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半导体薄膜实现犖犱∶犢犞犗４１０６４狀犿和１３４２狀犿
双波长激光被动调犙

王加贤　王燕飞
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摘要　采用射频磁控溅射和热退火处理技术制备ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层薄膜，测试了纳米硅晶粒平均尺寸、光学带隙

和薄膜对１０６４ｎｍ激光的非线性吸收系数。建立ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层薄膜被动调犙 的 Ｎｄ∶ＹＶＯ４双波长激光器速

率方程，得到双波长调犙脉冲的数值模拟结果。在激光二极管（ＬＤ）端面抽运的三镜复合腔 Ｎｄ∶ＹＶＯ４激光器中，

ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层薄膜作为可饱和吸收体同时实现了双波长激光被动调犙，获得２０ｎｓ的１０６４ｎｍ激光脉冲和

１９ｎｓ的１３４２ｎｍ激光脉冲输出。研究表明，薄膜对１０６４ｎｍ和对１３４２ｎｍ的双光子饱和吸收是双波长激光被动调

犙的直接原因；激光器两个支腔输出损耗的差别和薄膜对两个波长的非线性吸收系数的相对值影响了双波长脉冲

的宽度和时间间隔。
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１　引　　言

双波长激光由于在精密激光光谱、共振激光干

涉、分子多光子分解及光雷达等方面有重要应用而

受到重视。２０世纪９０年代开始，就有人对钕离子

（Ｎｄ３＋）增益介质的１．０６μｍ和１．３μｍ双波长激光

连续运转及其和频的振荡条件和输出特性进行了理

０２０２００８１
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论和实验研究［１～６］。在上述双波长激光的调犙 方

