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摘要!为了克服高阻硅片过低的太赫兹透过率和激光阈值!通过放电等离子体烧结"

1O1

#工艺制备

了一种新型纳米复合材料!可以作为透过太赫兹波%隔离飞秒激光的高效太赫兹滤波器件
%

器件整

体设计原理主要基于瑞利散射!粒径
<;;'H

左右的纳米颗粒可以选择性地使太赫兹波高效透过!

透过率最多达
";Q

!远超高阻硅片
A;Q

的透过率!并且可以散射掉大部分波长为
L;;'H

的高能激

光
%

器件由太赫兹频段吸收率很低的金刚石纳米颗粒和真空球磨得到的高阻硅颗粒组成!金刚石的

高熔点提高了激光阈值!疏松多孔的结构进一步减少了太赫兹波段菲涅尔反射损失!器件整体性能

优异
%

关键词!金刚石纳米颗粒$太赫兹滤波器$瑞利散射$放电等离子体烧结
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!!

太赫兹!

7ZM

"位于微波和中红外频率范围之间

!

<7ZM̂ <;

<#

ZM

"$太赫兹辐射的独特性质使其在

生物医学成像)包装货物检查)遥感和未来通信系统

等'

<?@

(方面具有广阔的应用前景$目前得到了日新

月异的发展
%

太赫兹信号主要由固定波长的高能激

光脉冲激发太赫兹源产生$所以太赫兹信号中总会

夹杂激光能量$对样品的信号探测产生不利的影响
%

高阻硅材料在太赫兹波段中有良好的透过率$且对

激光有比较好的隔离效果$所以目前大多数太赫兹

时域检测系统采用高阻硅片作为选择性分离激光脉

冲与太赫兹信号'

A?>

(

%

但是高阻硅材料高达
!%@#

的

相对折射率会使太赫兹辐射在硅材料表面发生强烈

的菲涅尔反射$从而大大影响太赫兹辐射的利用效率

以及太赫兹系统的整体性能
%

另外$由于近红外区域

中的高吸收率$高阻硅可以很容易地被高强度泵浦激

光脉冲损坏
%

对于波长
L;;'H

的脉冲持续时间
<!;0,

的激光器$其阈值大约为
;%;"_<;

<#

a

+

5H

#

%

对于太

赫兹的产生$较短的泵浦脉冲持续时间通常对应于

较宽的太赫兹辐射$但也意味着较高的峰值能量
%

因

此$高阻硅的低激光损伤阈值不是用于超带宽太赫

兹辐射生成系统的良好材料
%

为了解决上述问题$本研究从瑞利散射理论开

始$设计并制造了一种全新的太赫兹滤波器件$可以

隔离大功率泵浦激光$使太赫兹高效透过
%

!

!

原
!

理

根据瑞利散射原理$对于一个纳米颗粒均匀分

布的复合材料体系$不考虑材料本身的吸收$其透射

率可以表示为
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式中%

S

;

是入射光强度#

&

是散射粒子的整体厚度#

&

是入射光的波长#

)

;

是基底材料的折射率#

)

U

是

散射粒子的折射率#

,

是散射粒子的体积分数#

/

是

散射粒子的直径'

=?L

(

%

由式!

<

"可知$瑞利散射的强

度与波长的
@

次方成反比$而与体积分数成正比
%

由

于近红外泵浦激光器的波长比太赫兹辐射的波长小

#

"

!

个数量级$所以太赫兹波段的散射系数将比激

光的散射系数小
<;

L

"

<;

<#

%

当材料整体厚度
&

为
A;;

#

H

$纳米颗粒体积分

数
,

为
L;Q

$基底空气折射率
)

;

为
<

$纳米颗粒的

折射率
)

U

为
#%!=A

!金刚石纳米颗粒"时$令金刚石

纳米颗粒的粒径
/

为
;%<

"

<

#

H

$入射波长
&

在

;%L

"

!;;

#

H

变化$由式!

<

"计算的材料'

"

(透过率

如图
<

所示
%

由图
<

可以看出$器件在
L;;'H

波长

处由于瑞利散射作用激光透过率基本为
;

$而在太

赫兹波段处几乎可以全部透过
%

图
!

!

不同粒径和波长的瑞利散射透过图
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,!
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!

飞秒激光$太赫兹滤波器件制备

高阻硅!

&

#;;;;

'

"

'

<;?<<

(和金刚石晶体'

<#?<!

(

从近红外!

<%#

#

H

"至微波波段!

<;;;

#

H

"的吸收

率很低$适用于太赫兹波段的应用
%

高阻硅的折射率

为
!%@#

$菲涅尔反射率约为
@"Q

$硅的密度为

#%!#"

4

+

5H

!

