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WZROST Z FAZY CIEKLE] I CHARAKTERYZACJA
LASEROWYCH STRUKTUR FALOWODOWYCH
Nd:YAG/YAG

Jerzy Sarnecki

W ostatnich latach wzrasta zainteresowanie planarnymi falowodami w krysztatach
YAG domieszkowanych jonami ziem rzadkich. Epitaksja z fazy cieklej umozliwia
otrzymanie falowodowych struktur laserowych YAG. Warstwy falowodowe granatu
YAG domieszkowanego jonami Nd*', Ga** i Lu*" otrzymane byly w procesie epitak-
sji z fazy cieklej z przechtodzonego roztworu wysokotemperaturowego w warunkach
izotermicznych metoda zanurzeniowa na podlozu YAG. Przedstawiono parametry
procesu epitaksji oraz wlasnosci warstw i struktur falowodowych. Prezentowane
wyniki badan strukturalnych, optycznych i laserowych $wiadcza, ze otrzymane
warstwy 1 struktury falowodowe Nd:YAG/YAG cechuje wysoka jakosé optyczna i
dobra perfekcja strukturalna.

1. WPROWADZENIE

Osrodek laserowy w postaci warstwy cienkiej granatu ma szereg zalet w porowna-
niu z laserami objetosciowymi, ale dopiero postgp w technice pompowania diodowego
umozliwit praktyczne zastosowania epitaksjalnych warstw Y AlL.O , domieszkowanych
aktywnymi jonami z grupy lantanowcow. Badanie tego rodzaju struktur laserowych
zapoczatkowane zostalo otrzymaniem w roku 1972 przez Van der Ziela struktury
epitaksjalnej Ho:YAG/YAG [1].

Zalety planarych laserow falowodowych w stosunku do laserow objgtosciowych
wynikaja gtownie z:

- wyzszej jakosci optycznej falowodu niz osrodka objgtosciowego,

- efektu falowodowego stwarzajacego mozliwosci uzyskania wigkszego wzmocnienia
promieniowania,

- matych rozmiaréw struktury umozliwiajacych uzyskanie bardzo wysokich ggstosci
promieniowania.
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Cechy te jak i mozliwo$¢ stosowania rezonatorow o roztozonym sprzezeniu zwrot-
nym pozwalaja na uzyskanie: stabilnej pracy w modzie podstawowym, waskich widm
generacji to jest pracy na jednej czgstotliwosci oraz niskich progéw generacji.

Doniesienia literaturowe informujace o zakonczonych powodzeniem probach opra-
cowania falowodowych laseréw cienkowarstwowych i wzmacniaczy planarnych wyko-
rzystujacych epitaksjalne struktury Nd:YAG/YAG uzasadniaty rozpoczecie prac zwiaza-
nych z epitaksja warstw YAG. Tematyka tq zajmuje si¢ zaledwie kilka osrodkow na
swiecie. Najciekawsze wyniki przyniosta w latach dziewigédziesigtych wspotpraca Opto-
electronics Research Centre Uniwersytetu w Southampton z LETI (Department Optro-
nique ) w Grenoble oraz prace prowadzone w Opto-Electronics Laboratories koncernu
Nippon Telegraph and Telephon [2-7].

Krysztaly granatu itrowo-glinowego Y,Al,O , domieszkowane aktywnymi jonami z
grupy lantanowcow (RE) sa wydajnymi osrodkami laserowymi wykorzystywanymi
prawie wylacznie w postaci materiatu objgtosciowego. Potaczenie cech falowodu pla-
narnego z generacyjnymi wlasnosciami krysztatow RE**:YAG daje w efekcie strukture
planarng do konstrukcji laserow $§wiattowodowych, wzmacniaczy optycznych lub mo-
dulatoréw na ciele statym.

Obecnie najczgsciej stosowang metoda wytwarzania struktur falowodowych w krysz-
tatach RE*":YAG (gdzie RE*" = Nd**, Yb*, Er’") jest implantacja jonéw [8-10]. W
procesie implantacji jonow powstaje falowod w wyniku zmniejszenia warto$ci wspot-
czynnika zalamania warstwy podpowierzchniowej w stosunku do pozostatej cze$ci
krysztalu. Falowody te cechuje jednak poszerzenie linii emisji i znaczace zwiekszenie
absorpcji obszaru implantowanego w poréwnaniu z monokrysztalem wyjsciowym [8,10].
Efekty te zwiazane sg z usytuowaniem aktywnych jonéw RE* w uszkodzonej przez
implantacje sieci oraz z defektami radiacyjnymi.

Uniknigcie tych wad umozliwia wzrost epitaksjalny. Zamiast modyfikowania war-
stwy podpowierzchniowej monokrysztalu granatu, przy jednoczesnym pogorszeniu jej
wlasnosci, utworzona zostaje w procesie epitaksji warstwa monokrystaliczna o jakosci
odpowiadajacej jakosci podtoza.

Czasy zycia luminescencji, przekroje czynne emisji i pozostate parametry spektro-
skopowe warstw RE*:YAG otrzymanych metodq epitaksji 3 fagy ciektef (LPE) sa takie,
jak mierzone w monokrysztatach granatow o najwyzszej jakosci wyhodowanych w
procesie Czochralskiego.

Stratnos$¢ falowodéw implantowanych wytworzonych np. w monokrysztatach gra-
natéw Nd:YAG[8] i Yb:YAG[9] wynosi odpowiednio 1,5 dB/cm (A = 1064 nm) i
2,0 dB/cm (A = 1032 nm). W epitaksjalnych strukturach falowodowych Nd:YAG
(A= 1064 nm) warto$¢ strat roztozonych $wiattowodu maleje o rzad [2-4].

Warunkiem otrzymania warstwy falowodowe;j jest wzrost warto§ci wspotczynnika
zalamania warstwy w stosunku do wspoétczynnika zatamania podtoza YAG o ~ 102
Efekt ten uzyskuje sig¢ przez czgSciowe podstawienie jonéw Al*" przez jony Ga* i
skompensowanie rownoczesnego wzrostu statej sieci warstwy Nd:YAG jonami Lu?*.
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W publikacji przedstawiono wyniki prac przeprowadzonych w Instytucie Technolo-
gii Materiatlow Elektronicznych po$§wigconych opracowaniu technologii epitaksjalnych
struktur falowodowych Nd:YAG/YAG.

