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常压下高低温交变实验对激光薄膜元件的影响
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摘要　在不同的实验环境条件下，对电子束蒸发制备的ＺｒＯ２／ＳｉＯ２ 多层膜进行了高低温交变实验。扫描电子显微

镜（ＳＥＭ）和Ｘ射线衍射（ＸＲＤ）的测试结果显示高低温交变前后薄膜内部均无晶体形成，膜层结构也无变化。测试

高低温交变前后样片的透射率光谱、面形、激光损伤阈值，并对其进行分析。结果表明，在经历高低温交变实验之

后，薄膜元件中心波长处的透射率下降，损伤阈值降低，面形向凹陷方向发展。
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１　引　　言

近年来空间激光器越来越广泛地应用于各种空

间活动，如天文观测、对地侦查、信息传输等。而空

间环境严酷复杂，存在高真空、极端温度变化、辐射、

原子氧、等离子体、微流星体与空间碎片［１］。航天器

元件直接暴露于严酷的空间环境中，其在空间环境

中的耐受性直接影响航天器的可靠性和工作寿命。

各国都在搭建地面真空测试系统模拟空间使用

情况。为解决真空环境下的激光损伤问题，在德国斯

图加特（Ｓｔｕｔｔｇａｒｔ）的航天中心
［２，３］、美国的 ＮＡＳＡ

Ｇｏｄｄａｒｄ空间飞行中心
［４］、法国原子能署（ＣＥＡ）等都

开展了光学薄膜元件真空环境下激光损伤的研究。

关于薄膜长期疲劳实验，欧洲空间与技术研究中心

（ＥＳＴＥＣ）在５０Ｈｚ下实验，欧洲空间局（ＥＳＡ）在汉诺

威激光中心１０６４ｎｍ波长处以３Ｈｚ实验，哥廷根激光

实验室用３５０ｎｍ激光以９００Ｈｚ或更高频率实验
［５］。
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中　　　国　　　激　　　光

国内，童洪建等［６，７］进行了大量多方面的空间微小碎

片冲击模拟实验并研究了原子氧防护技术。崔云

等［８～１１］研究了真空环境对薄膜激光损伤影响。但在

以上搭建的真空测试系统中，均没有提及到温度变化

对激光薄膜元件性能的影响。

然而，由于航天器相对太阳、地球的位置及方位

是不断变化的，因此其工作元件的工作环境温度随

着距离太阳远近及方位的周期性变化而表现为极端

高低温交替变化。为研究极端高低温对空间激光元

件的冲击影响，本文对激光器上常规工艺的激光薄

膜元件进行了高低温交变环境实验，研究其温度冲

击前后其光学性能和力学性能，进而为空间激光元

件的镀膜工艺和环境稳定性提供数据，减小空间激

光器元件失效的概率，使得空间技术更好地发展。

２　实　　验

２．１　实验样品

在３０ｍｍ×３ｍｍ 的 Ｋ９玻璃基底上，采用

ＺＺＳＸ５５０Ａ型真空物理气相沉积镀膜系统电子束

蒸发（无离子束辅助）５３５ｎｍ波长监控沉积ＺｒＯ２／

ＳｉＯ２ 六层分光膜，膜系为Ｓ｜Ｈ（２Ｌ２Ｈ）
２４Ｌ｜Ａ，ＺｒＯ２

和ＳｉＯ２ 膜料纯度为９９．９９％。镀膜前，基底均经历

多次高温退火以消除其残余应力。再将基底依次放

在丙酮、乙醇和石油醚中超声清洗，然后烘干。本次

实验所用的两种膜镀膜过程中本底真空为２．０×

１０－３Ｐａ，氧分压为１．０×１０－２ Ｐａ ，烘烤温度为

２００℃，沉积速率分别为０．２５ｎｍ／ｓ和０．３５ｎｍ／ｓ，

具体参数详见表１。

表１ 样品对应的镀膜工艺及表征方法

Ｔａｂｌｅ１ Ｃｏａｔｉｎｇｐｒｏｃｅｓｓｅｓａｎｄｒｅｐｒｅｓｅｎｔａｔｉｏｎｍｅｔｈｏｄｓｆｏｒｔｈｅｓａｍｐｌｅｓ

Ｌａｂｅｌ Ｆｉｌｍｄｅｓｉｇｎ Ｃｏａｔｉｎｇｐｒｏｃｅｓｓ
Ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ

ｒａｔｅ／（ｎｍ／ｓ）

Ｒａｔｅｏｆｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

ｃｈａｎｇｅ／（℃／ｍｉｎ）

Ｓａｍｐｌｅ

ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎ

１１—１１２

２１—２１２
Ｓ／Ｈ（２Ｌ２Ｈ）２４Ｌ／Ａ

Ｉｎｉｔｉａｌｖａｃｕｕｍ：

２．０×１０－３Ｐａ；

０．２５

０．３５
３／５／８ ｃ／ｄ／ｅ

３１—３６ Ｓ／（２Ｌ２Ｈ）３／Ａ

Ｏｘｙｇｅｎｐａｒｔｉａｌｐｒｅｓｓｕｒｅ：

１．０×１０－２Ｐａ；

Ｂａｋｉｎｇｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ：２００℃

０．２５ ５ ａ／ｂ

ａ：ＳＥＭ；ｂ：ＸＲＤ；ｃ：ｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｏｎｓｐｅｃｔｒｕｍ；ｄ：ｓｕｒｆａｃｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ；ｅ：ｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｄａｍａｇｅ

２．２　高低温交变实验内容

以不同温度变化速率做两个周期循环实验，旨

在对比不同温变速率对薄膜性能的影响。将样品放

入高低温快速温变箱内，在－５０℃～１４０℃温度变

化范围内，分别以３、５、８℃／ｍｉｎ的温度变化速率，

进行从室温到－５０℃（保持１ｈ）再到１４０℃（保持１

ｈ）再回到室温，如此循环两个周期的高低温交变实

验。整个实验过程中，快速温变箱内部环境湿度随

环境温度自然变化。

２．３　性能表征

用ＲｉｇａｋｕＵｌｔｉｍａＩＶ型 Ｘ射线衍射（ＸＲＤ）仪

（ＣｕＫα）测量薄膜显微结构。采用 ＰｅｒｋｉｎＥｌｍｅｒ

Ｌａｍｂｄａ９００分光光度计测量薄膜高低温交变前后的

透射率，测量精度为±０．０５％。用 ＴＥＣＨＯ ＯＳＩ

２００ＸＰ干涉仪以Ｆｉｚｅａｕ干涉原理［２犱＝（狀＋１／２）λ，狀

为条纹数；犱为空气间距；λ为空气间光波的波长］测

量镀膜前后及高低温交变前后样品表面变形峰谷

（ＰＶ）值得到其面形情况，测量精度为±０．１λ（λ＝

６３２．８ｎｍ）。在中国科学院上海光学精密机械研究所

强激光重点材料实验室高功率激光损伤测量平台［１２］

上，按照 ＧＢ１１２５４１测试薄膜的抗激光破坏性能，

测试用激光波长１０６４ｎｍ，脉宽１２ｎｓ，激光入射角

度０°，测试方法１ｏｎ１。用高／低真空扫描电子显微

镜（ＳＥＭ）ＪＳＭ６３６０ＬＶ观察薄膜损伤破斑的微观形

貌以及高低温交变前后样品表面形貌。实验用样品

对应的表征方法见表１。

３　实验结果与讨论

３．１　薄膜显微结构

温变实验前后，用扫描电镜观察膜层断面的微

观结构，并对其进行ＸＲＤ测试，结果如图１所示。

图１（ａ）和（ｂ）分别为初始样品和温度测试之后的样

品在扫描电镜下放大２．５×１０３ 倍所观察到的显微

结构，其中可看出样品在温度实验前后其膜层均清

晰可见，但其低折射率膜层（ＳｉＯ２ 层）厚度有明显的

加厚。图１（ｄ）的ＸＲＤ图谱中均无明显的衍射峰，

可知样品在温度实验前后均无晶体生成。但在高低

温交变实验前样片的衍射图谱［图１（ｃ）］中在２０°～

４０°范围内有一些细微突出的小尖峰，而高低温交变

实验 后 样 片 的 衍 射 图 谱 ［图 １（ｄ）］中 则 无。

－５０℃～１４０℃循环交变的温度环境未造成薄膜

内部晶体的形成或破坏，但对其膜层结构有影响。

１２０７００３２



苏涵韩等：　常压下高低温交变实验对激光薄膜元件的影响