面，Ｈｅｎｄｅｒｓｏｎ
［７］在Ｙ型腔中采用两个声光犙开关

分别对Ｎｄ∶ＹＡＧ的１．０６μｍ和１．３２μｍ激光进行

调犙，并调节两个犙开关之间的延迟以达到双波长

脉冲输出在时间和空间上的较好重叠；林文雄等［８］

从理论上提出一种由两个重叠的共线支腔构成的三

镜复合腔，通过调节两个支腔的长度和损耗比，有可

能实现双波长调犙 脉冲的峰值同步；Ｃｈｅｎ等
［９］在

Ｎｄ∶ＹＶＯ４激光器中采用一个声光调 犙 器件对

１０６４ｎｍ和 １３４２ｎｍ 激光调 犙，腔内和频获得

１８．５～５５．０ｎｓ的５９３ｎｍ 黄光脉冲输出；Ｈｕａｎｇ

等［１０］在激光二极管（ＬＤ）抽运的 Ｎｄ∶ＹＶＯ４激光器

中分别采用Ｃｒ４＋∶ＹＡＧ和 Ｖ３＋∶ＹＡＧ对１０６４ｎｍ

和１３４２ｎｍ激光进行调犙，获得双波长脉冲输出。

由于Ｎｄ３＋增益介质的１．０６μｍ和１．３μｍ波长间

隔很大，至今尚未见到采用可饱和吸收体同时实现

这两个波长激光被动调犙的报道。

本文采用磁控溅射技术和热退火制备纳米

ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层薄膜，利用薄膜的宽带非线性吸

收效应，同时实现ＬＤ端面抽运的Ｎｄ∶ＹＶＯ４双波长

激光被动调犙，获得２０ｎｓ的１０６４ｎｍ激光脉冲和

１９ｎｓ的１３４２ｎｍ激光脉冲。

２　ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层薄膜的制备和

特征参数测试

２．１　薄膜制备

采用射频磁控反应溅射在石英衬底上沉积

ＳｉＮ狓／ａＳｉ／ＳｉＮ狓 多层薄膜。高纯度Ｓｉ靶作为溅射

材料，Ａｒ作为溅射气体，Ｎ２ 作为反应气体，溅射室

本底真空度为８．０×１０－４Ｐａ。制备ＳｉＮ狓 层时Ａｒ气

和Ｎ２ 气流量比为８０／２０；制备Ｓｉ层时不通Ｎ２ 气，

Ａｒ气流量为６５ｓｃｃｍ（标准大气压下６５ｍＬ／ｍｉｎ）。

实验中射频功率７０Ｗ，工作气压犘ＳｉＮ狓＝１Ｐａ，犘Ｓｉ＝

０．８Ｐａ。薄膜共沉积６个周期，其中 Ｓｉ层厚度

１２ｎｍ，ＳｉＮ狓 层厚度２４ｎｍ，每个周期厚度３６ｎｍ，

总厚度２１６ｎｍ。沉积后的样品放在管式炉中，在氮

气保护下以１２００℃热退火３０ｍｉｎ，主要在Ｓｉ层内

形成纳米Ｓｉ晶粒。

２．２　特征参数测试

采用德国Ｂｒｕｋｅｒ公司Ｄ８ａｄｖａｎｃｅ型Ｘ射线衍

射仪测试退火后的ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层薄膜的Ｘ射

线衍射谱，由Ｓｃｈｅｒｒｅｒ公式计算得到纳米硅晶粒的

平均尺寸约４．８ｎｍ。采用 ＵＶ２８００Ｈ型紫外可见

分光光度计测量薄膜在１９０～１１００ｎｍ范围内的光

吸收谱，根据Ｔａｕｃ公式
［１１］进行数据处理和计算，确

