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三倍频激光薄膜的损伤特性研究

王虎

导师：齐红基研究员

摘 要

全固态高功率激光系统是实现惯性约束聚变的重要途径，为获得更高的功率

输出与良好的光束质量控制，需要大量关键激光元器件(诸如透镜、薄膜、晶体、

光栅等)在时域、空域和频域上调控激光脉冲的能量密度、脉宽、波长和空间分

布等性质。由频率转换晶体与谐波分离系统构成的终端元器件系统是承受三倍频

激光的主要部分，其特点是负载激光通量高、谐波成分复杂，终端元器件的三倍

频激光损伤成为限制打靶通量提升的重要瓶颈。同传统的楔形透镜与聚焦光栅相

比，谐波分离膜制备简单，但是较低的激光损伤阈值限制了谐波分离膜在兆焦激

光系统中的应用。大量研究工作表明，元器件承受多波长同时辐照时损伤主要由

三倍频激光诱发，而基频或者二倍频更多地表现为在三倍频激光的基础上促进损

伤的生长与发展。因此，关于三倍频薄膜的损伤是目前迫切需要攻克的难题。本

论文主要针对三倍频激光薄膜的损伤特性进行研究，通过大量的实验与理论分析，

开展了以下研究工作：

回顾了损伤概率数据的测试与分析基本原理，总结了概率误差的分析方法，

结合缺陷系综模型与蒙特卡洛方法模拟了损伤概率测试过程，模拟得到的损伤概

率分布与系综模型理论曲线的吻合说明了模拟算法的合理性。研究表明，利用系

综模型可以有效地基于小区域损伤概率测试提取缺陷系综参数，并评估小区域到

大区域的损伤特性变换，在获得缺陷系综参数的基础上，使用蒙特卡洛模拟方法

可以评估同批样品的实际抗激光损伤能力的分布区间。

基片表面缺陷结构对电场调制作用明显，将缺陷简化为基本的矩形结构，不

同高度的矩形结构对电场及能流分布做了严格的计算分析，并将结果与时域有限

差分方法做比较，确定了能在保持精度的同时减少计算量的收敛参数。提出了模

式密度谱的概念，可以有效地分析基片表面纳米结构的谐振效应。新引入了模式

参数，根据模式参数以及水平与垂直界面全内反射条件将总场分解成四个模式区

域，研究了不同区域的模式对近场与能流的贡献。研究表明，近场增强明显依赖

于侧壁全内反射引起的谐振效应。根据能流分析，尽管电场增强在结构侧壁与根

部并不明显，但是入射电场以及低级次散射谐波被矩形结构的侧壁诱导并从结构

根部进入结构内部。该特征意味着通过优化结构侧壁尺寸与根部轮廓可以调控与

抑制矩形结构内部的电场与能流分布。此外，讨论了结构的高度对近场调制与能

流分布的影响，谐振效应会随着结构高度的增加而变得更复杂，进而引起更显著

的场与能量的局域化，更容易诱导激光损伤。

对三倍频激光辐照下基片与薄膜耦合损伤问题展开研究，利用缺陷系综模型

提取了缺陷密度与损伤阈值等信息，并基于缺陷信息对损伤测试过程进行了蒙特

卡洛模拟，分析讨论了当前测试点数对不同样品损伤阈值准确性的影响程度。对

比酸洗样品镀膜与未镀膜情况下的损伤形貌差异，总结了不同损伤阈值层次的缺
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陷种类。最后基于杂质热传导模型讨论了镀膜后阈值降低的可能因素，发现缺陷

在镀膜过程中受热向表面迁移凝聚是使阈值降低的主要原因。

总结了薄膜材料的基频与三倍频激光损伤差异，分别讨论了基频与三倍频激

光辐照下介质薄膜的烧蚀机制。根据损伤概率曲线的形状与损伤形貌将三倍频高

反膜的缺陷分为纳米吸收中心与亚微米节瘤缺陷，前者对于驻波场非常敏感并且

容易引起激光损伤，而后者的激光性能取决于节瘤轮廓边界以及氟化物与氧化物

的界面结合强度。组合膜可以通过抑制纳米吸收中心而有效提升激光损伤阈值。

当前结果指出了氧化物膜层中节瘤缺陷的重要性以及将来进一步提升三倍频高

反膜损伤阈值的努力方向。

关键词：三倍频激光损伤，高反膜，缺陷

II



中国科学院上海光学精密机械研究所博士研究生毕业论文／2017年

Damag,mechanisms of,ptical coatinR：induced by 30 laserILlamaRemecIianlsms oI optical coatings in uced by 3旬o laser

HuWang

Directed by：Prof．Hongji Qi

Abstract

All·-solid-·state high power laser system

the inertial confinement fusion．Abundant

is the most promising method to realize

key optical components such as lens，

coatings，crystals and gratings are required to control the energy,pulse duration，

wavelength and spatial properties of laser beam．The final optical systems containing

the frequency crystals and harmonic separation components are the major segment to

suffer the 30 laser．Comparing with the traditional wedged prism and focusing grating，

the harmonic separation coatings are relatively simple to fabricate and can arrange the

30 laser efficiently due to the perpendicular reflection．However,the poor laser．induced

damage threshold(LIDT)limits their application in the megajoule system．Abundant

investigations indicate that the damage initiation iS much more affected by 3co whereas

the 1 0)simply adds to the 3(1)in enhancing damage growth．Therefore．damage issues

about the 3(1)mirrors are t11e prior target to be resolved．In this thesis．various works on

the damage mechanisms of optical coatings induced by 3(0 laser are implemented with

sufficient experimental and theoretical efforts．as stated below：

The basic principles on damage probability are reviewed and concluded as well as

the probability error．With ensemble model．the Mont．Carlo method iS applied to

simulate the damage testing process．The simulated damage curves are consistent with

the theoretical curved given by the ensemble model．which verifies the reasonability of

the Mont．Carlo method．The results indicate that．the precursors inferred from the

small-areatest can be extrapolated to the large．area ofthe optics．Based on the ensemble

parameters，the distribution of damage threshold of the sample can be assessed by

Mont．Carlo method．

The near-field and energy flow of rectangle structure on the substrate are analyzed

rigorously dependent on the structure height．The parameters are optimized to compare

with the Finite-Difference Time．Domain Method SO that the consumption ofcalculation

can be decreased．The mode amplitude density spectra are proposed to analyze the

resonance due to nano-structure．With the introduce of the new mode parameters．the

total field iS decomposed into four parts and the contribution of different parts are

evaluated．The results indicate that the enhancement of near．field iS dependent on the

resonance of sidewall．According to the energy analysis．The incident and lower order

field iS directed into the structure from the root of the rectangle structure although the

enhancement of the near-field is not obvious around the sidewall．Moreover,the

influence of the height on near field andenergy flow iS discussed tO reveal the localized

of near field as well as energy．
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The coupling mechanisms between the 3∞coatings and substrates are investigated

and the defect information iS extracted according to ensemble model．Based on the

defect information．the damage testing processes are simulated with the Mont-Carlo

method．Therefore，the accuracy of damage threshold for different samples can be

evaluated．The damage morphologies between the coatings and bare
substrates are

investigated，SO the defect level or category is divided．Various factors reducing
the

damage threshold are discussed and the defect agglomeration during annealing
is the

mostly possible reason to reduce the damage threshold．

Different damage mechanisms between the 3 co and 1(o laser are discussed as well

as the surface ablation．The damage precursors in 3 co high reflective coatings are

divided into nano．absorbing defects and sub．micrometer nodules according to the

damage probability curve or morphologies．The former iS sensitive to the electric field

while the latter can destroy the standing wave electric field．The nano-absorbing defects

can be suppressed with the design of double stack．The damage resistance of double

stack iS limited by the mechanical strength of both the nodular and interface between

the oxides and fluorides，which predicts a promising method to further improve the

damage threshold．

Key words：303 laser-induced damage，high reflective coatings，defects
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1绪论

1．1课题背景与研究意义

全固态高功率激光系统是实现惯性约束聚变的重要途径，为获得更高的功率

输出与良好的光束质量控制，需要大量关键激光元器件(诸如透镜、薄膜、晶体、

光栅等)在时域、空域和频域上调控激光脉冲的能量密度、脉宽、波长和空间分

布等性质。随着高功率激光系统打靶技术的发展，短波长激光在打靶方面的优势

逐渐被认识与采用。目前全球主流的高功率激光系统(例如美国的National

IgnitionFacility、法国的LaserMegaJoule和中国的神光系列装置等)都采用由氙

灯泵浦的Nd：YAG玻璃输出基频激光(1 60，1053nm)，经频率转换晶体输出三倍

频激光(3co，35lnm)并通过谐波分离系统实现打靶。由频率转换晶体与谐波分

离系统构成的终端元器件系统是承受三倍频激光的主要部分，其特点是负载激光

通量高、谐波成分复杂，终端元器件的三倍频激光损伤成为限制打靶通量的重要

瓶颈。同传统的楔形透镜与聚焦光栅相比【1，21，谐波分离膜(对三倍频高反，对基

频与二倍频高透)制备简单，并且通过对光束垂直反射可以有效减少终端系统体

积【3】，但是较低的激光损伤阈值限制了谐波分离膜在兆焦激光系统中的应用。大

量研究工作表明，元器件受到多波长辐照时损伤主要由三倍频激光诱发，而基频

或者二倍频更多地表现为在三倍频激光的基础上促进损伤的生长与发展【2，41。因

此，关于三倍频薄膜的损伤是目前迫切攻克的难题。

构成终端系统的激光元器件主要是由透明介质材料构成，在纳秒激光辐照下，

亚带隙光子的能量可以通过纳米尺度吸收性缺陷的辅助而被透明介质材料吸收，

并引起后续地材料相变与喷溅，进而诱导元器件发生激光损伤。损伤点不仅会在

后续激光辐照下继续生长扩大，还能通过调制激光电场分布来影响下游光学元器

件的稳定运行。随着激光波长从近红外波段向紫外发展，光子能量逐渐接近透明

材料的本征带隙及其缺陷能级。同基频激光相比，不仅能吸收三倍频激光的缺陷

种类与密度大大增加，缺陷升温诱导透明基质相变过程更容易与三倍频激光发生

进一步的耦合，使得损伤过程涉及热传导、相变、冲击波、等离子体形成与传播

等多种物理现象，复杂的物理过程使得材料处于1ev量级的高温与10GPa量级

的高压，成为近二十年来国际上持续关注的前沿领域。

近年来关于熔融石英与KDP／DKDP等体材料的三倍频激光损伤虽然开展了

大量的研究，但薄膜材料的三倍频激光损伤特性的工作报道与认识依然较少。因

此，理解激光薄膜三倍频损伤的基本物理过程不仅对于改善终端元器件的抗激光

损伤能力具有重要的工程指导意义，而且在激光与透明材料相互作用领域具有重
要的科学意义。
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1．2国内外研究进展

透明材料的纳秒激光损伤研究具有鲜明的时代特色，从世界上第一台激光器

的发明(1960年)开始，损伤问题主要以科学研究的形式受到世界各地学者们的

关注，探索材料激光损伤的共性机理。进入90年代以后，随着为实现惯性约束

聚变而建设的高功率全固态激光器的发展，激光损伤的科学研究紧密围绕实际的

工程问题而开展，研究群体逐渐浓缩于国内外少数高功率激光装置及相关元器件

研究机构，材料损伤的研究对象与方法也逐步细化。按材料存在形式可以分为：

薄膜(氧化物、氟化物)、玻璃(K9、熔融石英)、晶体(DKDP／KDP)；按加工

工艺与后处理研究可以分为：薄膜沉积工艺与节瘤缺陷控制、基片抛光与酸洗工

艺研究、晶体生长技术、激光与处理技术；按缺陷与损伤坑点的表征技术发展可

以分为：无损检测、损伤测试标准、损伤测试方法、缺陷统计分析、人工植入缺

陷研究、多尺度在线检测、泵浦．探测技术。以上各方面的研究内容相互交织，使

得发展到今天的激光损伤研究依赖于以上各种技术的共同发展。

1．2．1早期研究

伴随着世界上第一台激光器的发明，材料的激光损伤问题就开始受到普遍关

注，开展了大量关于碱金属卤化物、聚合物与玻璃等透明材料的损伤阈值测试与

机理探索[51。早期关于纳秒激光损伤机理的认识主要有以下几种：直接吸收激光

引起的热效应、辐射压力或者冲击波、声子诱导的击穿、电子雪崩、电致伸缩力

等[6】。大量的透明材料损伤阈值测试实验表明，纳秒激光辐照时透明材料的后表

面更容易损伤，并且对同种材料而言前后表面损伤阈值的比值非常稳定。Boling

等人根据玻璃基底前后表面菲涅尔反射不对称解释了实验上前后表面损伤阈值

差异，并基于干涉原理计算了透明介质前后表面电场比值与折射率之间的关系【71。

为了证明前后表面菲涅尔反射导致的电场不对称是引起透明介质前后表面损伤

阈值差异的主要原因，使用P偏振平面波以布儒斯特角入射到前表面，这种情况

下前后表面都不存在菲涅尔反射。实验结果表明以布儒斯特角入射时前后表面在

相同的激光能密度下发生破坏，从而有力的证明了关于菲涅耳反射的推断[71。更

深入的研究表明，除了损伤阈值，透明元件前后表面的损伤形貌也不对称，这种

不对称主要归因于损伤过程中前后表面等离子体对电场的反射差异【81。此外，关

于损伤阈值与激光脉宽的标度关系也是研究激光损伤机理也是学者们努力探索

的另一条途径[9，lo】。在短脉冲范围内阈值与r1成正比，在长脉冲范围内阈值与-go·5

成正比，反映了不同脉冲范围内的损伤机制差异[11]。

随着空间高分辨表征技术的发展与进步，上个世纪70年代到80年代，学者

们通过扫描电镜下的损伤形貌特征已经认识到纳秒脉冲作用下透明材料的激光

损伤是由局部吸收性缺陷所诱导[12-14]。Deshzer等人通过研究薄膜损伤阈值与光

斑尺寸的关系揭示了薄膜损伤的缺陷本质与分布特性【15]，并以光斑尺寸的依赖

特性来区分本征损伤与缺陷主导的外在损伤过程。为了研究缺陷在损伤过程扮演

的角色，学者们研究了透明介质中的杂质吸收及其热传导引起的温度分布，并基

于杂质的尺寸或者吸收强弱做了不同近似，推导出各种简单易用的温度解析表达

式[13,16-18】，并由此获得了实验上观察到的损伤阈值与脉宽之间的标度率【91。
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这个阶段美国Air Force与欧洲国家通过大量的基础工作完成了紫外薄膜材

料(主要是氧化物与氟化物)的筛选工作【19】。通过筛选发现许多材料由于其毒性、

放射性以及不稳定性，难以实际应用，部分性能友好的材料由于带隙原因也淡出

研究范畴。

1．2．2元器件损伤研究

以服务于全固态高功率激光装置为目的，90年代以后激光损伤研究主要是

围绕实现不同功能的激光元器件损伤展开的。九十年代初期，利弗莫尔实验室使

用5c203与Si02材料制备了IOns下损伤阈值为14J／cm2的高反膜i19]。Izawa的团

队利用氟化物材料制备的紫外高反膜在波长为248nm的损伤阂值普遍高于相应

的氧化物材料高反膜【20】，包括上面提到的Sc203／Si02高反膜，通过与5c203／5i02

材料组合可以进一步提升损伤阈值。Izawa团队进一步研究了LaF3／AlF3高反膜

在352nm的损伤阈值，激光预处理后阈值高达30J／cm2[211。基于Izawa团队的工

作，Chow与Kozlowsk等人研究了氟化物材料制备的高反膜的三倍频损伤阈值，

发现激光预处理后的LaF3／Na3AIF6高反膜在三倍频激光作用下阈值可以高达20

J／cm2【22】。但是由于氟化物材料容易出现裂纹的特点限制了反射率的提高，通过

加入组合膜堆(例如Hf02／SiO：)可以改善这一问题。Czigany等人利用断面透射

电镜研究了激光辐照前后248nm的LaFs／MgF2高反膜界面生长，分析了散射损

耗[231。国内关于三倍频高反膜的研究相对较晚，上海光机所作为主要研究单位自

2006年以来持续开展三倍频高反膜的研制及其损伤机理研究，取得了显著进展。

占美琼系统地对A|203、MgF2、Hf02单层膜进行了工艺探索，讨论了工作气压、

膜层数、沉积温度、退火方式对A120s／MgF2高反膜激光性能的影响，可重复地
制备出损伤阈值达18．5．20．6J／cm2(355nm，7ns)的三倍频高反膜，但是由于材

料折射率差异较小导致所需膜层数多、应力大【24】。经过余华【25]、刘光辉【26】、李煦

【27】等人的努力与延续，成功研制了阈值高达18J／cm2的LaF3／AIF3／Hf02／Si02组

合高反膜。尽管通过长期研究得到的三倍频高反膜性能已经接近国际上报道的结

果，但是损伤性能的可重复性与稳定性成为限制其走向实际工程应用的瓶颈，这

一瓶颈的突破需要对三倍频高反膜的损伤机制有着充分的理解与认识。刘光辉与

李煦等人利用温度场界面吸收模型研究了薄膜材料的本征吸收及界面吸收对激

光损伤阈值的影响，但随后于振坤【28]在紫外损伤方面的研究工作指出高密度的

局部缺陷破坏是三倍频高反膜的主要破坏特征，表明温度场界面吸收模型已经不

适合于描述三倍频高反膜的损伤。

进入2l世纪以来，国内外关于透明材料三倍频激光损伤特性的研究重点转

移到熔融石英与DKDP／KDP晶体等体材料上。针对熔融石英，研究人员围绕缺

陷表征与后处理缺陷抑制两方面开展了大量研究工作。在3ns的三倍频高斯脉冲

作用下熔融石英本征损伤闽值高于150 J／cm2，鉴于目前熔融石英实际的阈值水

平，诱导熔融石英破坏的依然是外部过程引入的缺陷。目前关于诱导熔融石英三

倍频激光损伤的亚表面缺陷基本上分为三类：分布在表面50．-一1 00nm以内的抛

光残留杂质、分布深度为1 420微米左右抛光研磨过程中产生的微裂纹、酸洗沉

淀物【291，如图1所示。 当辐照通量低于10J／cm2时，抛光粉或者其它藏匿在抛

光层中的杂质是主要的缺陷130,311，大多数这类抛光残留缺陷都可以通过HF刻蚀

或沥滤的方法去除。Neauport等人利用ICP．AES技术分析了几中主要金属杂质
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(Ce，La，Zr，Hf,A1，Fe，Cu)在抛光层内的深度分布，并将损伤密度与某些缺陷浓

度关联起来[31】。抛光研磨过程中的法向负载会使亚表面产生力学裂纹【32】，大量实

验表征与理论计算表明，裂纹产生过程会使裂纹表面留下强吸收电子缺陷层，可

以强烈吸收能量低于带隙宽度的三倍频光子【33-351。Suratwala等人通过建立有效

的清洗方案可以同时去除抛光残余物与裂纹表面的电子缺陷层，损伤初始的平均

阈值从7 J／cm2提高到41 J／cm2【361，酸洗过程的沉淀物成为限制损伤阈值进一步

提升的主要缺陷。国内中国工程物理研究院、成都精密光学工程研究中心、北京

理工大学、上海光机所、同济大学等单位也对熔融石英亚表面缺陷表征与抑制做

了大量研究工作，目前主要还停留在优化酸洗方案去除亚表面裂纹的阶段，距离

利弗莫尔实验室还存在一定的差距【37401。此外，离子束抛光也被作为一种高效的

方法去除亚表面裂纹的同时提高元器件表面光学质量【4l】。KDP／DKDP晶体主要

应用于高功率激光器的两个方面：组成普克尔盒和实现频率转换。一般认为

KDP／DKDP晶体的激光损伤来源于生长过程中引入的杂质或缺陷。主要是存在

晶体中的金属杂质(如Fe3+和C一)、有机杂质、细菌微生物等。日本大阪大学
发现溶液中引入晶体的杂质(细菌和微生物)会造成激光损伤阈值的降低【42】，但

通过紫外光辐照可以将损伤阈值提高2～3倍【43】。此外，晶体错位、生长条件、

金属离子络合剂以及包裹体等对KDP／DKDP晶体的损伤阈值也会造成一定程

度的影响。

图1诱导熔融石英损伤的亚表面缺陷[36]