图１ 样品３１的ＳＥＭ截面图和ＸＲＤ图谱。（ａ）原始ＳＥＭ；（ｂ）高低温交变后ＳＥＭ；（ｃ）原始ＸＲＤ衍射图谱；

（ｄ）高低温交变后ＸＲＤ衍射图谱
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ｈｉｇｈｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｔｅｓｔ；（ｃ）ＸＲＤｏｆｔｈｅＩｎｉｔｉａｌｓａｍｐｌｅ；（ｄ）ＸＲＤｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅａｆｔｅｒｈｉｇｈｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｔｅｓｔ

３．２　透射率光谱

图２表示电子枪镀制的分光膜在经历５℃／ｍｉｎ

的高低温交变实验前后的光谱变化。由图２可知，经

历高低温交变实验之后，分光膜的光谱有一定程度的

变化，具体体现在中心波长处透射率下降。而不同变

化速率对光谱的影响不同，详见表２。

图２ 电子枪镀制的５０％分光膜高低温交变前后的

光谱曲线

Ｆｉｇ．２ Ｓｐｅｃｔｒｕｍｃｕｒｖｅｏｆ５０％ｂｒｅａｓｔｓｐｌｉｔｔｅｒｐｒｅｐａｒｅｄ

ｂｙｅｌｅｃｔｒｏｎｂｅａｍｂｅｆｏｒｅａｎｄａｆｔｅｒｈｉｇｈｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

ｔｅｓｔ

　　表２中，样品均采用Ｋ９３０ｍｍ×３ｍｍ基底，

１７、１８、１９沉积速率０．２５ｎｍ／ｓ，２９沉积速率为

０．３５ｎｍ／ｓ。同种镀膜工艺相同沉积速率的薄膜１

７、１８、１９分别经历３、５和８℃／ｍｉｎ３个不同温变

速率的高低温交变实验后，其中心波长处透射率依

次下降了２．５６％、４．８９％和７．０８％。由此可知，对

于相同沉积条件的薄膜元件，温变速率越大，薄膜光

谱变化越大。而同种镀膜工艺不同沉积速率的薄膜

１９和２９（后者沉积速率快），在相同温变速率的高

低温实验后，前者中心波长处透射率下降７．０８％ ，

后者中心波长处透射率下降３．２５％。由此可知，对

于不同沉积速率的薄膜元件，沉积速率较高所沉积

的膜，其致密度相对较好，温变实验对其光谱影响相

对较小。

表２ 不同高温变速率的高低温交变前后光谱变化数据

Ｔａｂｌｅ２ Ｄａｔａｏｆｓｐｅｃｔｒａｌｃｈａｎｇｅｓｂｅｆｏｒｅａｎｄａｆｔｅｒ

ｈｉｇｈｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｔｅｓｔａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒａｔｅｓ

犚／

（℃／ｍｉｎ）
Ｌａｂｅｌ 犜０／（°） 犜１／（°）

Ｓｐｅｃｔｒａｌｃｈａｎｇｅｓ

Ｖａｌｕｅｐｅｒｃｅｎｔａｇｅ／％

３ １７ ４７．１９１ ４６．５０９ ０．６８２ ２．５６

５ １８ ５１．５７６ ４９．０５８ ２．５１８ ４．８９

８
１９ ５２．５０２ ４８．７８２ ３．７２０ ７．０８

２９ ４６．６４１ ４５．１２３ １．５１８ ３．２５

犚：ｒａｔｅｏｆｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｃｈａｎｇｅ；犜０：ｏｒｉｇｉｎａｌｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｖｉｔｙａｔ

ｔｈｅｃｅｎｔｅｒ ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓ；犜１：ｔｒａｎｓｍｉｓｓｉｖｉｔｙａｔｔｈｅｃｅｎｔｅｒ

ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｓａｆｔｅｒｈｉｇｈｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｔｅｓｔ

３．３　面　　形

基底在镀膜前均经历多次高温烘烤及面形测试，

直到其ＰＶ值保持恒定。实验所采用的Ｋ９基底玻

璃，在低于其软化温度（相转换温度５００℃）并处于低

应变时，玻璃遵从胡克定律，即应力与应变的比值是

一个常数。该实验温度范围为－５０℃～１４０℃，Ｋ９

１２０７００３３
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玻璃为弹性形变，故其一般物理性质基本保持不

变［１３］。在最终恢复室温时，基底对整个薄膜元件基

本无影响。图３中，取表面变形ＰＶ值为正时，样品

为凹陷方向。如图所示，３条曲线分别表示相同材

料及镀膜工艺的膜片在镀膜及高低温交变前后，其

表面ＰＶ值的变化。由此可知膜片的面形在这一过

程中均发生了不同程度的变化。镀膜之后，样品经

高低温循环交变后均向凹陷方向发展，而温变速率

因素在本实验中对面形的影响无明显区别。因此，

快速高低温交变实验使得该分光膜片向凹陷方向

变化。

图３ 不同温变速率下电子枪镀膜的面形变化

Ｆｉｇ．３ Ｓｕｒｆａｃｅｄｅｆｏｒｍａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｔｈｉｎｆｉｌｍｓｄｅｐｏｓｉｔｅｄ

ｂｙｅｌｅｃｔｒｏｎｂｅａｍａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒａｔｅｓ

３．４　激光损伤

激光辐照沉积速率为０．２５ｎｍ／ｓ的样品１７、１

８以及沉积速率为０．３５ｎｍ／ｓ的样品２７、２８表面，

进行损伤阈值测量。发现薄膜经高低温交变实验

后，其激光损伤阈值（ＬＩＤＴ）均降低，不同沉积速率

的分光膜损伤阈值降低程度不同。将不同沉积速率

样品的损伤阈值变化百分比取平均值做比较，如

图４所示。沉积速率较高，沉积的膜的致密度较好，

温变实验对其抗激光损伤影响较小。

图４ 不同沉积速率下薄膜损伤阈值经高低温

交变后变化百分比

Ｆｉｇ．４ Ｐｅｒｃｅｎｔａｇｅｃｈａｎｇｅｏｆｓａｍｐｌｅｓ′ＬＩＤＴａｆｔｅｒ

ｈｉｇｈｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｔｅｓｔａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎｒａｔｅｓ

在高／低真空扫描电子显微镜下观察激光辐照

在样品１８表面形成的损伤形貌（１０４ 倍）如图５所

示。该图为１８．５Ｊ／ｃｍ２ 能量的激光辐照样品表面

所形成的损伤形貌。从图中可清晰地看到经激光辐

照之后，样品膜层出现明显的分层破坏情况。样品

膜系为：Ｓ｜Ｈ（２Ｌ２Ｈ）
２４Ｌ｜Ａ，利用ＴＦＣａｌｃ软件，以

５３２ｎｍ波长监控模拟其整个膜层的电场分布如

图６所示。电磁波传递的能量密度（坡印廷矢量）

犐＝Ｒｅ（犖）｜犈｜
２／２，犖 为光学导纳，犈 为电场强

度［１４］。因此，电场越大，传播的能量密度越大，相应

的损伤几率越大，损伤破斑越明显。图６表明，电场

强度最大处为第６层（即４Ｌ层）中部。而损伤概率

的大小取决于该层与激光参数的对比，此处激光为

１０６４ｎｍ，光子能量为１．１ｅＶ，此层材料为ＳｉＯ２，其

带隙为８．９ｅＶ。在控制薄膜缺陷密度的条件下，激

光电场的增加不足以导致本膜层的破坏。而位于第

４、５层的交界处的电场为次高峰，此处为两种不同

材料膜层的界面处。界面处由于存在界面区，即两

个界面的相互叠加的区域。该区域吸收较大，因此

在激光电场增强的情况下，比较容易产生破坏。

图５ 样品１８表面损伤形貌

Ｆｉｇ．５ Ｄａｍａｇｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｎｔｈｅｓａｍｐｌｅ１８ｓｕｒｆａｃｅ