W zaleznosci od skltadow wyjsciowych okreslone zostaty warunki epitaksjalnego
wzrostu warstw Nd:YAG domieszkowanych jonami Ga** i Lu**. Otrzymano epitaksjal-
ne struktury falowodowe Y, Nd Lu Al GaO, /YAG.

Badania strukturalne, optyczne i laserowe pozwolity na oceng wiasnosci struktur
falowodowych. Wyniki badan dowodza, ze otrzymane struktury falowodowe sa mate-
rialem wyjsciowym mogacym umozIliwi¢ opracowanie falowodowego lasera cienkowar-
stwowego pobudzanego diodami laserowymi i generujacego promieniowanie w zakresie
A = 1064 nm.

2. WZROST EPITAKSJALNY WARSTW YAG Z FAZY CIEKLE]

Warstwy epitaksjalne granatow najczesciej otrzymuje si¢ metoda [.PE. Metoda ta
zostala zastosowana przez Levinsteina do osadzenia na podtozach GGG warstw grana-
tow magnetycznych stosowanych w elementach pamigciowych z domenami cylindrycz-
nymi.

W procesie I.PF wzrost warstw granatow zachodzi z przechlodzonego roztworu
wysokotemperaturowego. Granat np. Y,ALO,, powstaje z tlenkow Y,0, i Al O, roz-
puszczonych w ciektym rozpuszczalniku, nazywanym potocznie topnikiem, ktorym w
tym przypadku jest mieszanina tlenkow PbO-B,O,. Najpopularniejsza wersja procesu
epitaksji granatow z roztworu wysokotemperaturowego w warunkach izotermicznych
jest metoda zanurzeniowa z poziomo mocowanym podtozem obracajacym si¢ ruchem
rewersyjnym. Proces epitaksji przeprowadzany jest z uzyciem wykonanego z platyny
oprzyrzadowania (uchwyt do mocowania podtoza, tygiel itd.). Mankamentem epitaksji
z fazy cieklej granatow itrowo-glinowych jest wbudowywanie si¢ do rosnacej warstwy
jonow Pb*" powodujacych dodatkowg absorpcj¢ w podczerwieni. Pomocne okazuje sig
podniesienie temperatury epitaksji powyzej 1000°C, lecz nalezy liczy¢ si¢ w tym przy-
padku ze zwigkszonym parowaniem topnika, ktore utrudnia kontrolg sktadu.

Do zalet metody I.PE przy wzroscie warstw YAG mozna zaliczy¢:

- proces wzrostu zachodzi w atmosferze powietrza (upraszcza to konstrukcjg reaktora
do epitaksji),

- wzrost moze zachodzi¢ z szybkosciami ~ 2000 nm/min,

- materialem wyjsciowym do epitaksji sa wzglednie tatwo dostgpne tlenki,

- sktad rosnacej warstwy jest stechiometryczny,

- mozliwe jest modyfikowanie sktadu warstw w bardzo szerokim zakresie.

Dodatkowa niedogodnoscia jest wzglednie mata rozpuszczalnos¢ YAG w topniku
PbO - B,O, (~ 3 % wagowych wyjsciowego sktadu) w poréwnaniu z granatami magne-
tycznymi (~ 11 %).
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Wzrost warstwy epitaksjalnej granatu w procesie epitaksji z fazy cieklej odbywa si¢
w warunkach przechtodzenia (przesycenia) roztworu wysokotemperaturowego, czyli
ponizej temperatury, w ktorej roztwor jest nasycony wzgledem fazy granatu.

2.1. Urzadzenie do epitaksji z fazy cieklej

Proces epitaksji z fazy cieklej metoda zanurzeniowa warstw YAG wymaga:

- roéwnowagi termicznej uchwytu z podtozem i roztworu wysokotemperaturowego w
tyglu,
- stabilnej temperatury w strefie epitaksji + 0,5 °C w zakresie temperatur 1000 + 50 °C.

Uchwyt z plytka podlozowa powinien by¢ przemieszczany wzdhuz osi pionowej
pieca z pregdkosciami zaleznymi od aktualnie wykonywanej operacji:

- zakres regulowanej szybkosci ruchu gora - dot 5 - 150 mm/min (£ 5%),

- wolne obroty uchwytu @, do 200 obr/min (+ 5%),

- szybkie obroty uchwytu @, 2 500 obr/min umozliwiajace odwirowanie kropel cie-
czy z plytki po wyprowadzeniu uchwytu z roztworu.

Przebieg procesu epitaksji z fazy cieklej warstw granatow zostat przedstawiony we
wczesniejszej publikacji [11].

Uwzgledniajac cechy procesu epitaksji z wysokotemperaturowego roztworu i wy-
nikajace z nich wymagania skonstruowany zostat piec do epitaksji. Przyjeto rozwigza-
nie typowe - piec pionowy, grzany oporowo z wewngtrzng rura alundowa izolujaca
elementy grzejne od atmosfery pieca (pary PbO). Piec sktada sig¢ z trzech stref o
niezaleznej regulacji temperatury. Elementami grzejnymi sa spirale wykonane z ta§my
oporowej (Kanthal A). Do pomiardw temperatury i sterowania praca regulatoréw
temperatury zastosowane zostaly termoelementy Pt-PtRh 10%. Wykorzystujac regu-
latory mikroprocesorowe Eurotherm 815P i tyrystorowe sterowniki mocy 425 A wy-
konane zostaly trzy uktady regulacji temperatury odpowiednio dla kazdej strefy pieca.

W Przemystowym Instytucie Automatyki i Pomiarow (PIAP) stosujac sterownik
TSX 37 22 opracowano i wykonano mikroprocesorowy uktad kontrolujacy prace ze-
spotu przesuwu i obrotéw uchwytu z podlozem. Zastosowano w zespole przesuwu i
obrotow opracowany w PIAP model manipulatora przystosowanego do procesow
wolnozmiennych.

