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摘要　利用中心波长１０６４ｎｍ、脉宽１２ｎｓ、重复频率５Ｈｚ的Ｎｄ∶ＹＡＧ激光系统，对８００ｎｍ、０°Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 高反膜

进行三种能量台阶数的激光预处理扫描改性；控制扫描速度使辐照脉冲能量重叠７０％的峰值能量，辐照模式１ｏｎ

１。利用Ｔｉ：ｓａｐｐｈｉｒｅ激光系统输出８００ｎｍ、１３５ｆｓ超短脉冲激光进行损伤测试。结果表明，纳秒激光表面改性并

未提高Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 膜飞秒激光诱导损伤阈值，三种台阶数的预处理改性均使Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 膜的阈值降低２０％以

上。说明缺陷（本征的或激光诱导产生的，如带间电子态）对氧化物介质膜的飞秒损伤过程有重要贡献，而这种贡

献在样品经过纳秒激光改性后得以体现。
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中　　　国　　　激　　　光

１　引　　言

在长脉冲（纳秒脉宽）范围内，激光预处理是一

种提高应用于高功率激光系统中光学薄膜阈值的重

要方法［１～４］。对薄膜材料，尤其是电子束蒸发制备

的薄膜，由于工艺特点而造成其含有一定浓度的电

子缺陷［５，６］。基于这个事实，电子缺陷消除机制被

提出，来解释纳秒激光预处理效应的物理机制问题，

并将介质膜的破坏分为四个过程［２］：１）处于禁带中

间较浅缺陷能级的电子被光激发至导带；２）自由电

子在光电场中被加速，或通过自由载流子吸收被激

发至高能态；３）随后高能电子通过碰撞离化或电子

声子相互作用（晶格热化）将剩余的能量传递给晶

格；４）晶格温度不断升高，当达到材料的临界破坏温

度即熔点或沸点时，材料即发生破坏。

预处理效应的电子缺陷消除机制可表述为：介

质材料在较低的亚阈值能量辐照下，处于缺陷能级

的电子将被光子激发至导带；由于亚阈值能量的光

电场强度较低，不足以诱导材料的破坏发生，导带电

子又弛豫到较深的能级，导致在后续的激光辐照下

难以被再激发至导带；从而造成在较高的能量下可

被激发至导带的电子数密度处于较低水平，因此传

递给晶格的净能量减少使得材料难以损伤，比处理

之前的样品表现出较高的阈值。

在超短脉冲激光（飞秒脉宽）辐照下，纯的材料

破坏主要由非线性离化和等离子体的自由载流子吸

收两种方式进行，可理解为：飞秒脉冲激光因其极强

的峰值功率而诱导材料中价带电子通过一系列非线

性过程，如多光子吸收、雪崩离化和电子弛豫等，被

激发至导带；随着脉冲持续作用，导带电子数密度急

剧增长，当达到临界电子数密度时便通过逆轫致辐

射过程而强烈吸收激光能量，最终导致激光能量沉

积到物质中而造成的材料的永久结构变化和最终破

坏［７，８］。

由于实际获得的材料，如电子束蒸发制备的薄

膜材料，含有一定浓度的电子缺陷，因此电子缺陷作

为导带种子电子的起源而对材料的激光诱导损伤产

生影响。有研究表明，在超短脉宽范围内，电子缺陷

的存在，无论是本征电子缺陷还是激光诱导产生，都

显著 降 低 了 材 料 的 飞 秒 激 光 诱 导 损 伤 阈 值

（ＬＩＤＴｓ）
［９，１０］。

如果纳秒激光预处理可消除材料中的电子缺

陷，则有望提高材料的飞秒激光损伤阈值。本文的

出发点，即是考查纳秒激光预处理表面改性是否对

Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 高反膜飞秒激光诱导损伤行为造成影

响。实验 采 用 Ｎｄ∶ＹＡＧ 激 光 系 统 输 出 波 长

１０６４ｎｍ基频激光，对８００ｎｍ、Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 高反膜

进行改性处理，以研究其在 Ｔｉ：ｓａｐｐｈｉｒｅ激光系统

输出的波长８００ｎｍ激光辐照下的损伤行为。

２　实　　验

２．１　样品制备及性能表征