≮■
fd》 《e) ff)

图2熔融石英表面人造压痕及其共聚焦荧光．快速光致发光信号【35]。

熔融石英与KDP／DKDP晶体在实际应用中需要在表面镀制增透膜，由于薄

墨黠
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膜与基片的耦合作用【28’44】，薄膜的阈值会明显受到基片的影响，物理气相沉积法

制备的减反膜损伤阈值同基片相比会降低一倍以上，而溶胶凝胶这类化学膜拥有

较高的激光损伤阈值，结合高效的抛光与酸洗技术可以提高到目前基片自身所能

达到的水平【45】。目前把溶胶．凝胶优秀的抗激光损伤能力归因于其疏松结构[461，

因此当前高功率激光器上所使用的增透膜主要是溶胶．凝胶膜，但由于溶胶．凝胶

膜的环境稳定性与老化问题，物理气相沉法制备的增透膜依然有其应用前景，尤

其是在空间元器件领域。

由于缺陷的尺度小、浓度低，各种无损伤检测技术与有损检测技术也随着激

光元器件的研究有了长足的发展。有损检测也被称为激光损伤测试，是一种对材

料具有破坏性的统计方法，通过损伤阈值与损伤概率曲线来评估元器件的缺陷分

布特性与抗激光损伤能力。由于受到可破坏材料区域的限制，对于整个元器件的

抗激光损伤性能的评估需要做小区域到大区域的变换，这个变换过程存在各种系

统误差与统计误差，非常依赖于小区域内损伤测试的精度与测试标准。但由于其

低成本以及暂时缺乏可靠的无损检测手段，目前有损测试依然是检测与评估激光

元器件的抗激光损伤性能的主要技术。无损检测技术主要包括：全内反射显微镜

M、光热弱吸收与成像[48,49】、荧光成像与散射成像【50]等。Natoli等人将光热成像、

荧光成像、散射成像等技术集成，识别并区分了不同种类的缺陷，例如在Hf02

薄膜表面识别了三类缺陷：同时具有散射与荧光信号、散射与光热吸收信号、只

有荧光信号，如图4所示。根据散射信号可以区分缺陷是位于材料的表面还是

亚表面，而荧光与光热信号则是代表吸收性缺陷。通过将这类无损伤检测技术与

有损测试方法在线集成，可以将X射线衍射(XIm)、荧光信号与损伤密度关联
起来，在KDP晶体的条纹密集区，荧光信号最强，损伤密度也最高【50】50。
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图3 (左)熔融石英亚表面裂纹全内反射显微镜示意刚47](右)光热弱

吸收测试示意刚51]

Photothermal map Scattering map Luminescence map

图4同时使用光热、散射、荧光成像技术识别Hf02薄膜表面不同种类缺

陷(体缺陷与袁面缺陷、吸收性缺陷)【501。
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图5 KDP晶体中XRD均匀性、荧光信号、损伤测试之间的关联【50】。

早期关于亚表面裂纹对三倍频激光的吸收普遍归因于藏匿于亚表面裂纹内

部的抛光残余杂质(如图l所示)，这类杂质在沥滤与常规酸洗过程中很难去除。

通过HF深刻蚀可以去除这类缺陷，但是掩埋较深的亚表面微裂纹依然可以引起

破坏。Foumier与Neauport等人通过研究酸洗过程中共聚焦荧光的变化识别与刻

蚀过程关联的2．25eV的绿色荧光带，随着刻蚀时间的变化亚表面裂纹的荧光信

号越来越弱，进而推测出亚表面裂纹可能是某种电子缺陷层[33,34]。Laurence等人

利用压痕仪在经过先进酸洗方案清洗【36】过的熔融石英表面制造压痕，发现裂纹

区域有着强烈的共聚焦荧光信号。将损伤坑与负载过度的压痕仪破坏的石英表面

作对比，共聚焦荧光信号具有相似的特征，如图6所示。对压痕进行HF刻蚀，

发现刻蚀后共聚焦荧光的快速发光成分显著下降，相应的损伤阈值大大提升，并

建立了损伤阈值与共聚焦荧光快速发光信号之间的关联，如图7所示【5羽。在后

续研究过程中，他们将共聚焦荧光快速发光信号作为评估酸洗工艺性能的评估指

标并总结了一套先进酸洗方案，熔融石英后表面损伤阈值提升至40 J／cm2左右

【30，36】。

眨m102】囵■N～NIN董
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(a)

(b)

0 10 2。 3。 40 5。

Damage Thresh(J／crrf)：355nm，3ns

图7熔融石英表面压痕酸洗前后共聚焦荧光成像【52】

1．3损伤模型

紫外激光作用下，透明材料的激光损伤表现为高密度的小尺寸损伤坑，在短

于lns的脉冲作用下，损伤坑的尺寸可以小至100nm[56】，表明诱导三倍频激光的

损伤主要是由纳米级别的吸收性缺陷导致的。缺陷尺寸小、分布浓度低这一特征

使得直接对缺陷的检测与测试面临着前所未有的挑战。例如，尽管学者们普遍猜

想金属氧化物薄膜中的吸收性缺陷是金属团簇，但是缺乏直接的实验证据来支持

这一猜想。此外，如果不能完全了解缺陷的几何形状、吸收特性、热力学性质，

想要对任何关于局部缺陷诱导损伤的理论进行实验论证是不可能的。这两方面的

困难促使研究者们建立已知缺陷的人工吸收性缺陷．薄膜模型，通常大多数这类

模型都采用金纳米粒子作为人工吸收性缺陷，并将其包裹在熔融石英基片表面的
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Si02薄膜中。由于金的胶体或者粉末形式都有着明确的光学、热学性质，其化学

稳定性好，金纳米粒子成为人工缺陷体的最好选择。Si02薄膜是紫外激光器中典

型的高阈值激光材料，同时可以避开Si02薄膜自身损伤因素的干扰。Si02薄膜

与熔融石英基片的折射率差异也非常小，电场干涉效应也可以忽略。由此构成的

缺陷．薄膜模型可以尽可能地接近熔融石英亚表面缺陷诱导损伤的基本结构，从

而揭示缺陷诱导透明材料损伤的主要物理过程，并通过理论与实验的阂值及损伤

形貌比较对理论进行验证【51】。

Papcmov与Schmid在Si02薄膜中人工植入金纳米粒子的模型如图8所示，

在基片表面镀制120nm的单层膜，通过旋涂等方式在膜层顶部分别沉积不同尺

寸的金纳米粒子，根据粒子尺寸调节分布密度以防止金纳米粒子凝聚，然后再沉

积一层厚度在lOnm到5000hm之间变化的覆盖层，由此得到尺寸、密度、掩埋

深度确定的缺陷模型。利用原子力显微镜可以建立单个金纳米粒子与激光辐照后

的损伤形貌之间的关联。

h{cdn。

18 49ij nj-

ul I I．I L 瓢II⋯i i ll：二．Jj
人工植入金纳米粒子模型示意图(b)平均直径为1．9rim与

18．5nm的金纳米粒子尺寸分布【51]

圈0

图9不同掩埋深度下18．5rim的金纳米粒子的损伤形貌：(a)常规损伤

坑。60nm掩埋深度【57】(b)常规损伤坑的断面副58】(c)复杂损伤坑，190nm
掩埋深度[58】(d)复杂坑的断面刚57】(e)复杂坑的俯视图【57]

大多数金纳米粒子诱导Si02薄膜的损伤坑尺度在亚微米量级，常规的损伤

坑形貌表现为光滑的碗状结构，边缘凸起，如图9所示，表明损伤坑主要是由材

料熔化及其再凝固形成的。以18．5nm的金纳米粒子为例，随着掩埋深度从30nm

到240nm的变化，损伤形貌发生显著性的突变，表明损伤坑的形成机制发生转

变。典型的实验结果之一是阈值会随着金纳米尺寸发生非常明显的变化，如图10

霸
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所示，阈值测试是利用351nm．0．5ns的激光作用在掩埋深度为60nm的金纳米粒

”子上得到的。’没有金纳米粒子时Si02薄膜的阈值为27．1J／cm2，掺入平均尺寸为

1．9nm的金纳米粒子后阈值为9．7J／cm2，阈值降低了约三倍。然而，将实验阈值

同理论损伤模型直接作比较尚存在困难，因为实验测试的阈值取决于损伤判断过

程中仪器可辨别的最小损伤坑尺寸。理论上损伤阈值是以材料的熔点作为判据，

要使直观的比较理论阈值与实验阈值，需要从实验中探测到材料内部熔化现象。

￡
置
之
o
i

量
墅
看

Particle size(nm)
G5327J2

图10损伤阈值与金纳米粒子尺寸之间的关系[su

spot、I

图11基于损伤坑直径与能量定义损伤阈值：(a)激光光斑X方向轮廓

(b)损伤坑面分布(c)损伤坑直径沿X方向的分布【57】

利用原子力显微镜研究损伤坑尺寸与激光能量之间的关系可以找出损伤坑

直径趋于0时的激光轮廓位置，对应着最大的可以使材料熔化但又恰好不发生材

料烧蚀的能量，此即“损伤坑形成阈值”。这样定义的损伤阈值可以得到与损伤模

型理论阈值比较接近的结果，如图11所示。

平均尺寸为8．4rim的金纳米粒子在48nm的掩埋深度下的损伤坑尺寸与激光

能量之间的关系如图12所示，光学探测阈值(常规损伤测试的阈值定义)明显

高于损伤坑尺寸定义的阈值。随着掩埋深度的增加，损伤阈值逐渐增加，损伤坑

的深度与直径也越大，从物理上来讲，烧蚀迁移的材料质量越多，要求沉积的激

光能量也越多。
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图12 (a)损伤坑直径与能量之间的关系(b)损伤阈值与掩埋深度之间

的关系[59】

为了解释随掩埋深度变化的两种损伤形貌，Papemov与Schmit统计了不同

掩埋深度下损伤坑半径与掩埋深度之间的关系，并与陨石坑理论模型作比较，如

图13所示，定性上与理论曲线一致。当掩埋深度超过1 10nm后，损伤坑的形貌

从单锥形状(常规损伤坑)转变为双锥形状(复杂损伤坑)，坑的横向尺寸发生

突变。双锥损伤坑中上半部的形状不对称并伴随着尖角，下半部的形状与常规损

伤坑非常相似，表明双锥坑的下半部与单锥坑发生了类似的物理过程。通过原子

力显微镜分析单锥坑体积可以计算熔化这些材料所需要的能量，与理论计算特定

尺寸金纳米粒子吸收的激光能量对比可以发现，金纳米粒子沉积的能量不足以熔

化损伤坑体积的材料，因此损伤过程的发生伴随着氧化硅材料在高温下吸收增强

并转化为等离子体。双锥坑的可能形成过程如下：首先激光能量在下半部金纳米

粒子内部沉积、伴随着等离子体球形成、基质熔化、锥形区域内材料过热，这个

过程伴随着内压的建立与冲击波的形成，在稀疏波形成之后会产生张应力使得上

半部材料的力学碎裂。当张应力超过基质的力学强度时，锥形的上部分散裂并伴

随着下半部熔融材料的喷溅，如图9所示。
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图13 (左)直径为8．4nm，掩埋深度ho=60nm(右)直径为18．5nm，掩

埋深度hd=240nm下损伤半径与掩埋深度之间的关系。

人工金纳米粒子实验的另一个突出成果是揭示了激光辐照透明材料前后表

面损伤阈值损伤形貌的差异。早期Boling等人根据前后表面各自的菲涅尔反射

波与入射波的叠加解释了前后表面电场的差异【71，然而掩埋深度为500nm直径

为60nm的金纳米粒子在前后表面辐照时(355nm，7．6ns)损伤阈值发生非常大

的差异[60]，前表面阈值为5J／cm2，后表面阈值低于O．7J／cm2。如果将等离子体形

成视为损伤过程的关键环节，比较前后表面激光电场的入射方向可以发现等离子

体会趋向电场辐照的方向生长，在前表面等离子体球向空气中膨胀并屏蔽部分后

续激光能量，在后表面等离子体球向基质内部扩展，导致前后表面等离子体形成

区域的不对称，如图14所示。这种对称性的差异影响着沉积到损伤坑内部的能

量，空气侧的等离子体球会倾向于加热熔化靠近表面的材料促使损伤坑的形成。
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相反，基片侧的等离子体球将能量沉积到薄膜深处，需要消耗更多的能量来形成

损伤坑，损伤坑的范围也更大。

Frtml 1rr越tiat“'”．=：二、翌。：：∑。：!!．=：：、 ：二二∑．
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图14前后表面等离子体球生长不对称[61】

1．3．2杂质吸收热传导模型

激光元器件加工过程杂质的出现是不可避免的，例如熔融石英表面的抛光残

余物、薄膜材料体内的铂金及金属团簇，杂质吸收热传导模型研究了包裹在透明

基质内部的吸收性杂质沉积激光能量的过程。早期被用于研究生物材料受到局部

小球加热，主要解决的是无穷介质被小球加热的热流分布问题【62】，后来被Hopper
引入到激光辐照包含铂金杂质的玻璃中【13】，建立了激光元器件杂质吸收热传导

模型的基本思路，其主要思想一直沿用至今，后续研究人员们的努力主要集中在

针对杂质具体的光热性质做若干简化以及阈值标准的调整。Chan等人将其用于

研究气溶胶中杂质的吸热效应【17】，并通过假设杂质具有非常高的热传导性质而

视为温度均匀，将热传导方程简化得到简单的解析解。Feit等人在Chan的基础

上进一步简化并与损伤阈值的判定标准(基质材料达到熔点)联系起来得到损伤

阈值与缺陷尺寸的关联以及阈值与脉宽的标度律[18】。

杂质吸收热传导模型假设在各向同性的材料中放置一颗半径为a吸收性质

均匀的杂质小球，在恒定的加热速率彳作用下温度在小球内部与基质中重新分

布。若下标l指小球，2指基质，并用矿、K、k分别表示温度、热导率与热扩散

系数，则材料的温升所服从的热传导方程为
】a仉 1 a／ a仉、 A

—kl斋一r2 Or r2若)+鬲，o≤r<口 (卜1)

】a仉 】a／ ave＼‘

瓦k二at 2≯一ar 02剥，r>口 (1-2)
， r2 ＼。 a7．／’。7“ 、1。7

初始条件为¨=v2=0，边界条件为
U=屹 1

，，aH ，，av2}当r=口 (1-3)

～百2^2-J
r-÷O时蚝为无穷，r—00时屹为有限值 (1-4)

由此可以解出小球与基质界面处的温升为
，． ，v2^ 、

斫=圳=生rl!|垫／c2一笔f竺乒丙筹嚣罱等等南d)，} (1-5)

上式中
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6=IH{2 WIkl，．1石{2，】，，=r2／h (1-6)

Hopper等人将上述热传导求解过程引入包裹铂金的玻璃中，以铂金的相变

点作为激光损伤阈值，计算评估了一定激光功率辐照下铂金的温升以及相变时对

周围基质的内压。Chan等人为了简化求解过程假设小球的热导率远高于基质进

而将小球内的温度视为均匀分布，进而将小球的温升求解简化为

r(a，c)=7"0+Too[1一exp(一=)】 (1-7)

小球周围的基质温升为

丁cr，幻=％+2ra√T云。o』f(1一exp[一；(1一等)])expc一“2，dp c·．8，

其中

瓦=1]Qa_bsa (1—9)

其中T=a2ppcp／3k口，p=p—a)(4xt)％，而Q口白s=alrra2可以根据小球的米氏
散射计算得到。当小球的尺寸远小于波长时吸收截面a可以简单按以下公式求

得

口：一—12m—oat三笔 (1-10)1m 1口=一—————=—i ～

其中n=1．5为玻璃基质的折射率，￡为小球的介电常数，从这里可以看出吸收截

面随小球尺寸的增加而增加。当小球尺寸与波长可比拟时，表达式(1．10)已经不

适用了，这时候需要严格按照米氏散射理论[37]计算。根据图15可以看出，当杂

质的尺寸超过100nm后吸收截面可以视为常数，对于强吸收或者氧缺陷团簇，

常数吸收截面可以认为是比较合理的。对于弱吸收杂质，吸收截面会随着小球尺

寸的增加而增加(甚至在微米尺度)。

diameter细n}diameter伽m)
。， 。，

图15在355nm波长下(左)金属杂质(右)氧缺陷团簇的吸收截面与尺

寸之间的关系U8]

罄^lI^一巷口_囊每e^嚣}；△鲁晴盎雌
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图16(左)杂质温升和(右)阈值与杂质尺寸之间的关系118]

杂质的温升随尺寸的分布如图16所示，可以看出对于给定的脉宽与能量，

有最敏感的杂质尺寸使得温度最高。小球尺寸太小，由于过高的表体比，以热传

导的形式流失到周围基质中的能量远远大于小球中沉积的能量。小球尺寸太大，

质量效应明显，升高同样的温度小球需要沉积的激光能量更多。从图16可以看

出当杂质尺寸满足ae／4D=O．81耐温度达到最大值，这意味着最危险的缺陷尺寸
为2a／4D=3．6(D—o 5。在这个关系式中，有效热扩散系数D对于具体的基质材料

并不敏感。例如，对于3ns的矩形脉冲，非化学计量比缺陷SiO。中最能引起破

坏的缺陷尺寸为152nm，对Al而言则为124nm，对Zr而言则为144nm，这些尺

寸分布与前面所述关于缺陷尺寸与损伤坑尺寸的描述基本一致。尽管这里是通过

假设矩形脉冲得到温度表达式，对于高斯脉冲只需要对上述温度与尺寸的系数做

细微调整即可，尺寸与脉宽的标度系数与脉冲形状无关。

假设只要小球温度达到基质的熔点时损伤过程就能发生，将达到熔点所需要

的阈值能量表达出来

Fo：。6．3TcK、／； (1-1 1)2百 。

得到了阈值与脉宽之间的标度律，标度系数为O．5，与实验上测量得到的脉宽标

度律一致【1l】。

当杂质周围的温度达到临界值时，热爆炸过程会发生，小球区域过热的物质

会迅速膨胀进入透明基质内部并使基质离化【631。当初始小球的温升足以产生等

离子体时，高温等离子体辐射的紫外线会被周围基质强烈吸收，导致基质的温度

与吸收系数上升。这个过程与激光驱动离化波的概念非常相似，主要差别在于，

尺寸非常小的杂质其离化波前是球对称的。在这里假设等离子体球的介电系数可

以用Drude模型描述：

￡=1一志≈一薏(1一芸) (，．·2)仁1’面巧一瓦11。刊 (1。12)

其中n。为电子密度，／-／。为三倍频波长下的临界电子密度，1，为电子碰撞频率。

在等离子体球中，等离子体密度接近临界密度，电子散射频率小于光波频率，
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假设小球吸收的大多数能量被用来离化基质材料，只有少量能量被用来加热材料，

则等离子体球的生长速度可以根据能量守恒得到：

rlel047ra2竺= (1-13)-1gI(t)

这里而是离化势，若使用米氏散射理论确定等离子体球的吸收界面盯，则等离子

体球的半径会指数增长

口=aO exp G (1-14)

