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摘 要：：二氧化钒是一种具有绝缘态到金属态可逆相变特性的材料，在光器件及信息技术中

有非常广泛的应用。分别采用太赫兹频段的光谱测量技术和阵列成像技术研究分析了硅基二氧化

钒材料的相变过程。采用傅里叶变换光谱测量系统，获得了整个样品在 2.5~20.0 THz 频段透射谱

和反射谱随温度的变化，分析得到了硅基二氧化钒材料相变的温度范围为 334~341 K，对应温差

为 7 K；得到了相变前后样品对 4.3 THz 辐射的透过率变化达 40% 以上，反射率变化接近 30%。随

后采用一套 4.3 THz 的阵列成像系统，测量了整个样品在相变前后的太赫兹图像，获得了该材料由

金属态转变为绝缘态时，其对 4.3 THz 激光信号的透过率由 6.7% 升至 50.7%，透过率变化达 44%，

与傅里叶变换光谱在 4.3 THz 处的测量结果相当。上述研究结果为硅基二氧化钒材料用于 2.5 THz

以上电磁辐射的透射调制和反射调制提供了很好的实验数据支撑。
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AbstractAbstract：： Vanadium dioxide is a kind of material with reversible phase transition from insulating 

state to metallic state. It is widely used in optical devices and information technology. In this paper, the 

phase transition process of silicon-based vanadium dioxide is studied and analyzed by terahertz 

spectroscopy and array imaging technology. Firstly, the transmission spectra and reflection spectra of the 

whole sample in the 2.5~20.0 THz region are obtained by using the Fourier transform spectrometer. The 

analysis shows that the temperature range of phase transition of silicon-based vanadium dioxide is from 

334 K to 341 K, and the corresponding temperature difference is 7 K. It is obtained that the 

transmittance of the sample to 4.3 THz radiation changes more than 40% and the reflectivity changes 

close to 30% after phase transition; then, a set of 4.3 THz array imaging system is utilized to measure the 

THz images of the whole sample before and after phase transition. When the material changes from metal 

state to insulating state, the transmittance of 4.3 THz light increases from 6.7% to 50.7%, and the 

transmittance change is 44%, which is near to the results of Fourier transform spectra at 4.3 THz. The 

above research results provide good experimental data support for the transmission modulation and 

reflection modulation of silicon-based vanadium dioxide for electromagnetic radiation above 2.5 THz.
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二氧化钒 (VO2)材料是一种具有相变性质的金属氧化物和关联电子材料 [1]，在外界条件如温度、电压或光照

的激励下，VO2 的结构可发生从绝缘态到金属态的可逆变化，其物理性质也相应发生突变。VO2 相变后所具有的

导电特性使其在电子装置、光器件以及光电类设备中具有广泛的应用潜力 [2]。研究表明，相变前后材料结构的变

化 使 得 VO2 对 红 外 光 呈 现 出 由 透 射 向 反 射 的 可 逆 转 变 [3]。 VO2 材 料 在 太 赫 兹 (THz) 频 段 也 有 类 似 的 独 特 性 能 ，

