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摘要　用离子束溅射的方法在红外石英玻璃基底上制备了Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２（１．０６４μｍ波长下高透，２．１２８μｍ波长下

高反）波长分离膜，利用飞秒激光系统（输出波长为２μｍ，脉宽为８０ｆｓ）测试了它的激光损伤情况，同时用光学显微

镜和扫描电镜观察了样品的损伤形貌，根据不同能量作用下破斑面积与能量密度的关系拟合得到样品的损伤阈

值。实验结果表明，２μｍ飞秒激光作用在波长分离膜的损伤形貌为层状分布，破斑边缘比较清晰，没有热扩散和

热传导现象，属于本征损伤。利用基于导带电子数密度的理论模型，并结合电场分布与带隙理论讨论了２μｍ飞秒

激光作用于光学薄膜的损伤机制，确定了损伤起源于高低折射率界面处的窄带隙材料。
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１　引　　言

２μｍ激光位于水的强吸收带和人眼安全的波

长范围内，被广泛应用于雷达、遥感、医疗诊断和治

疗、光谱以及中红外激光光源［１～５］。近年来，随着激

０１０７００３１
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光技术的进步，激光系统越来越向超短超强的方向

发展［６～９］。光学薄膜是高能激光系统中不可缺少的

基本元件，也是系统中最薄弱的环节之一［１０］，因此，

研究光学薄膜的抗激光损伤具有非常大的意义和实

用价值。

近年来，人们对于８００ｎｍ飞秒激光与物质的

相互作用进行了大量的实验和理论研究［１１～１４］，与纳

秒脉冲激光基于杂质缺陷诱导薄膜损伤的机制不

同，飞秒激光对薄膜的损伤主要基于材料的本征特

性，杂质缺陷不起主导作用。

对于２μｍ光学薄膜飞秒激光的损伤特性研究

相关报道较少［１５，１６］。本文利用２μｍ波长的飞秒脉

冲激光，采用１０００ｏｎ１（激光重复频率为１ｋＨｚ）测

试方法，对红外石英玻璃基底上Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２（波长

为１．０６４μｍ时高透，波长为２．１２８μｍ时高反）波

长分离膜进行了损伤测试，对光学显微镜和扫描电

镜下观察到的损伤形貌进行了分析，并利用导带电

子数密度的理论模型计算了样品的电子数密度随时

间的演化关系，结合材料带隙和场强分布分析了该

波长分离膜在２μｍ飞秒激光作用下的破坏源。

图１ 样品透射率曲线

Ｆｉｇ．１ Ｔｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅｓｐｅｃｔｒｕｍｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅ

２　实　　验

２．１　样品制备

采用红外石英玻璃作为基底，离子束溅射（ＩＢＳ）

镀制Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 波长分离膜。Ｔａ２Ｏ５ 采用高纯度

（质量分数为９９．９９９％）的 Ｔａ靶材溅射，本底真空

４．２×１０－５Ｐａ，烘烤温度为１３５℃。膜系结构为Ｓ｜

（１．６Ｌ２．１５Ｈ２．４Ｌ）（２Ｈ２Ｌ）１１（０．１５Ｌ０．６Ｈ３．２Ｌ）｜

Ａｉｒ，其中Ｓ代表红外石英玻璃基底材料，Ｈ和Ｌ分别

代表四分之一光学厚度的高折射率材料Ｔａ２Ｏ５ 和低

折射率材料ＳｉＯ２，参考波长λ０ 为１．０５５μｍ。图１为

样品透射率曲线，在１．０６４μｍ处，透射率为９８．３％，

在２．１２８μｍ处，反射率为９９．９５２％，样品的高反射带

宽为１．９７２～２．２００μｍ，对２μｍ波长激光的反射率高

达９９．８６％。

２．２　飞秒激光损伤实验装置及参数

图２为２μｍ飞秒激光损伤测试原理图。掺钛

的蓝宝石飞秒激光系统输出激光的中心波长为

０．８μｍ，脉宽４０ｆｓ，重复频率１ｋＨｚ，最大输出能量

６ｍＪ。经过光学参量放大器 （ＯＰＡ）产生２μｍ波

长的飞秒脉冲激光，脉宽为８０ｆｓ，重复频率１ｋＨｚ，

脉冲最大能量０．８ｍＪ。２μｍ激光经１５ｃｍ透镜聚

焦于样品靶面，测量得知，靶面的光束强度分布符合

高斯强度分布，靶面聚焦的光斑直径约为１９４μｍ。

实验中通过增减衰减片实现激光脉冲能量的调整，

并利用激光能量计实时测量脉冲能量。根据ＩＳＯ

１１２５４２
［１７］光学薄膜测试标准，采用１０００ｏｎ１方法

进行光学薄膜的损伤测试，入射光垂直于样品表面，

利用Ｌｅｉｃａ光学显微镜和扫描电子显微镜（ＳＥＭ）观

察样品表面损伤形貌。

图２ 激光损伤实验装置原理图

Ｆｉｇ．２ Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｓｅｔｕｐｆｏｒｔｈｅｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄ

ｄａｍａｇｅｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ

３　实验结果和讨论

３．１　损伤阈值

对于高斯激光入射光束，激光强度犉（狓）分布符

合关系式

犉（狓）＝犉０ｅｘｐ（－２狓
２／狑２）， （１）

式中 犉０ 为峰值功率，狑 为激光束的束腰半径

（１／ｅ２），狓代表光束与光轴间的距离。损伤阈值

犉ｔｈ＝犉（狓＝犇／２），用Ｌｅｉｃａ显微镜测量样品的损

伤破斑直径犇，这样（１）式可写为

犇２ ＝２狑
２ｌｎ（犉０／犉ｔｈ）． （２）

由（２）式中犇２ 与ｌｎ犉０ 之间的线性关系，可知直线在

水平轴上的截距即为样品的损伤阈值。如图３所示，

拟合得到Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 波长分离膜在２μｍ飞秒脉冲

激光辐照下的激光损伤阈值为犉ｔｈ＝０．１７１Ｊ／ｃｍ
２。

０１０７００３２



刘　娜等：　波长分离膜在２μｍ飞秒激光作用下的损伤特性

图３ 激光烧蚀斑面积与脉冲能量的依赖关系

Ｆｉｇ．３ Ｓｑｕａｒｅｄｄｉａｍｅｔｅｒｓｏｆｔｈｅａｂｌａｔｉｏｎｓｐｏｔｓａｓ

ａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｌａｓｅｒｆｌｕｅｎｃｅ

３．２　损伤形貌

图４为样品在Ｌｅｉｃａ光学显微镜下观察到的不

同能量辐照下的损伤形貌图，可以看出在２μｍ波

长飞秒激光作用下，脉冲能量越大，破斑面积越大，

特别是破坏形貌中心点的损伤最为严重，这个中心

即为高斯激光光束的峰值处，也即能量分布最集中

的地方，这说明薄膜样品内激光场分布越强的地方，

越容易受到破坏。此外，损伤呈现平底凹坑，底部光

滑、规则。当激光能量很大时，数层膜会同时剥落；

当激光能量较小时，膜是一层一层被烧掉的。同时

破斑边缘比较清晰，没有明显的热扩散和热传导。

图５为辐照脉冲峰值为３．３９Ｊ／ｃｍ２ 时，扫描电镜观

察到的样品损伤形貌，从图５（ａ）可以看出薄膜的损

伤形貌以中心点损伤最为严重，从细节图［图５（ｂ）］

可以看出损伤形貌呈明显的层状分布，边缘清晰，损

伤坑的周围没有由于热应力导致的裂纹，而是按照

激光场能量分布的强弱表现出不同程度的离化特

征。以上结果表明，２μｍ飞秒激光作用多层光学薄

膜的破坏是一种本征破坏。

　

图４ 样品在不同激光能量密度下的损伤形貌的光学显微图

Ｆｉｇ．４ Ｏｐｔｉｃａｌｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅｉｍａｇｅｓｏｆｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｄａｍａｇｅｓｉｔｅｓｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｉｎｆｌｕｅｎｃｅｓｏｎｔｈｅｓａｍｐｌｅ