其中
F∞ 1

G=10_r／InC，m鬲 (1-15)
S+Z

可以看出生长因子与脉宽无关，只与辐照的能量有关。由于较大的辐射损耗，这

种稠密等离子体的温度一般不会高于几个电子伏特。Carr等人的实验数据表明

10J／cm2的激光能量辐照下，等离子体的温度低于1个电子伏特【64】。这个温度下

的平衡电子密度可以根据沙哈方程求得，发现远低于平衡密度，并不能提供有效

地吸收。额外的非平衡离化过程可以由激光辐照提供，激光电场中自由电子的振

荡可以获得能量并产生新的电子，由碰撞离化产生的离化速率可以表达为

要： (‘16)otlrle l-lO)百2 L

对于熔融石英而言，碰撞离化系数约为10cm2／nscGW，对于稠密等离子体碰撞离

化系数也在这个量级。激光强度为2GW／cm2时，离化时间约为50ps，可以看出

碰撞离化能够使电子密度在脉冲作用器件迅速达到临界密度。这种情况下等离子

体球的吸收深度降低，导致火球的尺寸与吸收效率下降。对于三倍频而言，固态

密度大约是临界密度的十倍，离化势约为10电子伏特，在10J／cm2的激光能量

辐照下，电子散射频率为O．5倍的光波频率，此时生长因子G的值约为10．考虑

到等离子体球的吸收会随着尺寸的增加而增加，一旦等离子体形成，等离子体球

会迅速生长到ka>l的尺寸，其吸收截面为

盯：6rca2nRe{ (1．17)
、，￡

与等离子体球的几何面积成正比，由此可以得到激光脉冲结束时等离子体球的半

径为
1 F

n=3·5Re孺·nlo (1_18)
、／￡

由于横向的热传导与光散射，等离子体球的生长尺寸不会超过入射波长，对

于这样的火球，其吸收的激光能量可以近似表达为
E～Fzr22 (1—19)

当三倍频激光能量为5J／cm2时，总的沉积能量约为20nJ，能量密度为l 10kJ／cm3，

比通常的蒸发能量密度高10倍。

当脉冲结束时沉积在等离子体球内部的能量密度远大于蒸发能量密度，这意

味着损伤事件主要取决于火球内的总能量而不是火球的尺寸与结构，由此产生的

激光损伤坑类似于地下爆炸或者陨石撞击[651。这种微爆炸会产生强烈的冲击波，

随着冲击波的传播，被冲击的材料可以视为不可压缩的流体。根据材料的力学强

度可以定义临界速度c，满足pcZ=G，其中G为材料的压缩强度。对熔融石英而

言，其压缩强度为1GPa，相应的临界速度C为670m／s，远低于材料声速5．Skm／s。

若掩埋深度为h的部位爆炸释放能量E而产生的损伤坑半径为R，则这几
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个参数比较可能的关系为
F

R=Ⅳ嘟 (1-20)

其中函数f需要根据模拟或者实验数据拟合出来。因此，对于同样深宽比R／h的

损伤坑，损伤坑的尺寸将与E1／3成正比，这个标度律在实际的爆炸实验中观测到

过，标度指数约在1／3到1／4之f司[661。公式(1-20)表明在力学强度较弱的材料

中产生同样大小的损伤坑需要沉积的能量较少。根据标度律做流体动力学模拟得

到的损伤坑尺寸与掩埋深度之间的理论曲线与实验数据吻合的非常好，如图17

所示。结果表明，对于固定的爆炸能量E，存在最大的能形成损伤坑的掩埋深度

砌，还存在能使损伤坑半径最大的掩埋深度hm，可以表达为

h=羔≈0．44hhm 0．44hd (1-21)2而i≈ L l。zlJ

损伤坑半径作为掩埋深度的表达式可以表达为【67】

R2：h2／3(碡一h4／3) (1-22)

最大的损伤坑半径为

Rm=√2k≈O。6hd (1-23)

对于非常高的爆炸能量或者较浅的杂质，损伤坑半径随掩埋深度h鹏而增加

R=(J『l；^)1／3 (1-24)

Scaled depth of burial。m站旧

图17爆炸坑尺寸与掩埋深度之间的关系【67]

光学器件在强激光辐照下非常容易发生损伤，尤其是应用于激光惯性约束聚

变或者高功率激光系统中的光学元件。基于大量实验研究与理论分析，纳秒激光

辐照下，影响薄膜损伤的因素主要可以分为以下几类：

n：，、E，_l∞¨ouJ喇一可lIm—m．Io℃o一8吩
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1．4．1．1激光参数的影响

同样的样品，其损伤阈值随着激光参数的变化将发生改变。主要表现为以下

几个方面：

1． 波长效应：随着激光波长的变短，其损伤阈值相应的降低；

2． 脉宽效应[68]：同一激光波长作用下，损伤阈值与脉宽的关系表现有。(tx

(x<1)：

3． 累积效应[69]：多脉冲作用下，同一区域激光辐照的次数越多，其损伤阈

值越低；

4． 光斑尺寸效应[70]：随着激光光斑的变小，薄膜的损伤阈值增大。

其中，光斑尺寸效应与材料中能造成损伤发生的缺陷密度有关，通过改变光

斑尺寸可以识别不同种类的缺陷。其他对损伤结构有影响的因素还包括：激光工

作模式、偏振态以及脉冲重复频率。

1．4．1．2材料性能的影响

薄膜材料对损伤阈值的影响程度不仅取决于材料带隙与对应的激光光子能

量之间的关系，还与材料自身的热力学性质相关。

制备激光薄膜所选用的材料一般为介质材料，其带隙宽度决定相应的吸收边。

同时由于材料在镀膜过程中的化学稳定性差异，有的材料会产生缺陷能级，使得

薄膜可以吸收亚带隙光子。因此，薄膜材料的带隙与相应的缺陷能级位置成为限

制制备高损伤阈值薄膜的关键因素。此外，实现薄膜的光学性能需要选择合适的

折射率。通常，材料的折射率与带隙的变化趋势相反。激光薄膜制备需要同时满

足光学性能和抗激光损伤性能。Si02通常作为典型的低折射率氧化物薄膜，高折

射率材料的选择取决于激光波长的选择：Hf02、A1203、Zr02、Yi02和Ya205。对

于三倍频激光薄膜而言，较大的光子能量限制了高折射率的材料的选择范围，通

常选择Hf02和A1203作为高折射率材料。此外氟化物材料也成为三倍频薄膜大

量使用的薄膜材料。

材料的热力学性能也会对薄膜损伤的发生有着重要影响，例如热导率、热膨

胀系数、熔点、沸点、杨氏模量、泊松比等、抗张强度，将决定薄膜损伤的发生

及其相应的损伤类型(熔融或应力损伤)。取决于缺陷的深浅以及薄膜界面的结

合强度，损伤形貌可以以简单的熔融坑的形式出现，也可以以复杂的火山坑的形

式出现。

1．4．1．3镀膜工艺的影响

即便是同种材料，镀膜工艺的差异也会引起损伤阈值的变化。主要原因是镀

膜过程改变了材料的热力学性能甚至造成带隙(包括缺陷能级)的变化。通常，

镀膜过程中以下参数的变化容易引起损伤阈值的改变：
1． 蒸发手段：不同的蒸发手段造成薄膜沉积过程中粒子的动能不同，影响

薄膜材料与基底或者薄膜材料之间的结合方式，进而造成薄膜的热力学

性能发生变化【71】。

2． 工艺参数：同一种镀膜设备中，改变镀膜过程中的工艺参数也将对损伤

阈值造成影响。这些参数主要包括：真空度、基板温度、镀膜速率、冷
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却方式、行星盘转动速度以及膜料预处理方式等。不同材料、不同设备

下各个条件对损伤阈值的影响各不相同。因此，需要根据具体的设备进

行设计，找出最佳的镀膜工艺条件。
3． 基片种类：基片冷加工方法以及基片与薄膜的结合方式都将对最终薄膜

的损伤阈值产生影响。前者主要引入了不同类型的基底缺陷；后者则对

薄膜的整体热力学性能有影响。

4． 膜系结构：不同材料具有不同的抗激光损伤能力和光学性能。同时，不

同材料之间由于晶格常数差异不同，结合后造成的应力形变也有很大差

异。选择合适的镀膜材料以及合适的搭配，有利于提高薄膜的抗激光损

伤能力。

5． 后处理方法：常见的后处理方法包括退火、激光预处理以及紫外辐照等。

这些方法主要通过去除薄膜内部不同种类的缺陷来达到提高损伤阈值

的目的。由于不同薄膜中的缺陷种类各不相同，而各个方法能去除的缺

陷具有一定的局限性，因此各个后处理方法并不是对所有的薄膜都适用，

选择何种后处理方法需要根据具体材料的特性。

1．5薄膜沉积方法与损伤形貌表征

目前比较成熟的镀膜制各技术包括：热舟蒸发、电子束蒸发、离子束溅射、

磁控溅射等，不同的镀膜沉积技术具有不同的优缺点。从每年SPIE举行的

Boulder会议展示的激光薄膜损伤阈值测试结果来看，电子束蒸发仍然是目前制

备技术中最成熟的一个。实验中为获得高损伤阈值的薄膜，需要根据镀膜材料的

特点选择对应的镀膜技术。本文中根据镀膜的实际需要，主要选择了以下几种镀

膜方式：电子束蒸发，热舟蒸发和离子束溅射。本节将对这几种镀膜方法的优缺

点以及实验中采用的相关镀膜参数进行介绍。

电子束蒸发的优点在于可以蒸发高熔点材料；由于升温较快，避免了合金材

料的分馏；电子束蒸发一般发生在被镀材料表面，采用水冷系统冷却坩埚，可以

得到纯度非常高的薄膜；同时，被镀材料的动能较大，容易得到致密的薄膜。但

电子束蒸发由于速度较快，容易造成氧化物材料的失氧，因此制备过程中需要充

入一定的氧气，用于减少失氧情况的发生。对于部分中间价态比较复杂的氧化物

(例如Ti02)，充氧并不能完全保证被镀材料的充分氧化。另外，电子束蒸发过

程中，氟化物的失氟现象尤其严重(熔点低)。因此氟化物薄膜的制备更多采用

热舟蒸发。

氟化物由于熔点较低，通常采用热舟蒸发：利用金属钼作为热舟的主体，利

用铜作为电极提供电源。热舟采用双层设计，，即在被镀材料的上面盖有一层具有

孔状点阵的挡片。这样既可以为被镀材料的分子提供蒸发扩散的途径(小孔)，

又可以避免蒸发过程中喷溅物对镀膜质量的影响。另外，由于热量被盖板阻隔，

不容易扩散到外界，被局限在热舟内部，进一步保证蒸发源的均匀性。

电子束蒸发和热舟蒸发通常采用晶控或者光控作为薄膜沉积速率监控和最
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终单层薄膜厚度控制的监控设备。晶控主要根据石英晶体的压电效应设计。石英

晶体自身存在一个固定频率(6MHz)，当薄膜附着晶体后，在一定范围内

(>5．9MHz)，晶体的振荡频率与膜厚的厚度具有线性关系。通过检测石英频率

的变化就可以测量对应的薄膜厚度。

光控主要根据多层膜干涉原理：光学薄膜对光的透反射率随着光学厚度的变

化呈正弦周期性变化。当基底上沉积的薄膜的光学厚度刚好为四分之一参考波长

时，控制片的透过率或者反射率将达到极值。目前，市面上多采用透过极值法测

量设备。具体是极大值还是极小值，由镀膜材料的折射率与基底材料的折射率的

关系以及薄膜厚度有关。一般而言，对于监测波长四分之一光学厚度的薄膜，当

薄膜材料的折射率大于基底材料的折射率时，反射率为极大值；反之，反射率为

极小值。这样通过控制光学控制片的透反射率，可以得到需要的薄膜厚度。目前，

常用的光学控制方法有：波峰法、波前法以及波后法。

晶控或者光控检测片由于和镀膜基底不在同一高度，因此需要对镀膜后的样

品进行光谱测量，修正产品与监控片两者之间的差异。同时，采用行星型载物盘

和挡板来减小不同位置薄膜样品之间的差异。

另外，为了减少镀膜的不均匀和减少失氧的发生，膜料一般需要进行预热处

理。不同的镀膜机可以根据自身特点设置不同的预热模型。

离子束溅射的主要特点是用一个大功率的溅射离子源产生高密度离子轰击

靶材，从而实现被镀材料高速飞向基底。同时，离子束溅射采用辅助离子源改善

膜的致密性和反应度。离子束溅射制备的薄膜具有高应力、高致密度等特点。同

时，离子束溅射可以实现低温条件下致密薄膜的制备。制备介质膜时，一般采用

反应溅射的方法，即在氧气氛围下制备对应的氧化物薄膜。因此，对一些容易氧

化的材料(AI)，离子束溅射具有先天的优势；反之，则很难控制(Si)。另外，

离子束溅射受靶材材料的限制；但同时一些自然界不常见的化合物则可以通过这

种方法合成(氮化物)。离子柬溅射镀膜速度非常稳定，主要通过对沉积时间调

整实现膜厚控制。

早期国内外主要使用光学显微镜、扫描电镜与原子力显微镜技术观测损伤形

貌并分析损伤机制，后来逐渐采用泵浦．探测技术对熔融石英或DKDP／KDP观测

激光作用期间以及结束之后缺陷周围的材料响应164,721，并分析总结了不同损伤事

件发生先后的时间线，如图18所示。在脉冲峰值前2ns左右，透明基质颜色开

始暗淡，表明材料的吸收特性发生了转变；在接近脉冲峰值时观察到吸收变性区

的膨胀以及表面的凸起；脉冲峰值过后开始观察到裂纹的产生，直到脉冲结束后

径向裂纹逐渐转变为环向裂纹。约20ns过后裂纹停止生长并发生表面碎裂，l～2

微米的材料碎片开始以2km／s的速度喷溅。直到50ns后凸起的表面才瓦解并以

大块团簇的形式喷溅，材料喷溅过程要再持续4微秒之后才停止。国内中国工程

物理研究院以及电子科技大学使用阴影成像方法分析三倍频激光作用过程中熔

融石英体内及空气中冲击波的传输【73】，划分了冲击波前沿与离化波前沿，测定了

冲击波传输速度【74】74。同济大学近几年来发展了时间泵浦．探测技术观测人造缺陷

诱导损伤的过程，发现缺陷在其位置附近形成局部的小损伤区域，随后以一定的

速度向四周膨胀，使得最后损伤坑的横向尺寸与纵向尺寸都远大于缺陷诱导损伤
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的初始尺寸【751。随后他们利用该装置对熔融石英亚表面裂纹诱导的损伤进行了

探测，确定了裂纹产生的初始时间以及裂纹的传播速度【76]。

Delay Tlme《n嚣)

图18三倍频激光作用下熔融石英后表面不同损伤过程的时间线【721。

实验中，一般采用光学显微镜、表面干涉仪或原子力显微镜来显示破斑的二

维表面形貌，而采用轮廓仪(即台阶仪)或原子力显微镜来显示破斑截面(指深

度方向)的形貌信息，以此获得三维的破斑形貌分布图。根据检测到的实验数据，

可以根据破斑的表面起伏、分层结构和深度信息等推断激光损伤的起始原因、发

展过程和损伤机理。下面将对实验室中常用的几种分析测试设备以及实验方法进

行介绍。

光学显微镜(Leica DMR)是一种常规的检测手段。实验室所使用的光学显

微镜的放大倍数为50～1000。可以方便快速的观测材料表面形貌及损伤位置的发

生。但受限自身景深的影响，不具有分辨具体细节(小于微米量级)的能力。因

此，光学显微镜通常作为一种快速观测表面形貌的手段。对材料的表面形貌、缺

陷、划痕以及损伤斑的位置做出定位，以便后续利用其它测试手段进行更系统地

观测和分析。

光学轮廓仪(Veeco)是一种根据光的干涉原理提供了一种非接触式、高速、

高精度的表面测量仪器。实验中的光学轮廓仪提供两种测试模式：5倍和20倍，

主要用来测量基底的粗糙度以及损伤斑的深度。由于测量深度时，仪器是根据入

射光的光程差来判断深度的大小，对部分结构复杂的薄膜存在由于相位突变造成

的误差。因此要获得准确的损伤斑深度信息，往往需要AFM或者台阶仪进行进

一步测量。

AFM(Dimension．3100 Veeco)是利用原子之间的范德华力作用来呈现样品

的表面特征的一种测试仪器。它通过待测样品表面和一个微型力敏感元件之间的

极微弱的原子间相互作用力来研究物质的表面结构和性质【771。实验中采用的

AFM具有三种测试模式：接触式，非接触式和轻敲式，最大扫描区域为

90岬×90¨m，最小分辨率为0．05nm。AFM的测量范围非常小，可用于测量小型
破斑的形貌。若所需测量范围过大(>90pro)或深度过深(超出探针测量范围)，

则AFM无法获得准确数据。对于这两种情况，若破斑区域过大，则可采用台阶

仪进行测量；若破斑区域较小且深，可以选择SEM进行切割测量。同时，探针

19
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的磨损也是测试过程中不容忽略的。测量前，需要根据探针的使用情况，考虑是

否需要更换。

SEM(ZEissAuriga)是利用聚焦电子束在样品表面逐点扫描成像。成像信号

包括：二次电子、背散射电子和吸收电子。不同的测试模式对应不同的测试原理。

结合不同模式的测试特点，可以对测试区域进行快速且准确地定位和测量，大大

缩减测量时间。通常，针对破斑的测量可采用如下方法：观测形貌时采用场发射

扫描方式，寻找测试位置时可选择背散射方式。

表面探针式台阶仪(DektakXT，Bruker Nano)是采用差动变压器式位移传

感器，通过探针对样品表面进行机械扫描，处理传感输出和被测表面高度差形成

的电信号来模拟被测材料的表面形貌，其主要用于测量破斑较大的深度信息。台

阶仪提供两种扫描方式：线性扫描和3D扫描。线性扫描主要测量设定好的一条

线。通常损伤坑内的形貌并不是处处相同的(即损伤坑不是平底坑)，这种测试

方法对最终的结果判断存在很大的误差。后者的测量类似AFM的成像方法，通

过无数条线组成一个区域的三维形貌。这种方法能更精确的得到损伤区域的损伤

特点，但测试时间很长。实际中可根据具体需求选择不同的模式。实验中所用台

阶仪最大问题在于显微镜的分辨率不够，不便于寻找损伤位置和测量位置的精确

定位。

分光光度计用来测量样品的透反射率。实验中使用的分光光度计的有效测量

范围为180～3000nm，测量精度为士O．08％。

光学干涉仪利用干涉原理通过测量光程差从而测定材料的相关物理量。光学

干涉仪主要用来测量样品镀膜前后由薄膜应力带来的光学元件曲率变化，然后根

据斯托尼公式[78】计算镀膜造成的应力大小。

1．6本文的研究目标与内容

本章综述了激光元器件的三倍频激光损伤研究进展及相关损伤模型，国内外

在体材料的三倍频激光损伤方面已经开展了大量的研究工作，而关于三倍频激光

薄膜的研究工作在进入21世纪以来比较少，实验室的持续研究是推动三倍频激

光薄膜发展的主要动力。本论文在实验室历年的研究基础上继续推动三倍频激光

薄膜的研究工作，主要包括以下内容：

1． 阐述总结损伤概率的基本概念，完善与概率误差相关的置信区间推导，

并基于系综模型建立模特卡罗方法模拟损伤测试过程，评估损伤测试以

及损伤阈值的统计误差；

2． 建立缺陷诱导近场增强的严格耦合波分析方法，提出模式密度振幅谱的

概念，并根据模式密度振幅谱分解近场与能流，提取影响电场增强与能

量局域化的主要因素；

3． 对三倍频激光辐照下基片与薄膜耦合损伤问题展开研究，讨论物理法制

备的薄膜阈值相对于基片降低的可能因素；
4． 研究了介质薄膜基频与三倍频高反膜损伤差异，根据损伤概率曲线提取

了缺陷种类并与损伤形貌关联，结合组合膜方法抑制了低阈值缺陷，并

分析了造成不同损伤形貌的损伤机制。
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2缺陷统计模型

2．1引言

脉冲激光系统的输出能量受限于光学元件器的抗激光损伤能力，尤其是镀膜

光学元件表面。光学元器件的纳秒激光损伤主要是由位于基片或薄膜的体内、界

面以及表面的缺陷引起的。大量的理论与实验研究表明，纳米尺度的吸收中心是

诱导损伤的重要源头，存在于薄膜内部的局部微缺陷结构导致其损伤阈值远低于

相应的体材料。由于缺陷的的尺寸约在几十到几百纳米的量级，分布浓度低于现

有谱学与化学分析手段的检测极限【79]，目前尚缺乏可靠的无损检测手段来识别

与检测缺陷，因此把能诱导激光损伤的缺陷统称为“纳米前驱”。缺陷的尺寸、

位置与吸收性质的随机性使得透明材料的纳秒激光损伤表现出明显的统计特性，

激光损伤测试过程作为一种有损探测手段，通过系统地辐照随机分布的缺陷点并

判断损伤事件进而确定损伤阈值。基于测试效率以及尽可能避免不必要的大范围

材料破坏，通常通过局部区域的损伤测试来外推大口径光学元件的损伤特性，这

对激光损伤测试与数据分析提出了更高的要求。

激光损伤测试关于损伤阈值的统计性定义非常重要。如果损伤事件的发生已

经确定，任何关于损伤阈值的定义都可以通过损伤概率(阈值强度辐照下，测试

点中出现损伤点的比例)来表征。通常先测试不同辐照能量台阶下的损伤概率，

然后“外推”得到相应于0损伤概率的能量密度。由于低损伤概率的测试精度低，

外推需要基于某种形式上的曲线拟合或者参数模型。相对于拟合的任意性，采用

参数模型可以更好地描述与分析损伤概率数据。基于参数模型对损伤概率数据进

行拟合得到损伤概率曲线，建立缺陷系综(缺陷损伤阈值分布)。根据缺陷系综

不仅可以外推损伤阈值，还可以提取缺陷密度与识别缺陷种类。此外，在获得缺

陷系综的基础上可以对损伤测试过程进行蒙特卡洛模拟，进一步探索提高损伤阈

值测试精度的方法，并实现小区域到大区域的损伤特性外推。

2．2概率测试

激光损伤阈值是评价高功率激光系统元器件性能的主要指标之一，“1-on．1”