2006 年，Jepsen 等 [4] 研究发现，当 VO2 材料温度从 70 ℃升高至 85 ℃时，在 0.1~1.75 THz 频段，通过 VO2 材料的

THz 辐射透过率发生了显著变化，证明了该材料在 THz 频段开关和幅度调制方面的应用潜力。随后，国内外研

究者们开展了 VO2 材料在 THz 频段的薄膜相变特性研究，主要包括热致相变 [5-6]、电致相变 [7-8]、光致相变 [9-10]等。

VO2 薄膜在上述研究过程中表现出来的电学和光学性能，目前已成为 THz 频段超材料、功能性器件研究的热点，

有望在 THz 开关 [11]、频率选择器 [12]和调制器 [13]等方面获得广泛应用。

VO2 薄膜的生长大多采用蓝宝石衬底 [14]，这样生长出来的薄膜质量高。随着薄膜应用领域的扩展，越来越多

其他类型的衬底被应用于 VO2 薄膜材料的生长，比如云母 [15]和硅衬底 [16-17]。由于蓝宝石和云母衬底在 3.0 THz 以

上的透过率很低，而掺杂硅在该频段又存在较强的自由载流子吸收，为了研究 3.0~10.0 THz 频段 VO2 材料的光谱

特性进而研发相应的幅度调制器件，需要采用透过率较高的高阻硅 (High Resistivity Silicon, HRSi)或者本征硅衬

底来制备高质量的 VO2 薄膜。在上述对 VO2 相变特性及其在功能器件方面的应用研究中，由于研究者们绝大多数

采用的都是 THz 时域光谱(TDS)技术，目前的研究主要集中在 0.1~3.0 THz 频段，对其与 3.0 THz 以上 THz 辐射的

相互作用和特性研究较少。众所周知，VO2 的相变特性可以在 THz 频段用于幅度调制的功能器件。对于 VO2 材

料，大多数情况都是研究其薄膜的特性。然而，当材料作为调制器等功能器件来使用时，包括衬底、过渡层和

薄膜样品在内的整个材料的光谱特性的研究显得更为重要和直观。在 THz 频段，傅里叶变换光谱测量技术是研

究 1.5~20.0 THz 范围内材料光谱最常用的技术手段。傅里叶变换光谱测量技术主要基于迈克尔逊干涉原理而实

现，具有分辨能力高，扫描速度快，辐射通量大，杂散辐射低以及可测光谱范围宽等优点，在高分辨力光谱、

高灵敏度光谱以及微少试样光谱中得到了很好的应用 [18]。与红外光频段的应用相似，THz 频段物质的透过率、

反射率、吸收率(吸收系数)以及偏振特性等均可以采用上述傅里叶变换光谱技术来直接测量或间接获得。

本文首先采用傅里叶变换光谱测量技术，测量分析了硅基 VO2 材料在 2.5~20.0 THz 频段的透射谱和反射谱。

为了体现样品作为调制器的整体特性，测量了包含硅衬底、过渡层和 VO2 薄膜在内的整个材料的光谱特性。同

时，为了对比在 4.3 THz 处的光谱测量结果，采用一套工作频率为 4.3 THz 的阵列成像系统，测量分析了上述硅

基 VO2 材料相变前后的透过性差异。在透过率方面得出了与光谱测量结果相吻合的结论，最终获得了硅基 VO2 材

料整体作为调制器时最大最小透过率幅度的变化，从而为进一步开发 3.0 THz 以上硅基 VO2 调制器以及调制器性

能的研究奠定了很好的基础；同时借助电驱动 VO2 相变的手段，有望在 THz 高速调制技术方面获得重要应用。

1　样品参数

VO2 薄膜的制备方法有很多，主要包括分子束外延 (Molecular Beam 

Epitaxy，MBE)[19]、化学气相沉积 (Chemical Vapor Deposition，CVD)[20]、

脉 冲 激 光 沉 积 (Pulsed Laser Deposition， PLD) [21] 以 及 磁 控 溅 射 法

(Magnetic Sputtering，MS)[22-24]等，本文所用样品具体制备方法为溅射氧

化 耦 合 法 (Sputtering Oxidation Coupling， SOC)[23]， 即 首 先 将 HRSi 衬 底

氧化，在 HRSi 表面形成一层二氧化硅(SiO2)薄层作为过渡层，然后采用

直流磁控溅射技术在 SiO2 表面沉积金属钒薄膜，最后在约 740 K 的空气

环境下对金属钒薄膜进行充分氧化，使之形成 VO2 薄膜 [17,23]。其中 HRSi

衬底直径为 15 mm，电阻率>5 000 Ω·cm，HRSi/SiO2/VO2 的厚度分别为

500 μm/20 nm/1 000 nm。硅基 VO2 样品的材料结构示意图如图 1 所示。

2　实验测量系统

2.1 THz 光谱测量系统

傅里叶变换光谱测量系统是 THz 频段非常传统的光谱测量手段，它是一种基于迈克尔逊干涉仪来实现光谱

测量的仪器，这种仪器利用氦氖激光器的半波长(316.4 nm)作为迈克尔逊干涉仪中动镜移动的基准长度，通过将

宽谱辐射源形成的干涉信号进行离散化处理，获得辐射能量随动镜位置的变化曲线，最后采用傅里叶变换，将

上述曲线通过特定的取值函数进行优化，得到能量随波数(频率)的变化和分布，即光谱曲线 [18]。在光谱测量过程

Fig.1 Structural diagram of silicon-based VO2

图 1  硅基 VO2材料结构示意图
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中，为了同时获得 VO2 样品上某一个点的透射和反