2.2. Skfad warstw YAG do falowodowych zastosowan struktur
epitaksjalnych

Wytworzenie aktywnej warstwy falowodowej Nd:YAG wymaga zwigkszenia warto-
sci wspolczynnika zalamania warstwy #, w stosunku do wspétczynnika zatamania pod-
toza #, minimum ~ 102 (dla A = 1000 nm ). Czg$ciowe podstawienie jonow Al** przez
jony Ga** powoduje wzrost wartosci n, warstwy, ale zarazem jednoczesny wzrost stalej
sieci warstwy. Wzrost stalej sieci warstwy mozna skompensowac obojgtnymi jonami
np. Lu’* o mniejszym promieniu jonowym niz Y**, tak aby niedopasowanie statych
sieci warstwy .1 podtoza 4 miescito si¢ w zakresie dopuszczalnym przy heteroepitak-
sji granatow -0,02 A< Az=a - 2. <+0,01 A [12].
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W przypadku epitaksji z fazy cieklej granatow magnetycznych Y, Fe O, (YIG) dla
okreslenia zaleznos$ci temperaturowo-fazowych w ztozonym uktfadzie topnik-faza grana-
tu przyjgto zaproponowane przez Blanka i Nielsena wspotczynniki molowe R [12].

Wspotczynniki R okre$laja stosunki stgzen molowych poszczeg6lnych tlenkow w
wyjsciowym sktadzie. Wystepowanie fazy granatu, ortoferrytu czy magnetoplumbitu
zalezy od wartosci wspotczynnikow R zdefiniowanych jako:

R o 2 R. = [Pbo] R, = [F6203+YZOS]
1= ' 8,0, * " [Fe,0, + 1,0, + PbO+ B,0, (D
273 23

Faza granatu w uktadzie YIG-PbO-B,O, wystepuje dla warto$ci R, mieszczacych
sig w zakresie 12 < R, < 66 [12].

Wspotczynniki R przy epitaksji warstw YAG domieszkowanych jonami Nd, Ga i
Lu mozemy przedstawi¢ jako:

- [/”203] B [A/:O}] R, = [PbO] (2)
= = ‘ [3203]
[0, + Nd,O, + Lu,0, ] [Ga,0;]
_ [V,0, + Nd.O, + Lu,O, + 41,0, +Ga,0, ] 7 [r.0,] 3)

3

5 =
[V,0, + Nd, O, + Lu,0, + 41,0, + Ga,0, + PO+ B,0,] [Nd,O; + Lu,0;]

gdzie R, okresla rozpuszczalnos¢ tlenkow tworzacych fazg granatu tj. Y,0,, AL,O,, Nd,O,,
Lu,0, i Ga,0, w rozpuszczalniku PbO + B,0,. Temperatura nasycenia roztworu wyso-
kotemperaturowego ros$nie w miarg zwigkszenia wartoSci wspdtczynnika R, przy statych
wartosciach pozostatych wspotczynnikow molowych.

Dla granatéw dielektrycznych np. Y Al.O , i Gd,Ga,O , (GGG) obszar fazy grana-
tu w uktadzie granat-PbO-B,O, jest znacznie szerszy niz dla granatow magnetycznych.
Krystalizacje¢ YAG oraz GGG zaobserwowano poczynajac od R, = 1,66, czyli od
warto$ci odpowiadajacej stechiometrycznemu stosunkowi jonow Al*/Y?" lub Ga*/Gd*
w krysztatach YAG 1 GGG[12-13].

Dla warto$ci wspotczynnika R, < 1,66 zachodzi mozliwos¢ krystalizacji ortoalumi-
natu YAIO,. Dlatego tez w skiadzie wyjSciowym wskazana jest nadwyzka Al,O, w
stosunku do sktadu stechiometrycznego.

Zaleznos$¢ migdzy sktadem warstw mieszanych granatow magnetycznych, a wspot-
czynnikami R i parametrami procesu epitaksji przedstawia Rys. 1.
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SKLAD
R; WARSTW

®

Rys. 1. Schemat zaleznosci sktadu warstw od wspotczynnikow R. i parametrow procesu epitaksji,
gdzie: T, - temperatura nasycenia
AT - przechtodzenie
@ - szybkos¢ obrotow
& - wspolczynnik segregacji
Fig.1. Schematic representation of the influence of R, coefficients and LPE growth parame-
ters on the films compositions, where:
T, - saturation temperature
AT - supercooling
@ - rotation rate
& - distribution coefficient

W warstwach granatéw o sktadzie opisanym wzorem Y, ,NdLu Al GaO,,, otrzy-
manych w procesie epitaksji z wysokotemperaturowego roztworu, proporcje poszcze-
golnych jonow sa inne niz w wyjSciowej mieszaninie tlenkéw Y,0, + Nd,O, + Lu,0, +
AlLO, + Ga,0,. Roznica migdzy sktadem wyjsciowym i skladem warstw wynika z
roznych od jednosci wartosci wspétczynnika segregacji (podzialu) poszczegodlnych
jonéw. Wspdtczynniki segregacji okresla sig¢ dla jonow, ktore zajmuja te same pozycje
w komorce granatu: lantanowcow w dodekadrycznych oraz glinu i galu w tetraedrycz-
nych i oktaedrycznych. Wspétczynnik segregacji galu definiuje sig jako:

_ [Ng, /(N_,+Ng ) w warstwie @)
Ga,0; /( Al,0; + Ga,0; )] W roztworze

Ga

gdzieN, =ziN, =5 - z s3 odpowiednio koncentracjami jondw Ga** i AI** w warstwie
oraz Ga,0, 1 Al,O, sg stezeniami molowymi tych tlenkéw w wyjsciowym sktadzie.
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Przy uwzglednieniu wspétczynnika molowego R, wyrazenie opisujace wspotczynnik
podzialu £ _ przybiera postac: & = z(1+R,)/5.

Podobnie mozna okresli¢ wspofczynniki segregacji jonow w pozycjach dodeka-
edrycznych.

Tak zdefiniowane wspotczynniki segregacji zgodne sa z modelem Burtona, Prima i
Slichtera, ktory przewiduje, ze efektywny wspotczynnik segregacji dazy do 1, gdy
szybkos¢ wzrostu krysztatu rosnie do nieskonczonosci.