激光损伤测试模式主要是指每个测试点只辐照一次，是研究缺陷诱导激光损伤机

制与元器件抗激光损伤能力评估的重要手段。目前国际上针对这一测试模式已经

形成了IS021254标准【80]。实验室激光损伤测试装置如图19所示，基于Nd：

YAG的电光调Q激光器以及倍频混频晶体输出波长为355nm脉宽为8ns的脉冲

一激光，激光能量通过由可以旋转的半波片和偏振片组成的能量衰减系统控制调节。

通过力学快门从输出频率为5Hz的激光脉冲中提取分离的脉冲链，利用在线

CCD评估激光辐照前后样品表面的变化，损伤测试完毕后使用Leica光学显微

镜观察辐照点表面形貌变化，样品表面任何可观测的变化均视为损伤事件发生。
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图19 1-on．1激光损伤测试装置示意刚81】
测量某个事件的概率总是通过重复、独立的进行／,7次相同条件的实验并记录

事件发生的次数k。我们按IS021254标准对样品表面进行1．on．1测试，在第i

个能量密度而台阶的辐照下，以完全相同的辐照条件对行，个独立的测试点进行
损伤测试，若有kt个点发生损伤事件，把这样的测试结果记为(玎，，岛)，如图20所

示。显然，概率的测量精度随着测试点数的增加而提高，但是为了避免对材料造

成过多不必要的破坏需要尽可能减少每个能量台阶下的测试点数。有时变化测试

点数会非常有意义，例如在低能量台阶下辐照更多的测试点可以更精确地获得损
伤阈值。在任何时候，正确的评估概率测试的误差是非常重要的。

TESTED SAMPLE： 矗=

室0000豢OOe00 i0
羔穆豢豢黪豢黪黪黪豢豢8
‰磐豢黪渗黪黪骖簿辔辔6

Probability

黪渤罐黪黪黪黪黪黪黪3
黪穆黪黪黪黪撩黪黪鬻1
黪镦豢◇辫黪黪豢黪辔0

●一Damaged n--lO

图20 1-on．1测试损伤概率示意图。颜色标记：绿色．能量剐e‘2所限定
的光斑区域；内环．能量密度高于阈值的区域：蓝色．辐照后还存活的测试

点：红色．损伤点【82]

从统计上讲，损伤测试过程相当刀重伯努利实验，每个测试点辐照后只有损

伤与未损伤两种结果，服从二项分布。如果知道测试点的损伤概率P，就可以计

算甩个测试点中有任意k个点发生损伤的概率pM，由如下的二项分布决定【83】

PM(P)=磷pR(1一p)庀 (2-1)
其中

，，p
川 ⋯、

L苟2万鬲=丙 【2-2)

因此，肌是假设了某个损伤几率P后在出现测试结果(船，助的概率分布。实际测
量中我们只知道各能量台阶下的测试结果(刀，妨，需要从仅有的测试结果(，z，幻中

找出损伤概率P的估计值pest及其相应于某设定的置信水平C的误差棒或置信区

间。最简单的方法是，在每个能量台阶下，直接测试所有位于[0，1]之间的可能P

值，找到能够生成最接近测试结果(门，幻的概率值(极大似然估计法的原理)。换
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言之，p=pe盯应使伽有极大值。图2l给出了10个测试点下得到不同损伤点数
下的概率分布，每种测试结果下的概率分布曲线都在p=k．／n处存在极大值，因此

可以将七仍视为测试结果@幼的最概然概率并记为P耐。

U

盘

{蠢
上譬
o、一

§萼
扫鲁
寰窝

曼§
星

图2】假设任意可能的损伤几率P下，在船个测试点中有k个点发生损伤

的概率肋p)。肌仞)在p=pe，t=k／n处获得极大值
根据伯努利大数定律【84】，如果测试点数足够多，在行次相互独立重复的试验

过程后损伤频率砌将收敛到极限值P。然而，实际的测试点数有限，相同条件
下每次测试得到的损伤频率枞将会在一定的范围内偏离极限值P，因此确定损
伤概率的置信区间是最重要的。显然，最概然概率P删位于区N[O，1】内的置信水
平为100％，但是足够精确的置信区间是更为关心的。置信区间的长度代表估计

的精度，区间越小意味着精度越高，然而置信度越低，置信度与置信区间精度是

相互克制的【84】。因此我们可以将pM(p)1)j--化来计算最概然概率附近的误差棒与

置信区间。归一化形式的肋表达式为
PM舢m(p)=(n+1)pM(P) (2-3)

使得
r1

l pM，耗orm(p)=1． (2-4)
_，0

概率估计值P鲫附近某区f日-J[p酣，一4p．，P删+Ap+]的置信水平是通过对归一

化概率分布函数踟肋删在该该区间积分得到。图22给出了误差棒4p．，4n与相
应置信水平c之间的关系。通过对损伤概率P做最概然估计并指定置信水平c，

我们就可以确定损伤概率及其相应的置信区间【p倒一Ap_，P耐+AP+】。

Supposed dmnage probability P

图22测试结果(n=lO，k=-3)正负误差棒Ap．，Ap+之间的示意图及相应的

置信水平c=67．4％

lIl。暑竺暑稳甜—II∞u1一II醇1qo^；
HR毫；莲扫l|一鼍上。k4|)曲NIII}譬_．10乏
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对图21与图22进一步分析可以发现，概率分布pM(p)只在P州=0．5附近

才对称，在脚偏离0．5的情况下表现出不对称。P洲<O。5时，负误差棒将比正误
差棒短；P删>0．5时，正误差棒将比负误差棒短。在极端情况下，例如P吲=0时

将只有正的误差棒，或者珧，=1时将只有负的误差棒)，这正好可以满足概率大
于0小于l的数学意义。根据经验，基本不可能直接通过输入胛，毛C而显式求解

误差棒，但是，通过调整图22中水平线的高度直到阴影面积达到置信水平C就

可以非常方便的求出正负误差棒。因此，在下文中我们统一将损伤测试的结果与

数学分析过程按以下定义：

1．第i次辐照下的能量台阶记为凡，，以凡，的能量台阶对独立的协个测试

点进行辐照，记录发生损伤的测试点数kg，将第i个能量台阶的测试结

果记为(胛f，ki)

2．根据公式(2．1)估计出最概然概率pest,i=ki／n，，为了表达方便并与他人研究

工作对比，下文将用只来代指隗训；

3．指定置信水平∞根据公式(2．1)及图22中的阴影区域分析方法可以计

算相应的正负误差棒Apf．，Api+或者置信区间胁，耐一4融，pi,盯r+Apt+]。

为了统一，也将4肼与4pf+统一表达为AP卜与4只+；

得到最终实验数据点集合{如R 4只一，4只+)。
表l测试点数为20时损伤概率及相应于90％置信度的误差棒与置信区间

损伤点数损伤概率负误差棒正误差棒置信区间左置信区间右
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●受误差棒黪正误差棒

图23测试点数为20时不同损伤点数对应的正负概率误差棒

0 5 10 1S 20

shot number

图24两个不同能量台阶下辐照能量随辐照次数的变化

为方便后续章节损伤概率分析，这里给出测试过程中使用20个测试点可能

出现的2l中结果的损伤概率及其概率误差与置信区间，如表1所示，在后续损

伤数据分析中可以直接根据表1选取相应的损伤概率及误差棒。正负误差棒随

损伤点数的变化如图23所示，整体上以一半的测试点数为中心对称分布。

除了概率本身的统计误差外，激光损伤测试过程中还包含着各种随机误差与

系统误差，例如脉冲．脉冲能量稳定性、光束空间和时间形貌误差、能量密度测

量重复性等误差等将决定整个测量误差。以脉冲．脉冲能量稳定性为例，如图24

所示，同样的能量台阶下激光辐照能量随辐照次数的变化在平均值附近波动，能

波动的标准差与平均值的比值约为3％。考虑上述提及的随机误差与系统误差主

要取决于具体的损伤测试装置，缺乏普遍性，因此下文中主要考虑概率本身的统

计误差。
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2．3损伤概率曲线

缺陷系综．g仞是指缺陷密度随损伤阈值的变化，即每次辐照过程中出现在光
斑内的缺陷的阈值具有随机性，g仞刃在数学上定义为阈值分布在T->T+dT之

间的单位面积缺陷数，积分d=So目(r)dT表示整个能量范围内的缺陷密度。通

常，缺陷系综包含若干个参数嘞，每组不同的参数嘞可以视为一类缺陷，若总

的缺陷系综由多组参数a口，构成，那么可认为样品表面的损伤由多种缺陷诱导。

为了简单而不失一般性，下面先只考虑存在一类缺陷的情形。

如果缺陷位置处的局部能量密度超过缺陷损伤阈值丁，损伤事件就可以发生，

如所示，超过缺陷阈值丁的区域面积ST(Fo)会随着光斑的峰值能量密度而变化。

则在能量密度为凡的辐照光斑内可能出现的平均缺陷数为
，．F0

Ⅳ(R)=J s7’(Fo)g(T)dT (2—5)
-，0

若同时存在多种缺陷，只需将Ⅳ(R)表达为

Ⅳ(民)=>．Ⅳf(R) (2-6)●■■_ ’
’

，

图25高斯光斑辐照缺陷随机分布的表面【82】

通常认为，在一次脉冲辐照下，遇到行个缺陷的概率服从平均缺陷点数为

N(Fo)的泊松分布【851，即
^，7l

Pr(n)=÷exp(-N) (2-7)

根据公式(2．7)可以推出不发生损伤的概率为
Pr(n=0)=exp(-N) (2—8)

则在辐照能量密度凡下的损伤概率为

P(R)=1一Pr(n=0)=1一exp(-N) (2-9)
或者

Administrator
矩形
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-ln(1一P)=N 2 2．Ni (2．10)

在正入射高斯光斑辐照下，局部的能量密度可以表达为

附)=Foexp[一2／r／2](2-11)
其中r为径向坐标，W为能量密度等于Fo／e’2处的高斯光斑半径，与之相应的光

斑面积So=丌w2，可以解出超过缺陷阈值r的区域面积为

s(Fo)=o．5So 1n降) (2．12)

在斜入射辐照下，光斑程椭圆形，局部的能量密度可以表达为

瞰∽一K+钏
其中五Y为直角坐标，饵b为能量密度等于Fo／e。2处的坐标轴截距，

光斑面积S。=rtab，可以解出超过缺陷阈值T的区域面积为

sr(轳嘞5S ln(∞

(2-13)

与之相应的

(2-14)

因此无论是正入射还是斜入射，利用相应于Fo／e‘2的光斑面积定义
fFo ，凡、

J『＼『(R)=J o．5SoIn(孑)a(T)dT (2—15)
Jo ＼1／

结合公式(2．9)可以对测得的损伤数据集合{Fo^Pi,AP—AP，+)进行拟合分

析，提取系综参数ap，反馈到缺陷系综分布gW)可以分析缺陷阈值、密度，以及

根据光斑尺寸变换实现大区域表面损伤性能评估。

利用最小二乘法(Weighted Least．Squares Method)可以结合系综模型对损伤

概率数据做进一步拟合分析。将相应于测试变量凡，的模型概率P(而)与测试的
损伤概率尸f作差并平方求和，如公式(2．16)所示，对求和表达式求最小值就可以

求解使和最小的模型参数。

y(口pj(Fof，Pf))=>．[N(Fof)+ln(1一Pf)]2 (2—17)
‘i。=。1

其中唧是可以决定缺陷系综g仞的p个参数。为了使公式(2—16)或公式(2—17)
具有数学意义，参与拟合的有效损伤概率数据集合应满足0<B<l，从统计学的

角度来看，P产l和P产0均为必然事件，已经不具备统计意义。为了使y最小

化，模型参数由以下条件决定

ay

瓦2o(2-18)
系综模型通过对损伤概率数据拟合可以提取系综参数，进而反映缺陷的阈值

分布信息，结合系综模型可以从理论上外推测试参数以及小区域到大区域变换的

损伤特性。

622B一、，昂P

n∑m
=

、●_、、jB％p口，，-／矿

或
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2．3．2简并分布

简并分布假设所有的缺陷都有相同的损伤阈值[82,851，缺陷系综只包含两个

参数：缺陷密度d与损伤阈值乃，可以表达为万函数的形式

o(T)=dS(T一％) (2—19)

数为

图26缺陷系综的简并分布示意图

因此，根据公式(2-9)与公式(2-19)可以推出凡的能量密度辐照下平均缺陷

恂)=0,5d轴(釉 (2-20)

r 0， Fo≤To

P(蹦2 i1_(扩阳岛舻％ (2-21)

Fluenc=e，J／cm‘

图27简并分布下缺陷密度(上)与光斑尺寸(下)对损伤概率曲线的影

响(阈值参数To=37．0J／cm2)

誊ll!‘：I岢D2‘l站钱肆uI百(1

参兽毒嚣心0j厶¨“基善Q
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在简并分布假设的缺陷系综下，可以根据公式(2-21)分析系综参数(死圆及

光斑尺寸W对损伤概率曲线的影响。如图27所示随着缺陷密度与光斑尺寸的增

加，损伤概率曲线越来越陡峭，这个趋势具有普遍性，对基于其它系综分布的损

伤概率模型也是类似的。同时，作为选定的系综参数，损伤阈值不随图中条件变

化，但是曲线的形状变化非常明显，这说明当前评估元器件抗激光性能时仅仅使

用损伤阈值是不够的，需要充分利用整条损伤概率曲线所反映的信息。此外，由

简并分布得到的损伤概率曲线在由0过渡到非0值是非常陡峭的，而实际的实

验损伤测试数据点随能量变化呈光滑的S型分布，在低概率部分并不能很好的

描述损伤概率数据。

现在分析使用简并分布拟合损伤概率数据的主要过程，根据公式(2．10)及

f 2-20)有

一ln(1一P)=0．5dSo(In F0一ln％) (2-22)
令X=In F0，y=一In(1一P)，则可以使用y=从+6做线性拟合得到斜率

与截距，进而可以求出缺陷密度与阈值
2k D

d
2石，丁=e一瓦(2-23)

若同时存在多种缺陷，以常见的双缺陷为例，可根据公式(2．10)将公式(2．22)

改写为

一ln(1一P)=(恐1+尼2)ln R+(61+62) (2—24)
其中

艮1=0．5dlSo，足2=0．5d2So，bl=一尼1 In T01，62=一k2 In T02 (2-25)
概率曲线表现为两段不同斜率的曲线，在其交点处对应的能量为月，当Fo<F,

时只有第一类缺陷决定的斜率曲线，当FD>一时只有由两类缺陷共同决定的斜率

曲线。因此，双缺陷下的损伤概率曲线分两部分进行拟合，进而求得两类缺陷的

密度与阈值
2k， 一红 2k， 一皇王

d1=-F-1，n=e k1，d2=--b-‘-，疋=e R2 (2-26)

2．3．3高斯分布

物理上讲，由于实际的缺陷尺寸与吸收具有分布，给定的缺陷类型中不可能

所有的缺陷都在相同的能量下发生破坏。2005年，Krol等人提出了高斯分布缺

陷系综，假设每个缺陷都有自己的阈值丁，缺陷系综包含三个参数：平均阈值乃，

阈值标准差么丁，缺陷密度d，如图28所示，相应的表达式为

们，=丽2d唧H喘)2】 陋27，

h
r

图28缺陷系综的高斯分布示意图
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结合公式(2-27)，公式(2．9)，公式(2．15)就可以在给定系综参数下计算损伤

概率曲线，或者反过来对损伤概率测试数据进行拟合并提取系综参数。

对损伤概率尸㈣做数值计算可以讨论分析系综参数及光斑尺寸对损伤概率
曲线的影响。关于缺陷密度与光斑尺寸对损伤概率曲线的影响基本与简并分布的

情况一致，这两个参数的增大会使概率曲线的斜率更陡。为了研究参数4丁对损

伤概率曲线的影响，选取与简并分布相同的缺陷密度、平均阈值和光斑尺寸

(To=37．0J／cm2，d=1000缺陷数／平方厘米)做理论计算，结果如图29所示。阈值标

准差主要对损伤概率曲线的下半部分有影响，对损伤概率由0过渡到非0值有

非常好的平滑效果，与大多数实验测试概率趋势更吻合。在实际的拟合过程中，

高斯分布包含复杂的积分会使得拟合效率降低，此外更多的参数也会使拟合参数

容易出现多解情况。为了提高拟合效率与精度，可以先用简并分布模型进行拟合

确定损伤概率曲线的大体趋势，利用公式(2-24)至U公式(2-25)提取阈值与缺陷密

度作为高斯分布拟合的初值，进而使用共轭梯度算法优化阈值标准差，利用高斯

分布模型单独对低损伤概率数据部分进行拟合。

图29阈值标准差对概率曲线的影响

由高斯分布分布推出的损伤概率曲线在数学上永远不会为0，为了能反映实

验测试的损伤概率，需要人为定义判据。在统计上通常将概率低于0．3％的事件

称为小概率事件，因此这里可以将0．3％损伤概率对应的能量定义为损伤阈值。

2．3．4小结

本小结回顾了系综模型与两种缺陷系综分布。基于简并分布的损伤概率曲线

形式简单，通过对数变化后具有线性形式，利用线性拟合可以非常简单的确定缺

陷密度与损伤阈值，缺陷密度反映了损伤概率曲线的斜率趋势。简并分布最大的

缺点在于描述0损伤概率附近的曲线变化不够准确，从0过渡到非0值时曲线

非常陡峭，不符合实际测试数据的S型分布。基于高斯分布的损伤概率曲线可以

比较完美的描述损伤概率测试数据，但其表达形式复杂，包含了三个参数，在实

际的优化求解过程中存在多解。由于缺陷表征信息有限，只要是具有物理意义的

解都可以被认为是能够描述缺陷分布的合理解，为了避免歧义与方便对比，重点

在于解的选取标准与统一。显然，高斯分布可以在简并分布使用的缺陷密度与损

伤阈值的基础上通过调节阈值标准差获得符合实验数据分布的S型曲线。因此，

在后续各章的损伤概率曲线拟合过程中，均先使用简并分布确定体系的缺陷密度

与损伤阈值，以此作为高斯分布的两个关键参数的固定值，单独使用共轭梯度算

法优化阈值标准差的取值，使损伤概率曲线与实验测试数据点的残差最小。
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2．4．1基本原理