定纳米Ｓｉ的光学带隙为１．７０ｅＶ。

ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层薄膜的三阶非线性光学效

应采用皮秒激光单光束Ｚ扫描测试。光源为脉冲

宽度２５ｐｓ、重复频率ｌ０Ｈｚ的锁模Ｎｄ∶ＹＡＧ激光

器。图１是开孔和闭孔（孔径因子犛＝０．２）两种情况

下Ｚ扫描测量结果，图中黑色方块是实验数据，实

线为理论拟合。实验中 １０６４ｎｍ 光子能量为

１．１７ｅＶ，一个光子能量小于光学带隙，而两个光子

能量超过光学带隙，所以图１（ａ）曲线在焦点处的吸

收峰属于双光子吸收［１２，１３］。图１（ｂ）曲线先峰后谷，

由Ｚ扫描理论可知非线性折射率为负值，薄膜属于

自散焦介质。开孔条件下的归一化透射率公式

为［１４］

犜（狕）≈１－β
犐０［１－ｅｘｐ（－αｑ犾ｑ）］

槡２ ２（１＋狕
２／狕２０）αｑ

， （１）

式中犐０为焦点处光强，αｑ为薄膜的线性吸收系数，犾ｑ

为薄膜厚度，狕０ 为光束的瑞利范围。对开孔实验数

据进行拟合计算，可得到薄膜对１０６４ｎｍ光的非线

性吸收系数β＝１．０９×１０
－７ｍ／Ｗ。

图１ 薄膜的Ｚ扫描曲线。（ａ）开孔；（ｂ）闭孔

Ｆｉｇ．１ Ｚｓｃａｎｃｕｒｖｅｓｆｏｒｔｈｅｆｉｌｍ．（ａ）Ｏｐｅｎｅｄａｐｅｒｔｕｒｅ；（ｂ）ｃｌｏｓｅｄａｐｅｒｔｕｒｅ

０２０２００８２



王加贤等：　半导体薄膜实现Ｎｄ∶ＹＶＯ４１０６４ｎｍ和１３４２ｎｍ双波长激光被动调犙

３　双波长被动调犙 激光器的速率方

程及其数值解

双波长被动调犙Ｎｄ∶ＹＶＯ４激光器采用图２所

示的两个重叠的共线支腔构成的三镜复合腔。输入

镜 Ｍ１ 是 曲率 半 径 犚＝１００ｃｍ 的 凹 面 镜，对

１０６４ｎｍ、１３４２ｎｍ高反和对８０８ｎｍ高透；平面镜

Ｍ２ 对１３４２ｎｍ透射率为犜１，对１０６４ｎｍ高透，与

Ｍ１ 镜构成腔长犔１ 的１３４２ｎｍ支腔（支腔１）；平面

镜 Ｍ３对１０６４ｎｍ透射率犜２，对１３４２ｎｍ高透，与

犕１ 镜构成腔长犔２ 的１０６４ｎｍ支腔（支腔２）。ＳＡ

为ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层薄膜。Ｎｄ∶ＹＶＯ４激活离子

的４Ｆ３／２→
４Ｉ１３／２和

４Ｆ３／２→
４Ｉ１１／２跃迁对应的波长分别为

１３４２ｎｍ和１０６４ｎｍ，它们具有共同激光上能级，在

双波长运转时必然出现竞争。设激光上能级粒子数

密度为犖，腔内１３４２ｎｍ和１０６４ｎｍ的光子数密度

分别为１ 和２，忽略犙开关打开时的自发辐射，可

得到双波长调犙速率方程为

ｄ犖
ｄ狋
＝犠Ｐ－

犖

τＦ
－犖犮σ１１

犾
犔１
＋σ２２

犾
犔（ ）
２

，（２）

ｄ１
ｄ狋
＝
１

狋ｒ１
２σ１犖犾１－２α１犾狇１－［ 　

　

