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摘要：研究了电子束蒸发制备的Hf()。／Si02高反膜在i 064 nm与532 nm激光辐照下的损伤行为。

基频激光辐照时损伤形貌主要为节瘤缺陷喷溅留下的锥形坑．当能量密度较大时出现分层剥落；二倍频激光损

伤主要是由电子缺陷引起的平底坑，辐照脉冲能量密度稍高时也会产生吸收性缺陷引起的锥形坑。但电子缺陷

的损伤阈值更低；随着辐照脉冲能量密度的增大分层剥落逐渐成为主要的损伤形貌．分析认为．辐照激光波长

的变化．引起吸收机制的变化从而导致了损伤阈值及损伤机制的差异。
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光学薄膜是高功率激光系统中的重要元件，同时也是最薄弱的环节之一。光学薄膜的抗激光能力直接影

响到整个激光系统的性能[1≈]。数十年来对光学薄膜的激光损伤进行了较多的研究并取得了长足发展，提出了

众多模型来解释损伤产生机制[3-a]。但是，激光对光学薄膜的损伤是一个复杂的过程，其中涉及到薄膜材料及

其制备手段、激光参数以及作用模式等众多因素，因而破坏过程与损伤机理千差万别阻阳，并且在损伤过程中可

能包含了多个过程或多种机制的耦合，这也给损伤研究带来了很大难度。

为理解辐照激光波长对薄膜损伤的影响，本文设计膜系制备双波长高反膜并进行损伤实验。其中用

HfOz和SiO：作为高低折射率材料制备的光学薄膜得到了广泛应用[9]，同时电子束蒸发也是一种较为成熟的

薄膜制备手段，因此本文采用了电子束蒸发制备1 064和532 nm双波长的Hf02／Si02高反膜，以消除激光损

伤过程中样品制备工艺、膜料以及不同杂质的影响。

1 损伤实验

1．1样品制备

采用电子束蒸发制备HIO。／SiOz高反膜，膜系结构为GI HL(H2L)15 1 A，其中H表示四分之一波长光学

厚度的高折射率材料膜层，L表示四分之一波长光学厚度的低折射率材料膜层，G表示K9玻璃基底，A表示

入射介质(空气)。

1．2实验装置

损伤测试装置按照ISO-．11254标准建立。其中Nd：YAG激光器输出1 064 nm(基频)以及532 nm(Z．倍

频)波长的激光，脉宽分别为12 r1．s和10 ns。由二分之一波片以及偏振片组成的能量调节系统可调节辐照样

品的脉冲能量。光束经会聚透镜会聚后辐照样品表面，其中基频激光辐照时使用的会聚透镜焦距为950 mm，

二倍频激光辐照时透镜的焦距为400 mm。脉冲的空间能量分布呈高斯型，样品表面上的光斑直径(1／d)分别

为700 gin(基频激光输出)和450弘m(二倍频)。样品固定于2维步进电动机，通过计算机控制用于选择不同

的测试区域。另外由CCD以及透镜组组成的在线观测系统可对样品进行实时观测以判断损伤是否产生。

1．3损伤检测

为了尽可能完全地反映样品的损伤行为，在样品表面选取一定的区域使用相同能量密度的脉冲对样品表

面进行光栅式扫描。扫描过程中通过在线观测系统观察样品表面的变化并记录损伤位置，完成后更换扫描区

域并提高脉冲能量密度。在脉冲能量密度较小时相邻脉冲之间的间隔取为光斑直径，观察到破斑尺寸超过
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50肛m时取为3倍光斑直径。起始能量密度分别取为5 J／cm2(二倍频)和8 J／cm2(基频激光辐照)，考虑到实

