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摘要　利用抽运 探测技术研究了皮秒激光脉冲诱导下Ｂｉ２０Ｓｂ８０（ＢｉＳｂ）薄膜的时间分辨反射率演化过程。利用原

子力显微镜和椭圆偏振光谱仪研究了激光诱导开关前后薄膜微区的表面结构特征和光学特性。结果表明，在一定

能量密度范围内的皮秒激光脉冲作用下，该薄膜具有快速光热开关特性，瞬态反射率变化的开关时间约为１９ｎｓ，且

不随激光能量密度的变化而变化，在多次脉冲重复作用下具有较好的重复性和稳定性。表明ＢｉＳｂ薄膜有望用于

超快光存储超分辨掩模结构中，这将为发展新型快速开关掩模材料和理解ＢｉＳｂ作为超分辨掩模的工作机理提供

帮助。
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１０期 翟凤潇等：　Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜的皮秒激光脉冲诱导瞬态光学响应

１　引　　言

超分辨近场结构技术是最具应用前景的纳米光

存储技术之一［１，２］。在近场超分辨技术中，非线性

掩膜材料是关键。Ｓｂ
［３～５］和Ｓｂ基相变材料

［６，７］是

一类重要的非线性掩膜材料，其基本工作原理是：在

激光脉冲作用下，由于薄膜的非线性光热特性，在辐

照区域中心处形成小于原始光斑的瞬态“小孔”，而

通过此“小孔”出射的光与记录介质发生近场作用，

实现超分辨记录和读出。因此，研究其非线性光学

特性和瞬态响应特性对认识其超分辨微观机理和设

计、发展新型超分辨掩模材料具有重要意义。此外，

目前的超分辨掩模功能都是利用脉宽为几十到几百

纳秒的激光脉冲诱导实现的，探索利用超短激光脉

冲实现更快的开关功能也可以为下一步实现超高密

度、超高速率超分辨光存储提供依据。

与Ｓｂ同族相邻的Ｂｉ元素与Ｓｂ相比具有较低

的熔点，同时具有较大的光学非线性［８］，被报道用作

近场超分辨掩模［９］。具有优异非线性光学特性的

Ｂｉ２０Ｓｂ８０（ＢｉＳｂ）合金薄膜
［１０～１２］同样展现出应用于超

分辨光存储掩模的良好前景［１３］。前期的研究结果

表明，Ｂｉ２０Ｓｂ８０纳米薄膜具有光热非线性响应
［１４］。

超快激光抽运 探测技术常用来研究材料时间分辨

的动力学过程［１５，１６］。本文利用抽运 探测实时反射

测量技术，研究了Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜在皮秒脉冲激光作

用下的瞬态光学响应特性。同时利用椭圆偏振光谱

仪、原子力显微镜等研究了激光作用前后的微区光

学性质和表面形貌的变化。

２　实　　验

２．１　样品制备

利用真空磁控溅射仪（沈阳科学仪器厂，ＪＧＰ５６０

型），采用合金靶制备了Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜，具体条件为：本

底气压为２×１０－４Ｐａ，工作气压为０．８Ｐａ，氩气流量

为８０ｍＬ／ｍｉｎ，直流溅射功率３０Ｗ并加１００Ｖ负偏

压。样品薄膜溅射在处理干净的 Ｋ９玻璃基片上。

薄膜厚度约为３５ｎｍ。

２．２　性能测试

样品的时间分辨反射率变化采用皮秒激光抽运

连续光探测的抽运 探测实验装置［１７］。与采用时间

延迟的单光源脉冲抽运 探测测试技术不同［１８，１９］，

本装置抽运光源采用 Ｅｋｓｐｌａ公司的 ＰＬ２１４３Ｂ型

Ｎｄ∶ＹＡＧ锁模皮秒激光器，经倍频产生中心波长为

５３２ｎｍ，脉冲宽度为 ３０ｐｓ的脉冲。探测光为

ＨｅＮｅ激光器产生的波长６３３ｎｍ的连续激光。抽

运光经透镜聚焦后正入射到样品的表面，为了保证

样品不被破坏（烧蚀剥离），样品稍微离焦放置，光斑

直径约为１．２ｍｍ。探测光经过能量衰减片和透镜

后斜入射到样品表面，入射角约为４５°。实验中，抽

运光能量密度小于破坏阈值。探测光经过能量衰减

后照射到样品上不足以引起表面的任何变化。信号

探测系统和数据采集采用高速光电雪崩管和

Ｔｅｋｔｒｏｎｉｘ公司的ＴＤＳ５０５２Ｂ型数字示波器。探测

光发出的脉冲激光一部分经光电探测器转为电信号

作为示波器数据采集的触发信号。本实验装置的时

间分辨率约为２ｎｓ。在连续光探测时间分辨过程

中，可以根据示波器的采样率设置采样间隔和采样

时间长度，在本实验中采样间隔为０．１ｎｓ，采集的数

据经过相邻的２０个数据点平均。单脉冲辐照实验

中，每经过一个单脉冲照射后，样品被移动到一个新

的位置，保证每一个脉冲照射到新的区域。多脉冲

辐照实验中，同一个位置经过多个脉冲连续作用。

样品经照射后，用光学显微镜对样品表面进行观察。

利用椭圆偏振光谱仪（ＳＯＰＲＡ 公司，ＧＥＳ５Ｅ

型）测量薄膜和激光作用区域的椭偏参数ｔａｎΦ和

ｃｏｓΔ。实验在室温大气环境条件下，测量波长范围

为４００～８００ｎｍ，以入射光角度为７５°和步长为５ｎｍ

进行微区模式测量。光学常数通过 ＷｉｎＥｌｌｉ２软件

