測量方法的結果相呼應
(11)

。由以

上實驗可證明，由非線性光學中差頻效應所產生的

波長可調兆赫輻射光源具有相當大的潛能和重要的

應用。

五、結論

利用非線性光學效應差頻技術來產生兆赫輻射

光源已被許多研究團體證實，此種方法在硒化鎵晶

體中頻率轉換所產生的兆赫輻射具有窄頻寬、同調

性、高功率、可連續波長可調且容易架設等優點，

相較現今其他方法所產生的兆赫光波輻射具有很大

的優勢。此光源目前除了被應用於 DNA 大分子和

蛋白質上的檢測分析上，將來也可更進一步應用在

凝態物質能階的探討與生物醫學的領域上。
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