
1122	 ke@sci.lebedev.ru – http://www.quantum-electron.ru	 «Квантовая электроника», 43, № 12 (2013)

1. Введение

Эффекты оптического ограничения представляют 
значительный интерес для нелинейной оптики и опто
электроники вследствие возможности их использования 
для защиты глаз и чувствительных детекторов от интен-
сивного лазерного излучения, а также для создания опти-
ческих переключателей и устройств управления световым 
излучением в информационных системах оптической свя-
зи и вычислительной техники.

Исследования последних пятнадцати лет привели к 
появлению трех классов нелинейно-оптических (НЛО) 
материалов, осуществляющих оптическое ограничение 
на основе механизмов различной природы. Это – обрат-
ное насыщенное поглощение, ответственное за оптиче-
ское ограничение в наночастицах благородных металлов 
[1], фуллеренах [2] и фталоцианинах [3], двухфотонное и 
многофотонное поглощение, ответственное за оптичес
кое ограничение, в основном в полупроводниковых стру
ктурах [4, 5], а также нелинейное рассеяние, которое реа-
лизуется главным образом в суспензиях поглощающих 
наночастиц в органических растворителях [6].

Кроме того, имеется значительный цикл работ [7, 8], 
посвященных исследованию эффектов оптического огра-
ничения в материалах, используемых в космическом про-
странстве, которые подвергаются длительному воздейст
вию солнечного УФ облучения, рентгеновского и радио
активного облучения, а также испытывают экстремаль-
ные перепады температур, в результате чего происходит 
не только нарушение функциональных характеристик ра-
боты оптических элементов, но и их разрушение.

Целью настоящей работы было экспериментальное 
исследование возможности наблюдения эффектов опти-
ческого ограничения в тонких наноструктурированных 
пленках различных политипов карбида кремния – среде, 
перспективной для использования при экстремально вы-
соких и низких температурах, при значительных радиа-
ционных нагрузках и в химически активной атмосфере 
[9 – 11].

2. Эксперимент

Наноструктурированные пленки карбида кремния 
(SiC) были получены с помощью оригинальной методики 
прямого осаждения на кварцевой или сапфировой под-
ложке ионов углерода и кремния при относительно низ-
кой (менее 1500 °С) температуре [12]. Данная методика 
позволяет управлять процессом формирования нанокри-
сталлической пленки и, таким образом, получать образ-
цы с различными политипами карбида кремния a-SiC 
(21R, 27R), b-SiC (3C) и с разной долей кристаллической 
фазы (от 20 % до 100 %) [13]. В исследованиях использова-
лись образцы наноструктур разных политипов карбида 
кремния (3C, 21R, 27R), которые обладали различной 
степенью кристалличности вплоть до полной (100%), и 
те, что имели только аморфную фазу, а также те, которые 
подвергались термической обработке отжигом при тем-
пературе ~1000 °С с последующим травлением.

Монокристаллический объемный карбид кремния, 
как известно [14], имеет резкий край фундаментального 
поглощения в диапазоне энергий квантов 2.4 – 3.4 эВ в за-
висимости от политипа. Спектры поглощения получен-
ных нами наноструктурированных образцов карбида 
кремния имеют затянутые «хвосты» состояний в видимой 
и ближней ИК областях спектра (рис.1), указывающие на 
присутствие в запрещенной зоне материала наночастиц с 
различными локальными уровнями. Это прежде всего по-
верхностные дефекты развитой поверхности наночастиц, 
которая сама по себе является дефектом монокристалла, 
создающим так называемые таммовские уровни. Кроме 
того, эти состояния в запрещенной зоне могут быть свя-
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заны с наличием в наноструктурированных образцах, на-
ряду с основным политипом наноматериалов карбида 
кремния, некоторого процента других политипов, а так-
же побочных продуктов синтеза. Так, по данным фото-
электронной спектроскопии [15], наноструктурирован-
ные пленки, кроме гетеросвязанных атомов SiC, содер-
жат также гомосвязанные между собой атомы кремния 
Si – Si и углерода С – С. При этом при температурах под-
ложки 700 – 950 °С происходит кристаллизация не связан-
ного с углеродом кремния в нанокристаллическую фазу с 
близкими по размеру карбида кремния кристаллитами. 
Следует отметить, что широкая полоса поглощения в ви-
димой и ближней ИК областях, наблюдаемая нами в 
спектрах наночастиц карбида кремния, указывает на то, 
что концентрация этих состояний очень высока и они мо-
гут образовать примесную зону внутри запрещенной зоны.