精确的损伤阈值测量需要通过损伤概率测试获取大量的统计数据，该过程中

很难避免人为错误，此外为了尽可能减少不必要的材料破坏面积，损伤测试所辐

照的点数也非常有限，也会影响损伤概率的统计性。基于小区域测试获得的缺陷

系综信息可以对损伤概率测试过程进行蒙特卡洛模拟，分析多次重复测试的损伤

概率统计性，评估测试参数的损伤概率的影响以及尽可能真实地实现小区域到大

区域的损伤性能外推。

要对损伤概率测试过程做蒙特卡洛模拟，首先要考虑缺陷的随机性来源。缺

陷的随机性主要包括两方面：样品表面位置随机分布与损伤阈值随机分布。利用

缺陷系综模型对小区域的损伤概率测试数据拟合可以提取缺陷密度及阈值分布。

根据缺陷密度在单个辐照点区域内生成若干个随机分布的缺陷点，缺陷的坐标服

从均匀分布，根据选取的能量台阶数w与单个台阶的辐照点数刀p重复、独立的

生成nfXnv个上述测试点，如图30所示。在单个测试点中分布的每个缺陷都有
自己的阈值，在特定的能量台阶辐照下对应不同的闽值面积或阈值半径(中红色

圆圈)。若缺陷位于其自身相应的阈值半径内，该缺陷就会诱导破坏，我们就认

为该缺陷是有害的。因此，只要辐照点包含至少一个有害缺陷，就可以判定损伤

事件的发生，该辐照点被记录为辐照点。统计每个能量台阶辐照下的损伤点数kt，

进而统计相应的损伤概率pi=kin，。在相同缺陷系综参数下重复缺陷生成与测试
过程，可以分析讨论损伤概率曲线及损伤阈值的统计性质，使得缺陷统计模型尽

可能接近真实的损伤概率测试。

图30蒙特卡洛方法模拟样品表面缺陷位置随机分布(阈值为37J／cm2，缺

陷密度1000缺陷数／立方厘米，光斑半径500微米)，黑点代表随机生成的缺陷

位置。红色圆圈表示相应于辐照能量为45 J／cm2的阈值半径



三倍频激光薄膜的损伤特性研究／王虎

2．4．2简并系综

为了简单而不失一般性，展示主要的损伤测试蒙特卡洛模拟过程，首先针对

服从简并分布系综的缺陷进行损伤概率蒙特卡洛模拟，这种情况下所有的缺陷都

有相同的阈值。辐照能量的台阶范围选取为20～100J／cm2，增量为0．5 J／cm2，

共160个能量台阶，每个台阶选取50个测试点，共8000个测试点。按照图30

所示的缺陷参数与光斑尺寸进行蒙特卡罗模拟，可以获得如图31所示的黑色数

据点分布，同相同参数下简并分布系综的理论损伤概率曲线(红色)相比较可以

发现，在0．5的概率值附近数据点与理论曲线的偏差比较对称，在0的概率值附

近未出现小于0的偏差，在1的概率值附近，偏差越来越向l收敛，这与图21

所示的理论误差分布趋势一致。但由于数据点是按照能量的均分来选取的，在概

率高于0．5的情况下损伤概率与辐照能量之间并不具备线性关系，这导致低能量

下的数据点较少，高能量下的数据点较多。因此，目前的模拟更好地反映了高损

伤概率下的误差分布，低概率下的偏差由于过少的数据点并不能很好的体现，需

要对低概率部分进行单独的讨论。

图31蒙特卡洛方法模拟损伤概率测试(黑点)，包含160个能量台阶，每

个台阶包含50个测试点，红色曲线为根据简并分布系综的理论损伤概率曲线

糕
糕
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图32辐照能量密度为39．5 J／cm2下概率直方图

实际的损伤概率测试过程中最为关心的是0概率附近的概率分布情况，实验

过程较少的数据点往往会降低这部分概率数据的统计性及其相应的精度，在这里

使用同样的缺陷系综与测试条件将上述蒙特卡洛模拟过程独立、重复的进行

1000次。对辐照能量密度为39．5 J／cm2下的概率分布做统计分析，其相应的简并

分布理论概率值为0．23，蒙特卡洛模拟直方图如图32所示，概率分布基本在理

论概率曲线覆盖范围内，距离理论概率极大值位置的偏差在0．12左右，反映了

实际的损伤概率测试过程中的不确定性范围。在概率偏高的部分，统计分布与理
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论概率曲线比较符合，但在低概率部分与理论曲线偏差比较明显，这是由简并分

⋯布这二二基本假设的局限性决定的。简并分布假设了所有的缺陷具有相同的阈值，

使得相应的理论损伤概率曲线从0变化到非0值时非常陡峭，无法精确地描述

低概率部分的损伤概率及其误差区间。

实际损伤阈值测试过程中会根据IS021254标准测到离散的损伤概率数据

(而，P口f)，并对落在0到0．5之间的概率数据使用线性拟合外推拟合直线与能量
轴的交点，此即损伤阈值。为了研究在给定理论缺陷系综的情况下实际测得的可

能损伤阈值分布情况，这里使用蒙特卡洛方法研究了图30所示的缺陷参数与光

斑尺寸下的损伤阈值，在同等条件下独立、重复的进行了1000次损伤阈值模拟，

结果如图33所示。可以看出，在这样的缺陷分布情况下实际能测到的最概然阈

值约为36．0 J／cm2，可能测得的损伤阈值分布范围为34．0到37．0J／cm2。图33还

反映出损伤阈值的分布范围并不对称，尤其是低于最概然阈值的部分占据了更多

的比例，反映了实际通过少量取样评估批量元器件损伤阈值时的风险。因此，基

于少量取样测试获取的缺陷系综信息对损伤概率测试过程进行蒙特卡洛模拟可

以有效地评估同等工艺条件下元器件的损伤阈值分布区间，具有现实的指导意义。

辍
蒸

图33实际测量可能的损伤阈值分布直方图

损伤测试过程中每个台阶选取的辐照点数的增加一方面可以提高概率数据

的统计性，另一方面增大了损伤测试过程中探测到缺陷的概率，辐照光斑的尺寸

也会影响每次辐照探测到缺陷的概率，因此这里使用蒙特卡洛方法研究了辐照光

斑尺寸与辐照点数对损伤概率数据的影响。每台阶选取50个测试点，缺陷系综

参数与图30相同，如图34所示，分别使用不同的光斑尺寸研究了损伤概率的

分布，离散数据点的分布趋势基本与相应的理论曲线吻合(如图27所示)，唯一

不同的是在研究小光斑情况下光斑尺寸的选择。当光斑尺寸为501am时理论曲线
所反映的能量范围内损伤概率基本都在0附近，可用的统计数据非常少，统计性

不够充分，在进行蒙特卡洛模拟时，当前能量范围内损伤概率基本为0。从另一

个角度来看，过小的光斑探测到缺陷的概率非常低，更多反映的是材料本征损伤

信息。

将光斑尺寸固定为5009in，利用蒙特卡洛模拟研究每个台阶不同测试点数

下损伤概率数据分布，如图35所示。总体上来看，每个台阶测试的数据点越多，

损伤概率数据分布越逼近系综模型理论曲线，这是因为损伤测试过程数学上讲是

一个N重伯努利试验，当实验次数N趋于无穷时，该实验就从离散的二项分布

演变为泊松分布，而系综模型的数学基础正是泊松分布。因此，在研究测试参数
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与系综参数对损伤概率曲线以及小区域到大区域损伤特性变化影响等方面，系综

模型的理论计算与蒙特卡洛模拟在数学本质上是等效的，而系综模型在实际应用

在更加简单直观。每个台阶的测试点数对高概率部分数据离散程度影响最为明显，

增大测试点数可以明显减少数据的离散程度，提高利用系综模型对测试数据的拟

合准确度。当每个台阶测试点数增加到50时概率数据的离散程度基本较弱，尤

其是低损伤概率部分。从研究损伤阈值的角度来讲，每个台阶20个测试点已经

可以满足需求了，为了避免不必要的材料破坏与测试更多的能量台阶，本文中每

个损伤概率测试数据部分均使用20个测试点。

Fluence(J／cm2)

图34蒙特卡洛模拟光斑尺寸对损伤概率数据的影响
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图35蒙特卡洛模拟每台阶测试点数对损伤概率数据的影响

2．4．3高斯系综

使用高斯系综可以解决简并模型在低概率部分描述不准确的问题，前面利用

简并分布缺陷讨论了蒙特卡洛方法模拟损伤测试过程的主要结果，简并分布在缺

陷阈值分布方面简单假设所有的缺陷具有相同的阈值，高斯分布缺陷系综蒙特卡

洛模拟主要是在缺陷阈值分配方面做补充。根据缺陷系综的平均阈值与阈值标准

差可以生成一组服从(To,AT／2)正态分布的随机变量作为缺陷阈值，每个阈值

对应的阈值半径有相应的随机分布。缺陷的位置随机分布与阈值随机分布共同决
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定了损伤概率分布，按照缺陷参数(d=1000defects／cm2，To=37．0 J／cm2，AT=5．0

～J／cm2，W=500 0m)做了蒙特卡洛模拟，如图36所示，损伤概率数据点分布基

本与理论曲线一致，说明所使用的蒙特卡洛模拟算法是合理准确的。通过模拟得

到的损伤概率点在0概率附近的光滑分布反映了实际光学元器件表面缺陷阂值

确实存在一定的分布。

Fluence(．ticm2)

图36蒙特卡洛方法模拟损伤概率测试(黑圈)，包含160个能量台阶，每

个台阶包含100个测试点，黑色曲线为根据高斯分布系综的理论损伤概率曲线

(d=1000 defects／cm2，To=37．0 J／cm2，AT=5．0 J／cm2，W=500 gm)

基于缺陷系综模型拟合出缺陷参数可以对损伤测试过程做蒙特卡洛模拟，这

里模拟了固定缺陷参数下独立、重复地进行1000次高斯分布蒙特卡洛模拟，对

概率分布在0到0．5之间的数据使用线性拟合，将拟合直线与能量轴的交点作为

阈值并做统计直方图分析，如图37所示。可以看出，在这样的缺陷分布情况下

实际能测到的最概然阈值约为34．0 J／cm2，可能测得的损伤阈值分布范围为33．0

到35．0 J／era2。

2．5本章小结

菰
藕

图37实际测量可能的损伤阈值分布直方图

本章回顾了损伤概率数据测试与分析的基本原理，总结了概率误差的分析方

法，结合缺陷系综模型与蒙特卡洛方法模拟了损伤概率测试过程，模拟概率分布

与系综模型理论曲线的一致性说明了模拟算法的合理性。研究表明，利用系综模

型可以有效地基于小区域损伤概率测试提取缺陷系综参数并评估小区域到大区

域的损伤特性变换，在获得缺陷系综参数的基础上使用蒙特卡洛模拟方法可以评

估同批样品的实际抗激光损伤能力的分布区间。

羚竺IID《∞2‰o髭对密《o
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3缺陷结构诱导近场增强的严格分析

3．1引言

自激光器发明以来，激光与物质相互作用研究大大促进了激光烧蚀、激光元

器件破坏等应用领域的发展。为了更好的描述纳秒脉冲作用下透明材料的能量沉

积机制，首先要充分理解名义上的透明材料是如何影响与吸收辐照能量。目前，

大量的研究人员已经通过利用透明材料的亚表面纳米结构的谐振效应来研究太

阳能电池的吸收增强效应[86】与介质材料激光损伤过程中的电场增强效应[87]。根

据辐射场频率与介质的几何结构[88]，电磁场谐振现象可以分为形貌共振

(morphology．dependent resonance)与回音壁模式(whispering gallery modes)，

其中形貌共振可以在结构附近以全内反射的形式汇聚约束辐射场而大大增强近

场。

过去二十年，国内外基于电动力学理论对高功率激光辐照下包裹在透明材料

中的缺陷结构诱导电场增强已经开展了大量的研究工作。Bloembergen最早假设
缺陷的尺寸远小于波长并忽略了裂纹与介质表面的反射、折射、衍射与干涉现象，

求解缺陷结构附近电场的精确解并量化了光强增强倍数[89]89。Deford随后基于时

域有限差分算法(finite—differenttime domain)开发了AMOS计算程序，并基于

旋转对称假设分析了介质反射镜中节瘤缺陷诱导的电场增强效应【901。Gruzdev和

Libenson的研究工作表明，包裹在透明介质中的无吸收缺陷结构可以通过共振而

引起高功率电磁场不稳定现象，进而导致电场进一步的非线性增强[9l】。Genin等

人利用时域有限差分算法系统地分析了不同入射角下前后表面平面裂纹与锥形

裂纹诱导的电场增强因子，指出裂纹与表面附近的全内反射可以使近场达到最强

【87】。近年来，Stolz与Roger等人利用时域有限差分方法系统地分析了高反膜中

不同节瘤形状对电场的调制效应，他们还采用同样的方法讨论了近场分布与介质

多层膜中损伤坑修复轮廓的关系【92,93】。通常而言，透明材料中缺陷结构诱导电场

增强是一个半无穷空间问题，在实际求解过程中通常需要在无穷的那个维度上使

用周期性边界条件包围住足够大的区域，诸如时域有限差分或者有限元方法需要

实现开展大量的准备工作来测试网格精度与周期尺寸，使得在实际近场计算中在

不明显损失精度的前提下减少计算量。最近，陈明军等人使用在表面浮雕光栅中

非常流行的傅立叶模式法这一严格分析方法计算分析了KDP晶体的亚表面缺陷

或者球形修复坑的近场调制效应[94】。结果表明，缺陷结构附近的全内反射是引起

晶体内部近场增强的主要原因，但是关于全内反射如何引起近场增强的物理机制

并未进一步讨论。

在本章中，我们进一步将光栅结构领域中的严格耦合波分析方法拓展为求解

透明介质中包裹纳米缺陷结构的半无穷空间问题。通过严格耦合波分析可以获取

所有谐波信息的优势，深入讨论与分析了局部近场增强以及能量局域化机制。
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3．2理论基础

3．2．1定义与模型

为了尽可能简单地展示严格耦合波分析在介质材料包裹缺陷结构问题中的

应用方法，我们主要围绕半无穷熔融石英基片表面的矩形凸起这一基本模型展开

讨论，如图38所示。尽管矩形结构过于简单，但通过不同尺寸矩形结构的叠加

组合原则上可以组合任意轮廓的结构，因此以矩形结构为基本单元可以递推复杂

形状的近场分布。矩形结构与基片材料完全相同，折射率均为n=1．46，入射激光

波长五为355nm。自由空间的波矢强度记为勃，矩形的宽度与高度分别为WO和

hD，在这里宽度与高度均简单取值为波长，垂直入射的平面波传输通过基片表面

的结构时引起近场调制。这里只考虑电场矢量与入射面垂直振动的偏振模式，另

一种偏振模式可以通过交换麦克斯韦方程中电场与磁场即可获得。为了近似半无

穷空间，通过赋予周期性边界条件可以将缺陷结构视为光栅的基本单元，为了尽

量减少不同周期单元中缺陷之间的相互作用，周期应尽可能大。在近场计算之前，

需要先对周期么与谐波数M做收敛性分析。反射区域I和透射区域II中第i个

反射与透射归一化电场振幅定义为，，与ti。关于n与ti的求解过程在文献中已经

有了比较成熟的描述，本章中将直接n与ti将当成已知的起始条件来进行近场与

能流分析。这里的时谐因子定义为eⅫo。

3。2．2近场分布

图38熔融石英表面矩形凸起结构

以角度e入射的归一化电场可以表达为

Ein，y=exp[-j(k0一kt，zoZ)】 (3—1)

其中良加=kon，sin(0)，k，名o=kon，[1一sin2臼]1／2。由于结构散射而产生的第f个

切向波矢分量为

k驴ko[nI sin0+f饼⋯，+1’±2J．。(3-2)
由于真空介电常数￡o与真空磁导率“o相差若干个数量级，电场矢量E与磁场矢

量H也相差好几个数量级，为了使这两个矢量在同一数量级，对磁场做一标度

变换

H=r／oH (3·3)

其中770=(￡0／uo)1／2为真空导纳。根据麦克斯韦方程，磁场可以表达为
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一 1
～⋯⋯．H=一_V×E (3—4)

11％

因此，第1个区域的近场可以表达为入射电场与所有反射谐波的叠加

目Jy-Ein,y q-∑n exp[-j(kxix+k船￡z)】(3-5)
i

H—l,y=·k薏000Ein,y--∑害郴pm形‰tz)】 (3-6)

H],Z"--百kxo‰y+∑等rf eXp[叫(kz+hzfz)】 (3-7)

第11个区域的电场可以表达为

％y=∑tiexp{-j[kxiX--％水z扎)])(3-8)

nll,x--E．kn。zi螂p{一j[kxiX--k11,zi(z+训) (3．9)

Hll,z--∑铷eXp{-j[kxix--k11,zi(川。)]) (3-10)

f+尼。√n}一(尼xf／k。)2，七。nf>七x‘

乜Jz产h豚^吓‰√刮√7 ∞。1。

其中，

瓦x=-；∑Uxf(z)exp(-jkxfx)
￡

瓦z=．kx。i·勘(z)exp(。恐捌z)

Sy=W(Xoc++Xac一)

(3-12)

(3-13)

(3-14)

(3-15)

IJx=v(xoc十一Xac一) (3—16)

公式中W与V是电场与磁场本征矢量集合，xo与xd是由对 元exp(-koqmz)与

exp(一koqm(z—d))构成的对角阵，其中鼽是电磁矢量的本征值，c+与c一是与边
界条件相关的未知常数。关于这些参数更详细的描述可以参考问Moharam等人

的工作【95】。

、，X．n尼一．，LnL‘Xe、，Z，LS∑。
=
y岛
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3．2．3能流分析

能流密度的时间平均值可以根据坡印廷理论求得

<>：1
一
(3．17)S

ir／oRe(E*xH)
< >= (3’

按照归一化入射电场的定义，平均入射能流密度为770／2，因此将170／2视为能流密

度的基本单位可以简化表达。平均能量密度的分量可以表达为

&=Re(E；Hz) (3_18)

3．2．4模式振幅密度谱

Sz=一Re(Ey巩) (3-19)

如3．2．1部分所描述，反射界面与透射界面处的反射振幅与透射振幅可以计

算得到，但经过探索与讨论发现，采用密度谱的概念可以消除收敛周期与谐波数

不同选择的影响。在这里，我们将其定义为反射模式振幅密度谱(RMADS)与

透射模式密度谱(TMADS)