图５ 样品损伤形貌的扫描电镜图。（ａ）全貌图，（ｂ）细节图

Ｆｉｇ．５ ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆａｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｄａｍａｇｅｓｉｔｅｏｎｔｈｅｓａｍｐｌｅ．（ａ）ｃｌｏｓｅｕｐｖｉｅｗ，（ｂ）ｄｅｔａｉｌｏｆ（ａ）
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中　　　国　　　激　　　光

　　图６为膜系设计软件计算的Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 波长

分离膜在２μｍ波长处的场分布情况。可以看出，

场分布最大值（３．２５）出现在ＳｉＯ２ 膜层内，在Ｔａ２Ｏ５

与ＳｉＯ２ 界面处的最大场强为２．０。

图６ ２μｍ处Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 膜内的归一化场强分布

Ｆｉｇ．６ Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄｌａｓｅｒｉｎｔｅｎｓｉｔｙｐｒｏｆｉｌｅｓｆｏｒ

Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ｃｏａｔｉｎｇａｔｔｈｅｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆ２μｍ

３．３　理论计算

分析飞秒脉冲激光辐照光学薄膜的损伤都是从

导带自由电子数密度出发，一般认为，飞秒脉冲激光

作用下光学薄膜的损伤为电子从价带到导带的非线

性激发过程［１８，１９］，主要包括光致离化和碰撞离化，

同时考虑了自由电子从导带到价带的衰变过程。电

子数密度随时间的演化可表示为

狀ｅ（狋）

狋
＝犠ｍｕｌｔｐｔ［犐（狋）］＋犠ｉｍｐａｃｔ［犐（狋）］·狀ｅ（狋）－

犠ｒｅｌ［狀（狋），狋］， （３）

式中狀ｅ（狋）为导带自由电子数。

　　根据Ｋｅｌｄｙｓｈ理论
［２０］，在低场强高频率的实验条

件下，即γ＝ω 犿犈槡 ｇ／（犲犈）１时，其中犈ｇ为材料

的带隙，犈为激光的电场强度分布，光致离化以多光

子吸收为主，多光子吸收速率犠ｍｕｌｔｐｔ［犐（狋）］可计算为

犠ｍｕｌｔｐｔ［犐（狋）］＝
２ω
９π

犿
ω
珔（ ）犺

３／２

×

Φ ２〈′犈ｇ／（珔犺ω）＋１〉－２′犈犵／（珔犺ω槡［ ］）×

ｅｘｐ２〈′犈ｇ／（珔犺ω）＋１〉１－
１

４γ（ ）［ ］２

１

１６γ（ ）２
〈′犈
ｇ
／（珔犺ω）＋１〉

，　

（４）

式中γ为激光频率与隧穿频率的比值，ω为入射激光

频率，犿
＝犿ｅ犿ｈ／（犿ｅ＋犿ｈ）为电子空穴对的约化有

效质量，其中犿ｅ 和犿ｈ 分别为电子和空穴的有效质

量，〈′犈ｇ／（珔犺ω）＋１〉表示从价带到导带激发一个电子所

吸收的光子数，′犈ｇ＝犈ｇ｛１＋［１／（２γ
２）］｝表示在激光照

射下材料的有效带隙，函数〈〉表示对变量取整，Ф为

Ｄａｗｓｏｎ积分函数Φ（狕）＝ｅｘｐ（－狕
２）∫
狕

０

ｅｘｐ（狔
２）ｄ狔。

碰撞离化速率犠ｉｍｐａｃｔ［犐（狋）］可以根据Ｄｒｕｄｅ模

型计算［２１，２２］

犠ｉｍｐａｃｔ［犐（狋）］＝
σ
犈ｇ
·犐（狋）， （５）

式中σ＝犲
２
τ／［犮ε０狀０犿

（１＋ω
２
τ
２）］为吸收截面，τ＝

１６πε
２