Термическая обработка синтезированных нанострук-
турированных пленок карбида кремния отжигом при 
температуре 1000 °С с последующим травлением приво-
дит к существенному обеднению этих состояний в запре-
щенной зоне (рис.2).

Исследование оптического ограничения нанострукту-
рированных образцов осуществлялось согласно экспери-
ментальной схеме, представленной на рис.3, с использо-
ванием импульсного Nd : YAG-лазера с пассивной моду-
ляцией добротности и длительностью импульсов излу
чения t » 20 нс на основной длине волны генерации l = 
1064 нм и на длине волны его второй гармоники l = 532 нм. 

Одномодовое излучение лазера с помощью линзы с фо-
кусным расстоянием F = 8.5 см фокусировалось на образ-
це, выходящее из образца излучение с помощью анало-
гичной линзы собиралось и направлялось на регистри-
рующую систему. Входная интенсивность лазерного из-
лучения регулировалась аттенюатором, состоящим из 
пластинки l/2 и призмы Глана. Энергии лазерных импуль
сов на входе и выходе схемы измерялись с помощью авто-
матизированной многоканальной системы регистрации 
лазерных импульсов. Усреднение результатов проводи-
лось по 20 импульсам лазера, работающего с частотой 
следования импульсов 1 Гц.

3. Математическая модель

Для теоретического анализа полученных эксперимен-
тальных данных пропускания исследованных образцов 
следует, в первую очередь, построить математическую мо-
дель. Обоснование модели осуществляется, как правило, 
сравнением результатов вычислительного и физического 
экспериментов.

Не вызывает существенных возражений предположе-
ние о том, что в оптической среде, обладающей линей-
ным поглощением, относительное изменение интенсив-
ности света DI/I в образце вдоль направления распро-
странения z пропорционально изменению расстояния Dz:

/I I z0aD D=- ,	 (1)

где a0 – коэффициент линейного поглощения. 
В полупроводниках, наряду с процессами линейного 

поглощения a0, присутствуют двухфотонное (или двух-
ступенчатое) поглощение b и нелинейное рассеяние g. 
Поэтому в соотношениe (1) вместо коэффициента a0 не-
обходимо ввести обобщенный коэффициент экстинции a, 
который является функцией локальной интенсивности: 
a = a(I ). Поскольку использованная в исследованиях ме-
тодика «открытой» апертуры не позволяет регистриро-
вать процессы рассеяния, учет вклада этих процессов в 
экстинкцию в данных экспериментах не представляется 
возможным.

Таким образом, обобщенный коэффициент экстинк-
ции может быть предложен в виде

( ) ( )I I0a a b= + ,	 (2)

где I = I(z) – локальная интенсивность лазерного излуче-
ния в Вт/см2.

 Переходя в соотношении (1) к пределу и учитывая вы-
ражение (2), математическую модель можно представить 
в виде обыкновенного дифференциального уравнения

( )
[ ( )] ( )

d
d
z
I z

I z I z0a b=- + .	 (3)

Рис.1.  Спектры поглощения тонких наноструктурированных пле-
нок разных политипов карбида кремния. Стрелками здесь и на рис.2 
обозначены длины волн, на которых проводился эксперимент.

Рис.2.  Спектры поглощения наноструктурированной пленки карби-
да кремния до (1) и после (2) обработки отжигом.

Рис.3.  Схема экспериментальной установки.
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Постановка задачи для определения интенсивности 
света в образце вдоль направления распространения за-
вершается заданием краевого условия

I(z = 0) = Iin.	 (4)

Таким образом, сформулирована задача Коши для 
определения интенсивности света в образце, ее решение 
получено в аналитическом виде, что позволило, в свою 
очередь, найти явное выражение зависимости выходной 
интенсивности I(z = a) = Iout от входной интенсивности 
Iin, т. е.

( ) [1 ( )]exp exp
I

a a I
I

out
in

in

0 0a m a=
- -

,	 (5)

где m = b/a0.
Выражение (5) позволяет достаточно уверенно ап-

проксимировать полученные данные на основе миними-
зации погрешности приближения экспериментальных 
данных теоретическими кривыми математического моде-
лирования и, следовательно, получить значения линейно-
го (a0) и двухфотонного (b) поглощения для всех экспери-
ментальных образцов.