射信息，采用与光谱仪 (BRUKER VERTEX 80v)匹配

的 11°(入射角)透/反射样品架来实现，测量时入射光

从有 VO2 薄膜的一侧入射；样品温度的控制则采用

一个变温杜瓦 (OXFORD CF-V)来实现。光谱测量过

程中样品腔 (sample cavity)内部结构及光路示意图如

图 2 所 示 ， 其 中 样 品 透 射 和 反 射 谱 信 息 的 测 量 通 过

旋 转 反 射 镜 (rotating mirror) 来 切 换 。 光 谱 测 量 时 ，

Globar 光源的光阑孔径设置为 3 mm，光谱分辨力设

置为 2 cm-1；被测样品的变温范围为 293~350 K。

2.2 THz 阵列成像系统

上 述 变 温 THz 光 谱 测 量 系 统 揭 示 的 是 不 同 频 率

处样品相变过程呈现的透过率和反射率变化，为了

揭示整个样品不同区域的相变过程，本文采用一套

THz 阵列成像系统对 VO2 相变过程的透过性进行了测量，

测量装置示意图如图 3 所示。成像系统所用的光源为 THz

量 子 级 联 激 光 器 (Quantum-Cascade Laser， QCL)， 其 激 射

频 率 为 4.3 THz， THz QCL 发 出 的 激 光 在 经 过 二 维 摆 镜

(2D wobbling mirror)匀束后，被一个 THz 频段的高密度聚

乙 烯 (High Density Polyethylene， HDPE) 透 镜 (lens) 会 聚 成

平行束，平行束经过样品载板后，到达带镜头的 THz 阵列

探 测 器 (array detector)， 经 二 维 摆 镜 匀 束 后 的 成 像 光 斑 直

径可达 42 mm，被成像样品放置于样品载片上进行 THz 频

段的透射成像，上述阵列成像系统的单帧成像时间约 0.23 s，

对 应 成 像 帧 率 8.5 Hz， 阵 列 的 单 像 元 尺 寸 为 23.5 μm， 像

素为 320×240。

3　测量结果与讨论

3.1 光谱测量结果与讨论

为 了 直 接 获 得 样 品 本 身 作 为 相 变 应 用 材 料 的 整 体 性

能 ， 采 用 图 2 所 示 的 可 变 温 透/反 射 光 谱 测 量 附 件 ， 测 量

得 到 了 293~350 K 温 度 范 围 内 整 个 硅 基 VO2 材 料 在 2.5~

20.0 THz 频 段 的 透 射 谱 和 反 射 谱 ， 测 量 结 果 如 图 4 所 示 。

为了对比，将硅衬底 (Si substrate)的透射谱曲线显示于图 4(a)中。从图中看出，包含衬底、过渡层和 VO2 薄膜的

样品在由绝缘态相变为金属态时，材料的透过率和反射率呈现出明显的变化规律。在 293 K，接近室温的条件

下，整个硅基 VO2 材料的透过率和反射率呈现出高阻硅的特性，在整个测量频段的反射率均接近 50%；当样品温

度升高至 350 K(77 ℃)时，VO2 薄膜材料发生充分相变，其在 2.5~20.0 THz 范围内的反射率约 80%，即与绝缘态

VO2 材料相比，金属态 VO2 材料的反射率提高了近 30%；样品在透过率方面的变化也颇为显著，尤其是在 2.5~

5.5 THz 频 段 ， 比 如 在 4.3 THz 处 ， 透 过 率 从 绝 缘 态 的 47.4% 降 至 金 属 态 的 5.8%， 降 幅 超 过 40%， 另 外 在 4.5~

20.0 THz 频段，350 K 下金属态 VO2 材料的透过率均保持在 5% 以下，此时 VO2 材料的金属性得以充分体现。同

时，还观察到 18.3 THz (对应于 75.8 meV)附近，硅材料中明显的自由载流子吸收峰因温度升高被金属性越来越

强的 VO2 薄膜淹没的现象，这说明随着温度的升高，VO2 薄膜的金属性逐渐增强，成为了整个材料透过率降低的

主要因素。

上述光谱测量结果表明，硅基 VO2 材料对 THz 辐射既具有透射调制功能，也具有反射调制功能。值得注意的

是，同一温度下，材料在 2.5~20.0 THz 范围内的反射率变化率差异不大，说明硅基 VO2 材料在制备超宽谱 THz 反

射调制器方面具有很好的优势。此外，由于一定厚度的蓝宝石衬底在 THz 频段的透过率较低，而掺杂硅衬底在

Fig.3 Optical path schematic of a terahertz array imaging system
图 3  THz 阵列成像系统光路结构示意图

Fig.2 Schematic of internal structure and optical path of the sample cavity 
of terahertz Fourier transform spectrometer
图 2  THz 傅里叶变换光谱仪样品腔内部结构及光路示意图  
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THz 频段存在很强的自由载流子吸收，也进一步说明了上述基于高阻硅衬底生长的 VO2 在 THz 频段作为调制器材

