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Температурные дисперсии показателей преломления

и коэффициентов поглощения кристаллов тиогалата ртути

в терагерцовом диапазоне частот
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Проведены исследования ТГц спектров поглощения и преломления кристаллов HgGa2S4 различного

состава в температурном диапазоне 300−400K, обнаружено изменение показателей преломления для

кристаллов в зависимости от их стехиометрии. Для нестехиометрических и стехиометрических образцов

1n/1T изменяется более чем в два раза от 1.3 · 10−4 до 3.1 · 10−4 K−1 . Коэффициент поглощения

исследуемых образцов в диапазоне 0.5−1.2 THz составил менее 20 сm−1 . Изменение показателя преломления

HgGa2S4 в диапазоне 0.5−1.2 THz составило 3.42−3.55 при T = 300K.
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Введение

Интерес к получению ТГц излучения связан с разви-

тием разнообразных приложений, включающих развитие

концепции умного города из-за возросшей урбанизации,

неразрушающий контроль в сельском хозяйстве, неин-

вазивные методы визуализации в медицине, развитие

высокоскоростных средств связи [1]. Одним из способов

получения ТГц излучения является реализация условий

нелинейно-оптических преобразований в кристаллах при

накачке лазерным излучением. HgGa2S4 как эффектив-

ный нелинейно-оптический материал вида AII
−BIII

2 −CVI
4

имеет халькопиритную структуру и принадлежит к груп-

пе 4̄. Кристаллы HgGa2S4 прозрачны в среднем ИК

диапазоне, обладают в 1.8 раз большим нелинейным

коэффициентом d36, чем кристалл AgGaS2 [2]. Различ-
ные нелинейно-оптические устройства, основанные на

генерации разностной частоты, оптического параметри-

ческого усиления, реализованы на основе кристаллов

HgGa2S4, получена эффективная генерация излучения

высокой мощности в среднем ИК диапазоне с непре-

рывной перестройкой по длине волны в диапазоне

4−12µm [3,4].

В настоящее время ведутся интенсивные работы

по исследованию режимов генерации ТГц излучения

на нелинейно-оптических кристаллах, принадлежащих

группе халькопирита [5]. Кроме того, важное направ-

ление исследований — обратная связь ТГц свойств и

совершенствование технологии их выращивания. Ши-

рокополосная ТГц генерация реализована во многих

важных нелинейно-оптических материалах, например,

в ZnGeP2, AgGeSe2, через процессы генерации разност-

ной частоты и оптическое выпрямление импульсов [6,7].

Однако HgGa2S4 как один из выдающихся кристаллов

для накачки 1µm лазерным излучением не исследовался

в ТГц диапазоне частот. Потенциальное использование

данного материала в ТГц диапазоне частот связано

с характеристиками и анализом оптических свойств

материала в этом диапазоне для оценки температурной

подстройки условий согласования, оценки температур-

ного рассогласования в случае взаимодействия мощного

источника излучения.

Ранее авторами [8] было показано, что наличие откло-

нения от стехиометрии в составе нелинейно-оптических

кристаллов приводит к различиям в температурной зави-

симости показателей преломления взаимодействующих

волн в ТГц диапазоне. В настоящей работе представлены

температурно-зависимые исследования коэффициентов

преломления и поглощения в ТГц диапазоне кристаллов

HgGa2S4 различного химического состава.

Характеристика объектов и методов
исследования

Кристаллы тиогалата ртути HgGa2S4 — нелинейно-

оптические кристаллы для преобразования лазерно-

го излучения в среднем ИК диапазоне. В качестве

объектов исследования выбраны кристаллы тиогалата

ртути, выращенные в Лаборатории новейших техноло-

гий Кубанского государственного университета мето-

дом Бриджмена−Стокбаргера. Образцы кристаллов для

исследований представлены кристаллом желтого цвета

стехиометрического состава с объемными и поверх-

ностными центрами люминесценции на длинах волн

580 и 550 nm соответственно и кристаллом оранже-
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Рис. 1. Спектры поглощения (a) и преломления (b) образца № 1 при T = 300K.

