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纳米 Si/SiNx 薄膜的制备及对 NdBYAG激光器的被动调 Q
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摘要: 为了研究纳米硅镶嵌氮化硅薄膜材料的被动调 Q特性, 采用射频磁控反应溅射法结合热退火处理在单晶硅

衬底上制备该薄膜, 用该样品作为可饱和吸收体, 在凹-平腔中实现了氙灯抽运 NdBYAG激光器的被动调 Q运转, 在抽运

重复频率 1H z情况下获得脉宽最小可达 19ns的调 Q单脉冲输出。并且研究了该薄膜结构特性、激光器参数,如抽运电

压、腔长对调 Q脉冲输出性能产生的影响。在此基础上,对实验现象产生的原因做了分析讨论。结果表明,纳米硅镶嵌

氮化硅薄膜有一定的调 Q效果,具有潜在的研究及应用价值。
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Preparation of nano-Si/SiNx film and its application in passive

Q-sw itch of NdBYAG laser
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Abstrac t: In o rder to study passive Q-sw itch character o f the nanosca le-S -i partic le embedded in silicon n itride ( nano-Si/

S iNx ) th in film, the film was prepared on sing le crysta l silicon by means of radio frequency m agnetron reaction sputter ing

technique and therm al annea ling. In the exper im ent, these sam ples w ere inse rted as sa turab le absorber into the resonator, concave-

fla t cav ity w as adopted and NdBYAG w as pum ped by a xenon lam p, and theQ-sw itched wavefo rm o f 19ns sing le pu lsew idth w as

obta ined a t repetition rate o f 1H z. Furtherm ore, the in fluence of struc tura l character istic, pum p vo ltage and cav ity leng th on the

properties of laser output w as investigated. Then, these phenomena obse rved in the experim ent was ana lyzed and d iscussed based

on the theo ry o f passive Q-sw itch. In conc lusion, nano-S i/S iNx film has potentia l va lue in research and app lications because of its

passiveQ-sw itch character.

K ey w ords: laser techn ique; rad io frequency m agne tron reaction sputter ing; nanosca le-S-i partic le embedded in silicon

m itride th in film s film; NdBYAG laser; pass ive ly Q-sw itched
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引  言

在固体被动调 Q 材料中, 各类掺 C r
4+
可饱和吸收

晶体得到人们充分的研究和发展
[ 1 ]
, 除此之外, 人们

对半导体在这方面的研究也充满兴趣
[ 2-4]
。特别是近

几年, 对 GaA s和半导体可饱和吸收镜 ( sem iconductor

saturable absorberm irror, SESAM )的研究比较活跃。利

用激光二极管 ( laser diode, LD)和氙灯抽运都能实现

1. 06Lm钕激光器的被动调Q, 其中 GaA s在 LD连续

式抽运下输出激光脉宽可达到 15ns
[ 5]
;而采用 SESAM

器件输出的脉冲宽度最短为 37ps
[ 6 ]
,这个是迄今为止

固体激光器通过调 Q 技术获得的最短脉冲宽度。另

外,多数研究报道,用氙灯抽运的情况下,压缩的激光

脉宽一般都为几十个纳秒
[ 7-8 ]
。在众多材料中,氮化硅

是一种较典型的硅基材料, 人们已对它进行了多方面

的研究,但在光学非线性效应及其激光压缩调 Q 方面

的研究鲜有报道。氮化硅做为包埋的母体材料, 对镶

嵌在介质中的半导体颗粒有介质势垒的限制作用, 使

其三阶非线性效应变大,有可饱和吸收性。研究发现,

利用硅衬底上制备的纳米硅镶嵌氮化硅 ( nanoscale-S-i

particle embedded in silicon n itride th in film s, nano-S i/

S iNx )薄膜样品能实现在氙灯抽运的 NdBYAG激光器

中的被动调 Q 运转, 得到的单脉冲调 Q 输出脉宽约

19ns,相对于常见的 GaA s, SESAM等半导体材料和器

件在激光压缩脉宽方面具有相当的效果。
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1 nano-Si/S iNx薄膜的制备和测试