4. Результаты и их обсуждение

Результаты экспериментального исследования эффек-
тов оптического ограничения интенсивности показали, 
что в образце карбида кремния, который характеризует-
ся в основном аморфной фазой, эффект оптического ог
раничения как на основной длине волны генерации нео-
димового лазера (l = 1064 нм), так и на его второй гармо-
нике (l = 532 нм) не был обнаружен (pис.4). Аналогичный 
результат был получен и для образца, который, благода-
ря дополнительной обработке отжигом, почти на 100 % 
состоял из кристаллической фазы (3С) наноразмерного 
карбида кремния (pис.4).

В отличие от данных образцов, во всех остальных об-
разцах наноструктурированного карбида кремния раз-
личных политипов, полученных методом прямого ионного 
осаждения без какой-либо дополнительной обработки, 
наблюдался отчетливый эффект оптического ограниче-
ния интенсивности как на основной длине волны генера-
ции неодимового лазера (l = 1064 нм), рис.5, так и на его 
второй гармонике (l = 532 нм), рис.6. Из этих рисунков 
видно, что интенсивность ограничения Icl ~ 106 Вт/см2 
на l = 532 нм на порядок меньше интенсивности ограни-
чения на l = 1064 нм.

Мы провели анализ полученных экспериментальных 
данных исследованных нами образцов, в которых наблю-
дался эффект оптического ограничения интенсивности, с 
помощью предложенной нами математической модели. 
Проведя усреднение интенсивности лазерного пучка по 
гауссову пространственному и временному (t = 20 нс) 
профилям [16] и используя выражение (5), мы смогли до-
статочно надежно аппроксимировать полученные экспе-
риментальные данные результатами математической мо-
дели на основе минимизации погрешности приближения, 
что дало возможность получить значения линейного и 
нелинейного поглощения для всех экспериментальных 
образцов. На рис.5, 6 точками обозначены эксперимен-
тальные данные – зависимости интенсивности прошед-
шего излучения Iout от интенсивности падающего излуче-

ния Iin для исследованных образцов наноструктуриро-
ванного карбида кремния при l = 1064 нм (рис.5) и l = 
532 нм (рис.6). Кривые на этих рисунках являются резуль-
татом математического моделирования. В табл.1 пред-
ставлены основные параметры исследованных нами об-
разцов, а также значения a0 и b, полученные на основе 
минимизации погрешности аппроксимации эксперимен-

Рис.4.  Зависимости интенсивности излучения, прошедшего через 
образец, от интенсивности падающего излучения, для аморфного 
и полностью кристаллического образца при l = 1064 (а) и 532 нм 
(б). Точками обозначены экспериментальные данные, их размер по 
вертикали приблизительно соответствует погрешности измерения.

Рис.5.  Зависимости интенсивности прошедшего излучения от ин-
тенсивности падающего излучения для образцов различных поли-
типов наноструктурированного карбида кремния при l = 1064 нм. 
Точками обозначены экспериментальные данные, их размер по 
вертикали приблизительно соответствует погрешности измерения, 
кривые – результаты математического моделирования).
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тальных данных результатами математического модели-
рования.

Для подтверждения справедливости предложенной 
нами математической модели и точности определения ко-
эффициентов линейного и нелинейного поглощения бы
ло проведено независимое измерение линейного и нели-
нейного поглощения в некоторых наших образцах с по-
мощью известной методики z-сканирования [4], при 
использовании которой пропускание образцом лазерно-
го излучения измеряется в зависимости от положения об-
разца относительно точки фокусировки излучения z = 0 
(т.е. от интенсивности излучения на образце). Диаметр 
лазерного пучка перед линзой с F = 14 см был равен 2 мм. 
Измерения проводились на длинах волн лазерного излу-
чения 1064 и 532 нм при длительности импульсов t = 20 нс. 
Типичные экспериментальные кривые (z-сканы), по

лученные для одного из исследованных нами образцов 
(№ 7377.10Н), представлены на pис.7. Коэффициенты 
линейного и нелинейного поглощения для образца 
№ 7377.10Н, полученные из этого эксперимента, таковы: 

Табл.1. 