图６ 样品膜系理论电场分布

Ｆｉｇ．６ Ｎｏｒｍａｌｉｚｅｄｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆｔｈｅｆｉｌｍｓ

３．５　结果分析

在高低温交变过程中，环境温度发生急速变化，

膜层急速热胀冷缩，而各层材料热膨胀系数不同，膜

层发生塑性变形。电子束蒸发制备的柱状结构薄

膜，由于温度交变实验过程的反复急速升温与降温，

环境中的Ｈ２Ｏ（ｇ）随着温度变化不断通过薄膜微结

构进出膜层。最终，部分水分子进入膜层内部与

１２０７００３４
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ＳｉＯ２ 结合，改变膜层内部结构，使粒子排列向更无

序方向发展。因此经历高低温交变实验前后膜层的

显微结构有些微变化。而经历高低温交变实验后透

射率下降，说明环境中的水分子进入薄膜内部的数

量大于析出的数量，同时进入的水分子吸附在柱状

体表面，占据柱状体周围空隙。由于水的折射率高

于空气折射率，膜层折射率增大，对应的高低膜层折

射率比减小，相应的透射率下降。

空气中的水分子通过薄膜微结构中的空隙进入

薄膜内部后，吸附在柱状体表面，水分子之间的偶极

子相互作用使薄膜产生膨胀或收缩的趋势，从而引

发水致应力［１５，１６］。水致薄膜应力改变了薄膜原有

的残余应力分布，从而对元件面形施加影响。该实

验中，薄膜反复从高温到低温的循环，不断进行水合

作用，薄膜应力由持续的压应力向张应力变迁，这种

应力变化使元件发生凹陷形变。而温变速率影响水

分子进出速率，但对于高低温交变实验之后的状态

无太大影响。

样品经高低温交变测试时，不同膜层材料热膨

胀系数之间存在差异，不同位置材料所占比例不同，

界面上各点的膨胀和收缩程度不同，高低温交替变

化使得相邻不同材料膜层之间的结合力减小，经相

同激光辐照所产生的损伤几率明显增大，故温度实

验后薄膜的ＬＩＤＴ降低。

总之，高低温实验使得薄膜反复快速热胀冷缩，

同时加热及冷却过程中环境中的水分子反复进出薄

膜柱状结构，最后部分水分子留在膜层内部，改变膜

层内部微结构，进而影响了薄膜的光谱、面形以及激

光损伤性能。

４　结　　论

本实验用电子束蒸发制备的分光膜在经历高低

温交变实验前后，虽然在膜层内部结构无明显的畸

变结构且无晶体生成，但温度实验后其透射率光谱、

面形、ＬＩＤＴ都有一定程度的变化。

１）透射率光谱表现为中心波长处的透射率下

降，而不同温变速率高低温交变实验对光谱影响不

同。温变速率越大，光谱变化越大。

２）所有实验用Ｋ９３０ｍｍ×３ｍｍ玻璃基底的

膜片由于水致应力机制作用，面形均向凹陷方向发

展，表现为张应力。

３）ＬＩＤＴ均有不同程度的降低。高低温交变实

验减小薄膜层与层之间界面的结合力，使得薄膜的

抗激光损伤能力减弱。

综上所述，高低温交变环境对本实验中无离子

束辅助的电子束制备薄膜元件有一定影响，造成长

期工作在此种环境下的光学薄膜元件的功能衰退和

寿命减少。为减弱高低温环境对元器件造成的损

害，应设计并制备满足要求的更优薄膜。针对光谱

透射率下降以及面形变化，为减少水分子进入膜层

内部的概率，应制备致密度较高、膜层之间结合力更

好的薄膜，如选择合适的高低折射率膜料、控制沉积

速率、采用离子束辅助沉积等。从选材到设计以及

最终制备的各个环节均需满足特定要求，这样方可制

备出恶劣环境下依然能长期正常工作的光学元件。
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