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摘要　利用磁控溅射法在Ｋ９玻璃基底上制备了Ａｇ８Ｉｎ１４Ｓｂ５５Ｔｅ２３（ＡＩＳＴ）纳米薄膜，并利用激光抽运 探测技术测

量了薄膜的时间分辨反射率变化特性。研究结果表明，在合适能量密度的单脉冲纳秒激光脉冲作用下，ＡＩＳＴ薄膜

可以快速从沉积非晶态转化为晶态结构，晶化过程包含中间熔化态。在较低能量密度范围内，反射率变化量和晶

化时间都随能量密度变化呈线性增加趋势。
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１　引　　言

硫基相变信息存储材料以其优异的结构和可逆

变化的能力被广泛地应用到相变存储器件［１，２］。相

变存储机理是：相变存储材料具有两种独立的稳定

相结构，即晶态和非晶态［３］。脉冲激光或者电流能

量使材料局域发生相变（晶态 非晶态之间的转变）

来实现信息的记录和擦除。晶态和非晶态分别对应

于相变存储单元的初始态（擦除态）和记录态。在相

变存储器件中以不同结构的光学或电学性能对比度

实现信息的识别。经过大量的研究发现ＧｅＳｂＴｅ和

ＡｇＩｎＳｂＴｅ（ＡＩＳＴ）具有优良的存储性能，被广泛应

用于 相 变 光 盘 存 储［４］，也 是 新 型 电 存 储 器 件

ＰＣＲＡＭ的主要候选存储介质
［５］。但是目前对相变

材料的相变机理仍然不完全清楚，对于相变材料独

特性质的微观机理解释，仍然没有形成统一的认

识［６，７］。
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不同于成核主导的 ＧｅＳｂＴｅ材料，ＡＩＳＴ是典