Okreslenie sktadu wyjsciowego na podstawie sktadu otrzymanej warstwy mozliwe
jest, gdy znane sa warto$ci wspoOiczynnikow podzialu poszczegdlnych sktadnikow dla
danych warunkéw wzrostu.

Wspotczynniki segregacji dla jonéw Y i jondéw domieszkowych Lu, Nd i Ga wyzna-
czone ze sktadu warstw granatow YIG 1 YAG zestawiono w Tab 1.

Tabela 1. Wspotczynniki segregacji dla jonow itru (Y) i jondéw domieszkowanych lutetu (Lu),
neodymu (Nd) i galu (Ga) wyznaczone na podstawie sktadu warstw YIG i YAG.

Table. 1. Distribution coefficients of ytrium (Y) as well as depend ions: lutetium (Lu), neo-
dymium (Nd) and gallium (Ga) determined from the composition of the YIG and YAG layers.

Jon ki Typ granatu Literatura
Y 1,0 Warstwy YIG (14]
Yb 0,95 k; = const
Ga® 1,6 -2,0 k. = F(Tg, ) [15]
Lu 1,5-1,6 Warstwy YIG [16]
Y 2,0-273 ki = F(R))
Nd 0,15 [2]
Yb 1,4 ; 1,45 Warstwy YAG (6, 17]
Lu 2,0 [17]

gdzie T, jest temperatura wzrostu oraz f'szybkoscig wzrostu warstw

Zaobserwowano, ze wspotczynnik segregacji jonow galu £ _ zalezy od temperatury
i szybko$ci wzrostu warstw granatu o skiadzie Ga:YIG [15]. Wyniki autoréw pracy
[16] dotycza warstw (YSmLuCa),(FeGe).O,, i wskazuja na zalezno$¢ wartosci £, ,
k., 1k, od sktadu wyjsciowego.

W przypadku epitaksji warstw YAG nie znaleziono w dostgpnych publikacjach
informacji o rezultatach badan, ktore dowodza wplywu parametrow procesu wzrostu na
wspolczynniki segregacji galu, lutetu czy neodymu.
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Wyniki badan zmian wartosci wspotczynnika zatamania A» = », -n,_, dla warstw
YAG (A = 633 nm) w zaleznosci od koncentracji niektorych jonow domieszkowych
przedstawiono w pracy [17]. Zwigkszenie koncentracji jonow Nd**, Lu** i Ga* o
1 at.% w krysztale YAG powoduje wzrost wartosci wspotczynnika zatamania odpo-
wiednio o 0,42x10%, 0,2x10° i 1,1x107.

W warstwach Y, Nd Al.O,, uzyskanie wymaganej roznicy wartosci wspotczynni-

kow zatamania An = n,-n,.,. 2 0,01 dla dtugosci fali A= 1064 nm zachodzi dopiero dla
koncentracji jonow Nd** ~ 25 at. %. Otrzymanie w procesie [.PE warstw Nd:YAG o
tak duzej koncentracji jonow Nd** jest mozliwe, lecz otrzymane warstwy wykazuja
gorsze wlasnosci spektroskopowe i laserowe.

W poréwnaniu z procesem wzrostu monokrysztatow Nd:YAG metoda Czochral-
skiego epitaksja z fazy cieklej umozliwia domieszkowanie warstw YAG jonami Nd** do
koncentracji o rzad wigkszych. W krysztatach laserowych Nd**:YAG optymalny po-
ziom domieszkowania jonami Nd* wynosi ~ 1 at.%.

Otrzymanie warstw z zawartos$cia jonéw Nd* znacznie wieksza pozwala na okresle-
nie wptywu silnego oddziatywania migdzy jonami Nd** na wtasnosci spektroskopowe
warstw Nd:YAG.

Warstwy Nd:YAG o wysokim wspétczynniku zatamania #, uzyskuje si¢ wprowa-
dzajac w miejsce jonu AI** jony Ga*, ktore nie wplywaja na wlasnosci spektroskopowe
i generacyjne.

2.3. Epitaksja warstw YAG domieszkowanych jonami Nd**, Ga** i Lu**

W Tab. 2 przedstawione sa wspotczynniki molowe R kolejnych sktadéw wyjscio-
wych, dla ktérych przeprowadzono procesy epitaksji warstw Y ,ALO,, (sktad 1),
Y, ,Nd ALLO , (sktad 2 - 8), Y, Nd Al, Ga O,, (sktad 9-11, 14-15) oraz
YJ_X.yNdXLuyAIS_ZGaZO12 (sktad 12-13 i 16-17) wraz z temperaturami nasycenia T\,
ponizej ktorych zachodzi wzrost warstw.

W przypadku warstw Nd:YAG gdy zbyt mala roznica wartosci wspotczynnikow
zalamania warstwy i podtoza YAG uniemozliwia wyznaczenie grubosci warstwy meto-
dami optycznymi o wzroscie warstwy lub rozpuszczaniu sie podloza informuje pomiar
masy plytki po zakonczonym procesie. Jako miare szybkosci wzrostu warstw lub
rozpuszczania podloza przyjgta zostata szybkos¢ zmian masy A/ Az,

Z przebiegu Am/ At w zaleznosci od temperatur wzrostu wyznaczone zostalty tempe-
ratury nasycenia T.. Temperatura, dla ktorej dla kolejnych sktadow wyjsciowych
Am/ At = 0, zostala przyjgta za temperaturg nasycenia T,.

Okreslono warunki wzrostu epitaksjalnego warstw YAG, Nd:YAG i Nd,Ga,Lu:YAG
w zaleznosci od sktadow wyjsciowych.
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Tabela 2. Zestawienie wspoiczynnikow molowych okreslonych r()wnaniami (2) 1 (3) oraz tem-

peratur nasycenia dla warstw Y ALO,, (sklad 1), Nd ALO,, (sktad 2-8),
+Nd Al,_Ga O, (skiad 9-11, 14-15) i Y, Nd Lu Al ,Ga O , (sklad 2 131 16-17).