眦。s=兢 降2。，

其中Ak／ko---A／人。Fh于周期较大，凸起结构尺寸与波长接近，高级次散射与0
级谐波相比差较多的数量级，为了避免这种差异并能够直观的在图中画出不同级

次模式的分布，0级谐波的振幅采用±1级谐波的振幅平均值替代。

有了模式振幅密度谱的概念，所选择区域的电场与能流密度分布可以非常方

便地进行计算。通过分析矩形周围的全内反射形成机制(也被成为形貌共振)，

可以量化所有模式中全内反射对总场的贡献。

矩形结构附近的近场形成机制首先采用射线追迹法进行了初步讨论。通常，

满足条件l七z／恐。I≥1的谐波会在水平界面上发生全内反射，取决于图38中凸起

结构的尺寸，满足条件l忌r／ko l≤1．0638的谐波将在垂直界面上发生全内反射。

如图39(a)所示，入射的平面波在均匀的水平壁面上会按照斯涅耳透反射定律

重新分配电磁场能量，但是会被结构的不均匀部分(例如矩形结构的项角)散射

出各种不同的高级次谐波。针对满足条件I七Y／koI<1的谐波，还需要结构的尺寸

足以让谐波达到侧壁才能实际发生全内反射。

为了更加系统地描述主要分析过程，这里引入一个新的模型参数k。来表示能

达到侧壁的临界谐波，具体值取决于材料的深宽比。满足条件Ik／IIcol≤kc／忌。的

谐波将会直接从反射与透射界面穿透出去，这个范围的谐波对应着结构顶角的小

角度散射，如图39(b)中品红色箭头所示。此时谐振效应并不会发生，衍射所

带来调制较弱，近场分布整体上比较均匀，不会出现比较明显的近场增强。当结

构顶角处的散射角度进一步增大，谐波满足条件k。／ko≤Ikx／kol<1时，辐照到

侧壁的光场将发生全内反射并通过反射界面与透射界面而离开结构区域，如图

39(b)所示。在光场离开结构区域之前，全内反射的光束与其它光束干涉叠加

会引起电场与能流密度的共振增强，这种共振增强的幅度取决于发生全内反射的

侧壁范围，与结构区域的高度有关。随着结构顶角处散射角度的进一步增大，谐

波落在1≤lkx／koI<1．0638的范围内时，谐波将同时在水平壁面与侧壁发生全

Administrator
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内反射，之后只能从透射界面传输离开，如图39(c)所示，这种模式下光束被

大量限制在结构内部并会聚，干涉叠加效应强，场的增强倍数也会增大。尽管如

此，位于这个范围内的谐波级次相对很高，在干涉之前这些谐波本身的强度就比

较低，综合考虑这些影响因素，这部分对场的调制效果并不能简单直接的与图39

(b)所示的情况比较判断。对于非常高的那些级次，也就是落在I良z／koI>1．0638

范围内的谐波，它们会被水平壁面全内反射并从侧壁泄漏出去，同样由于较高的

散射级次其散射强度也相应较弱，因此该部分谐波引起的谐振效应将比图39(C)

所示的情况弱。

《讨 似'

图39射线追迹法谐振分析：(a)入射场被均匀的结构散射，(b)谐波直

接从反射界面或投射界面出射以及在侧壁上发生全内反射，(c)谐波在所有的

水平壁与侧壁上发生全内反射，(d)谐波直接从侧壁出射或者在水平壁面上发

生全内反射

基于上述讨论，模式参数k，的取值对于研究近场的谐振效应非常重要，是界

定能在侧壁上发生全内反射谐波的关键参数。射线追迹法的分析表明，尼。／恐。的

取值趋于1意味着大部分谐波将直接从反射界面与透射界面泄漏出去，近场的谐

振效应的g马，场增强主要是由常规衍射以及水平壁面上微弱的全内反射引起的。

与此相反，k／良。的取值趋于0意味着大部分谐波将会被侧壁全内反射，微结构
内部的传输光程大大增加，干涉叠加效应更加明显，由侧壁全内反射引起的近场

增强效应非常明显。

尽管本节利用射线追迹法唯象地分析了不同谐波级次的谐振效应，但更精确

地讨论将使用严格分析方法在下面展开。
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3．3结果与讨论

3．3．1收敛分析

为了使用足够大的周期近似半无穷空间，首先对周期数的选择做了收敛性测

试，测试过程中谐波数固定为301个(足够多以使各周期计算下结果稳定)，测

试结果如图40所示。当周期达到入射波长的30倍时(约10．651am)，镜像反射

率基本达到稳定值，达到收敛所需要的周期倍数基本与Stolz等人模拟1064nm

高反膜中节瘤缺陷诱导电场增强所设置的周期长度相似。
，5争

b争争》争卜p争扣争p
pb≯争p⋯

乏1／
；2
5

争
*

琶 各

图40周期收敛测试

通过选择不同的周期(例如302，402，5眦，6叽，7似，802)分析了谐波数

收敛特性，如图4l所示，当谐波数足够多时镜像反射率达到稳定值。此外，所

选择的周期数越大，不同曲线之间的差别越小，曲线最后达到的稳定值越精确。

尽管如此，较大的周期数意味着模式间隔小，计算达到收敛所需要的谐波数多，

这会大大增加计算负担。因此，选择合适的周期与谐波数组合对于在保持精度的

同时减少计算量是非常重要的。

3．3．2近场计算

￡◆j
根据前面的分析，谐波数为117时可以达到较好的收敛效果，分别选用周期

数为302，602，802使用严格耦合波分析与时域有限差分方法对图38所示结构
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进行计算，结果如图42所示。图42(a)至图42(c)中电场的最大值分别为

1．7447，1．7479，1．7476，而时域有限差分计算的电场最大值为1．7493，周期为

302时最大电场与时域有限差分计算的差别为0．0046。这些微弱的误差来源于时

域有限差分模拟尺寸与网格精度的选择，使用严格耦合波分析方法不需要网格划

分，唯一的误差来源是周期的大小，周期越大则模型越接近真实孤立缺陷的情况。

因此，选择谐波数为117，周期为302可以获得足够的精度同时使计算量足够小，

这个条件下无论是与时域有限差分相比还是与更大的周期下严格耦合波分析相

比，误差都非常小，电场分布整体上差异很小。分析图42(a)可以看出电场的

最大值位于矩形结构的正下方，这类似于聚焦效果。根据公式匕b。=∞￡”IEl2／2
可以分析材料内局部吸收分布，其中￡”为介电常数的虚部，∞为入射光角频率。

如果没有矩形凸起结构，基片与空气两侧电场分布比较均匀，基片中的电场约为

0．813，根据上述矩形结构中最大电场值，电场增强倍数为2．146，进而结构诱导

的吸收增强倍数越为4．6，这将大大增加损伤概率并降低基片的损伤阈值。此外，

如果矩形结构下面藏匿有吸收性缺陷，吸收将会进一步增强。

图42近场|E1分布，严格方法计算：(a)302(b)602(C)802，(d)时域

有限差分

为了进一步研究结构周围的能量输运情况，根据公式(3．12)N(3．19)计算了

X方向与z方向的能流密度分布，如图43所示，能流密度的符号与坐标轴的正

方向定义一致，正的能流密度值表示能流向X正方向与Z正方向流动，负的能流

密度值表示能流向X负方向与Z负方向流动。根据图43(a)可以看出，结构周

围的能量通过侧壁进入矩形结构，根据图43(b)可以看出，进入矩形结构的能

量在矩形结构内会聚并从下部输出。基片上的矩形结构扮演的角色类似于光学透

㈡纛蕤欲疆羹■■一
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镜，但是电场的增强机制及聚焦效应需要进行更进一步的讨论。

图43能流分布：(a)Sx(b)S-

3．3．3模式振幅密度谱下近场与能流分解

针对不同的周期选择，对反射界面处的模式振幅密度分布进行了分析，如图

44所示。图44(a)表明不同周期计算的模式振幅密度谱有着相似的变化趋势，

主要差别在于强度，利用密度谱的概念，强度的差别可以被消除，如图44(b)

所示。因此，只要满足了收敛条件，反射模式振幅密度谱可以反映与计算周期无

关的本征性质。当谐波模式满足l庀z／‰l>1时会成为水平界面处的倏逝波，根据

图44中第一个极值点可以推出第3．3．3部分提及的模型参数忽的值约为0．3333ko，

在I七zikoI≤kc／尼。的区域并没有共振现象。因此，谐波模式对近场的贡献可以分

为四个区域：lk／艮oI≤kc／ko，kc／忌o≤Ikx／koI<1，1≤Ikx／koI<1．0638以及

l恐x／七oI>1．0638。

#幽栉

毒§建撼

暑#毋”

《#舢曩

艺椰磕
凄
毒辘聃15

“：—彩
0 “{。S

一^|wⅫ一^am

i

．／’ 9、、，一。州 ‘＼

图44反射界面模式振幅密度谱：(a)反射振幅(b)反射振幅强度

根据公式(3．12)，公式(3．13)，公式(3．14)可以对上述划分的不同区间的谐

波模式做选择性的叠加，由此计算的部分模式诱导的近场以及能流密度。相应于

I忌z／忌oI≤kc／忌。范围的谐波模式对近场与能流的贡献如图45所示，这里已经计
入了入射波与0级谐波模式的影响。对于平坦的基片，空气与基片中的最大电场

强度应分别为1．187与O．813，Z方向的能流应为．0．965。图45(a)表明，近场

只被结构微弱的调制，在基片下面只有入射场与低级次模式之间的衍射效应。从

图45(b)可以看出，结构根部周围的能量被引导向结构内部，但是在图45(c)

中并未观察到能量在结构内的汇聚以及向下传输。根据能量守恒的原理，这部分

被引导进入矩形结构的入射场与低级次谐波能量将在结构内部经过多次反射与

顶角的散射被转化为高级次。

为了进一步探索能量传输的共振效应，还研究了区域kc／ko≤Ikx／忌oI<1的

霾
霾。

1||；|_缀⋯_i一箩≯缓匿缀邕
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模式贡献。由于入射场的贡献在第一个区域已经被考虑了，在这个区域入射场的

‘一贡献不被计算；这个范围内的谐波模式诱导的近场增强效应非常明显，如图46

(a)所示。电场的最大值足以与入射场比拟，这个区域的模式在结构侧壁上的

全反射引起的共振很强，使得电场在矩形结构的中下部汇聚集中。结合图45的

分析，图46(b)与图46(c)表明来源于l足z／koI≤七。／ko范围的谐波模式能量
将从矩形的根部被引导入结构内部并在中下部汇聚。因此，从这部分分析可以看

出通过优化矩形结构的根部轮廓可以改变能量进入结构的方式进而调控电场分

布。

-0．6曲．4一O．2 O 0，2 0．4 0．6

x耻ml

■
} j o．9
} il}．8
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图45 Ik／koI≤尼。／尼。区域的谐波模式对(a)近场与能流(b)＆(c)＆
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由于1≤lkx／kol<1．0638和Ik／koI>1．0638范围的谐波模式诱导的近场

调制与能流分布非常弱，这里只给出这部分模式诱导的电场分布，如图47所示，

这些模式只在矩形的水平界面下部引起微弱的调制。

喜删}嬲
图47 (a)1≤lkx／koI<1．0638-与(b)Ikx／koI>1．0638区域的谐波模

式对近场的贡献

结构高度对近场调制与谐振效应的影响如图48所示。当结构的高度非常小

时模式参数舷的值接近l，这与3．2．4部分的分析基本一致。这种情况下，较小

的高度使得光束很难达到侧壁，降低了侧壁全内反射的发生概率，大部分光束将

直接从水平界面按照常规的斯涅耳透反射定律出射。根据菲涅尔透反射系数公式

可以计算出平坦基片电场强度约为0．86，这个值正与这里高度较低时电场强度接

近。随着高度的增加，kc／ko的值迅速下降并在达到某个临界点后趋于稳定。当

高度超过临界值后，大量模式可以到达侧壁，谐振效应与电场极大值会越来越强。

图48高度对(a)模式参数髓(b)电场强度最大值的影响
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嫡》≮婶．
．1．S -1．O ．o．5 O．0 0．5 1．0 1．5 2．o

kpo
图49不同高度的反射模式振幅密度谱
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不同高度的反射模式密度谱如图49所示。当ho／,l=0．1时，导模区域的谐

振效应可以忽略，模式参数‰为0．9333ko。当高度达到A时，导模区域内开始出

现谐振，谐振效应开始变得复杂，模式参数变小。

为了进一步研究高度的影响，分别计算了‰肛=0．1，ho肛=5，ho／A=9

对电场分布的影响，作为特别举例，相应于ho肛=0．1的总场与能流分布如所示。

由于缺乏来自于侧壁全反射的共振，近场调制非常微弱，场及能流的各分量与平

坦基片的分布非常相似。

图50相应5-ho

0．3

O．1

●一
g
j
-一
N-0．i

-0。3

Ilam

(b)S(c)S_-

图51相应于^o雕=5的(a)近场分布与能流密度分布：(b)＆(C)＆：

相应-t-ho以=9的(d)近场分布与能流密度分布：(e)&(f)S-。

对ho／a=5与ho肛=9的极端高度，近场与能流密度分布如图5l所示，显
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然，来自于侧壁的全内反射是矩形结构内部近场增强的主要机制。结构周围的能

量被侧壁引导进入结构并俘获，在结构内部相互干涉与耦合。根据图51(c)与

图5l(f)可以看出，能流密度的Z分量在若干个局部点俘获汇聚。随着结构高

度的增加，能量的局部汇聚点越来越多，近场也越来越强，这意味着在激光辐照

过程中，深宽比大的缺陷更容易引起激光损伤。对比图51(a)、图51(C)、图

51(d)、图51(f)可以发现电场与能流局部增强点在矩形结构内部等间距分布，

这意味着在纳米结构内部形成了驻波电场，能量在矩形结构内以波导的形式向下

传输。对比图51(b)与图51(e)的X方向能流分量，可以发现被矩形结构俘

获并重新分配为两种与侧壁关联的波导模式。图51(b)中两种模式被全反射了

两次，而在图51(e)中两种模式被反射了3次，并沿竖直方向传播。因此，图

49中的谐振峰可以认为与矩形结构内部波导模式的本征激发相关。

3．3．5小结

尽管这一部分的研究工作主要集中在熔融石英表面的矩形结构，但该分析方

法非常容易推广到其它材料表面的任意结构。此外，模式密度谱的概念可以反映

近场的谐振增强机制，通过严格耦合波分析方法可以迅速求解模式密度谱，在某

种程度上可以减少电场计算量。

3．4本章小结

针对不同高度的矩形结构对电场及能流分布做了严格的计算分析，并将结果

与时域有限差分方法做比较，确定了能在保持精度的同时减少计算量的收敛参数。

提出了模式密度谱的概念，可以有效地分析基片表面纳米结构的谐振效应。新引

入了模式参数，根据模式参数以及水平与垂直界面全内反射条件将总场分解成四

个模式区域，研究了不同区域的模式对近场与能流的贡献。研究表明，近场增强

明显依赖于侧壁全内反射引起的谐振效应。根据能流分析，尽管电场增强在结构

侧壁与根部并不明显，但是入射电场以及低级次散射谐波被矩形结构的侧壁诱导

并从结构根部进入结构内部。该特征意味着通过优化结构侧壁尺寸与根部轮廓可

以调控与抑制矩形结构内部的电场与能流分布。此外，讨论了结构的高度对近场

调制与能流分布的影响，谐振效应会随着结构高度的增加而变得更复杂，进而引

起更显著的场与能量的局域化，更容易诱导激光损伤。
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4基片与薄膜耦合

4．1引言

应用于高功率激光系统中的激光元器件普遍存在镀膜后损伤阈值降低的问

题，尤其是物理气相沉积方法制备的减反膜。减反膜的损伤多源于基片与薄膜的

界面，除了损伤阈值低于基片外，大部分损伤特征与基片相似。在三倍频波段，

减反膜主要使用的基片是熔融石英，大量的研究工作表明，熔融石英的三倍频激

光损伤主要是由抛光研磨过程中形成的亚表面层引起的，主要包含抛光粉与微裂

纹136]。熔融石英表面减反膜层的引入使得抛光层缺陷在低于未镀膜损伤阈值的

情况下诱导破坏，基片．薄膜界面处的某种耦合作用大大降低了镀膜元器件的抗

激光损伤能力，早期实验室通过设计特殊膜系的激光损伤实验指出基片．薄膜界

面存在强的吸收性缺陷使得三倍频激光辐照下损伤阈值大大降低【96】。基片与薄

膜耦合损伤过程中不仅涉及到亚表面缺陷，还包含膜层与基片的材料匹配、基片

表面微结构对膜层生长的调制、膜层结合、膜层材料与体材料热物性质的差异性。

为了尽可能减少不必要的复杂因素，考虑到减反膜在基片与薄膜界面附近的电场

与单层膜差异，本章选用与熔融石英基片相同材料的Si02单层膜作为研究对象，

分析不同清洗工艺下基片亚表面缺陷与薄膜的耦合作用损伤，所涉及到的影响因

素主要包括镀膜过程基片表面缺陷的变化、膜层材料与体材料的差异。

4．2样品制备

选用同批次的由50mm×5mm的熔融石英(JGSl，Coming 7980)分别做

超声清洗与HF蚀刻。酸洗样品在1 wt％HF和15埘％NH4F溶液中垂直浸泡8

分钟，根据早期实验室在熔融石英酸洗方面的工作积累与速率标定E39,40]，该溶液

对熔融石英表面的刻蚀速率约为25nm／min，通过HF蚀刻可以有效去除约200nm

的再沉积层，有效抑制亚表面缺陷。分别在超声清洗与酸洗的基片上采用电子束

蒸发方法沉积厚度约700nm的单层膜。利用第2．2部分图19所示的激光装置进

行波长为355nm激光1-on．1损伤测试，00入射，光斑有效面积为0．041mm2，并

对比了薄膜与基片的损伤阈值及损伤形貌。
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4．3损伤测试

4．3．1阈值测试及缺陷拟合

1．0

O，8

O。6

O，4

O，2

O

1．O

O．8

O，6

O，4

O．2

O

1．O

O．8

O．6

0．4

O．2

0

1．O

O．8

O．6

0．4

O．2

0

0 5 10 1S 20 25 30 35 40

Fluence(J／crll2)

O 5 10 15 20

Fluence(J!cm2)

O 5 10 15 20 2S 30 35

Fluence(J／cm2)

O 1 2 3 4 5 6 7 8 9

Fluence O／cm2)

图52不同清洗方式的基片与Si02单层膜的损伤概率曲线。
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不同清洗方式的基片与Si02单层膜的阈值测试结果如图52所示，黑色圆