验准确性以及时间耗费，每次能量密度提升约为i J／cm2。

2 损伤形貌

2．1基频激光损伤形貌

以基频激光辐照样品时，最先出现的损伤形貌如图1(a)所示，相应的脉冲能量密度为17．9 J／cmz，原子显

微镜显示其为锥形坑，深度变化较大，浅者在0．4弘m左右，最深者可达1．2／．tm。随着辐照脉冲能量密度增大，

锥形坑的尺寸也增大，在能量密度为25．0 J／cm2时出现另一种损伤形貌，表现为薄膜表层完全脱落，同时内层

一定区域内出现损伤，剥落面积随脉冲能量密度的增加而增大。Leica显微镜观察到的剥落损伤形貌结构如图

1(b)所示，剥落层边缘处比较粗糙，力学破坏特征明显；内层损伤区域中心有锥形坑以及熔化区域，而周围部

分则呈现力学破坏特征。深度分析表明最外两层完全剥落，底部的坑状损伤深度变化极大且无规律。

(a)roper pit (b)delamination

Fig．1 Damage morphologies caused by l∞laser pulses

图1基频激光脉冲辐照产生的损伤形貌

对于图1(a)所示的损伤形貌，当前普遍认为由膜体内的节瘤缺陷引起[10]。薄膜生长过程中基底表面的附

着物以及真空室内的污染物被膜层覆盖后就可作为种子逐渐形成节瘤缺陷。激光辐照过程中，由于缺陷附近

电场强度的加强以及节瘤种子的强吸收致使该部分温度升高，引起缺陷及其周围膜体的温升、熔化或者近于熔

化，在热力耦合作用下节瘤缺陷溅出留下锥形坑。本实验中辐照脉冲脉宽为ns量级，辐照过程中有足够的时

间供热量积累并传播使其周围的膜体熔化。图1(a)中锥形坑附近的薄膜颗粒界限已经比较模糊，证明了温

升、熔化过程的存在。

至于图1(b)中所示的分层剥落，本文认为产生的主要原因在于界面吸收以及界面两侧膜层热膨胀系数的

差异。薄膜制备过程中，由于高速生长带来的不均衡性以及不同材料交替镀制带来的膜体结构非连续性，膜层

界面处往往含有较多的缺陷和空隙，薄膜置于大气中时吸附潮气和杂质使得该处的吸收系数远大于膜体，同时

这些空隙的存在使得相邻膜层之间仅靠部分区域的黏合而结合在一起，因此从力学方面而言膜层界面也是最

为脆弱的部分。激光脉冲辐照过程中界面处的吸收令附近区域产生温升，而不同材料的热膨胀系数的差异导

致膜层结合处的形变失配，当温度比较高而膜层的结合强度较小时就会出现部分膜层剥离脱落，形成分层剥

落。

分层剥落产生的另一个原因是膜体中含有的吸收性杂质。激光脉冲辐照过程中该杂质吸收热量并传播导

致本身及其周围的膜体熔化甚至气化，从而对表面膜层产生压强最终导致分层剥落的产生。需要指出的是，由

于高低折射率材料热力特性的差异在分层剥落发生之前表面膜层与其相邻的膜层之间的结合强度即已很低甚

至分离，因此在损伤形貌中表面膜层的剥落面积通常大于内层的损伤区域。

2．2二倍频激光损伤形貌

以二倍频激光扫描样品，最先出现损伤时对应的能量密度为9．1 J／cm2，损伤形貌如图2(a)所示，为圆形

平底坑，通常会有若干个连在一起，深度0．2 pm至1弘m不等，直径约为3 pm，并且在坑的底部可见较小的熔

化区域。脉冲能量密度增大时同一个脉冲辐照范围内的平底坑个数增加，同时逐渐连在一起形成如图2(b)所
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示的损伤形貌，表现为外膜层的剥落并在内部出现锥形坑或平底坑，并且剥落发生在第二个高低折射率材料交