Table 2, Summary of mole coefficients gwen by equauons (2) and (3) and saturation temper-

atures for layers of Y Al e (composition 1), Y, Nd Al . (composition 2-8),

Y, Nd Al,_Ga,0, (composmon 9 11, 14-15) and Y, Nd, Lu Al Ga O , (composition 12-13,

16 17)

Nr R, R, R; R, R;s Ts[°C]
1 5,0 - 12,0 0,0275 - 1035
2 5,0 - 12,0 0,0275 14,0 990
3 5,0 - 12,0 0,0294 14,0 1048
4 5,0 - 12,0 0,0285 13,99 1030
5 5,0 - 12,0 0,0295 13,99 1048
6 5,0 - 12,0 0,0284 13,9 1028
7 4,1 - 12,0 0,0284 3,5 1005
8 34 - 12,0 0,0295 1,75 1016
9 5,0 11,55 12,02 0,0295 13,99 1041
10 5,0 5,775 12,02 0,0300 13,99 1032
11 5,0 2,8875 12,02 0,0315 13,99 1024
12 4,74 2,8875 12,02 0,0317 7,82 1021
13 4,52 2,8875 12,02 0,0319 5,42 1015
14 5,0 12,00 12,0 0,029 13,9 1018
15 5,0 6,00 12,0 0,030 13,9 1015
16 4,46 2,887 12,0 0,0321 498 1015
17 4,14 2,887 12,0 0,0324 341 1013

Dla ustalonych parametrow procesu epitaksji otrzymano warstwy Nd:YAG z roz-
nymi koncentracjami jonow Nd*' (do ~ 6 at.%) oraz warstwy ze stala koncentracja
jonow Nd* ~1 at.%, a zmienng jonow Ga’+ i Lu'". Jony Ga* podstawione w miejsce
jonéw Al* w pozycjach oktaedrycznych umozliwiaja odpowiednio wzrost wartosci
wspotczynnika zatamania. Natomiast jony Lu' kompensuja spowodowany jonami galu
wzrost wartosci stalej sieci warstwy epitaksjalne;.

Z poréwnania temperatur nasycenia dla sktadow rézniacych sig tylko jednym wspot-
czynnikiem molowym R wynika, 7e temperatura nasycenia T\ maleje w przypadku:

- zmniejszenia wartosci K, (sktady 2-4),

13
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- zwigkszenia wyj$ciowej koncentracji Nd,O, [sktad 4 - 6 — 7 (R, = 13,99 —13,9
— 3,5), sktad 5 — 8 (R, = 13,99 — 1,75),
- wzrostu koncentracji Ga,0, w wyjsciowym skladzie [sktad 5 -9 — 10 - 11 (R,
= 11,55 — 5,775 — 2,8875 ), sktad 14 — 15 (R, =12 — 6).
Procesy epitaksji przeprowadzone byly dla przechtodzenia AT < 15°C i ze stala
szybkoscig obrotow @ = 120 obr./min. Otrzymano warstwy o grubosciach w zakresie
od 1000 do 30000 nm.

3. BADANIA WARSTW EPITAKSJALNYCH

Otrzymane struktury Nd:YAG/YAG zostaly scharakteryzowane za pomoca wysoko-
rogdieleze) dyfraktometrii rentgenowskiey (XRD), badan spektroskopowych, pomiarow
generacyjnych i mikrointerferometrycznych oraz dodatkowo pomiaréw ESR.

3.1. Badania dyfraktometryczne

Do oceny jakosci strukturalnej warstw i wyznaczenia wzglednego niedopasowania
statych sieci warstwy 4, i podtoza 4 zastosowana zostata metoda XRD. Ze wzglednego
niedopasowania zdefiniowanego jako: Aa/a_ = (a, - a.)/a. mozna wyliczy¢ Az dla
warstw z roznymi koncentracjami jonéw Nd*', Ga** i Lu*". Niedopasowanie statych
sieci podloza YAG i warstwy informuje o wptywie domieszkowania jonami Nd**, Ga** i
Lu*" na stalg sieci warstwy.

Jednoczesna rejestracja pikow dyfrakcyjnych warstwy i monokrystalicznego podto-
za YAG przy pomiarach krzywych toczenia wymagata przygotowania struktur z war-
stwami o grubosciach w zakresie 1000 - 5000 nm. W przedstawionych na Rys. 2
dyfraktogramach struktur Nd:YAG/YAG piki z mniejszymi warto$ciami 26 pochodza od
warstwy co oznacza, ze stala sieci warstwy jest wigksza niz podioza i struktury sa w
stanie naprgzenia. Przy domieszkowaniu warstw YAG jonami Nd*" wartos¢ stalej sieci
ro$nie.

Stata sieci monokrysztalow YAG otrzymanych metoda Czochralskiego jest wigk-
sza niz warstwy epitaksjalnej YAG otrzymanej w procesie L.PE. Przyczyna zapewne
jest nieznaczna nadwyzka jonéw Y*" w granacie o sktadzie topiacym si¢ kongruentnie,
w pordwnaniu z warstwg o skladzie stechiometrycznym .

14
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Rys.2. Dyfraktogramy struktur Nd:YAG/YAG z roznymi koncentracjami jonow Nd** [18].
Fig.2. XRD patterns of Nd:YAG/YAG structures with different concentration of Nd**
ions [18] .

Dla koncentracji jonow Nd*' ~ | at.% w warstwie wartosci stalych sieci warstwy
oraz podloza staja si¢ zblizone i1 obserwowany jest jeden pik dyfrakcyjny co ilustruje
Rys. 2 [18 ].

W granatach warto$¢ stalej sieci krysztatu w zaleznosci od jego sktadu chemicznego
moze by¢ opisana empirycznym wzorem: a =b_+br, +br, +br, +br, r +
b,r,,, Iy, gdzie a jest statq sieci granatu, b, .... b, sq parametrami okreslonymi do$wiad-
czalnie dla jonéw Y* i Gd* w pozyqach dodekaedrycznych oraz Fe¥', Ga** 1 Al* w
pozycjach oktaedrycznych i tetraedrycznych oraz r,, , r,, i r, $rednimi promieniami
danych jonéw w zajmowanych przez te jony pozycjach w komorce granatu [19]. Z
tego wzoru wyliczono stale sieci warstw Y, Nd Al.O , w funkcji koncentracji Nd** i
state sieci warstw Y, Nd Al Ga O, ze stala koncentracja Nd** (~1 at.%) w zaleznosci
od koncentracji jonow Ga* Do obliczen przyjeto wartosci efektywnych promieni po-
szczeg6lnych jonow przedstawione w pracy Shannona i Prewitta [20].

