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提要 采用脉冲高斯激光光束 Z 扫描方法测量了用磁控共溅射技术制备的 InP/SiÜ:!纳米颗粒薄j院的非线性光学

性质。狈l盘结果表明，在激光波长为 585 nm(非共振)的条件下，经 310 'c退火的薄膜的非线性折射率系数 γ 的大

小为1O- 川 nl/W 盘级，比块材 InP晶体相应的数值提高了 5 个数盘级。薄膜的光学非线性对退火温度相当敏感。

光学非线性增强主要起因于光致载流子的强盘子限制效应和大盐的局域态的振子强度的增强。
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Abstract The non-linear opti ca.l properties of InP/SiÜ:! nanogranular films fabrica.ted by radio fr明uency magnelron co

spullering technique have been invesligaled by z- scan technique using a single Gaussian bearn of pulse dy巳 laser. R巳sulls of 

lhe invesligations show thal lhe magnitude of lhe nonlinear refraclive index y for lhe film annealed at 310 'C at 

wavelength of 585 nm (non-resonanl) is the ord缸。f 1O - 1I 旷仰， which is 5 orders of magnitude as large as th明 of bulk 

InP. The optical nonlinearity of the films is quile sensilive 1O the 缸mealing temperature. The 巳nhancement of optica.l 

nonlin也川y of the films resullS from Slrong quanlUm ∞nfiner口ent of the phot的nduced carriers and the enhancement of 

theωcillator strength of the l∞al归国 slat巳.
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半导体/介质纳米颗粒镶嵌薄膜，由于半导体纳

米颗粒中载流子受到了量子限制的作用，其三阶光

学非线性系数得到了增强，载流子寿命有可能大大

地缩短，因而这种材料有可能成为制造高速光电子

器件的新材料。正因为如此，近年来人们对它们的

势罔家自然科学基金(69806008) 、广东省自然科学基金

(9707 1 6) 、巾同大学超快速激光光谱国家重点实验室开放课

题(1999)子课题。

研究相当频繁。 InP是制造高速电子器件的重要化

合物半导体，由于其独特的物理性能，人们对其纳米

材料的研究更加频繁和全面。有可能制造适用于光

电子学的 InP/SiQ.， 介质纳米颗粒薄膜的方法是离

子注人[ 1 ] 、多孔玻璃法[2.3] 和磁控共溅射等。对 InP

纳米晶含量为 3% 的多孔玻璃样品的光学非线性的

Z 扫描测量[4] 表明 ，样品的光学非线性折射率系数

比块材的没有什么提高[2.3] 。磁控溅射是一种成熟

的半导体器件制造技术，但用此方法制备 InP/SiÜz
纳米颗粒薄膜还鲜有报道。最近，我们用射频磁控
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子限制效应的不同。退火温度越低， InP纳米晶

的平均尺寸就越小，量子限制效应就越强，因而光学

非线性效应也就越强。 2) 比表面的不同 。 粒子平均

粒径越小，比表面就越大，表面缺陷数量就越多，被

这些表面缺陷俘获而成为定域激子的光生激子就越

多。定域激子同束缚激子一样，导致振子强度的增

强，因而光学非线性增强。

A29 卷光激国

共溅射方法和退火技术制备了组分符合化学计量配

比的 InP/Si~ 纳米颗粒薄膜[5] 。本文报道这种纳

米颗粒膜的光学非线性效应的 Z 扫描测量。
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图 2 经不同温度退火的样品的闭孔 Z 扫描曲线

Fig.2 CIωed-aperture Z- scan curve for the films 

缸illealed at di fferent ter口阳ratures

我们的样品的非线性折射率系数比块材 InP晶

体和 InP纳米晶多孔玻璃样品 [5.6] 的增强了 4-5 个

数量级。与多孔玻璃中的纳米晶相比，我们的磁控

溅射的 InP纳米晶的含量高，且被 Siα 包埋得好得

多，介电限域作用强 ，振子强度提高，因而光学非线

性大大增强。至于与块材 InP相比，原因仍如上所

述，主要是量子限制效应和大量的表面缺陷所致。

根据文献[2 ，刀， 8ns 的激光脉冲宽度与 InP纳

米晶中的激子基态和激发态寿命相比是长脉冲，会

导致激发态的吸收而增大了非线性吸收，同时也会

因光吸收的增强而增强了束缚电子的非线性折射率

的热效应，从而使非线性折射率系数测量值偏大(与

皮秒脉冲的相比，约增大了 40%)。为了更精确地

测量 InP/Si~ 纳米颗粒膜的非线性折射率系数，在

Z 扫描实验中要求激光脉冲宽度尽量地短，脉冲重

复频率尽量地低，最好采用几皮秒的单脉冲激光，或

只取皮秒序列脉冲的前几个[6 .7] 。
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实验采用了单高斯脉冲激光光束 Z 扫描实验

装置[4] 。 激光波长为 585 nm(位于样品纳米晶的非

共振区) ，脉宽为 8r队光脉冲重复率为 10 Hz。 聚焦

透镜的焦距为 6cm。在 z=o 处，激光束半径 ω。为

37 阳，激光脉冲平均功率密度为 9 MW/cm2 。 光阑

闭孔时的线性透光率系数为 0.3。实验样品分别为

经 310 'C /h 和 520 'C /h 退火的 InP/Si乌纳米颗粒

薄膜。 它们的纳米晶平均直径分别约为 3 . 8 nm 和

4.8 nm[5] 。它们的线性吸收光谱如图 1 所示 。 块材

InP晶体的吸收边是 916 nm，由图可见，纳米颗粒

薄膜的吸收边波长都远短于 916 nm，而退火温度为

310 'C的样品有更大的吸收边蓝移，因而其纳米晶

对载流子有更强的量子限制效应。 0 .90 
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图 1 实验样品的吸收光谱(TQ : 退火温度)

Fig.l The linear abl记rption spectra of the samples for 

the Z- scan experiment (乙: annealing temperature) 

退火温度为 310 'C和 520 'C的样品的闭孔 Z

扫描归一化实验结果分别如图 2(a) 和 (b) 中的实验

曲线所示。 由于样品的厚度 (0.1μm 级)都远小于

激光束衍射长度(mm 级) ，所以样品都属于薄样品 。

在忽略非线性吸收影响的条件下，这两种样品的实

验结果的理论拟合[4] 曲线分别如图 2 中的实线曲线

所示，其非线性折射率系数 γ 分别估算为:

γ = - 1. 3 X lO- tl m2 /W (Ta = 310 'C) 

--…… T,=520.C 

结果和讨论
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应用 Z 扫描技术测

会士
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和

y = - 4.3 X 10- 12 m2/W (Ta = 520 'C) 

310 'C退火的样品的 γ 值的大小是 520 'C退火的样

品的 3 倍。 两个样品的 γ 值的差别，主要来自 :1)
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520 'c的 InP/Si乌纳米颗粒薄膜的非线性折射率系

数，其结果的大小分别为 10 - 11 m2 /W 量级和 10 - 1 2

m2 /W 量级。这些比块材 InP晶体的提高了约 4- 5

个数量级。 InP/Si乌纳米颗粒薄膜的在线性折射率

系数的提高主要起因于强量子限制效应和定域激子

振子强度的增强。由于非线性折射率系数的大提

高， InP/Si马纳米颗粒薄膜可望成为制造新型光电

子器件的好材料。
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