实验所用８００ｎｍ、０°Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 高反膜样品均

由Ｔａ２Ｏ５ 和ＳｉＯ２ 材料在相同沉积条件下利用光控法

通过电子束蒸发（ＥＢＥ）制备。制备过程中，对Ｔａ２Ｏ５

和ＳｉＯ２膜料电子束流分别控制在２６０ｍＡ和６０ｍＡ；

基底温度恒定在约１４０℃；Ｔａ２Ｏ５ 和ＳｉＯ２ 膜料的沉

积速率分别为０．４ｎｍ／ｓ和０．６ｎｍ／ｓ；真空室背景气

体Ｏ２ 压力约３×１０
－２Ｐａ。样品膜系结构：Ｇ｜｜（ＨＬ）

１５

Ｈ４Ｌ｜｜Ａｉｒ，其中 Ｇ代表基底ＢＫ７玻璃（３０ｍｍ×

３ｍｍ），Ｈ 和 Ｌ分别指四分之一波长光学厚度

（ＱＷＯＴ）的高折射率材料 Ｔａ２Ｏ５ 和低折射率材料

ＳｉＯ２。

样品的设计谱和制备谱如图１所示。由于样品

制备过程中厚度控制存在±０．５％的波动，而造成膜

层总厚度１６．１ｎｍ偏差，致使获得光谱曲线反射率

优于９９．５％的高反带出现近２０ｎｍ的压缩。

图１ 实验用Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 高反膜的设计和制备谱

Ｆｉｇ．１ Ｍｅａｓｕｒｅｄａｎｄｄｅｓｉｇｎｅｄｓｐｅｃｔｒａｏｆ

ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌＴａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ｆｉｌｍｓ

２．２　纳秒激光表面改性

利用中心波长１０６４ｎｍ、脉宽１２ｎｓ、重复频率

５Ｈｚ的Ｎｄ∶ＹＡＧ激光系统，对样品进行激光预处

理表面改性。光路示意图如图２所示，细节描述见

文献［１１］。系统输出线偏振近高斯型脉冲激光；经

过透镜（焦距犳≈１ｍ）聚焦后，获得靶面的有效光斑

直径约为５５０μｍ（１／ｅ
２）的光斑垂直入射到样品表

面；样品置于自动化控制的二位移动平台上；测试过

程中由ＣＣＤ进行在线检测样品表面被辐照区域散

射光强的变化，以判断损伤是否发生，测试后借助

ｓ１０３００２２



陈顺利等：　纳秒激光表面改性对Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 介质膜飞秒激光诱导损伤行为的影响

Ｌｅｉｃａ显微镜确定损伤发生。

图２ 纳秒激光实验装置示意图

Ｆｉｇ．２ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｎａｎｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒｔｅｓｔｓｅｔｕｐ

首先依据标准ＩＳＯ１１２５４１
［１２］对Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 高反

膜样品的单脉冲损伤阈值进行测试和拟合。将０％～

１００％范围内（主要在２０％～８０％之间）损伤几率数据

线性外推至０％损伤几率处，获得样品在１０６４ｎｍ、１２ｎｓ

激光辐照下、１ｏｎ１模式阈值为３．５Ｊ／ｃｍ２。阈值测定

的相对误差为±１５％，主要来自于光斑尺寸测量和激

光能量测量重复性的不稳定性。

参照样品的阈值数据，实验选定三种能量台阶

对样品表面执行纳秒激光预处理扫描改性（见

图３）。扫描过程中，样品Ｓ３和Ｓ４表面出现少量微

米量级的坑点（见图４）。

图３ 表面改性选用的能量台阶

Ｆｉｇ．３ Ｅｎｅｒｇｙｓｔｅｐｓｃｈｏｓｅｆｏｒｓｕｒｆａｃｅｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎ

图４ 显微镜下样品Ｓ４表面改性引入的坑点缺陷形貌。

（ａ）小尺寸坑点；（ｂ）大尺寸坑点

Ｆｉｇ．４ ＣｒａｔｅｒｓｈａｐｅｄｅｆｅｃｔｓｏｎｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｏｆｓａｍｐｌｅＳ４

ｂｙｏｐｔｉｃａｌｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅ．（ａ）Ｔｉｎｙｃｒａｔｅｒｄｅｆｅｃｔｓ；