Dyfraktogramy struktur Y, Nd Lu Al; Ga O /YAG (x = 0,03) otrzymanych od-
powiednio ze sktadow nr 12 i 13 przedstawia Rys.3. Rozne odleglosci katowe pikow
dyfrakcyjnych wynikaja ze zmian koncentracji wyjsciowej jonow Ga* i Lu* [21].

Najlepsze dopasowanie statych sieci warstwy epitaksjalnej i podtoza w strukturach
falowodowych Y, . Nd, .Lu Al Ga O,,/YAG uzyskano ze sktadu 17 o najwyzszym
stezeniu wyjsciowym Lu,O, (R, = 3,41). Zarejestrowano w tym przypadku jeden pik
dyfrakcyjny. Dyfraktogram taklej struktury przedstawia Rys. 4.

W Tab. 3 zestawiono wraz ze wspotczynnikami molowymi R, R, R, i temperaturg
wzrostu warstw T, wyliczone z pomiarow dyfraktometrycznych wartosci Aa/a,, war-
tosci x i z we wzorze Y, Nd Lu Al Ga7011 opisujacym sktad warstwy oraz wspol-

297-y (I(H
czynniki segregacji jonow Nd*' i Ga Wartosci wzglednego niedopasowania Aa/a,,
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ktore nie byly przeliczone dla stanu bez naprgzen, postuzyly do oszacowania wartosci
wspolczynnikoéw skiadu x i z, a nastgpnie wspolczynnikow segregacji jonow neodymu
k., igaluk_.
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Rys. 3. Dyfraktogramy struktur Y, 4, ,Nd, ;Lu Al Ga O, /YAG [21].

Fig.3. XRD patterns of Y,, Nd, LuA  GaO, /YAG structures [21].
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Rys. 4. Dyfraktogram struktury Y
Fig4. XRD pattern of Y,,, Nd

2_97_yNd0mLuyA]S_ZGaZOlz/YAG (skiad nr 17) [24].
Lu Al, Ga O /YAG structure (melt No 17) [24].
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Tabela 3. Zestawienie wspotczynnikow molowych R , R, i R, temperatur wzrostu wartosci nie-
dopasowania sieciowego 1 wspoOlczynnikow segregaCJl Nd* i Ga* dla warstw
Y,,, Nd ,Lu Al Ga,0 ,[21, 24].

297y 0.03
Table 3. List of mole coefﬂments R, R, and R,, growth temperatures values of lattice misfit

and distribution coefficients of Nd** and Ga* for layers Y, o, Nd, .Lu Al Ga,O,[21, 24].

2.97-y

Nr R, R, Rs |Tg[’C]l| Aa/ag X V4 Knd KGa
x10™

2 5,0 - 14.0 970 0 0,029 - 0,145 -

6 5,0 - 13,9 1035 -1,4 0,03 - 0,149 -

8 3,4 - 1.75 1003 -10,2 | 0,186 - 0.167 -

9 5,0 11,55 | 13,99 1031 -5,3 | ~0,03 | 0.07 - 0.176
10 5,0 5,775 | 13,99 1027 | -11,81 | ~0,03 | 0,25 - 0.358
14 5,0 12,0 13,9 1015 -5,8 ~0,03 | 0,09 - 0.24
15 5,0 6,0 13,9 1015 -13,4 | ~0,03 | 0,26 - 0,36
16 446 |2,887 | 4,98 1009 -8.2 | ~0,03| ~0,7 - > 0,45

Z tabeli tej wynika, ze:

* ze wzrostem koncentracji Ga,0, w sktadzie wyjSciowym rosnie warto$¢ wspétczyn-
nika segregacji jonow galuk _,

* k., <1 poniewaz jony Ga'" podstawiaja w pozycjach oktaedrycznych jony Al** o
mniejszym promieniu jonowym,

* wspotezynnik segregacji jonow neodymu odpowiada wartosci £, ,= 0,15 wyznaczo-
nej przez autoroéw pracy [2] i ma warto$¢ zblizong do £, = 0,18, jaka przyjmuje
si¢ przy monokrystalizacji Nd:YAG metoda Czochralskiego.

Okreslona zostata zalezno$¢ migdzy sktadem wyjsciowym opisanym wspotczynni-
kami R, a statymi sieci warstw Y, NdLuAl GaO, i porednio skladem warstw,
jaki wynika z warto$ci parametrow x, y i z we wzorze opisujacym sklad warstwy.

Ze skiadu nr 16 otrzymano np. warstwy o skfadzie Y,, Nd  Lu, Al Ga O

237 0()3 0712
ktory oszacowano z wynikéw pomiarow niedopasowania statych sieci.

3.2. Pomiary wspolczynnikow zatamania

Roznica wspotczynnikow zatamania migdzy warstwa i podtozem YAG zostata zmie-
rzona dla warstw Y, . NdomLu Al,_Ga O,, o najwigkszej koncentracji jonow Ga’’, a
otrzymanych z roztworu nr 16 i l7

Wspolczynnik zatamania warstw zmierzono za pomoca mikroskopu interferencyj-
no-polaryzacyjnego, w $wietle przechodzacym [22]. Pomiary przeprowadzit i wyniki
zinterpretowal D. Litwin z Instytutu Optyki Stosowanej [21].
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System optyczny tego urzadzenia jest oparty na typowym ukltadzie mikroskopo-
wym zgodnym z zasada Kohlera, jednak zawiera kilka dodatkowych elementow mody-
fikujacych uktad. W rezultacie uktad optyczny tworzy dwa obrazy obiektu przesunigte
wzgledem siebie. Diugos¢ fali swiatta padajacego na obiekt zmieniano w sposob ciagty
przy pomocy przestrajalnego filtru ciektokrystalicznego zbudowanego wedhlug zasady
Lyota. Probki zostaty przygotowane w postaci klina o matym kacie nachylenia. Probka
byta umieszczona w cieczy immersyjnej aby ufatwi¢ identyfikacj¢ prazka rzedu zero-
wego, co w interferometrii jest istotnym problemem.