采用射频磁控反应溅射法在 p型 S i31004衬底上

沉积氮化硅薄膜。硅衬底厚 0. 5mm,靶材为高纯度单

晶 Si靶。本底真空度为 8. 6 @ 10
- 4

Pa, 射频功率为

300W,工作气压为 1. 2Pa, 靶面到衬底间距离 6cm, 溅

射气体和反应气体分别为高纯度 A r气和 N2气。气体

流量比 R [ A r ( sccm ) /N2 ( sccm ) ]分别取 40 /20和

80 /20,衬底不加热, 沉积厚度分别为 300nm。将样品

分成若干块,都在退火炉中氮气保护下在 800e 经 3h

的热退火处理以析出晶化的纳米硅颗粒。最后, 把制

备的这两类薄膜样品根据流量比 R 的不同, 分成两

种: 40 /20的为样品 a, 80 /20的为样品 b。

采用英国 Oxfo rd公司的 7021型能谱仪对样品 a

和 b上的薄膜成分元素种类与含量进行分析。分析可

知,样品 a和 b的薄膜中硅氮原子数之比分别为 0. 765

和 1. 247,它们都比氮化硅 ( Si3N4 )中的硅氮原子数之

比 0. 750要大,说明随着气体流量比的增加,薄膜样品

中硅含量也相应增加,薄膜样品 a和 b都呈现出富硅

状态,从而通过退火有可能形成纳米硅颗粒。采用德

国 B ruker公司 D8 Advance型 X射线衍射仪对样品 a,

b上的薄膜进行 XRD ( X-ray d iffract ion, XRD )测试。

由 XRD谱图 1可知 , 样品 a和 b的谱线都出现明

  

Fig. 1 XRD spectrum of tw o nano-S i /S iN x film sam ples
a) samp le a b) sam p le b

显宽化的衍射特征峰,其峰位对应于块体 Si的金刚石

结构的 ( 400)面的衍射,可见此时硅在 S iNx 介质薄膜中

形成了金刚石结构的纳米晶粒。根据 Scherrer公式
[ 9]

计算得出样品 a和 b薄膜中纳米硅颗粒的粒径平均尺

寸分别约为 3. 7nm和 1. 7nm。测试说明硅衬底上形成

了纳米硅颗粒镶嵌在氮化硅中的复合薄膜结构。

2 调 Q实验研究

2. 1 实验装置

实验装置如图 2所示, M 1为曲率半径 R = 3m的

  

F ig. 2 S chem at ic d iagram of pass iveQ-sw itched laser

全反射凹透镜, M 2为透过率 T = 40%的平面输出镜,

M 1和 M 2构成凹-平稳定腔; Nd
3+ BYAG棒的直径为

3. 5mm、长度为 60mm, 抽运源为工作频率为 1H z的单

根脉冲氙灯, SA为样品。输出激光由能量计测其能

量,由 PIN光电探测头接收并输入到 TDS3032B型数

字存储示波器观察其脉冲波形。

2. 2 结果与分析

2. 2. 1 样品结构特性对调 Q 激光脉冲的影响  分别

将样品 a, b及没镀膜的硅片放在腔中所示位置, 移动

M 2使得腔长 L = 30cm, 其余参数均不变,测量调 Q 主

脉冲的脉冲宽度,来研究该薄膜组分结构特性对调 Q

激光压缩脉冲的影响。实验结果发现, 3个样品基本

都在抽运电压 V= 900V情况下, 得到对应的最窄单脉

冲输出,硅片、样品 a, 样品 b的激光脉冲的宽度 S分

别为 38ns, 29ns, 19ns,如图 3所示。

实验证实一定厚度的硅片能实现氙灯抽运

NdBYAG激光器的被动调 Q 运转, 而镀有 nano-S i/SiNx

薄膜的样品具有更好的调 Q 效果, 其中, 在激光重复

频率 1Hz情况下用样品 b获得了脉宽最小可达 19ns

的调 Q单脉冲输出。HUA等人
[ 3]
曾利用硅片作为被

动调 Q 器件在凸-凹非稳腔中实现对 NdBYAG激光调
  

F ig. 3 Th ree samp les. typ icalw ave prof iles of th eQ-sw itched pulse( horizon tal scale 40n s /d iv)

a) sam p le S ,i the pulse w idth is 38ns b) sam p le a, the pu lse w idth is 29ns c) samp le b, the pu lse w idth is 19n s

Q运转,并认为自聚焦效应是硅调 Q的主要原因。对

于该薄膜,研究发现, 样品 a和样品 b上的薄膜在结构

上都是富硅的且都存在纳米硅颗粒, 主要区别是样品

b上薄膜的富硅量比样品 a的多且有更小尺寸的纳米
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硅颗粒,导致样品 b具有更好得激光压缩效果。正是

这一结构使得 nano-S i/SiNx 薄膜也体现了被动调 Q 作

用。

由于纳米 S i镶嵌在介质薄膜中存在大量的界面

态和缺陷态, 在 0. 95eV ~ 1. 6eV之间存在着次带吸

收,在 1. 1eV ~ 1. 2eV之间存在着一个吸收峰
[ 10]