型的生长主导型相变存储材料［８，９］。晶化过程中生

长速率大于成核速率导致了生长主导晶化。虽然

ＡＩＳＴ的晶体结构
［１０，１１］和晶化机理［９，１２］已有报道，

但是对非晶态 ＡＩＳＴ薄膜晶化过程的系统研究不

多。对于相变材料可以采用常规方法进行结构研

究［１３］，而相变存储器中信息的记录／擦除是在极端

非平衡条件下的瞬态结构转变，对相变过程进行时

间分辨动力学的研究将有助于对材料快速相变机制

的深入认识。抽运 探测技术是研究超快动力学的

常用方法［１４，１５］。近期，Ｈｕａｎｇ等
［１６，１７］分别采用激光

抽运 探测和Ｘｒａｙ同步抽运 探测技术针对ＡＩＳＴ

开展了超短脉冲激光（皮秒和飞秒激光）诱导的晶化

动力学过程研究。目前的相变存储中，记录和擦除

驱动脉宽一般仍在纳秒量级，纳秒激光脉冲和超短

激光脉冲相比具有更纯粹的光热效应。本文利用抽

运 探测实时反射测量技术，研究了ＡＩＳＴ纳米薄膜

在纳秒脉冲激光作用下快速晶化特性，可为进一步

理解其作为相变介质的工作机理和快速相变存储器

的设计与应用提供重要参考。

２　实　　验

２．１　样品制备

利用高真空磁控溅射仪（沈阳科学仪器厂、

ＪＧＰ５６０型），采用 Ａｇ８Ｉｎ１４Ｓｂ５５Ｔｅ２３合金靶制备了

ＡＩＳＴ纳米薄膜膜层结构。样品薄膜制备的具体条

件为：真空度气压为１．５×１０－４ Ｐａ，工作气压为

０．８Ｐａ，氩气流量为 ８０ＳＣＣＭ，直流溅射功率为

１５０Ｗ并加１００Ｖ负偏压。样品薄膜溅射在处理干

净的Ｋ９玻璃基片上，厚度约为２００ｎｍ。沉积态样

品经ＸＲＤ测试证实为非晶态结构。

２．２　测试装置

样品的快速相变测试采用自行搭建的抽运 探

测实时反射测量装置如图１所示
［１８］，在图中，ｐｕｍｐ

ｌａｓｅｒ：抽运光源，ｐｒｏｂｅｌａｓｅｒ：探测光，ＰＤ：光电探测

器，ＶＡ：可变衰减器，Ｍ：反射镜，Ｌ：透镜，Ｆ：选择滤

波片，ＤＡ：示波器，ＰＣ：电脑，ＢＳ：分光镜。

测试装置中，抽运光为 Ｎｄ∶ＹＡＧ电光调犙 激

光器激发的波长为５３２ｎｍ脉宽为８ｎｓ激光脉冲。

脉冲频率可以根据需要在１～２０Ｈｚ之间选择。抽

运光经透镜聚焦后正入射到样品的表面，光斑直径

约为０．２ｍｍ。探测光为半导体激光器产生波长

６５０ｎｍ的连续激光。能量被衰减的探测光以一定

角度（约４５°）经透镜聚焦后入射到样品表面，与抽

图１ 实时反射率测量装置示意图

Ｆｉｇ．１ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐｆｏｒｒｅａｌｔｉｍｅ

ｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ

运光束照射中心区域重合。在实验中，抽运光经过

可变衰减器和激光光调制电压控制脉冲能量变化。

探测光经过能量衰减后（约０．５ｍＷ）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 ＭｅｎｌｏＳｙｓｔｅｍｓ公司的ＦＰＤ５１０ＦＶ型高

灵敏度快速ＰＩＮ光电探测器和 Ｔｅｋｔｒｏｎｉｘ公司的

ＴＤＳ３０５４Ｂ型数字荧光示波器，探测系统总时间分

辨率约为２ｎｓ。单脉冲诱导相变动力学测试时，样

品经一个脉冲照射后被移动到新的位置。照射后用

图２ ＡＩＳＴ在不同能量脉冲作用下的反射变化与

光学图片

Ｆｉｇ．２ Ｒｅａｌｔｉｍｅｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｔｒａｎｓｉｅｎｔｓａｎｄｏｐｔｉｃａｌｉｍａｇｅｓｏｆ

ＡＩＳＴｆｉｌｍｓｕｐｏｎｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎｂｙａｓｉｎｇｌｅｎａｎｏｓｅｃｏｎｄ

　　ｌａｓｅｒｐｕｌｓｅｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｌａｓｅｒｆｌｕｅｎｃｅｓ

光学显微镜观察照射区域表面。

３　结果与讨论

首先改变激光脉冲能量照射样品表面并探测反

射率变化。图２（ａ）～（ｃ）为不同激光脉冲能量照射时

几种典型的相对反射率变化动力学曲线。内插图为

与之对应的光学显微图片。相对反射率变化定义为

Δ犚／犚０ ＝ （犚－犚０）／犚０×１００％， （１）

式中犚为随时间变化的反射率，犚０ 为沉积态初始反

射率。

０６３１００６２



翟凤潇等：　纳秒单脉冲激光诱导ＡｇＩｎＳｂＴｅ薄膜的相变特性

图２（ａ）所示为低能量密度（小于２０ｍＪ／ｃｍ２）激

光脉冲抽运时典型的动力学曲线，整个作用过程，反

射率保持不变。从对应的光学显微图片可以看出其

表面没有变化，说明由于能量过低，激光作用没有导

致样品发生变化；当激光脉冲能量密度在２０～

４５ｍＪ／ｃｍ２之间时，反射率动力学曲线如图２（ｂ）所

示，所对应的光学显微图片显示激光作用的区域光学

对比度变化明显，这是因为薄膜从沉积态（非晶态）转

化为晶态。激光能量密度过高（大于４５ｍＪ／ｃｍ２）时，

薄膜被蒸发气化，典型的反射率变化曲线如图２（ｃ）所

示，光学图片直接证实了在结晶区域中间已经有明显

的膜层烧蚀破坏发生。

实验表明，只有适当的激光脉冲能量密度（２０～

４５ｍＪ／ｃｍ２）才可以激发非晶态的ＡＩＳＴ薄膜转化为

晶态结构，因此选择合适的能量激发样品，研究其相

变动力学过程。当激光脉冲能量密度为３０ｍＪ／

ｃｍ２，得到如图３（ａ）所示的晶态结构记录点阵。从

光学显微镜直接观察薄膜表面的变化可以看出，晶

态结构点阵具有较好的光学对比度。图３（ｂ）为其

中一个记录点的空间灰度分析，从相对强度曲线可

以看出，其变化量约为１８％。

图３ 晶化点的光学图片与灰度分析

Ｆｉｇ．３ Ｏｐｔｉｃａｌｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅｉｍａｇｅｓｏｆｃｒｙｓｔａｌｌｉｚｅｄ