Wyniki pomiaréw zamieszczono w Tab. 4. Wyznaczone roznice wspolczynmkow
zatamania A» > 0,01 $wiadcza, ze otrzymane zostaly epitaksjalne struktury falowodowe
0 wymaganej wartosci A» migdzy warstwa epitaksjalng i podtozem YAG

Tabela 4. Porownanie  wspélczynnikow  zalamania  warstw  epitaksjalnych
) yNd0 03Lu Al,_Ga,0,, i materiatlu podiozowego (YAG) dla réznych dtugosci fali Swietlne;.
Table 4. Companson of refraction indexes for YW;yNdo_mLuyAli_zGazO12 and substrate mate-

rial YAG) for different light wavelengths.

Nr A n, olejek N yag n; (warstwa) An
nm immersyjny
1 656,3 1,6898 1,831 1,850 0,019
632,8 1,6928 1,832 1,853 0,021
He-Ne
3 589,3 1,7000 1,835 1,859 0,024
4 550,0 1,7085 1,842 1,860 0,018
5 510,0 1,7191 1,849 1,863 0,014

3.3. Pomiary spektroskopowe, wzmocnienia i generacji

Pomiary czaséw zycia fluorescencji z poziomu °F,, jonu Nd** oraz pomiar emisji w
pasmie 1060 nm w cienkich warstwach epitaksjalnych o koncentracjach ~ 1,316 at. %
Nd** przeprowadzono w temperaturze pokojowej w Instytucie Mikro- i Optoelektroniki
PW. Pomiary te ilustruja kolejno Rys. 5-6.

Zrédtem pobudzania byt optyczny parametryczny oscylator pompowany trzecia
harmoniczng lasera Nd: YAG. Dtugo$¢ fali pompujacej wynosita ~ 580 nm i odpowiada-
ta silnej absorpcji do poziomu “G,,. Na Rys. 5 przedstawione sa krzywe zaniku
fluorescencji jonu Nd** i czasy zycia poziomu *F*? jonéw neodymu w warstwach
[21, 24].
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Rys. 5. Czasy zaniku luminescencji jonow Nd*.
Fig.5. The decay profiles of Nd*" ions luminescence.
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Rys. 6. Widma emisji warstw Nd:YAG w pa$mie 1060 nm w funkcji koncentracji jonow Nd*".
Fig.6. The 1060 nm emission of Nd:YAG films vs. Nd*' concentration.

Dla warstw z zawarto$cia ~ | at.% jonow Nd*" wartosci czasow zycia miescily sig
w zakresie 250 - 270 ps. Wyniki te $wiadcza o dobrej perfekcji strukturalnej warstw.
Skrocenie czasow zycia i odstgpstwo od eksponencjalnego zaniku fluorescencji dla
wyzszych koncentracji domieszki jest wynikiem silnego oddzialywania migdzy jonami
Nd* prowadzacego do niepromienistego wygaszania fluorescencji.

W Instytucie Mikro- i Optoelektroniki PW wykonano rowniez badania wzmocnie-
nia i generacji w strukturach falowodowych Y, Nd Lu Al__Ga O,,/YAG oraz okreslo-
no przekroje czynne na absorpcjg i emisje warstw. Do pomiaréw tych przygotowane
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zostaly struktury w postaci prostokatow o wymiarach 5 x 10 mm z krawedziami
ptasko-rownolegtymi (5 mm) wypolerowanymi do jakos$ci laserowej. Roznica wspot-
czynnikow zatamania pomiedzy warstwa a podtozem ~ 2 x 10~ pozwolita na otrzyma-
nie modoéw prowadzonych w strukturze.

Wiazke sygnatowa o dlugosci fali 1064 nm, odpowiadajaca maksimum emisji jonu
neodymu w krysztale YAG oraz wiazkg pompujaca o dhugosci fali 808 nm wprowadza-
no do aktywnego $wiattowodu planarnego Yl_x_yNdeuyAls_zGaZOIZ/YAG. Jako zrodta
$wiatta pompujacego zastosowano polprzewodnikowa diodg laserowg DL-810 o pracy
ciagtej, mocy wyjsciowej > 150 mW i centralnej dtugosci fali kp = 808 nm. Wiazka
sygnatowa byta modulowana mechanicznie i rejestrowana w funkcji mocy pompujacej
na wyjsciu z falowodu. Otrzymano wzmocnienie matosygnatowe rz¢du 18 dB na dhugo-
sci fali 1064 nm [23-24]

Badania generacyjne prowadzono w uktadzie ptasko-rownoleglego rezonatora typu
Fabry-Perot przedstawionego na Rys 7.

A‘LED }"LASER
| N YAG [[—

808 nm YAG 1064 nm

Zwierciadta

Rys.7. Planamy laser falowodowy Nd:YAG.
Fig.7. Planar waveguide Nd:YAG laser.

Zwierciadta o transmisjach 0 i 5 % lezaty bezposrednio na powierzchniach czoto-
wych falowodu. Zaobserwowano generacjg przy mocach progowych ~ 25 mW, co
pozwolito oszacowac wartos¢ strat roztozonych §wiattowodu na mniej niz 0,1 dB/cm [24].

3.4. Pomiary metoda Elektronowego Rezonansu Spinowego (ERS)

Uzupelnieniem metod oceny wlasnosci warstw byly pomiary ESR, ktorymi wy-
krywa sig centra o wlasno$ciach paramagnetycznych. W warstwach granatow Nd:YAG
aktywnymi centrami sa jony Nd**. Informacje o jednorodnosci badanego monokryszta-
tu mozna uzyska¢ badajac szeroko$¢ otrzymanych linii rezonansowych. Pomiary ESR
przeprowadzono w pasmie X za pomoca spektrometru ESP-300. Maksymalne natgze-
nie linii otrzymano dla temperatury w poblizu 20 K.
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Tabela 5. Wyniki pomiarow dla struktur o wzrastajacej koncentracji Nd*~ [18].