料的应用潜力和优势。

为了获得某一频率处硅基 VO2 材料的透过率、反射率和

吸收率随相变温度的变化，从图 4 的光谱中将 4.3 THz 处的

随温度变化的光谱信息提取出来，结果如图 5 所示。图中材

料的透过率曲线和反射率曲线以 48% 为对称轴，随着温度的

升 高 呈 对 称 分 布 ， 当 VO2 材 料 还 处 于 绝 缘 态 (T=293 K) 时 ，

其 在 4.3 THz 处 的 透 过 率 为 47.4%， 反 射 率 为 48.5%， 当 材

料 充 分 转 变 成 金 属 态 (T=350 K) 时 ， 其 在 4.3 THz 处 的 透 过

率降至 5% 左右，反射率升至接近 80%。由图中吸收率曲线

可知，当温度为 293 K 时，材料的吸收以高阻硅衬底本身

为主，且吸收率仅为 4%；当温度升至 339 K 时，材料的吸

收率达到最大，为 21.4%；而当温度升至 350 K 时，吸收率

又降低至 16.1%，充分说明此时的 VO2 薄膜已完全转变成金

属态，大部分 THz 辐射被材料样品的金属态表面反射掉(反

射率 78%)。此外，由图 5 还可得出硅基 VO2 薄膜材料透过

率 和 反 射 率 快 速 变 化 的 温 度 范 围 为 334~341 K(68 ℃ )，

对应温差为 7 K，这点与传统蓝宝石衬底 VO2 材料的相变温度范围(8 K)相当 [1]。

3.2 阵列成像结果与讨论

为了获得上述硅基 VO2 材料不同区域的相变情况，采用一套 4.3 THz 的阵列成像系统获取了该样品材料由金

属态变为绝缘态的 THz 图像。由于成像系统中竖直成像光路的设置，样品加热过程无法直接在光路中进行，为

此先将成像系统调试至最佳状态，然后用外部加热台将样品充分加热至金属态，之后迅速将样品放入成像区域

(imaging area)进行成像和数据获取，同时观察阵列成像系统中样品的图像变化。当样品的 THz 图像基本无太大变

化时，即样品转变成绝缘态时，再次进行样品成像和数据获取。上述测量结果如图 6 所示，其中图 6(a)为金属态

下的 THz 图像，图 6(b)为绝缘态下的 THz 图像；上述 THz 图像的像素均为 320×240，其中红色代表信号最强，蓝

色代表信号最弱，中间强度分别用橙、黄、绿来分色显示。经过成像计时得到，上述硅基 VO2 材料由金属态转

变为绝缘态的时间约 6 s，如果不包括金属态和绝缘态的缓变阶段，整个样品快速相变过程的时间约为 3 s。从图

6(a)和图 6(b)可知，金属态 VO2 材料的 THz 图像比绝缘态的更为均匀，这主要是因为整个成像区域光斑能量分布

不均匀，金属态的样品 THz 辐射透过率低，在透射成像过程中受影响小，而绝缘态样品因具有一定的透过率，

受影响较大。

为从 THz 图像信号中估算样品的透过率，取图 6(a)和图 6(b)中从顶部开始的第 192 行数据，分别将金属态和

绝缘态样品对应的 THz 图像信号幅值绘制成按水平方向像素分布的曲线，如图 6(c)所示。根据图像中成像区域外

的蓝色为最低信号，得到上述成像的背景信号线 (background signal line)幅值为 5 656，并从 2 种状态 (metal phase

Fig.4 Transmission and reflection spectra of samples
图 4 样品透射谱和反射谱