ｓｐｏｔｓａｎｄｇｒａｙｉｎｔｅｎｓｉｔｙ

图４为激光脉冲能量密度为３０ｍＪ／ｃｍ２ 对应的

动力学曲线。样品薄膜被单脉冲照射后能够发生晶

化，整个过程可以分为４个过程［如图４（ａ）所示］：

１）具有低反射率的沉积态薄膜在激光脉冲的作用

下，反射率迅速上升并达到一个较高的反射率水平。

这个过程是由于当激光照射样品时，非晶态薄膜吸

收激光能量，并迅速被加热，温度高于晶化阈值后，

薄膜开始有部分结晶；２）当薄膜的反射率达到较高

水平后开始下降（最低反射率变化量约为７％）。这

个过程是材料被加热后，在高于熔点温度开始发生

熔化现象；３）反射率的再次升高。这个过程与导热

性差的材料的复辉过程有关，当高温的液相材料固

化过程中，固化焓放出大量潜热，这些热量不能及时

消耗而延长了降温过程，降低或者避免了形成非晶

态所需的过冷条件，从而使材料发生结晶现象；４）

当材料复辉之后完全固化形成晶态相后保持稳定的

状态，此时反射率将不再变化。

当第２个具有相同能量密度（３０ｍＪ／ｃｍ２）的激

光脉冲照射同一区域，其反射率变化如图４（ｂ）所

示。当激光作用后，反射动力学曲线迅速减小，相对

反射率最小值约为７％，与第１个脉冲作用后引起

的过程２中反射率变化量最小值相等，随后逐渐升

高到与晶态结构反射率几乎相同的高度，反射率升

高所需时间与第一个脉冲作用后引起的过程３的时

间相当，说明薄膜发生了重新晶化。熔化态Ｓｂ具

有介于非晶态和晶态结构之间的反射率［１９，２０］，在

ＡＩＳＴ薄膜样品中Ｓｂ原子占５５％，因此样品的反射

率变化在很大程度上由Ｓｂ决定，可以推断图４（ｂ）

中反射率的降低是由于薄膜的熔化造成的。这也进

一步说明了图４（ａ）所示的反射率曲线动态变化过

程是一个包含熔化的晶化过程。

图４ 反射率变化动力学曲线

Ｆｉｇ．４ ＲｅａｌｔｉｍｅｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｔｒａｎｓｉｅｎｔｓｏｆＡＩＳＴｆｉｌｍｓ

图５所示为反射率变化量随激光脉冲能量的变

化。从图中可以看到，低能量的激光照射样品不能

引起反射率的变化，也就是样品薄膜没有发生相变。

在２０～３０ｍＪ／ｃｍ
２ 能量密度范围内，相对反射率会

随着激光能量呈线性增加趋势，最大的反射率变化

超过２０％，继续增加激光能量反射率稍有降低，直

０６３１００６３
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至样品发生明显破坏。当激光能量比较低时，材料

将首先部分晶化，随着能量的增加，晶化程度越来越

高，这表现为相对反射率的逐步增高；如果激光能量

足以使薄膜层完全晶化，此时即使再增加能量，相对

反射率也不会再增加，样品表面的部分蒸发气化反

而会使反射率稍有降低。

图５ 反射率变化随激光脉冲能量的变化关系

Ｆｉｇ．５ Ｒｅｆｌｅｃｔｉｖｉｔｙｃｈａｎｇｅａｓｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｔｈｅ

ｌａｓｅｒｐｕｌｓｅｆｌｕｅｎｃｅ

定义相变薄膜从受到激光照射开始到达到稳定

反射率的时间为晶化时间。图６所示为晶化时间与

照射激光能量的关系。从图中可以看出晶化时间在

２００～９２０ｎｓ之间变化。在２０～３０ｍＪ／ｃｍ
２ 脉冲能量

密度下，晶化时间是随着能量的增加基本呈线性增加

趋势。当能量高于一定值时（大于３５ｍＪ／ｃｍ２），晶化

时间基本保持不变。对于这种现象，可以认为是不同

激光能量造成的熔化层厚度不同形成的，其熔化示意

图如图６内插图所示。在低的激光能量下，薄膜在

厚度方向上不能完全熔化，材料熔化态固化过程中

将有大量的潜热放出，如果这些热量不能及时传导

消耗会导致降温时间的延长，材料将发生重新晶化

现象即复辉效应［２１，２２］。随着能量的增加，熔化层厚

度也增加，在冷却固化过程中复辉效应引起的降温

时间延长越来越明显，这造成了晶化时间随着能量

增加而增加。当激光能量高于某个阈值时，薄膜层

将完全熔化，此时固化在整个薄膜厚度范围内进行，

最终形成整个膜层的完全晶化，此时反射率和晶化

时间都不再发生变化。不同宽度的超短激光脉冲与

物质的加热机理也不相同。ＳｏｋｏｌｏｗｓｋｉＴｉｎｒｅｎ

等［２３］报道了用１００ｆｓ超快激光脉冲在ＧｅＳｂ中实现

了从非晶态到晶态结构的转变，其结构转变过程可

以在３００ｆｓ时间内完成。在如此短的时间尺度内只

能是电子作用的极端非平衡状态下结构转变而不包

括熔化过程。虽然没有文献报道，飞秒脉冲诱导的

ＡＩＳＴ相变应该是电子作用的极端非平衡条件下结

构转变。Ｈｕａｎｇ等
［１６］研究了用３０ｐｓ激光脉冲诱

导的ＡＩＳＴ薄膜的相变动力学过程，与本文报道的

结果类似，相变动力学也是包括多阶段的过程。然

而，当改变皮秒激发脉冲能量时，相变时间基本保持

不变。我们认为这是因为皮秒激光的峰值功率足够

高从而能够克服 ＡＩＳＴ成核中心的界面能，此时非

晶态的ＡＩＳＴ在这种条件下表现出某些成核主导材

料的性质。ＡＩＳＴ薄膜在纳秒单脉冲作用下发生从

非晶态到晶态结构的转变，其转变包括熔化过程，导

致晶化时间的延长。通过优化薄膜厚度或者膜层结

构控制熔化过程有望缩短相变时间［１６，２２］，从而提高

相变存储器中数据的擦写速度。

图６ 晶化时间及熔化模型

Ｆｉｇ．６ Ｃｒｙｓｔａｌｌｉｚａｔｉｏｎｔｉｍｅａｎｄｍｏｌｔｅｎｍｏｄｅｌｓ

４　结　　论

利用激光抽运 探测技术研究了 ＡＩＳＴ相变薄

膜（厚度２００ｎｍ）在纳秒激光脉冲（５３２ｎｍ，８ｎｓ）作

用下的相变特性。在２０～４５ｍＪ／ｃｍ
２ 脉冲能量密

度下，样品可以发生从沉积非晶态到晶态结构的转

变，光学反射率变化量最大超过２０％。实时反射率

测量表明样品的相变动力学包含多个过程，样品熔

化后发生固化过程中放出大量潜热，驱动样品发生

从融化态到晶态结构的转化。在较低能量密度范围

内（２０～３０ｍＪ／ｃｍ
２），反射率变化量和晶化时间都

随能量变化基本呈线性增加趋势，最后趋于饱和状

态，这可能是样品熔化层厚度不同造成的。最短晶

化时间在２００～３００ｎｓ范围，通过优化薄膜结构控

制熔化过程可望进一步缩短相变时间。纳秒激光诱

导ＡＩＳＴ的相变动力学过程研究可为进一步理解其

作为相变介质的工作机理和快速相变存储器的设计

与应用提供重要参考。
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