ｌｎ
１

１－犜（ ）
１
１－犌１１－犅１ ］２１ ， （３）

ｄ２
ｄ狋
＝
１

狋ｒ２
２σ２犖犾２－２α２犾ｑ２－［ 　

　

ｌｎ
１

１－犜（ ）
２
２－犌２２－犅２ ］２２ ． （４）

图２ 双波长被动调犙Ｎｄ∶ＹＶＯ４激光器

Ｆｉｇ．２ Ｐａｓｓｉｖｅｌｙ犙ｓｗｉｔｃｈｅｄＮｄ∶ＹＶＯ４ｄｕａｌ

ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｌａｓｅｒ

（３）、（４）两式右边最后一项犅犻
２
犻 体现薄膜的双光子

吸收，耦合系数犅犻 与非线性吸收系数β犻 的关系

为［１５］

犅犻＝６β犻犺ν犻犮犾狇（狑犻／狑ｑ犻）
２
　（犻＝１，２） （５）

式中下标犻＝１，２分别对应１３４２ｎｍ和１０６４ｎｍ，

（２）～（５）式中各参数意义及计算时选取的数值为：

Ｎｄ∶ＹＶＯ４ 晶 体 的 受 激 发 射 截 面
［１６］
σ１ ＝６×

１０－１９ｃｍ２，σ２＝１２×１０
－１９ｃｍ２，激光上能级的荧光寿

命τＦ＝９０μｓ，晶体长度犾＝８ｍｍ；根据林文雄等
［８］

的分析，为了使双波长脉冲较好重叠，应使犔１／犔２＝

σ１／σ２＝０．５，所以选取两个支腔腔长犔１＝４．５ｃｍ，

犔２＝９ｃｍ，以此求出光在腔内往返时间狋ｒ１＝０．３ｎｓ，

狋ｒ２＝０．６ｎｓ；两个支腔透射率根据实验情况选取

犜１＝８％，犜２＝２５％，输出以外的其他损耗设定犌１＝

０．０９，犌２＝０．１２；薄膜厚度犾ｑ＝２１６ｎｍ，线性吸收系

数为α１≈α２＝７５ｃｍ
－１；狑犻、狑ｑ犻为增益介质和薄膜内

的光 束 半 径，其比 值分 别为 狑１／狑ｑ１ ＝１．０１７，

狑２／狑ｑ２＝１．０２５。

对于ＬＤ端面连续抽运固体激光器，单位体积

抽运速率犠ｐ不随时间变化，可表示为

犠Ｐ ＝η
ｐηａ犘ｉｎ
犺νｐ

１

π珦狑
２
ｐ犾
， （６）

式中犘ｉｎ为入射到增益介质表面的抽运光功率，ηｐ＝

０．８为激活粒子转移到激光上能级的量子效率，增

益介质对抽运光的吸收效率ηａ＝１－ｅｘｐ（－α·犾），

α＝３１．４ｃｍ
－１为吸收系数，犺νｐ 为抽运光的光子能

量，珦狑ｐ＝０．０３８ｃｍ是增益介质内抽运光束的平均

半径。

采用四阶ＲｕｎｇＫｕｔｔａ法对（２）～（６）式进行数

值求解，把有关参数及Ｓｉ／ＳｉＮ狓 薄膜对１０６４ｎｍ的

非线性吸收系数β２＝１．０９×１０
－７ ｍ／Ｗ 代入，由于

缺乏１３４２ｎｍ皮秒激光器测量薄膜对１３４２ｎｍ的

非线性吸收系数β１，所以选择如图３所示，（ａ）β１＝

０．８×１０－７ｍ／Ｗ，（ｂ）β１＝０．９×１０
－７ ｍ／Ｗ，（ｃ）

β１＝１．０×１０
－７ ｍ／Ｗ３个数值进行计算，得到腔内

光子数密度随时间的变化。

可以看出：β１ 较小时［图３（ａ）］，１０６４ｎｍ激光

优先于１３４２ｎｍ 激光振荡，脉冲峰值时间间隔约

６５ｎｓ，１０６４ｎｍ 和１３４２ｎｍ 脉冲宽度分别为２５ｎｓ

和２３ｎｓ；β１ 增大时［图３（ｂ）］，脉冲峰值时间间隔

１７ｎｓ，１３４２ｎｍ 脉冲强度 超过 １０６４ｎｍ 脉 冲，

１０６４ｎｍ和 １３４２ｎｍ 脉冲宽度分别为 ２６ｎｓ和

１９ｎｓ；β１ 接近于β２ 时［图３（ｃ）］，１３４２ｎｍ激光优先

于１０６４ｎｍ 激光振荡，两脉冲峰值时间间隔约

１３ｎｓ，１０６４ｎｍ和１３４２ｎｍ脉冲宽度分别为２７ｎｓ

和１５ｎｓ。对比３种情况可知，薄膜对两个波长非线

性吸收系数的相对值影响了双波长脉冲的时间间隔

和脉冲宽度；在合适的β１ 情况下，有可能实现双脉

冲较好地重叠。

４　双波长激光被动调犙的实验研究

４．１　实验结果

采用图１所示的实验装置，抽运源为光纤耦合

８０８ｎｍ半导体激光器，输出功率１２Ｗ。Ｎｄ∶ＹＶＯ４

０２０２００８３
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图３ 双波长调犙脉冲的数值模拟。（ａ）β１＝０．８×１０
－７ｍ／Ｗ；（ｂ）β１＝０．９×１０

－７ｍ／Ｗ；（ｃ）β１＝１．０×１０
－７ｍ／Ｗ

Ｆｉｇ．３ Ｃｏｍｐｕｔｅｄ犙ｓｗｉｔｃｈｅｄｄｕａｌｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｐｕｌｓｅｓ．（ａ）β１＝０．８×１０
－７ｍ／Ｗ；