界面。而在脉冲能量密度增加的过程中也观察到了锥形坑，相应的能量密度为15．2 J／cm2，其形状、大小以及

深度分布同基频激光辐照时相同。

(a)flat bottom pit (bJ delamination

Fig．2 Damage morphologies caused by 2∞laser pulses

图2二倍频激光脉冲辐照产生的损伤形貌

对于图2(a)中所示平底坑，Dijontlll等做过详细研究。他们使用基频(1 064 rim)激光辐照高反膜样品得

到该损伤形貌，并且认为该损伤形貌的产生可以分为4个阶段：首先，由于较大的本征吸收杂质吸收能量温度

迅速升高}然后处于高温的杂质以及薄膜材料发射电子，使得该区域自由电子密度增大；之后，由于自由电子的

吸收致使更大范围以及更大幅度的温升；最后，由于热力耦合效应形成平底坑形貌。然而与Dijon的结果不

同，本文的实验中只有二倍频激光辐照才产生平底坑状损伤形貌，而在基频激光辐照过程中并未发现。由此，

本文认为导致该类损伤形貌的可能是电子缺陷[123而非吸收性杂质。薄膜制备过程中由于杂质的引入破坏了

晶格的完整性，从而在介质材料的禁带与导带之间引入一些裂谷态，其中一些被电子占据，形成电子缺陷。激

光辐照过程中这些电子吸收光子后可能被激发至导带。因此，即使辐照激光的光子能量未超过材料的禁带宽

度，仍能够激发部分电子到导带。被激发电子吸收能量并进一步激发自由电子，最终通过热力作用形成损伤。

至于锥形坑及分层剥落，其形貌与基频辐照时基本一致，因此认为产生机制一致。

2．3基频与二倍频激光损伤机制比较

由以上损伤形貌可以分析电子束蒸发制备的Hf02／SiOz高反膜在基频与二倍频激光辐照时损伤的异同。

脉冲能量密度较小时损伤主要由各种缺陷引起。区别在于基频激光辐照时，损伤主要表现为节瘤缺陷的

喷溅，更多的体现了激光的热作用；而在二倍频激光辐照时，虽然吸收性缺陷依然会导致损伤产生，但电子缺陷

取而代之成为限制薄膜抗激光性能的因素。对于文中的样品而言，可能激发裂谷态电子所需的能量恰好介于

基频与二倍频激光光子能量之间，从而杂质对基频激光只是本征吸收，温升有限不足以产生损伤；在二倍频激

光辐照时由于被激发自由电子的强吸收而导致损伤。正是由于波长的变化引起吸收机制的变化从而导致损伤

阈值及损伤形貌的差异。

辐照脉冲能量密度增大，基频以及二倍频激光辐照下均出现分层剥落损伤形貌。本文认为主要原因在于

界面两侧膜料热力学特性的差异以及膜层界面处的各类杂质、缺陷。分层剥落损伤对薄膜元件的光学性能的

影响远远大于缺陷导致的坑状损伤，但相对于针对各类缺陷导致损伤进行的大量研究，对分层剥落的形成原因

及其抑制手段的研究较少。

3 结 论

辐照激光波长的变化引起吸收机制的变化从而导致损伤机制及损伤阈值的变化。在脉冲能量密度较小

时，基频激光辐照高反膜时的损伤主要由节瘤缺陷通过热力耦合作用引起，损伤形貌主要表现为锥形坑；而二

倍频激光辐照时首先引起损伤的是膜层中的电子缺陷，表现为平底坑，当脉冲能量密度增大时损伤形貌主要表

现为分层剥落，但剥落层内部的损伤形貌不同。长波长激光引发的损伤大多体现为热过程，表现为对样品的宏
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观、整体的破坏，而短波长激光则更多的表现为对微观结构的破坏。
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Comparison of laser induced damage at 1 064 nm and 532 nm

to high—reflective film fabricated by electron beam evaporation

LI Da-weix一。TAP Chun-xianI一。LI Xia01一， ZHA0 Yuan-anl，SHAO Jian-dal

(1．Shanghai Institute of Optics and Fine Mechanics，Chinese Academy of Sciences，Shanghai 201800，China；

2．Graduate University of Chinese Academy of Sciences．Beijing 100039，China)

Abstract：The damage behaviors of Hf02／Si【)z high reflective optical thin film fabricated by electron beam evaporation

(EBE)illuminated using 1 064 llrn laser and 532 nrn laser showed some difference．It was found that the damage was usually

caused by absorptive defects and absorption near the interfaces under the irradiation of 1 064 nm laser．and the damage was caused

by electronic defects and absorptive ones under irradiation of 532 am laser and the former had lower damage threshold．Therefore,

the key point to enhance the laser resistance of optical thin films at l 064 nm was to prevent the presence of the absorptive defects'

and to those at 532 nm was to eliminate the electronic defects．

Key words： Optical thin films；Laser induced damage； Electron beam evaporation； Electronic defects
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