вого цвета нестехиометрического состава с избытком

Ga2S3 с дополнительной полосой поглощения на 475 nm.

Толщина образца № 1 составила 2.33mm, толщина об-

разца № 2 — 3.47mm.

Измерения спектров кристаллов в ТГц диапазоне

частот проводились с помощью спектрографа Menlo

Tera K15 Kit. Нагревание образца и поддержание за-

данной температуры по сигналу хромель-алюмелевой

термопары обеспечивалось контроллером Omron E5CK.

Нагревание образцов проводилось в температурном

диапазоне 300−400K для предотвращения высокотем-

пературного окисления их поверхности и искажения

характеристик. Для измерения спектров преломления и

поглощения методами спектроскопии с временным раз-

решением применялось быстрое преобразование Фурье

и соотнесение опорного сигнала с сигналом, зарегистри-

рованным после прохождения образцов кристалла.

Экспериментальные результаты
и их обсуждение

Полученные экспериментальные данные в виде спек-

тров поглощения и преломления образца № 1 пред-

ставлены на рис. 1. Диапазон регистрации сигнала

составил 0.5−1.2THz. Видно (рис. 1, a), что при ча-

стоте 1.2 THz значение коэффициента поглощения для

образца HgGa2S4 нестехиометрического состава состав-

ляет 18 сm−1. Данное значение коэффициента погло-

щения меньше, чем для кристаллов ниобата лития

конгруэнтного и стехиометрического состава (для срав-

нения значение коэффициента поглощения на часто-

те 1.2 THz для кристалла ниобата лития составляет

36 сm−1 при T = 300K [9]) сравнимо со значением

9.9 сm−1 коэффициента поглощения кристаллов ZnTe

в диапазоне 1−2THz [10], но превышает значение

3.25 сm−1 коэффициента поглощения кристаллов GaSe

на частоте 1.04 THz [11]. Спектр преломления кри-

сталла (рис. 1, b), измеренный при T = 300K, показы-

вает изменение показателя преломления в диапазоне

0.5−1.2 THz от значения 3.41 до значения 3.52. Даль-

нейшее изменение температуры образцов приводит к

трансформации спектров поглощения и преломления

(рис. 2, a). В случае спектров поглощения изменение

температуры от 300 до 380K не меняет значения

коэффициента поглощения для частот 0.5−0.7 THz, но

в области высокочастотных колебаний при изменении

температуры наблюдается увеличение коэффициента по-

глощения с 13 до 14 сm−1 (1.1 THz). Для значений

коэффициента преломления температурное изменение

наблюдается во всем исследуемом частотном интервале

(рис. 2, a). На рис. 2, a экспериментальные значения ко-

эффициентов преломления аппроксимированы линиями.

Из аппроксимирующего выражения найдены темпера-

турные значения изменения коэффициента преломления

для кристалла HgGa2S4 нестехиометрического состава,

который составил 0.13 · 10−3 K−1 во всем частотном

диапазоне.

На рис. 2, b представлены соответственно температур-

ные зависимости коэффициентов преломления кристал-

ла HgGa2S4 стехиометрического состава (образец № 2).
Коэффициент поглощения на низких частотах практи-

чески не зависит от температуры. Коэффициент пре-

ломления, измеренный на различных частотах диапа-

зона 0.5−1.2THz, показывает одинаковую температур-

ную зависимость, температурная зависимость коэффи-

циента преломления образца № 2, определенная линей-

ной аппроксимацией значений, составила 3.1 · 10−4 K−1.

Уравнение аппроксимирующей линии для значений

коэффициента преломления при разной температуре

на частоте ν :

n(ν) = 1n/1TT + a, (1)

где ν — частота в THz, T — температура в K, 1n/1T —

температурный коэффициент показателя преломления

образца, a — значение показателя преломления при 0K.