$熔点为
<@<@g%

金刚石在太赫兹波

段折射率为
#%!=A

$菲涅尔反射率约为
#;Q

$密度为

!%A<

4

+

5H

!

$熔点为
!AA;g%

因为金刚石的熔点非

常高$无法进行常规烧结成型$所以选取高阻硅微米

颗粒作为粘结剂$在其中起到桥梁的作用$将金刚石

纳米颗粒粘结起来制备成疏松多孔的新型复合材

料'

<@

(

%

在远低于金刚石熔点的条件下运用放电等离

子体烧结!

,

U

3+T

U

83,H3,('-*+('

4

$

1O1

"工艺$保证

太赫兹透过的同时$一方面通过金刚石纳米颗粒散

射高能激光$另一方面又利用高阻硅微米颗粒对高

能激光进行吸收$器件设计如图
#

所示!见下页"

%

制备硅纳米颗粒的方法通常包括球磨法'

<A

(

)激

光烧蚀沉积法'

<>

(和激光诱导化学气相沉积法'

<=

(

等
%

目前商业化生产的硅纳米颗粒在太赫兹波段的

吸收特性无法保证$所以本研究采用物理球磨法自

制高阻硅颗粒
%

首先选取阻值
#;;;;

'

的高阻硅片置于惰性气

体环境下的手套箱里$在研钵中捣碎$然后在氧化锆

AA<
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器件散射示意图

@1

C

,(

!

;.?76941.<19

C

896>G4?7<7Q1.73.944781/

C

球磨罐中以质量比
<̀ <̀ !

的比例加入半径分别为

<;

$

>

$

#HH

的
!

种不同尺寸氧化锆研磨球$将初步

捣碎的高阻硅倒入球磨罐中$抽真空$以
!;;

"

>;;+

+

H('

变换不同的速度和球磨方向
A2%

静置一

段时间后$在球磨罐中倒入丙酮$经过过滤筛网筛掉

研磨球后$在大烧杯中进行浓缩蒸发烘干$最终获得

微米量级粒径的高阻硅颗粒!见图
!

"

%

由图
!

和图
@

可以看出$金刚石纳米颗粒大部分粒径在
<;;'H

左右$高阻硅颗粒因为球磨工艺所限$粒径大小不

均$大部分保持在微米量级
%

1O1

工艺烧结原理是高频脉冲
BD

电流通过粉

末颗粒$在高达
<;;;R

的电流下$颗粒表面产生放

电等离子体$使其活化放热$使纳米颗粒之间可以相

图
&

!

高阻硅微米颗粒

@1

C

,&

!

R1

C

?]8731349/.731:1.>/61.8>/

E

9841.:73

图
N

!

金刚石纳米颗粒

@1

C

,N

!

)196>/</9/>

E

9841.:73

互连接起来
%

相比传统高温马弗炉烧结方式$

1O1

工

艺利用的是物质内部产生的焦耳热和电场扩散作

用$具有热量分布更均匀$烧结温度更低$烧结效率

更高等优点$对于制备金刚石和高阻硅复合多孔隙

材料是一种非常理想的烧结工艺
%

首先称取
;%A

4

纳米金刚石颗粒和
;%;A

4

左右

球磨得到的高阻硅微粉置于玛瑙研钵中$在充满惰

性气体手套箱中研磨混合均匀$倒入直径为
<AHH

的已经包裹碳纸的压制模具中$模具接触面之间涂

上氮化硼以方便脱模
%

调整模具压棒位置$使压棒两

端水平$放入
1O1

系统$使模具位于烧结面中心位

置
%

烧结完成待冷却后取出样品$进行打磨$除去表

面粘附的石墨$将样品打磨至
A;;

#

H

左右$烧结成

型$如图
A

所示!温度
<#;;g

$压强
#;PO3

$升温

速率
#;;g

+

H('

$保温时间
#H('

$自然冷却"$烧结

样品的表面+界面的扫描电子显微镜的观测结果如

图
>

和图
=

所示
%

通过图
>

和图
=

可以看出$样品表面和横截面

有孔隙$样品致密度不高
%

针对每个样品通过排水法

图
'

!

烧结样品成型图

@1

C

,'

!

;1/4787<396

E

:7G>86941>/

图
%

!

样品表面

@1

C

,%

!

;96

E

:7328G9.7

>A<
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图
#

!

样品横截面

@1

C

,#

!

D8>3337.41>/3>G4?7396

E

:7

测定真实密度$与理论密度进行比对$得出烧结样品

的致密度在
=!%#Q

左右
%

此外$烧结的样品中依然

残留部分大粒径颗粒$这些大颗粒可能对太赫兹波

的透过产生不利的影响
%

#

!