, 所以

可以应用于激光波长为 1. 06Lm (光子能量 hM=

1. 17eV)的 NdBYAG激光器被动调 Q 运转。镶嵌在

S iNx 介质中的纳米硅颗粒越小越多, 界面效应、小尺

寸效应及量子限域效应表现得就越明显,使其三阶光

学非线性效应得到极大增强, 纳米 Si中的电子由原来

准连续的能带分裂成分立的能级,造成纳米 S i的能隙

能量 E nc变得越大, 大于体硅的能隙能量。在本调 Q

实验中,入射光子能量满足 E nc < 2hM< 2E nc, 属于非共

振非线性的情况,光响应时间快,薄膜样品可能存在双

光子吸收
[ 11]
。由于纳米 S i/S iNx薄膜的三阶非线性效

应比较强,其受到光场的作用时,材料的吸收系数发生

变化, 折射率也发生变化, 从而双光子吸收具有可饱和

特性, 在 1. 06Lm激光辐照下, 样品将产生类似 G aA s

的可饱和吸收
[ 12]
。因此, 利用纳米 Si /S iNx 薄膜进行

调 Q实验,既是作为可饱和吸收体的一种应用, 也是

对其非线性光学特性的一种验证。

2. 2. 2 抽运电压对调 Q激光脉冲的影响  将样品 b

放在图 2腔中所示位置,移动 M2使得腔长 L = 30cm,

其余参数均不变,测量了在不同抽运电压下调 Q 主脉

冲的脉冲宽度,结果见表 1所示。
T ab le 1 Pu lse-w id th ofm ain Q-sw itched pu lses under pum p voltages

sequen ce num ber 1 2 3 4 5 6

pump voltages /V 700 800 850 900 950 1000

m ain pu lse w id th /n s 62 38 31 19 21 75

由实验结果看出,腔长一定的情况下,随着抽运电

压的增加,激光的脉冲宽度将变窄。其原因是由于抽

运电压的增加使激光输出能量变大, 引起激发态粒子

数集聚的速度增加,反转粒子数密度提高,腔内的净增

益系数变大,则腔内光子数的增长及反转集聚数的衰

减变得更迅速,从而脉冲的建立和熄灭过程也就越短,

导致单脉冲的宽度变窄。

当电压高于 950V后, 随着抽运电压的增大, 调 Q

主脉冲开始变宽, 调 Q 现象基本截止, 示波器上各个

子脉冲波形之间开始变得杂乱, 调 Q 峰值功率下降,

主调 Q 脉冲变得不易区分。其原因是在过高的抽运

电压下样品中的自由载流子和缺陷态能级上的电子或

空穴的光子吸收对激光调 Q 的作用已不容忽略, 位于

导带内的自由电子和位于价带内的空穴可以直接吸收

光子跃迁到更高的能态上去, 缺陷态能级上的电子或

空穴吸收光子也能跃迁到更高的能态上去, 出现调 Q

/关门不紧0的现象,加之过高的抽运电压使上能级的

粒子集聚数积累过多,每次不能及时彻底跃迁到低能

级,出现 /倒不空 0的现象。于是在每次抽运期间出现
众多子脉冲, 消耗了一次激光抽运中的能量, 使调 Q

主脉冲提取抽运能量的效率下降,从而使调 Q主脉冲

展宽。

2. 2. 3 激光器腔长 L对调 Q 激光脉冲的影响  选择

样品 b做为被动调 Q器件, 移动输出镜 M2, 使得腔长

L分别为 30cm, 50cm, 65cm, 其余参数均不变。在抽运

电压 V= 900V情况下,测得激光主脉冲的宽度分别为

19ns, 32ns, 40ns; 输出激光脉冲的能量分别为 62. 5LJ,

54. 7LJ, 48. 6LJ。

由实验结果看出,随着腔长的增加,激光脉冲的能

量减小,脉宽变大。这种现象是由于腔长与腔内光子

寿命 SR成正比关系,脉冲宽度又和 SR 成正比关系, 所

以腔长的增加将使得 SR 变大,从而脉冲宽度也变大。

另外,对于凹-平腔而言, 随着腔长的增加, Nd
3+ BYAG

棒内的模体积将会减小,则对该振荡有贡献的激发态

粒子数就少,输出能量也就小。

3 结  论

用射频磁控反应溅射技术和热退火方法在单晶硅

片上制备 nano-Si /S iNx 薄膜材料。利用该样品在凹-

平稳定腔中实现了氙灯抽运 NdBYAG激光器的被动调

Q运转, 获得脉宽最小可达 19ns的调 Q 单脉冲输出。

实验表明,该薄膜的纳米硅结构特性、抽运电压、腔长

对调 Q 脉冲输出性能产生很大影响。在调 Q机制上,

可认为硅片的自聚焦效应和 nano-Si /S iNx 薄膜的双光

子饱和吸收是导致该激光器实现被动调 Q 的主要因

素。如果对该样品材料进行更优化地设计、制备,选择

更佳的激光器和谐振腔参量, 可望得到更好的实验结

果。由于 nano-S i/S iNx 薄膜相对于 SESAM器件制作

简单,成本较低, 并且可通过制备中对纳米硅颗粒的大

小、分布密度的调整来实现调 Q 脉宽的可控压缩, 这

是一般半导体调 Q材料不容易具备的, 因此具有潜在

的应用价值。
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