Уравнение аппроксимирующей линии для значений

коэффициента поглощения:

α(ν) = 1α/1TT + b, (2)

где 1α/1T — температурный коэффициент поглоще-

ния образца, b — значение коэффициента поглощения

при 0K.
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Рис. 2. Зависимости изменения коэффициента преломления образцов № 1 (a) и № 2 (b) на частотах ν = 0.5 (1), 0.7 (2), 1.0 (3),
1.1 THz (4) от температуры.
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Рис. 3. Зависимости изменения коэффициента поглощения (a) и коэффициента преломления (b) образца 1 относительно образца 2

на частотах 0.7 (1) и 1.1 THz (2) от температуры.

На рис. 3, a, b представлены спектры температурного

изменения коэффициентов поглощения и преломления

для образцов 1 и 2, измеренные на частотах 0.7 THz

(сплошная линия) и 1.1 THz (штриховая линия). Раз-
ница в поведении между спектрами поглощения для

исследуемых образцов стехиометрического и несте-

хиометрического состава в температурном диапазоне

300−400K характеризуется одинаковым наклоном при

изменении температуры. При повышении температу-

ры разница между коэффициентами поглощения двух

образцов кристаллов стремится к нулю с одинаковой

скоростью, т. е. для всего ТГц спектра (рис. 3, a). При

анализе температурного поведения разницы коэффи-

циентов преломления обнаруживается разная скорость

уменьшения различий между образцами стехиометриче-

ского и нестехиометрического состава (рис. 3, b): для
высокочастотной части спектра (1.1 THz) разница между
коэффициентами сокращается и при температуре 360K

равняется нулю. При дальнейшем повышении темпера-

туры разница меняет знак и большим значением коэффи-

циента преломления на частоте 1.1 THz теперь облада-

ет образец стехиометрического состава (образец № 2).
Для температурной зависимости в низкочастотной части

спектра преломления (0.7 THz) изменения коэффици-

ентов преломления показывают увеличение разницы с

повышением температуры (рис. 3, b).

Полученные значения показателей преломления в

частотном диапазоне 0.5−1.2THz показывают сильную

температурную зависимость для образцов стехиометри-

ческого состава (более чем в 2 раза выше температур-

ный коэффициент), чем для образцов, выращенных с

избытком Ga2S3 нестехиометрического состава. Данное

различие в температурном поведении коэффициентов

преломления можно объяснить более устойчивой несте-

хиометрической фазой (ближе к точке конгруэнтного

плавления). Также данное различие в температурной

зависимости коэффициентов преломления способству-

ет, с одной стороны, более широкому диапазону тем-

пературной подстройки для взаимодействующих волн,

с другой — требует учета термооптических искажений

в случае преобразования мощных лазерных источников

накачки.

Заключение

Проведены исследования ТГц спектров поглощения

и преломления кристаллов тиогалата ртути различного
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состава в температурном диапазоне 300−400K, обна-

ружено изменение показателей преломления для кри-

сталлов в зависимости от их стехиометрии. Для оран-

жевых (нестехиометрических) и стехиометрических об-

разцов 1n/1T изменяется более чем в два раза —

от 3.1 · 10−4 до 1.3 · 10−4 K−1. Коэффициент поглоще-

ния исследуемых образцов тиогалата ртути в диапазоне

0.5−1.2 THz составил менее 20 сm−1. Изменение по-

казателя преломления исследуемых образцов тиогалата

ртути в диапазоне 0.5−1.2THz составило 3.42−3.55

при T = 300K.

Полученный результат способствует широкому диа-

пазону температурной подстройки для взаимодейству-

ющих волн для образцов стехиометрического состава,

с другой стороны, требует учета термооптических ис-

кажений в случае преобразования мощных лазерных

источников накачки.
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