飞秒激光$太赫兹滤波器件测试

对于样品在
L;;'H

波长激光的透过率$实验

所使用的钛宝石激光器!

P(++3";;

!

D/'2*+*'-

S'5%

"中心波长为
L;;'H

$测试使用激光功率

=<;Ha

$脉宽
<!;0,

$重复频率
=>PZM

$激光光功

率探测器!

OP<;;R3'61<!#D

$

!

72/+83W,

$

S'5%

"用

来测量激光在通过样品之前与之后的光能量'

<L

(

%

测

试系统如图
L

所示$样品摆放位置距离激光光功率

探测器最短为
#5H

$最长为
<;%A5H%

首先测量飞秒

激光出射功率$然后将样品放置于导轨上的样品架

中$缓慢滑动导轨$使得样品与激光探测器的距离缓

慢增加$每隔
#5H

记录这几个特征点的光功率$重

复
!

次取平均值
%

图
Z

!

激光透过率测试示意图

@1

C

,Z

!

S9378489/361449/.74734<19

C

896

!!

经过实际测量$当样品距离光功率计
<;5H

时$

激光的透过率在
;%<Q

左右
%

对于激光阈值的测量$实验使用的钛宝石激光

器及放大器中心波长为
L;;'H

$测试使用最大光功

率
La

$脉宽
<!;0,

$重复频率
<TZM%

激光能量需要

先经过聚焦后再打在样品上进行测试$光斑经过激

光光斑测试
DDB

可以看出!见图
"

"$其直径约为

=<L

#

H

$调节不同光强照射样品上不同位置
<H('

$

在显微镜下面观察样品损伤情况
%

飞秒激光光功率探测器所测试得到的是激光的

平均功率$而峰值功率需要通过激光器相关参数通

过以下公式进行转化%

0

O

J

0

56

'

!

#

"

式中%

0

O

为峰值功率#

0

为平均功率#

'

为重复频

率#

5

为光斑面积#

6

为脉冲宽度
%

由此可以算出该

样品的平均能量密度以及峰值功率
%

图
[

!

激光光斑测试图

@1

C

,[

!

S93783

E

>44734.?984

!!

经计算$样品的激光损伤阈值为
!%A!A$

+

5H

#

$

峰值功率
@%!"A_<;

<#

a

+

5H

#

$远远超过高阻硅激

光损伤阈值
%

太赫兹透过率测试结果如图
<;

和图
<<

所示

!见下页"

%

由图
<;

和图
<<

可以发现$所设计制备的

太赫兹滤波器件在
;%<

"

<7ZM

的透过率高于高阻

硅
AAQ

的平均透过率
%

但是$随着太赫兹频率的升

高$滤波器的透过率下降较快
%

透过率下降的原因可

以考虑来自以下几个方面%

3%

由图
>

所示$器件中还

残留部分较大粒径颗粒$使得器件在太赫兹的高频

波段产生较大的散射#

W%

在高阻硅的粉碎过程中$随

着粒径的变小$硅粉的比表面积也将随之增大$硅粉

的表面受空气氧化形成氧化硅$会影响其在高频的

透过率#

5%

由于其多孔的结构$很容易吸收空气中的

水分$水分的吸收会影响太赫兹高频区域的透过率#

6%

高阻硅的吸收系数随着频率的升高而增大'

<"

(

$这

=A<



!!!!!!!

上 海 理 工 大 学 学 报
#;<=

年 第
!"

卷
!

也影响到太赫兹滤波器在高频区的透过特性
%

图
!"

!

太赫兹透过率时域测试结果

@1

C

,!"

!

B167<>691/47348732:43>G4?74789?784P
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图
!!

!

太赫兹滤波器的太赫兹透过率

@1

C

,!!

!

B89/361449/.7>G4?7BRPG1:478

$

!

结
!

论

本文所设计制备的太赫兹滤波器件在
;%<

"

<7ZM

的透过率高于高阻硅$

L;;'H

激光的透过率

仅有
;%<Q

$并且得益于金刚石的激光隔离作用$激

光损伤阈值远远超过高阻硅
%

整体上制备的滤波器

性能优异$有希望替代高阻硅做太赫兹滤波器件使

用'

#;

(

%

但由于空气体积分数过低$两侧表面菲涅尔

反射损失约为
#;Q

$器件内部颗粒不均匀性和少数

球磨硅颗粒过大等原因$致使整体透过率在太赫兹

频段逐渐下降'

#<

(

%

可以选取性能更加优异的球磨机

和研磨工艺$将高阻硅颗粒研磨至更小尺寸$

1O1

烧

结时进一步加快升温速率可以使器件孔隙更多$进

一步降低反射损失$提高透过率
%
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