Table 5. The results of measurement for structures with increasing Nd** concentration [18].

Koncen-
Nr | T,10% [s]| T 10" [s]| AH,, [mT] < 80> | < 8Hy> [mT]|tracia

wz%lqdna
Nd™"

2 51 6.3 23 3.0297x10° 13,306 1

7 9.13 2,52 4.3 6.2340x10° | 44,002 3,086

8 3,07 1.6 7.8 20.000x10° |146,779 5.837

Z przedstawionych wynikow wida¢, ze wraz z wigksza koncentracja Nd** maleja
czasy relaksacji T (spin- sie¢) oraz T, (spin-spin). Wzrasta natomiast szerokos¢ linii
AH , ktora jak pokazano w pracy [18], jest funkcja lokalnego pola magnetycznego
wokot domieszki 6H  oraz rozrzutu kata obrotu pola magnetycznego w badanej ptasz-
czyznie (111) d¢. Zachowanie takie jest charakterystyczne dla struktury mozaikowe;j,
ktora poglebia si¢ ze wzrostem koncentracji Nd*'. Wyniki pomiarow ESR koreluja z
badaniami rentgenowskimi i spektroskopowymi.

4. PODSUMOWANIE

Przeprowadzone badania poswigcone byty okresleniu warunkéw epitaksji z fazy
ciektej warstw falowodowych Y, Nd Lu Al, Ga O, o parametrach umozliwiajacych
wykonanie falowodowych laserow cienkowarstwowych Nd:YAG/YAG o emitowane]
dhugosci fali A = 1064 nm przy pompowaniu diodg laserowa A = 810 nm.

Do ustalenia warunkow wzrostu w procesie [.PF: struktur falowodowych Nd:YAG
prowadzita kolejno:

- epitaksja warstw YAG domieszkowanych jonami Nd** o koncentracji do ~ 6 at.%,

- epitaksja warstw YAG o statej, zblizonej do optymalnej koncentracji jonow Nd** ~
1 at.% i domieszkowanych jonami Ga'', ktore czgéciowo podstawiajac jony Al*
zwigkszaja warto$¢ wspotczynnika zatamania warstwy oraz warto$¢ statej sieci war-
stwy,

- epitaksja warstw Y, Nd Lu Al, Ga O , w ktérych obecnos¢ jonow Lu*" powodu-
je zmniejszenie wartosci stalej sieci warstwy. a odpowiednio wysoka koncentracja
jonow Ga* 2 10 at.% umozliwia otrzymanie struktury falowodowe;j.

Dla warstw Nd:YAG o koncentracji jonow Nd** ~ 1 at.% wartosci czasow zycia
fluorescencji poziomu “F, , jonu Nd*" miescity si¢ w zakresie 250 - 270 ps, a szerokos¢
linii rezonansowe;j I=SR AH =12mT. W monokrysztatach objetosciowych Nd:YAG o
najlepszej jakosci wyhodowlanych metoda Czochralskiego czas zycia 7 jest zblizony, a
wartos¢ AH dwukrotnie wigksza ~2.5 mT. Porownanie to, przy uwzglgdnieniu badan
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dyfrakcyjnych, $wiadczy o otrzymaniu warstw epitaksjalnych o doskonatej perfekcji
strukturalnej i wysokiej jakosci optyczne;j.

W warstwach falowodowych Y, ,Nd Lu Al; GaO,, domieszkowanie jonami Ga*
i Lu** nie obnizylo parametréw spektroskopowych. Obecnosé jonéow Ga** spowodowa-
fa zakladany efekt wzrostu wartosci wspdtczynnika zalamania warstwy w zakresie
0,015 - 0,02 w stosunku do wspotczynnika zatamania YAG i jednoczesne zwigkszenie
wartosci statej sieci warstwy. Domieszkowanie jonami Lu** umozliwitlo dopasowanie
stalych sieci warstwy falowodowe;j i podloza osiagajac najkorzystniejszy efekt Aa = 0
dla sktadu nr 17.

Okreslenie zaleznos$ci miedzy warunkami procesu epitaksji, a wlasno$ciami warstw
pozwolito na sterowanie parametrami warstw epitaksjalnych. Dla ustalonych warunkow
epitaksji otrzymane zostaty struktury falowodowe Yl_x_yNdeuyAls_zGazO12/YAG o do-
brym dopasowaniu statych sieci warstwy i podtoza, réznicy wspotczynnikoéw zatamania
An 20,015, wartosci strat roztozonych ponizej 0,1 dB/cm i wzmocnieniu matosygnato-
wym ~ 18 dB (A = 1064 nm).

Wyniki badan pokazaty, ze otrzymane struktury falowodowe moga postuzy¢ do
konstrukcji jednoczgstotliwosciowego, falowodowego lasera cienkowarstwowego pobu-
dzanego diodami laserowymi o dlugosci fali 810 nm i generujacego promieniowanie w
zakresie A = 1064 nm dla przejscia ‘F,, — ‘I, , jonu Nd**.

Epitaksja z fazy ciekltej okazala si¢ metoda umozliwiajaca wytworzenie falowodo-
wych struktur laserowych o niskiej thumiennosci.

Praca zostata wykonana w ramach Projekin Zamawianego PBZ-023-10 finansowanego
przez Komitet Badari Naukowych.
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LIQUID PHASE EPITAXIAL GROWTH AND CHARACTERIZATION
OF Nd:YAG/YAG WAVEGUIDE LASER STRUCTURES

SUMMARY

Considerable interest in rare-earth planar waveguide YAG lasers is observed. Liquid
phase epitaxy (LPE) is a suitable technique to realize solid state garnet laser with a
planar waveguide structure.

The thin waveguide films of Nd*', Ga® and Lu* doped YAG were grown from a
supercooled molten gamet-flux high temperature solution on undoped YAG substrates
by the standard I.PE dipping technique. The basic condition of epitaxial growth and
properties of the epitaxial films and waveguide structures are presented. As indicated
by XRD, ESR, refractive index data, optical spectroscopic studies, amplification and
laser characteristics measurements the good optical quality and high crystallinity Nd:YAG/
YAG films and waveguide structures have been obtained.
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