０ 犿（０．１犈ｇ）槡

３

槡２犲
４狀ｅ（狋）

为电子相互碰撞时间，犲为电

子电荷，犮为真空光速，ε０为真空介电常数，狀０为材料

折射率，高斯光束入射光强分布可表示为犐（狋）＝

犐０ｅｘｐ［－４ｌｎ（２）（狋／τｐ）
２］，犐０和τｐ分别是高斯光束的

峰值强度和脉宽。

由于自陷激发过程，导带自由电子很可能会重新

回到价带，有研究表明，弛豫时间仅需要１００ｆｓ
［２３］，这

就导致了多光子吸收和碰撞离化产生的导带自由电

子数密度的衰减，其衰减速率可表示为

犠ｒｅｌ＝
狀ｅ（狋）

τｒ
， （６）

式中τｒ为电子有效弛豫时间，一般取１００ｆｓ。

理论计算中所需的参数如表１所示，其中犿，

犿ｅ，犿ｈ参量值来源于文献［２４］，犿０ 为自由电子质量。

根据文献［２１］中给出的判定标准公式，通过计算得到

２μｍ波长处，当导带电子数达到临界值狀ｃｒ＝１．７×

１０２０ｃｍ－３时，薄膜发生永久性破坏。图７给出了

２μｍ波长处ＳｉＯ２ 膜层（场强３．２５）和Ｔａ２Ｏ５ 膜层（场

强２．０）导带电子数随时间的演化关系。从图中可以

看出，在相同的激光条件下，当Ｔａ２Ｏ５ 膜层内导带电

子数达到临界值（１．７×１０２０ｃｍ－３）时，ＳｉＯ２ 膜层内

的导带电子数约低于１０１８ｃｍ－３，远远低于薄膜发生

破坏的临界值，也就是说，波长分离膜的破坏首先发

生在高低折射率界面处的窄带隙 Ｔａ２Ｏ５ 材料膜层

内。即使ＳｉＯ２ 膜层内的场强大于Ｔａ２Ｏ５ 膜层内的

场强，但并不能抵消由Ｔａ２Ｏ５ 窄带隙带来的阈值的

减小。因此，断定对于２μｍ飞秒激光作用下的波

图７ 膜层内的电子数密度随时间的演化关系

Ｆｉｇ．７ Ｅｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆｃｏｎｄｕｃｔｉｏｎｂａｎｄｅｌｅｃｔｒｏｎｄｅｎｓｉｔｙ
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刘　娜等：　波长分离膜在２μｍ飞秒激光作用下的损伤特性

长分离膜，损伤首先发生在高低折射率界面处，并且

损伤阈值主要由窄带隙材料决定。

表１ 理论计算中用到的薄膜材料的参量值

Ｔａｂｌｅ１ Ｐａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆｃｏａｔｉｎｇｓｕｓｅｄｉｎｔｈｅｏｒｅｔｉｃａｌ

ｃａｌｃｕｌａｔｉｏｎ

Ｍａｔｅｒｉａｌ 犈ｇ／ｅＶ 狀０ 犈 犿ｅ＝犿ｈ（犿０） 犿（犿０）

Ｔａ２Ｏ５ ４．６ ２．０１ ２．０ １．０ ０．６３５

ＳｉＯ２ ７．８ １．４４ ３．２５ １．０ ０．６３５

４　结　　论

利用２μｍ多脉冲飞秒激光对 Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 波

长分离膜进行了损伤测试，拟合得到样品的损伤阈

值为犉ｔｈ＝０．１７１Ｊ／ｃｍ
２。结合光学显微镜和扫描电

子显微镜的损伤形貌分析发现，２μｍ飞秒激光作用

下多层薄膜的损伤形貌呈现层状分布，其破坏是一

种本征破坏。利用导带电子数密度的理论模型并结

合场分布与带隙理论分析了样品的损伤破坏源。结

果表明，２μｍ飞秒激光作用下的波长分离膜，即使

ＳｉＯ２ 膜层内的场强大于Ｔａ２Ｏ５ 膜层内的场强，但并

不能抵消由Ｔａ２Ｏ５ 窄带隙带来的阈值的减小，损伤

首先发生在高低折射率界面处的窄带隙材料中。
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