Fig.5 Temperature dependence of transmission, reflection and 
            absorption of silicon-based VO2 at 4.3 THz

图 5 在 4.3 THz 处,硅基 VO2材料相变时的透过率、
                反射率和吸收率随温度的变化曲线
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和 insulating phase)对应的信号曲线中分别估算得到对应的幅度差，即 Δ1 和 Δ2。由图 6(c)可知，金属态样品区域

(sample area)的平均信号水平与背景信号线的幅度差(Δ1)仅为 5，绝缘态样品区域的平均信号水平与背景信号线的

幅度差(Δ2)为 38；将样品区域旁边的信号作为无样品情况下的空载信号幅度，平均最大幅度差(Δ0)为 75，则可计

算得到金属态硅基 VO2 材料的透过率为 t1=Δ1/Δ0=6.7%，绝缘态硅基 VO2 材料的透过率 t2=Δ2/Δ0=50.7%，透过率变

化为 44%；这一结果与傅里叶变换光谱测量得到的结果相近，后者分别为 5.8% 和 47.4%。需要注意的是，由于

成像系统暴露于大气环境中且 THz 光斑的二维能量分布不均匀，在图 6(c)的信号曲线中，样品区域和非样品区域

均出现了突起信号(背景信号较强的区域)，同时由于光斑能量还受环境吸收的影响以及随时间的略微变化，导致

了样品在金属态(黑线)和绝缘态(红线)下不完全一样的信号大小，因此上述幅度差的上限(信号强)取值为平均值。

上述 THz 阵列成像过程获得了整个硅基 VO2 材料相变时的透过率变化和相变时间，计算得到样品在金属态和

绝缘态下的透过率与傅里叶变换光谱测量得到的结果相近。进一步验证了硅基 VO2 材料作为 THz 频段透射调制

器的可行性。不过，由于上述阵列成像系统中 THz 阵列探测器的成像速度并不是很快，且在图像获取过程中并

没有充分发挥 THz 阵列探测器的时间分辨优势，因此，未来可采用成像速度更快的高速 THz 成像系统 [25]揭示 VO2

材料的快速相变过程。

4　结论

本文采用变温傅里叶变换光谱测量技术，测量分析了一种磁控溅射氧化耦合法生长的硅基 VO2 材料在相变过

程的光谱特性，获得了整个样品在 2.5~20.0 THz 频段透射谱和反射谱随温度的变化。研究结果表明，当温度从

293 K 升至 350 K 时，硅基 VO2 材料从绝缘态转变成金属态，对应材料在 4.3 THz 处的透过率由 47.4% 降至 5.8%，

透过率变化超过 40%，反射率则从 48.5% 升至 78%，反射率变化近 30%。为了进一步获得硅基 VO2 材料在相变过

程中各区域的透射特性，采用一套 4.3 THz 的阵列成像系统，测量了该样品整个区域在相变前后的 THz 图像及相

应的透射信号，获得了该材料由金属态转变为绝缘态时，其对 4.3 THz 激光信号的透过率由 6.7% 升至 50.7%，透

过率变化为 44%，与傅里叶变换光谱测量结果相当。上述研究结果为硅基 VO2 材料用于 2.5 THz 以上电磁辐射的

透射调制和反射调制提供了很好的实验数据支撑，在结合光致相变和电驱动相变等调制手段后，有望在 2.5 THz

以上频段的快速调制技术中获得应用。
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