（ｂ）β１＝０．９×１０
－７ｍ／Ｗ；（ｃ）β１＝１．０×１０

－７ｍ／Ｗ

晶体ａ轴切割，尺寸为４ｍｍ×４ｍｍ×８ｍｍ，Ｎｄ离

子掺杂原子数分数为０．５％，两个端面镀８０８ｎｍ、

１０６４ｎｍ和１３４２ｎｍ高透膜，晶体用铟箔包裹并用

半导体制冷器（ＴＥＣ）冷却。ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层薄

膜靠近 Ｍ２ 镜放置。

固定支腔１的透射率犜１＝８％，选取支腔２的透

射率犜２ 分别为２０％和２５％进行实验。示波器上显

示的双波长调犙脉冲波形如图４所示，１０６４ｎｍ激光

均优先于１３４２ｎｍ激光振荡。犜２＝２０％时，１０６４ｎｍ

和１３４２ｎｍ脉冲宽度分别为２６ｎｓ和１８ｎｓ，脉冲峰值

的时间间隔为４２ｎｓ［见图４（ａ）］，测得１０６４ｎｍ和

１３４２ｎｍ激光输出功率分别为０．４２Ｗ和０．４８ Ｗ；

犜２＝２５％时，１０６４ｎｍ 和１３４２ｎｍ脉冲宽度分别为

２０ｎｓ和１９ｎｓ，脉冲峰值的时间间隔为２２ｎｓ［见

图４（ｂ）］，测得１０６４ｎｍ和１３４２ｎｍ激光输出功率分

别为０．３４Ｗ和０．３９Ｗ。可以看出，改变支腔２的输

出透射率对双波长脉冲宽度、脉冲峰值的时间间隔

有一定影响。在本实验条件下，继续增大支腔２的

输出透射率，双脉冲峰值的时间间隔反而增大，

１０６４ｎｍ激光功率降低。在三镜复合腔激光器中，

由于双波长谱线竞争，两个支腔的透射率必须最佳

匹配才能使双波长脉冲较好重叠。林文雄等［８］的计

算结果也表明，在１３４２ｎｍ支腔透射率固定情况下，

１０６４ｎｍ支腔透射率小于和大于最佳匹配值，双波

长脉冲重叠度都要下降。这是因为当１０６４ｎｍ支腔

透射率犜２ 较小时，１０６４ｎｍ损耗低，竞争力强，首先

起振，１３４２ｎｍ脉冲滞后。当犜２ 大于最佳匹配值

时，随着犜２ 继续增大，１０６４ｎｍ损耗增大，竞争力变

差，１３４２ｎｍ激光首先振荡，１０６４ｎｍ脉冲滞后，而且

犜２ 越大，滞后越多，所以双波长脉冲峰值的时间间

隔增大；同时由于１３４２ｎｍ激光消耗较多的反转粒

子数，所以１０６４ｎｍ脉冲强度较低，输出功率下降。

图４ 双波长调犙脉冲。（ａ）犜２＝２０％；（ｂ）犜２＝２５％

Ｆｉｇ．４ 犙ｓｗｉｔｃｈｅｄｄｕａｌｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｐｕｌｓｅｓ．（ａ）犜２＝２０％；（ｂ）犜２＝２５％

４．２　实验结果分析

对ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 薄膜实现双波长激光被动调

犙 的机理可做如下分析：薄膜的结构检测表明，退火

后薄膜内形成了纳米Ｓｉ晶粒。纳米Ｓｉ晶粒与周围

介质的晶格失配以及表面极化导致的电子 空穴对

在纳米Ｓｉ晶粒表面的自陷，使得禁带间存在由于纳

米Ｓｉ晶粒表面状态形成的表面态和陷阱能级
［１７］。

它们的存在，不但形成较弱的次带吸收，而且从导带

弛豫下来的大量光生载流子容易填满表面和缺陷的

空隙电子态［１８］。纳米Ｓｉ的光学带隙（１．７ｅＶ）大于

１０６４ｎｍ光子能量（１．１７ｅＶ）和１３４２ｎｍ光子能量

（０．９３ｅＶ），所以吸收１０６４ｎｍ或１３４２ｎｍ的单光

０２０２００８４



王加贤等：　半导体薄膜实现Ｎｄ∶ＹＶＯ４１０６４ｎｍ和１３４２ｎｍ双波长激光被动调犙

子能量只能产生价带到表面态和缺陷态的较弱跃

迁。然而，在ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 形成的势阱中纳米Ｓｉ

中载流子相应的波函数在空间受到约束，体现出较

强的量子限制效应，价带和导带成为准分裂能级，动

量守恒的要求被弱化，大大提高了价带到导带跃迁的

非线性吸收系数［１９］。双光子吸收使电子从价带跃迁

到导带量子化能级上，由于零维材料态密度比体材料

小，容易造成薄膜的吸收饱和，具有较强的非线性吸

收系数［２０］。纳米Ｓｉ中相应子能级对１０６４ｎｍ具有较

强的非线性吸收系数，容易造成薄膜的吸收饱和。因

此，纳米Ｓｉ对１０６４ｎｍ和对１３４２ｎｍ双光子的非线

性饱和吸收是产生双波长调犙的直接原因。

实验结果还表明，由于ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层薄膜

对两个波长的非线性吸收系数没有达到最佳匹配，

导致犙开关打开时间不同步，仅仅控制两个支腔的

线性损耗比，无法实现被动调犙双波长脉冲的精确

重叠。结合前面数值模拟结果可以认为，如果能够

生长出具有合适的非线性吸收系数β１ 和β２ 的半导

体薄膜，则有可能实现双波长脉冲的较好重叠。

５　结　　论

采用射频磁控溅射和热退火处理技术制备

ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层薄膜，测试了纳米Ｓｉ晶粒尺寸、

光学带隙和非线性吸收系数。薄膜作为可饱和吸收

体实现ＬＤ抽运Ｎｄ∶ＹＶＯ４激光器的双波长激光同

时被动调犙，获得２０ｎｓ的１０６４ｎｍ脉冲和１９ｎｓ的

１３４２ｎｍ脉冲输出。研究表明，ＳｉＮ狓／Ｓｉ／ＳｉＮ狓 多层

薄膜对１０６４ｎｍ和对１３４２ｎｍ的双光子饱和吸收

是导致双波长激光被动调犙的直接原因；进一步优

化薄膜对两个波长的非线性吸收系数有望改善双波

长脉冲的时间特性。
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