拟合 得 到。利 用 原 子 力 显 微 镜 （Ｖｅｅｃｏ 公 司，

ＭｕｌｔｉｍｏｄｅＶ型）研究激光作用前后薄膜表面的微

观结构变化。

３　结果与讨论

图１所示为Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜在不同能量密度的单

皮秒脉冲作用下的实时反射信号变化。当脉冲激光

能量密度低于２０ｍＪ／ｃｍ２ 时，反射探测信号没有明

显变化，其典型曲线如图１（ａ）所示。而当激光能量

密度高于２０ｍＪ／ｃｍ２ 时，实时反射曲线发生了明显

的变化，如图１（ｂ）～（ｄ）所示。在激光脉冲作用下，

薄膜的反射有一个快速的降低，达到最小值后开始

回升，最后达到与激光作用前的反射值略低的位置

并保持稳定。在不同的激光能量密度下，薄膜的反

射率变化趋势基本相同，开关过程所需时间为１９ｎｓ

左右，其中反射率从初始值到最小值需要约４ｎｓ，而

从最小值回升到稳定值则相对时间较长，需要约

１５ｎｓ。在不同能量密度下，反射率开关变化的时间

基本不随能量密度的变化而改变，但反射率变化幅

度随着能量密度的增加而变大。当激光能量密度高

１２６２
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于４５ｍＪ／ｃｍ２ 时，样品表面会出现明显的烧蚀现

象，如图２所示。图中所用激光脉冲能量密度为

４８．１４ｍＪ／ｃｍ２，从对应的光学图片可以看出在高能

量密度的激光脉冲作用下，薄膜有明显的破坏挥发

现象。由于薄膜的烧蚀破坏，反射曲线到达最小值

之后保持稳定不再恢复到初始反射水平。

图１ Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜在不同能量密度单脉冲皮秒激光作用

下的实时反射变化

Ｆｉｇ．１ ＲｅａｌｔｉｍｅｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｔｒａｎｓｉｅｎｔｓｏｆＢｉ２０Ｓｂ８０ｆｉｌｍｓ

ｕｐｏｎｓｉｎｇｌｅｐｉｃｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒｐｕｌｓｅｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎｗｉｔｈ

　　　　　　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｆｌｕｅｎｃｅｓ

图２ Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜的反射变化及对应的光学图片

Ｆｉｇ．２ Ｒｅａｌｔｉｍｅｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｔｒａｎｓｉｅｎｔｓａｎｄｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ

ｏｐｔｉｃａｌｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅｉｍａｇｅｏｆＢｉ２０Ｓｂ８０ｆｉｌｍｓ

图１的结果表明，在适当能量密度范围内的皮秒

激光脉冲作用下，Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜具有快速开关效应，而

且光致开关形成后薄膜反射率基本可以恢复到初始

水平。为了进一步研究Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜光热开关的重复

稳定性，测量了在同一区域利用多个脉冲照射下的实

时光学反射演化过程，实验结果如图３所示，激光脉

冲能量密度为３３．２３ｍＪ／ｃｍ２。图３（ａ）～（ｃ）分别为

第１个、第２个和第５个脉冲作用时的实时反射信

号演化曲线。从图中可看出，经过多个脉冲作用后，

其反射率变化趋势和开关时间基本保持不变。利用

光学显微镜对照射区域进行了直接观察，对应光学

图片如图３所示，白色圆圈内是激光光斑作用的区

域。经过激光作用后的区域，除颜色稍微变暗外并

不能观察到其他的显著变化。

图３ Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜在重复脉冲作用下的反射变化与

对应的光学显微图

Ｆｉｇ．３ Ｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙ ｅｖｏｌｕｔｉｏｎ ｕｐｏｎ ｒｅｐｅｔｉｔｉｖｅ ｐｕｌｓｅ

ｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎａｎｄｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｏｐｔｉｃａｌｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅ

　　　　　ｉｍａｇｅｓｏｆＢｉ２０Ｓｂ８０ｆｉｌｍｓ

椭偏光度法可以更精确表征薄膜表面的光学性

质。图４为椭圆偏振光谱仪测得的在可见光区的光

学常数（折射率狀和消光系数犽），其中曲线犪表示

激光作用前薄膜的光学常数，曲线犫和犮分别表示

经过第１个和第５个皮秒激光脉冲开关后薄膜的光

学常数。从图中可以看出，单脉冲激光照射后，在波

长４００～８００ｎｍ范围内，薄膜折射率有所升高，而

消光系数降低。但是经过一个脉冲作用后和经过多

个脉冲作用后薄膜的光学常数却没有明显区别。

图４ Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜的光学常数随波长的变化

Ｆｉｇ．４ ＯｐｔｉｃａｌｃｏｎｓｔａｎｔｓｏｆＢｉ２０Ｓｂ８０ｆｉｌｍｓａｓｆｕｎｃｔｉｏｎｓ

ｏｆｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

在波长６３３ｎｍ处，激光照射前后狀的数值分别

为２．２３和２．２７；犽的数值分别为１．９４和１．８８；所对

应的吸收系数α（α＝４π犽／λ０，其中λ０ 为波长）分别为

３．８５×１０５ｃｍ－１和３．７３×１０５ｃｍ－１；狀，犽，α所对应的

变化率分别为１．８％，３．１％和３．１％。

研究表明，Ｓｂ及Ｓｂ基掩模的工作机制是基于

２２６２



１０期 翟凤潇等：　Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜的皮秒激光脉冲诱导瞬态光学响应

激光诱导的熔化区域与非熔化区域之间的光谱特性

差别［２０，２１］。高斯激光作用中心区域温度更高，薄膜

局部熔化，局域透射率增强（反射率降低），形成瞬态

“小孔”。Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜在加温熔化过程中的反射率

下降（６３３ｎｍ波长处），如图５所示。激光脉冲作用

结束后，薄膜快速冷却，凝固到固态，光学性质基本

回复到作用前的状态。

对于激光作用前后的区域，利用原子力显微镜进

行了表面微观结构的表征，如图６所示。图６（ａ），（ｂ）

分别为未经过激光照射和经过一个激光脉冲照射［对

应图３（ａ）］形成开关后的微观表面结构。从图６可

以看出，经过激光脉冲开关后薄膜表面的形貌发生

了明显的变化。未经过激光照射的沉积态薄膜表面

具有良好的平整度，而经过激光脉冲开关后的区域，

其表面出现岛状颗粒结构。这是在激光作用下薄膜

表面的熔化和快冷过程中形成的，可能和极端非平

图５ Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜在６３３ｎｍ波长处反射率

随温度的变化

Ｆｉｇ．５ Ｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｖａｒｉａｔｉｏｎｓａｔ６３３ｎｍｏｆＢｉ２０Ｓｂ８０

ｆｉｌｍｓｗｉｔｈｔｈｅｉｎｃｒｅａｓｅｏｆｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

衡条件下的晶化、偏析和表面氧化等因素有关。具

有颗粒结构的薄膜表面与图４中折射率的升高和消

光系数的下降相对应，也可以用于解释在图１中最

终反射率稍低于初始反射率的原因。

图６ Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜在激光作用前（ａ）后（ｂ）的微区表面结构

Ｆｉｇ．６ Ｍｉｃｒｏａｒｅａｓｕｒｆａｃｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｎｏｎｉｒｒａｄｉａｔｅｄ（ａ）ａｎｄｉｒｒａｄｉａｔｅｄ（ｂ）Ｂｉ２０Ｓｂ８０ｆｉｌｍｓ

４　结　　论

利用抽运 探测技术研究了Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜在皮

秒激光脉冲作用下的瞬态开关性质。结果表明，在

一定的能量密度范围内，Ｂｉ２０Ｓｂ８０薄膜在脉宽３０ｐｓ

的单脉冲激光作用下瞬态反射率变化的开关时间约

为１９ｎｓ，且随激光能量密度的变化没有明显变化。

多次激光脉冲作用实验的结果表明，第一个脉冲作

用后折射率狀 和消光系数犽 的变化率分别为

＋１．８％和－３．１％（６３３ｎｍ处），但经过一次脉冲作

用后和经过多次脉冲作用后薄膜的光学常数没有明

显区别，表现出较好的重复性和稳定性。脉冲作用

前后光学常数的变化与岛状颗粒结构表面的形成有

关，这可能是在熔化 快冷过程中薄膜表面的晶化、

偏析或氧化等造成的。研究结果将为发展新型快速

开关掩模材料和进一步理解ＢｉＳｂ薄膜作为超分辨

掩模的工作机理提供帮助。
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