Номер образца Политип lex (нм) Толщина (мкм)  a (см–1) b (см/кВт)
Относительная 
погрешность (%)

7173.11 27R+3C
1064

0.67
4247 0.6593 1.7

532 56905 0.8904 4.1

7228.10 3C
1064

1.0
33546 0.5383 5.0

532 34092 0.6482 2.5

7228.30T 3C 1064 1.0 6039 0.4625 2.1

532 23946 0.2241 3.5

7266.11 3C 1064 1.0 7185 0.09642 4.4

532 33847 0.5561 1.3

7360.102 3C 1064 0.4 18098 0.9548 4.6

532 72613 0.2745 3.6

7377.10 21R+3C 1064 0.55 17199 0.3823 1.5

532 70904 0.7863 2.1

7377.10H 3C 1064 0.5 19435 0.2769 2.2

532 93468 0.99395 2.6

7000 – 1064 1.4 4993 – Аморфный 
образец532 14188 –

7300.11 3C 1064 0.4 18098 – 100%-ная 
кристалличность532 72613 –

Рис.6.  Зависимости интенсивности прошедшего излучения от ин-
тенсивности падающего излучения для образцов различных поли-
типов наноструктурированного карбида кремния при l = 532 нм. 
Точками обозначены экспериментальные данные, их размер по 
вертикали приблизительно соответствует погрешности измерения, 
кривые – результаты математического моделирования.

Рис.7.  Экспериментальные кривые z-сканирования образца 
7377.10H (открытая апертура) для l = 1064 нм (а) и l = 532 нм (б).
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a0 = 19359 (±10 %) см–1, b = 0.2588 (±15 %) см/кВт для l = 
1064 нм и a0 = 93630 (±10 %) см–1, b = 0.9533 (±15 %) см/кВт 
для l = 532 нм. При минимизации погрешности аппрок-
симации экспериментальных данных результатами мате-
матического моделирования (см. табл.1) a0 = 19435 см–1, 
b = 0.2769 см/кВт для l = 1064 нм и a0 = 93468 см–1, b = 
0.99395 см/кВт для l = 532 нм, что вполне согласуется со 
значениями, полученными экспериментально. 

Таким образом, подтверждена справедливость пред-
ложенной нами математической модели и предложен ме-
тод определения линейного и нелинейного поглощения в 
материальных средах.

Проведенный анализ показал, что нелинейное погло-
щение, приводящее к эффекту оптического ограничения 
интенсивности, связано с уровнями, находящимися в за-
прещенной зоне материала наночастиц карбида кремния, 
которые отсутствуют в образцах с аморфной фазой и 
в значительной мере подавлены в образцах с почти 
100 %-ной кристаллической фазой. Эти уровни, очевид-
но, могут принимать участие в двухступенчатом погло-
щении в качестве как основных состояний, из которых 
носители могут двухступенчато забрасываться в зону 
проводимости, так и промежуточных. К этому нелиней-
ному поглощению следует добавить и поглощение излу-
чения на возбужденных неравновесных носителях, кото-
рое также будет нелинейным, поскольку концентрация 
этих носителей возрастает квадратично с интенсивно-
стью. В пользу двухступенчатого механизма нелинейного 
поглощения говорят и данные измерения самого коэффи-
циента нелинейного поглощения b. Действительно, в слу-
чае двухфотонного механизма поглощения коэффициент 
нелинейности на l = 532 нм всегда должен быть больше, 
чем на l = 1064 нм, в силу большей энергии фотонов на 
l = 532 нм, а значит, и большего энергетического диапазо-
на возбуждаемых уровней. В случае же двухступенчатых 
переходов такое условие не является обязательным, т.к. при 
этом важной становится концентрация промежуточных 
локальных состояний в определенной области запрещен-
ной зоны. Действительно, как видно из табл.1, в образцах 
№ 7228.30Т и №7360.102 нелинейное поглощение b на l = 
1064 нм значительно большe, чем на l = 532 нм.

Таким образом, представленные результаты показы-
вают, что нелинейное поглощение, приводящее к оптиче-
скому ограничению интенсивности, наиболее вероятно 
связано с двухступенчатым возбуждением носителей за-
ряда с локальных уровней в запрещенной зоне в зону про-
водимости и c поглощением на возбуждаемых неравно-
весных носителях.

5. Выводы

Представленные результаты показывают, что в нано-
структурированных пленках широкозонных полупрово-
дников карбида кремния возникает оптическая нелиней-
ность в видимом и ближнем ИК диапазонах, приводящая 
к эффекту оптического ограничения проходящей интен-
сивности. Нелинейность обусловлена нелинейной фото-
генерацией носителей с локальных дефектных уровней, 
находящихся в запрещенной зоне материала, в зону про-
водимости и последующим поглощением излучения на 
возбуждаемых неравновесных носителях.

Описанные эффекты, наблюдаемые в наноструктури-
рованных пленках карбида кремния, являются перспек-
тивными при создании оптических переключателей и 
ограничителей излучения и могут быть использованы в 
экстремальных условиях высоких и низких температур, 
при значительных радиационных нагрузках и в химиче-
ски активной атмосфере.
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