圈为实验测试数据，红色曲线为拟合结果。从宏观上来讲，除了堆积密度有些许

差异外，Si02单层膜与熔融石英材料的差异并不明显，但镀制Si02单层膜后阈

值整体上均低于基片。对比超声清洗与HF酸洗的样品可以发现，酸洗去除亚表

面层不仅可以提高基片的损伤阈值，还可以提高薄膜的损伤阈值。除了阈值，单

层膜与基片在损伤概率分布趋势或者拟合曲线形状方面也保持很好的一致性。因

此，基片亚表面缺陷的抑制程度直接决定了单层膜的抗激光损伤能力，提高单层

膜的损伤阈值首先任务还是在于进一步改善基片酸洗工艺与提高基片的损伤阈

值。

利用第2．3．1部分讲述的系综模型对测试的损伤概率数据进行拟合，由于高

斯分布与简并分布在描述样品表面的缺陷密度与损伤阈值方面差异性比较小，先

采用简并分布系综对损伤概率曲线做拟合，再使用简并分布系综描述的对数变换

及线性拟合方法确定拟合参数：缺陷密度与损伤阈值，以此作为高斯分布的两个

关键参数的固定值，使用共轭梯度算法单独优化参数AT的取值。根据损伤概率

分布的斜率变化情况可以判断存在单一缺陷或者双缺陷。若损伤概率分布表现为

单一缺陷，如超声清洗的基片与单层膜，直接使用“简并分布+高斯分布”的

方法确定缺陷密度d、损伤阈值乃与阈值标准差4T。若损伤概率表现为双缺陷，

如HF酸洗的基片与单层膜，则使用双缺陷的简并分布拟合方法提取出两种缺陷

密度(力，比)和损伤阈值(To』，T02)，针对低阈值的那一类缺陷，采用高斯分布

获得第一类阈值标准差／1％。超声清洗的样品只具有一类斜率，在亚表面抛光残

余物的作用下发生破坏，由于损伤概率达到100％所需的能量比较低，高阈值的

亚表面裂纹并未能够诱导损伤；酸洗的样品具有两类斜率，表明存在两类缺陷，

即酸洗尚未能完全去除的亚表面缺陷以及高阈值的酸洗再沉积物[36,97]。基于这种

方法得到的缺陷密度、阈值及阈值标准差如表2所示，酸洗在大大降低第一类

缺陷的密度同时还暴露了第二类高阈值缺陷(为获得100％概率损伤需要辐照更

高的激光能量密度)。镀膜前后对比，损伤阈值降低了约3倍，说明除了基片的

清洗工艺外，膜层与基片的耦合损伤也是影响阈值的重要因素。比较分析镀膜与

未镀膜的缺陷密度，可以发现单层膜与相应的基片在同一量级，说明镀膜过程并

未引入比较明显的新缺陷，在缺陷不变的情况下，薄膜的阈值降低有两种可能：

1． 镀膜过程中基片亚表面缺陷状态发生变化[96】；

2． 薄膜材料与体材料之间的性质差异【51】。
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表2缺陷拟合提取缺陷信息

第一类 第二类

di Tol zlTl d2 T02

defects／cm2 J／cm2 J／cm2 defects／cm2 J／cm2

熔融石英 1284 16．4l 0．49 41028 31．78

酸洗
单层膜 689 5．5 0．46 5982l 27．52

熔融石英 9807 10．37 1．55

超声清洗
单层膜 8843 1．61 O．20

前面已经根据系综模型提取了酸洗与超声清洗的镀膜及未镀膜基片的缺陷

系综参数，现在根据缺陷系综参数对各样品做第2．4部分所介绍的损伤概率测试

蒙特卡洛模拟。每次模拟选取的能量台阶数为160，每个台阶按照实验测试所选

取的点数测试20个点，得到的损伤概率数据共包括3200个数据点，每个样品的

能量测试范围根据实验测试的能量范围选择，各样品的测试模拟结果用空心数据

点表示，实验测试的数据点用实心数据点表示，如图53损伤概率测试蒙特卡洛

模拟(空心点为模拟概率，实心点为实验测试概率)所示。可以看出实验测试过

程中出现的一些反常测试点(比如能量增大时概率不变或者概率反而降低)是完

全正常的，由缺陷随机出现在辐照的阈值光斑内这一统计特性决定的，当模拟的

点数足够多时所有的实验测试点都落在蒙特卡洛模拟概率点的范围内，而反常点

多位于模拟概率点的散点分布边界。此外，对比超声清洗与酸洗样品，我们可以

发现蒙特卡洛模拟的概率数据点分散的部位是正好相反的。对于超声样品，低概

率部分数据点发散比较小，表明当前的实验测试点数对于损伤阈值的描述与检测

是合理的，对高损伤概率部分测试结果不够精确，需要进一步提升实验测试点数，

但从工程应用的角度来讲20个测试点数已经足够了。与此相反，酸洗样品在高

损伤概率部分的发散度较小，反而在低概率部分发散度比较大，这增加了损伤阈

值测试的不确定性，使得同种酸洗工艺的基片或者同一基片的不同部位的实验损

伤阈值测试可能会有显著的波动性。因此，对于这一类样品，每个台阶20个测

试点并不足够准确的反映损伤阈值。为了判断测试点数增多是否可以提高酸洗样

品的损伤阈值测试的准确性，这里进一步研究了每个台阶50个测试点的蒙特卡

洛测试，如图54所示。可以看出提高测试点后，低损伤概率部分的数据点发散

度大大降低，数据点整体的走势像系综模型理论拟合曲线靠拢。鉴于20个实验

测试点下酸洗样品的损伤阈值准确度低，这里指对超声样品做阈值分布统计，将

每个超声样品的蒙特卡洛模拟过程独立、重复地运行1000次，对低于50％损伤

概率的数据做线性拟合，外推0损伤阈值，结果如图55所示。超声清洗的熔融

石英样品阈值集中分布在9．OJ／cm2附近，而超声清洗的单层膜样品阈值集中分布

在1．5 J／cm2附近。
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4；4一损伤形貌

由于熔融石英前表面与Si02单层膜的单个三倍频损伤坑的尺度在3微米以

下，常规的光学显微镜对其分辨能力不够，因此本节只给出酸洗Si02单层膜、

熔融石英前后表面的扫描电镜所拍摄的损伤形貌。鉴于三倍频激光辐照下大部分

损伤形貌的尺寸与辐照能量的关系不大，损伤坑尺寸大小更依赖于缺陷的类型及

其掩埋深度，损伤形貌的变化反应损伤源头的变化，增大激光辐照能量只会激发

更多的缺陷类型以及损伤坑密度，下面描述各形貌时略去激光能量，只在特定的

内容处补充激光能量的描述。

酸洗基片上镀制的Si02单层膜受到三倍频激光辐照时会出现多种损伤形貌，

第一类典型的损伤形貌是比较光滑对称的碗状熔融损伤坑，’如图56所示。根据

第1．3．1部分两种典型损伤坑机制的介绍，这类损伤形貌对应着掩埋深度较浅的

缺陷，从形貌上看，坑的底部光滑，并未看到典型的玻璃碎片痕迹，因此判断该

类损伤形貌是由位于薄膜内部的缺陷诱导的。尤其是在三倍频激光诱导的高反膜

损伤形貌中(见下一章)也会出现图56(a)所示的损伤形貌，这类形貌常出现

在高反膜的保护层内部。对于分布最浅的缺陷诱导的损伤形貌如图56(b)与(d)

所示，这类损伤坑内材料烧蚀引起的质量迁移较少，也能反映缺陷的位置非常浅，

靠近薄膜表面。这种分布较浅的缺陷沉积激光能量后将周围薄膜材料熔化，由于

较浅的掩埋深度，缺陷周围的熔融材料可以在很短的时间内到达自由面释放能量，

因此材料烧蚀效应弱，烧蚀的材料与剩余脉冲相互作用在熔融坑表面以冲击波的

形式传播，在图56(b)与(d)中损伤坑的周围可以看到冲击波作用后留下的

痕迹。在能量密度为8．1J／cm2的激光辐照下，损伤概率为10％；在能量密度为

31．1J／cm2的激光辐照下，损伤概率为100％，这类损伤形貌都可以出现，在高能

量辐照下出现的频率更高，说明这类缺陷的阈值本身较低，高能量下探测到的几

率更高。

当激光能量高于21．7 J／cm2时，酸洗的单层膜表面会出现大量麻点损伤形貌，

如图57所示，此时对应的损伤概率为35％。当激光能量达到31．1 J／cm2时，样

品表面大部分损伤坑表面都覆盖这类麻点，麻点的尺寸小于300nm，麻点内部非

常光滑，周围伴随着微弱的冲击波痕迹。因此可以认为Si02单层膜表面存在一

种高密度高阈值的缺陷。在31．1 J／cm2的激光能量辐照下，麻点损伤形貌不再稳

定，可进一步生成径向裂纹，径向裂纹发展到一定程度会出现熔融石英后表面通

常出现的贝壳状损伤坑。这表明，尽管麻点缺陷的损伤阂值较高，但是在高能量

密度辐照下很容易发展成灾难性损伤，如图58所示。

酸洗200nm可以有效去除抛光残余物，并抑制部分亚表面裂纹，但残留的

亚表面裂纹会随着镀膜过程覆形到薄膜表面，这类裂纹在激光能量高于14．1

J／cm2时可以诱导薄膜损伤，对应的损伤概率为20％，如图59所示的两种损伤

形貌正好位于同一条裂纹上，损伤坑的底部有裂纹通过。与图52相比较可以发

现酸洗的基片损伤阈值在15 J／cm2附近，这说明亚表面裂纹这类结构缺陷与薄膜

之间的耦合作用较弱，并未显著降低损伤阈值，因此可以判断，对于酸洗样品，

薄膜阈值低于基片的主要原因还是在于镀膜过程中引入的薄膜内部缺陷导致的。
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图56薄膜内部缺陷诱导损伤形貌(图中比例尺均对应l微米，(a)(c)

(d)的辐照能量均为31．IJ／cm2。(b)的辐照能量为8．1J／cm2)

图57单层膜表面麻点形貌(图中比例尺对应2微米)

图58高能量密度辐照下部分麻点产生径向裂纹并可能形成贝壳状损伤坑

(图中比例尺为2微米)
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图59基片亚表面裂纹诱导薄膜损伤(图中比例尺为2微米)

图60熔融石英前表面损伤形貌(图中比例尺为2微米)

尽管熔融石英前表面的损伤阈值只有15 J／cm2左右，但扫描电镜下寻找其损

伤形貌非常困难，只观察到少数损伤形貌，如图60所示。前表面的损伤主要由

亚表面裂纹引起，但是损伤过程启动后会迅速将能量传递到表面以冲击波的形式

在表面传输，损伤过程带来的材料烧蚀效应弱，损伤坑尺寸与面积非常小，这也

是表征困难的原因，在某种程度上也是影响阈值判断的因素。镀膜后亚表面裂纹

诱导的材料烧蚀体积非常大。镀制的薄膜使得亚表面裂纹相对于自由面的嵌入深

度更深，在某种程度上延长了激光能量在材料内部沉积的时间，当能量以热爆炸

的形式释放时造成的破坏效应更加显著。

4．5基片与薄膜的耦合损伤机制

如图52所示，超声清洗基片上镀制的薄膜损伤阂值远远低于基片，100％概

率损伤对应的激光能量不到5 J／cm2，也就是还达不到基片的0概率损伤阈值，

在这种情况下，基片抛光残余物原则上不足以引起损伤。根据第4．4部分的分析，

Si02单层膜自身缺陷的损伤阈值高于8．1J／cm2，因此，基片与薄膜的界面处必然

Administrator
矩形
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出现了某种耦合作用使得缺陷的吸收性能大大增强。损伤几率曲线的倾斜程度是

缺陷密度与缺陷阈值光斑面积共同作用的结果，根据表2的缺陷信息，超声清

洗的薄膜缺陷密度与基片相比量级接近，但阈值也大大降低，由此可推断诱导薄

膜破坏的缺陷主要源自基片。

实验室早期的杨明红与杨俊在基片酸洗及热处理方面做了大量工作，他们发

现，超声清洗的熔融石英退火之后再表面会析出大量原子力显微镜可观测的凸起

与颗粒，酸洗样品不会出现这种现象。因此他们将其归因为退火使得亚表面抛光

粉向表面迁移并且凝聚[39,40]。于振坤等人也研究了基片表面退火的抛光残余物积

聚的问题，并指出基片与薄膜界面存在强烈的耦合作用。

1 5

墨
善
曷

《
1

0 50 100 150 200 250 ：300 350 400 450 500

Radius(nm)

图61米氏散射计算不同杂质的吸收截面与半径之间的关系

基片亚表面抛光层可能的残余物包括Al，Cu，Ce02，Fe，Zr等，首先利用

米氏散射理论计算了这几类杂质的吸收界面随杂质半径的变化，如图6l所示。

以Ce02为例，根据第1．3．2部分所介绍的杂质热传导模型可以计算其阈值与半

径之间的关系，如图62所示，阈值会随着缺陷的尺寸增大而迅速减小。若按照

镀膜后损伤阈僮降为1．6 J／cm2左右，则缺陷的凝聚尺寸应在1lnm左右。根据杨

俊熔融石英热退火研究的结果，表面凸起的尺度约为lnm到lOnmI”】。由于抛光

层中不仅仅只有这一种Ce02杂质，其余杂质的阈值与尺寸之间的关系都可以用

类似的方法推出，这里计算所反映的Ce02能凝聚的最大尺寸约为1 lnm，与实验

结果非常接近。对于图61所示的各种杂质的吸收截面曲线而言，像Cu和Fe这

样的杂质对三倍频激光的吸收更强，达到超声清洗薄膜的阈值所限制的杂质凝聚

尺寸更低。因此，超声清洗后薄膜阈值的显著性降低主要可以归因于镀膜过程中

基片的加热作用使得缺陷向薄膜内部迁移凝聚。
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图62阈值与杂质半径之间的关系

本章对三倍频激光辐照下基片与薄膜耦合损伤问题展开研究，利用系综模型

提取了缺陷密度与损伤阈值等信息，并基于缺陷信息对损伤测试过程进行了蒙特

卡洛模拟，分析讨论了当前测试点数对不同样品损伤阈值准确性的影响程度。对

比酸洗样品镀膜与未镀膜情况下的损伤形貌差异，总结了不同损伤阈值层次的缺

陷种类。最后基于杂质热传导模型讨论了镀膜后阈值降低的可能因素，发现缺陷

在镀膜过程中受热向表面迁移凝聚是使阈值降低的主要原因。
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一5-三倍频高反膜的损伤研究

5．1引言

为实现惯性约束聚变而建设的高功率激光装置需要谐波分离系统来阻止残

余的基频(1 064nm)与二倍频(532nm)激光进入靶室[22,98]。同传统的楔形透镜

与聚焦光栅相比【l，2]，谐波分离膜(对三倍频高反，对基频与二倍频高透)制备简

单，并且由于其对光束垂直反射可以有效减少三倍频终端系统体积【31，但是较低

的激光损伤阈值限制了谐波分离膜在兆焦激光系统中的应用。大量研究工作表明，

元器件承受多波长同时辐照时损伤主要由三倍频激光诱发，而基频或者二倍频更

多地表现为在三倍频激光的基础上促进损伤的生长与发展[2'4]。因此，关于三倍

频高反膜的损伤是目前最迫切攻克的问题。近来，高损伤阈值的氟化物多层膜成

功研制再次激发了研究人员对谐波分离膜的兴趣[20-23,99]。然而，氟化物材料比较

突出的应力容易使薄膜开裂，限制了膜层对数(影响反射率)与薄膜口径。与此

同时，应用于紫外固态激光器中的A1203／S102高反膜表现出优异的抗激光损伤能

力【100】，研究人员开始结合氟化物材料与氧化物材料的优势提出组合膜堆结构来

同时获得高反与高损伤阈值，进而表现出在高功率激光领域卓越的应用前景

[21,99,1011。尽管已经有大量针对紫外高反膜损伤阈值与工艺参数之间关系的研究

工作，但紫外高反膜的损伤机制依然十分复杂与晦涩。理解紫外高反膜的缺陷特

征与基本损伤过程对于制备大口径高阈值的谐波分离膜具有至关重要的意义。

5．2三倍频与基频高反膜损伤差异

基频高反膜的损伤问题在20世纪90年代通过大量的实验与仿真研究，其

损伤源头主要归因于节瘤缺陷【102】，通过激光预处理技术可以有效地去除力学结

合性能薄弱的节瘤，目前基频高反膜的激光损伤性能已经可以满足高功率激光系

统的需求。在基频激光辐照下高反膜发生损伤破坏时，除了微米尺寸的节瘤喷溅

坑外，喷溅坑周围的覆盖层会呈现着色现象，这是光受到烧蚀表面纳米蜂窝组织

结构的散射导致的，如图63所示。这种烧蚀斑尺寸高达数百微米，并且会随着

入射激光能量的提升而增大。此外，烧蚀斑的形状还与入射激光电场的方向有关，

正入射时烧蚀斑呈现圆形，斜入射时呈椭圆形，表明烧蚀斑的形成依赖于激光损

伤诱导的等离子体与剩余激光脉冲的相互作用【441。尽管烧蚀斑是一种良性损伤

形貌，但烧蚀斑在光学元件表面的覆盖比例可以通过光束调制或者光散射影响光

学元件性能。
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图63介质膜基频等离子体烧蚀及其局部放大示意图

取决于激光强度与脉宽，等离子体烧蚀斑的尺度可以高达数百微米，高分辨

损伤形貌表明，在烧蚀斑中心存在一个或多个缺陷诱导的局部爆炸坑点，这些坑

点源于节瘤喷溅或者基片亚表面缺陷。此外，近几年的研究表明，不可见纳米吸

收中心或者表面污染物也可以诱导等离子体烧蚀。这些有趣的结果表明，等离子

体烧蚀的出现对缺陷源头种类不敏感，但对缺陷破坏激发后的一系列物理过程敏

感。此外，等离子体烧蚀对激光能量与光束入射方向的依赖性呈现出熔融石英后

表面同心环烧蚀的情况。缺陷诱导初始爆炸为等离子体的产生提供了种子电子，

这类种子电子在空气中吸收激光电场能量并以电子雪崩的形式诱导空气击穿形

成离化波前。如果激光脉宽大于缺陷诱导爆炸的时间尺度，则离化波前将强烈吸

收剩余激光能量形成热等离子体，以高于20km／s的速度在薄膜表面传播。自由

电子从激光脉冲中能沉积的最大能量为

％=芸2e cm2t02 (5-1)F 一一 ，S．1、

cm一0
、“，

其中M为空气分子原子的平均质量，e为电子元电荷，，为激光高功率密度，60

为真空介电常数，c为真空光速，m，为电子质量，∞为激光频率。空气中的中性

粒子的平均离化能约为12eV，根据公式(5．2)可以计算出基频激光辐照时自由电

子击穿空气所需的最小功率密度为2．14GW／cm2(阈值功率密度)。对于12ns的

高斯脉冲，上述阈值功率密度对应的能量密度为27．34J／cm2。

明妒64氧化铪薄膜烧蚀形貌(a)7 J／cm2(b)10．7 J／cm2(c)17．5 J／cm2

(d)20．5 J／cm2：氧化硅烧蚀形貌(e)6．9 J／cm2(f)10．3 J／cm2(g)13．7 J／cm2

(h)20．5 J／cm2．

在实际的损伤过程中，初始缺陷被入射激光加热到非常高的温度并将周围透

明基质以带隙塌缩、热传导、黑体辐射等形式转化为吸收态【104】。形成的固态吸
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收波前强烈地吸收与反射入射光束，吸收足够强时反射率趋于1，此时空气中的

⋯一+电场强度会得到4倍增强，相应的空气击穿阈值降低为6．84 J／cm2。对单层氧化

铪与氧化硅薄膜做基频激光损伤测试，其表面烧蚀形貌按照能量高低顺序排列如

图64所示，激光能量接近理论烧蚀阈值时，薄膜表面烧蚀效应非常微弱。

幽豳
幽幽

图65 Hf02／Si02高反膜典型损伤形貌

图66 A1203／S102高反膜典型损伤形貌

图67氟化物高反膜典型损伤形貌(图中比例尺为l微米)

在当前辐照能量范围内，三倍频激光与薄膜相互作用时最鲜明的特征是损伤

密度高、损伤尺度小、无等离子体烧蚀。根据公式(5．3)，自由电子达到同样的空

气击穿能量所需要的激光功率强度与激光频率成正比，三倍频所需的阈值功率密

度为基频的9倍，即19．26GW／cm2，考虑到损伤过程固态吸收波前对光束的反射

与三倍频激光脉宽，相应的烧蚀阈值能量密度约为40J／cm2，远高于当前三倍频

激光能量的辐照范围，所以目前三倍频激光损伤测试过程中观察不到等离子体烧

蚀形貌。

对比图65与图66可以发现，氧化物的损伤形貌普遍比较相似，材料差异
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性小，主要表现为高能量密度辐照下呈多缺陷共同作用诱导损伤。单个损伤坑形

貌则主要根据坑的深浅及局部薄膜结合力情况可以分为两类。第一类如图66所

示的前两幅图，坑的边缘切口完整，表现为脆性断裂，说明损伤破坏时坑的边缘

温度较低，距离损伤中心较远，这种情况下损伤坑的深度一般比较深。在损伤坑

中心非常小范围的熔融烧蚀区代表缺陷吸收中心，可以看出热累积效应较弱。由

于高反膜特有的驻波场分布，缺陷位置越深，电场越弱，分布较深的缺陷即使在

激光作用下诱导破坏过程，其与后续激光能量的耦合也比较弱，因此整体上表现

为热应力破坏，缺陷所在膜层受热挤压周围较冷的区域，周围材料对受热区域形

成压应力，促使损伤区域鼓包直到鼓包周边发生脆性断裂。第二类典型的损伤形

貌如图66的第三幅图所示，损伤坑的底部呈现大面积熔融烧蚀，说明为损伤区

域大面积与激光能量耦合，损伤坑的边缘呈现塑性，表明损伤坑边缘的温度也足

够高，说明诱导缺陷的初始位置比较浅。缺陷位置较浅时所承受的高反膜电场强，

缺陷与电场的耦合效应更加突出，热传导与温度均非常明显。通过聚焦离子束切

割技术对这两类损伤坑进行断面分析，对比损伤坑底部的位置可以验证上述关于

两种损伤形貌的推断以及相应的物理过程，如图68所示。

图68氧化物高反膜两种典型损伤坑聚焦离子柬切割断面(图中比例尺为

1微米)

氟化物高反膜的典型损伤形貌如图67所示，氟化物材料损伤坑的典型特征

是不存在类似氧化物的塑性变形及脆性断裂过程，整体表现为亚微米级别的损伤

中心与周围5微米左右的表面烧蚀。但这种表面烧蚀不同于基频薄膜的表面等离

子体烧蚀，氟化物的表面烧蚀范围远小于基频高反膜烧蚀范围，从能量的传递速

度来讲，基频高反膜等离子体烧蚀斑的形成速度在20km／s的量级，这正是等离

子体介质中激光诱导离化波的传播速度。此外，无论是正入射还是斜入射，氟化

物高反膜的单个烧蚀坑都表现为对称的圆形，这表明氟化物的表面烧蚀并未涉及

到等离子体与激光场的相互作用，其形成过程属于纯粹的机械作用。氟化物高反

膜与氧化物高反膜的损伤特征差异主要是因为氟化物材料熔点低、脆性高，在初

始损伤中心爆破后，表层氟化物材料在表面冲击波的作用迅速熔化并且碎裂。根

据点爆炸冲击波理论，爆炸中心能量E在空气中传输距离R与时间f的关系可

以按照Sedov．Taylor关系给出【11 0】

R=A矿邯’∥㈣卢， (5-4)

其中p为未扰动空气密度，A为近似等于1的无量纲数。参数卢代表爆炸波传播的

维度(厣=3代表球面传播，p=2代表柱面传播，p=1代表平面传播)。通过时
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间分辨阴影成像技术可以记录损伤过程中冲击波前位置与时间的关系，确定参数

卢以及时间因子前面的系数，进而确定沉积在爆炸中心的能量E。Lawrence

Berkeley National Laboratory的Zeng与Russo等人利用时间分辨阴影成像方法
测试了熔融石英表面纳秒激光诱导冲击波的传输过程，如图69所示，确定了冲

击波在空气中以球面波的形式传播。

图69熔融石英表面冲击波随时间的传播距离11091

冲击波波前附近的空气压强P2、密度P2与温度己如以下公式所示【110】：

一等小寺訇～ ㈣5，

P2=南Ⅳ2|一y2-yc2l a2J]1P2 2而∥一2y c2 l (5-6)

疋：昙 (5-7)1 2 2砺 ‘

其中空气的比热y=1．4，密度p】=1．2kg m一，声速a】=333m S一。冲击波波

前速度C可以根据公式(5．8)求微分得到。

根据以上公式可以按照爆炸中心的能量计算在空气中传播的冲击波的前沿

温度与压强。由于目前缺乏时间分辨阴影成像技术，无法确定损伤过程中沉积在

爆炸中心的能量，这里假定沉积的激光能量为18nJ，计算出冲击波前的温度与压

强如图70与图71所示。可以看出冲击波的传输产生高温高压，这是除了热传

导与辐射输运外的另一种能量转移形式。由于氟化物材料较低的熔点与力学强度，

在冲击波的高温高压下表层材料非常容易发生表面烧蚀，但是这种烧蚀不同于等

离子体烧蚀，是纯粹的热力学过程，烧蚀形貌呈圆对称分布与激光入射方向无关。

图72所示的聚焦离子束切割断面表面，损伤初始中心小于200nm，表面缺陷尺

寸也小于200nm，表面有明显的冲击波作用后熔融以及碎裂的痕迹。

通过调整爆炸中心能量，并以氟化物熔点或力学强度作为损伤半径的判定可

以求出形成对应损伤尺寸坑所需的爆炸中心能量，但由于实际的损伤形貌边缘处

熔融与力学碎裂同时存在，任何一种判定都无法得到正确的沉积能量，因此开展

泵浦．探测技术研究冲击波在氟化物表面传输过程是确定沉积能量与推测缺陷信

息的重要途径。
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图70爆炸中心能量为18nJ时冲击波前沿的压强分布

R(斗m)

图71爆炸中一22能量为18nJ时冲击波前沿的温度分布

图72氟化物损伤坑的聚焦离子柬切割断面分析(图中比例尺为200nm)
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5．3氧化物高反膜与组合膜损伤特性

实验室过去关于三倍频高反膜的研究表明，氟化物高反膜的损伤闽值高于氧

化物，但是氟化物材料的应力限制了其反射率提升。通过组合氟化物与氧化物膜

系可以同时实现高阈值与高反射，但是在研究过程中发现了A1203／S102与

LaF3／AIF3组合时存在独特的损伤特征。

采用电子束蒸发技术制备了 Subl6L(HL)20H4LIAir 与

Subl6L(HL)6H4L(AM)11lAir两种高反膜，其中H代表A1203(n=1．64)，L代表

Si02(n=1．46)，A代表AIF3(n=1．35)，M代表LaF3(n=1．58)，每种符号均表示

参考波长为400纳米的四分之一光学厚度，括号内的数值代表相应材料的折射

率。将氧化物与氟化物的组合膜定义为double stack，氧化物薄膜采用电子束蒸

发技术制备，氟化物薄膜采用热舟蒸发技术制备。损伤测试之前使用PerkinElmer
Lambda 1050 UV厂vis／NIR分光光度计测试透射谱，两种三倍频高反膜都在450处

表现出高反射性能，如图73所示。A1203／Si02高反膜主要用来揭示三倍频高反

膜的典型损伤特质，double stack组合膜主要用来抑制对驻波场敏感的纳米吸收

中心。如图74所示，组合膜中A1203／S102堆栈所承受的电场如此之小以至于氧

化物中典型的纳米吸收中心会被抑制。

￡
C
’-，

e-

a
o
a

Wavelength《nm)

图73三倍频高反膜450透射谱

图74归一化驻波场分布
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两种高反膜的损伤概率曲线如图75(a)所示，A1203／S102高反膜与组合膜

的损伤阈值分别为9．7J／cm2与15．8 J／cm2。组合膜拥有较高的损伤阈值并不惊讶，

在过去许多工作都报道过这一现象[21,99,101】，但除了电场其余关于三倍频高反膜

的基本损伤机制很少有人讨论。紫外波段损伤主要是由纳米吸收中心引起的，为

了反映缺陷信息，这里使用第2．3．1部分所介绍的高斯分布系综对损伤概率数据

进行拟合分析。A1203／S102高反膜采用了双缺陷假设，因为在当前能量范围内双

缺陷假设可以获得最好的拟合效果，但关于双缺陷的实际意义将在后面部分进一

步讨论。A1203／S102高反膜的缺陷系综(图75(b)中的实线)表达为两类缺陷

系综(图75(b)中的虚线)的叠加。在Krol方法中，缺陷拟合主要包含三个参

数：缺陷密度(d)、平均阈值(T)与阈值标准差(4T)。A120s／Si02高反膜损伤

概率曲线拟合效果最好的情况下，缺陷系综参数为：dl=40defects／mm2，

T1=17J／cm2，ATl=2l／cm2(虚线)；d2=80defects／mm2，Tz=21J／cm2，AT2=10]／cm2

(点线)。组合膜拟合最好时系综参数为：d=80defects／mm2，T1=20．3J／cm2，

ATl=7。1J／cm2。使用拟合参数计算的缺陷系综分布如图75(b)所示，A1203／S102

高反膜中阈值较高的那一类缺陷的系综分布与组合膜非常相似，表明是同种缺陷

类型。因此，可以推断氧化物中低阈值缺陷系综对驻波场敏感并且被组合膜设计

所抑制，而高阈值缺陷并不能被抑制，说明高阈值缺陷是一类结构缺陷，可以破

坏驻波场模式。

．一100
紧

X 80

鲁60
∞
O

主40
o
o
玛20

琊

o 0

Fluence(J／cm2) Fluence(J／cm2}

图75 (a)损伤概率(b)缺陷系综

为了进一步揭示损伤机制，所有的坑点都是用扫描电镜进行检测。A1203与

Si02之间较低的对比度是由于硅与铝元素的原子序数相邻。A1203／S102高反膜的

拐点大约在17J／cm2左右，在这个能量以下，A1203／S102高反膜的损伤坑主要是

由纳米吸收中心引起的，如图76(a)．(c)所示。能量高于17J／cm2后可以观察

到由亚微米尺寸的节瘤诱导的损伤坑，如图76(d)所示，以及多个缺陷损伤连

成一片形成的整体剥落，如图76(e)所示。激光辐照区域还存在部分未喷溅的

亚微米节瘤，如图76(f)所示。图76(a)中所示的损伤坑点与Dijion所描述
的第一类损伤坑非常相似【103】，环形区域边缘的脆性断口意味着覆盖层的刚性鼓

包断裂，只有近邻缺陷的那一层薄膜由于热传导升温而软化，此外，缺陷周围熔

融与蒸发的材料很少。因此，这类损伤坑的形成过程如下：(1)缺陷吸收激光能
量并熔化周围的薄膜材料(2)界面结合强度较差使得当熔融材料热膨胀产生的

应力超过Griffith判据时产生初始裂纹并沿沿界面扩展(3)加热区域受到周围较

冷的薄膜材料挤压而使界面裂纹区域发生鼓包直到鼓包边缘应力达到临界断裂

强度[103】。原则上，如果己知覆盖层的泊松比与杨氏模量，鼓包层的临界应力可
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以通过损伤半径与损伤深度计算出来。图76(b)所示的损伤坑尺寸小，并且侧

壁与底部光滑，这是由于缺陷的位置比较浅，损伤坑内材料熔融时迅速靠近自由

面，是熔化波前运动的结果，这个形貌与基片．薄膜耦合章节中酸洗基片镀制单

层Si02薄膜的损伤形貌非常相似，如图56所示，这种损伤坑的形成机制在金纳

米粒子实验中已经有过证实[51】。图76(c)中环向区域的丝状残余物表明了热爆

炸过程的发生，损伤坑底部存在大量的气化材料意味着缺陷周围的透明材料发生

吸收转变，这正是温度激活吸收以及固态吸收波前传播的结果【1041。这样的过程

需要界面结合强度足够强，可以维持足够长的时间使得激光能量尽可能地沉积在

离化材料中。图76(a)．(c)所示损伤形貌本质上是纳米吸收缺陷中心诱导的，

这种缺陷尺寸太小，不会破坏薄膜驻波场结构，对驻波场的变化非常敏感，它们

诱导的不同损伤形貌主要取决于它们的掩埋深度与局部界面结合性质。这类缺陷

在较低的激光能量下就可以发生破坏，而结构缺陷相对而言可以承受更高的激光

通量。由损伤形貌所反映的纳米吸收中心与结构缺陷可以有力的支持前面

A1203／S102高反膜缺陷拟合的双缺陷假设。

组合膜屏蔽强电场后，A1203／S102高反膜中纳米吸收缺陷对应的损伤形貌消

失，主要剩下一类与结构缺陷相关的缺陷类型，这也可以对应前面拟合组合膜损

伤概率曲线时所用到的单缺陷假设。尽管如此，组合膜依然表现出三种典型损伤

形貌，并且这三种损伤形貌均源于A1203／Si02膜层中的亚微米节瘤种子。图77

(a)所示的平底坑形成于氟化物与氧化物的界面上，在近阈值附近发生破坏。

根据聚焦离子束断面分析，该平底坑是由掩埋于A1203／S102膜层中的亚微米节瘤

种子导致的，节瘤种子并未完全喷溅，节瘤轮廓与界面处残余裂纹表明，氟化物

与氧化物界面的结合强度比节瘤种子的轮廓边界更脆弱。在图77(b)中，损伤

坑的半边是平底坑，另一半表现为表面烧蚀。聚焦离子束断面分析表明，

A1203／S102膜层中存在较大的节瘤，旁边较小的节瘤已经发生喷溅，未喷溅节瘤

左边的氟化物与氧化物界面裂纹非常清晰，由此可推测平底坑的初始过程。但是，

由于未喷溅节瘤附近力学性质的不对称，小节瘤优先喷溅释放了许多能量，减缓

了界面裂纹的传播速度。尽管辐照的激光能量更高，并且还同时存在两个节瘤，

平底坑只有一半，说明该部分的局部界面结合强度比较好。图77(c)中激光辐

照能量最高，此时平底坑消失，只在节瘤喷溅的周围留下圆形烧蚀区域。聚焦离

子束断面分析并未观察到界面裂纹，表明界面结合强度非常好，使得该节瘤缺陷

的阈值大大提高。

已经有大量的研究工作报道了高反膜中基频激光作用下节瘤缺陷如何破坏

驻波场并引起电场增强[102,105-108]，而组合膜的损伤特征表明，当三倍频高反膜损

伤阈值达到17J／cm2以上，亚微米节瘤缺陷将成为限制高反膜阈值提升的重要因

素，此外氟化物与氧化物的界面结合强度不均匀分布也是限制损伤阈值的关键因

素。



三倍频激光薄膜的损伤特性研究／王虎

图77组合膜典型损伤形貌及聚焦离子束断面分析
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5．4本章小结

总结了薄膜材料的基频与三倍频激光损伤差异，分别讨论了基频与三倍频激

光辐照下介质薄膜的烧蚀机制。根据损伤概率曲线的形状与损伤形貌将三倍频高

反膜的缺陷分为纳米吸收中心与亚微米节瘤缺陷，前者对于驻波场非常敏感并且

容易诱导激光损伤，而后者的激光性能取决于节瘤轮廓边界以及氟化物与氧化物
的界面结合强度。组合膜可以通过抑制纳米吸收中心而有效提升激光损伤阈值。

当前结果指出了氧化物膜层中节瘤缺陷的重要性以及将来进一步提升三倍频高
反膜损伤阈值的努力方向。

Administrator
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6总结与展望

6．1主要研究成果

本论文主要针对三倍频激光薄膜的损伤特性进行研究，通过大量的实验与理

论分析，本文获得的主要结论如下：

1． 回顾了损伤概率数据的测试与分析基本原理，总结了概率误差的分析方

法，结合缺陷系综模型与蒙特卡洛方法模拟了损伤概率测试过程，模拟

概率分布与系综模型理论曲线的吻合说明了模拟算法的合理性。研究表

明，利用系综模型可以有效地基于小区域损伤概率测试提取缺陷系综参

数，并评估小区域到大区域的损伤特性变换，在获得缺陷系综参数的基

础上使用蒙特卡洛模拟方法可以评估样品的实际抗激光损伤能力的统

计特性。

2． 针对不同高度的矩形结构对电场及能流分布做了严格的计算分析，并将

结果与时域有限差分方法做比较，确定了能在保持精度的同时减少计算

量的收敛参数。结合模式密度谱的概念，可以有效的分析基片表面纳米

结构的谐振效应。新引入了模式参数，根据模式参数以及水平与垂直界

面全内反射条件将总场分解成四个模式区域，研究了不同区域的模式对

近场与能流的贡献。研究表明，近场增强明显依赖于侧壁全内反射引起

的谐振效应。根据能流分析，尽管电场增强在结构侧壁与根部并不明显，

但是入射电场以及低级次散射谐波被矩形结构的侧壁诱导并从结构根

部进入结构内部。该特征意味着通过优化结构侧壁尺寸与根部轮廓可以

调控与抑制矩形结构内部的电场与能流分布。此外，讨论了结构的高度

对近场调制与能流分布的影响，谐振效应会随着结构高度的增加而变得

更复杂，进而引起更显著的场与能量的局域化，更容易诱导激光损伤。

3． 对三倍频激光辐照下基片与薄膜耦合损伤问题展开研究，利用系综模型

提取了缺陷密度与损伤阈值等信息，并基于缺陷信息对损伤测试过程进

行了蒙特卡洛模拟，分析讨论了当前测试点数对不同样品损伤阈值准确

性的影响程度。对比酸洗样品镀膜与未镀膜情况下的损伤形貌差异，总

结了不同损伤阈值层次的缺陷种类。基于杂质热传导模型讨论了镀膜后

阈值降低的可能因素，发现缺陷在超声样品镀膜过程中受热向表面迁移

凝聚是造成阈值降低的主要原因，而酸洗去除抛光层后，低阈值的膜内

缺陷是降低薄膜阈值的原因。

4． 总结了薄膜材料的基频与三倍频激光损伤差异，分别讨论了基频与三倍

频激光辐照下介质薄膜的烧蚀机制。根据损伤概率曲线的形状与损伤形

貌将三倍频高反膜的缺陷分为纳米吸收中心与亚微米节瘤缺陷，前者对

于驻波场非常敏感并且容易引起激光损伤，而后者的激光性能取决于节

瘤轮廓边界以及氟化物与氧化物的界面结合强度。组合膜可以通过抑制

纳米吸收中心而有效提升激光损伤阈值。当前结果指出了进一步提升三

倍频高反膜损伤阈值的努力方向。



三倍频激光薄膜的损伤特性研究／王虎

6．2本文创新点

1．研究了损伤概率及概率误差的统计意义，提出了蒙特卡洛模拟方法对损

伤测试过程及阈值分布进行评估，其方法和结果对于大口径光学元器件

损伤性能检测与评估具有重要的指导意义；

。。 2．基于严格耦合波方法提出模式振幅密度谱的概念，对缺陷诱导的近场增

强进行了严格分析，讨论了近场增强与能流局域化的主要机制，该方法

可以用于复杂结构缺陷的电磁场分布分析；

3．总结了薄膜材料的基频与三倍频激光损伤形貌与破坏机制差异，基于缺

陷统计模型与组合膜方案将目前限制三倍频高反膜阈值的缺陷分类为低

阈值的纳米吸收中心与高阈值的亚微米节瘤。纳米吸收中心对于驻波场

敏感并容易引起激光损伤，亚微米节瘤缺陷主要取决于节瘤轮廓边界以

及氟化物与氧化物界面结合强度，为进一步提升损伤阈值指出了方向。

6．3对后续工作的建议

通过对缺陷统计与损伤形貌的深入研究，我们对三倍频激光薄膜的损伤有了

比较深刻的认识，但受限于表征手段与样品制备过程，工作仍存在许多不足之处，

因此对该领域的后续工作提出如下建议：

1．集成损伤测试平台与显微表征设备，实现缺陷诱导损伤的在线监测与损

伤形貌实时分析；

2．量化并细化若干基片酸洗指标，实现酸洗工艺的重复性与稳定性；

3．利用时间分辨技术探测损伤时间发生的先后顺序与时间尺度，为建立流

体动力学模型提供拟合参数。
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