　　　　（ｂ）ｌａｒｇｅｃｒａｔｅｒｄｅｆｅｃｔｓ

实验中，控制１０６４ｎｍ激光的扫描速度使得相

邻光斑能量重叠高斯脉冲峰值能量的７０％。扫描

方式采用常用的犚犪狊狋犲狉狊犮犪狀狀犻狀犵 方式
［１３］。需要注

意的是，与常用的预处理扫描不同的是，实验采用的

扫描能量并非都是亚阈值能量，而是将亚阈值能量

台阶与高于阈值的台阶相结合来考查。

２．３　飞秒激光损伤测试

实验利用基于啁啾脉冲放大（ＣＰＡ）的 Ｔｉ∶

ｓａｐｐｈｉｒｅ激光系统输出中心波长８００ｎｍ、脉宽

１３５ｆｓ、重复频率１ｋＨｚ的线偏光进行飞秒损伤测

试，光路示意图如图５所示，细节阐述见文献［１４］。

系统在基横模式ＴＥＭ００运转输出近高斯型脉冲，经

焦距犳≈５０ｃｍ的透镜聚焦以后，垂直入射到样品

表面，焦斑有效直径约为１４０μｍ（１／ｅ
２）。测试过程

中损伤的发生依靠等离子体闪光判断，而最终由离

线Ｌｅｉｃａ光学显微镜来确定。破坏的精细结构通过

扫描电子显微镜观察。

图５ 飞秒激光损伤测试装置示意图

Ｆｉｇ．５ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒ

ｄａｍａｇｅｔｅｓｔｓｅｔｕｐ

为获得样品的单脉冲飞秒损伤阈值，样品表面

单个点只辐照一个脉冲。产生的破坏的辐照激光能

量台阶数大于５个，每个能量台阶辐照５～６个样品

点。相邻辐照点的间距大于３倍的光斑直径，以避

免破坏干扰。

测得不同能量台阶下破斑的尺寸，通过损伤面

积外推法拟合阈值［１５］。即借助破斑面积犛和辐照

能量犉犻的对应关系，将破斑面积外推至犛＝０处的

能量密度值即为阈值。实验用这种方法确定阈值的

相对误差±９％，主要来自于损伤面积测量的不稳

定性。

３　结果与讨论

８００ｎｍ、０°Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 高反膜样品在改性处

理前（Ｓ０）、后（Ｓ１～Ｓ４）飞秒损伤测试阈值如图６所

示。数据显示，纳秒激光预处理并未提高样品的单

脉冲阈值，三种能量台阶改性均使 Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 膜

的飞秒损伤阈值降低２０％以上。
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图６ Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 高反膜的单脉冲损伤阈值

（辐照激光波长８００ｎｍ，脉宽１３５ｆｓ）

Ｆｉｇ．６ ＬＩＤＴｓｏｆＴａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ｆｉｌｍｓｂｙ１ｏｎ１ｔｅｓｔｗｉｔｈ

ｉｎｃｉｄｅｎｔｌａｓｅｒｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆ８００ｎｍ ａｎｄｐｕｌｓｅ

　　　　　　ｗｉｄｔｈｏｆ１３５ｆｓ

　　从飞秒损伤测试结果来看，样品Ｓ３和Ｓ４表面

通过改性引入的微米量级的坑点缺陷，对其飞秒激

光诱导损伤行为并无明显影响，可能与其较低的缺

陷密度有关。图７给出样品预处理前后典型的破坏

形貌，辐照激光能量 １．０４Ｊ／ｃｍ２，模式 １ｏｎ１。

图７（ｂ）中方框内为纳秒激光改性时引入的坑点缺

陷，可以看出坑点缺陷的出现对飞秒损伤破斑的整

体形貌并无明显影响。

样品阈值降低的现象表明，样品的表面（尤其是

外层ＳｉＯ２ 层）发生了某种不可逆的改性变化，而这

种变化涉及到诱导材料飞秒损伤的起源，如缺陷。

纳秒激光扫描改性，一方面可以使材料内本征缺陷

的特性发生变化，另一方面则可诱导产生一部分新

缺陷。

图７ 扫描电镜下样品表面改性前后典型的破坏形貌（辐照激光波长８００ｎｍ，脉宽１３５ｆｓ，能量密度１．０４Ｊ／ｃｍ２）

（ａ）改性前样品Ｓ０；（ｂ）改性后样品Ｓ４

Ｆｉｇ．７ Ｔｙｐｉｃａｌｄａｍａｇｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｉｅｓｏｆｓａｍｐｌｅｓｂｅｆｏｒｅａｎｄａｆｔｅｒｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎｗｉｔｈｉｎｃｉｄｅｎｔｌａｓｅｒｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｏｆ８００ｎｍ，

ｐｕｌｓｅｗｉｄｔｈｏｆ１３５ｆｓａｎｄｐｕｌｓｅｆｌｕｅｎｃｅｏｆ１．０４Ｊ／ｃｍ
２．Ｓａｍｐｌｅｓ（ａ）ｂｅｆｏｒｅｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎＳ０；（ｂ）ａｆｔｅｒｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎＳ４

　　由于实验过程中，发现样品表面即使有少量的

微米量级的宏观缺陷，包括制备过程中引入的及纳

秒激光诱导产生的，如平底坑、锥形坑等，因此首先

讨论微米量级的宏观缺陷对样品飞秒激光损伤的影

响。纳秒脉宽下，微米量级的缺陷对介质多层膜的

纳秒激光损伤影响显著［１６，１７］。而在本实验中，未发

现样品表面微米量级的宏观缺陷对其飞秒激光损伤

有明显影响。辐照区域平底坑、锥形坑的存在并未

明显加强破斑尺寸的扩展，从借助损伤面积外推法

进行拟合阈值的角度来分析，对损伤阈值的降低无

明显贡献。

将阈值降低的诱因归于微观的电子缺陷的作

用，涵盖本征的和纳秒激光诱导产生的电子缺陷，在

材料破坏过程中以带间缺陷态的形式发挥作用。已

经证实，对于标准λ／４波推多层介质膜，在飞秒激光

辐照下趋向于在保护层ＳｉＯ２ 中首先发生破坏
［１８］。

因此侧重于分析最外层ＳｉＯ２ 保护层中电子缺陷状

态的贡献。

在ＳｉＯ２ 层薄膜材料中，以顺磁结合的电子缺陷

态的存在已被证明［６，１９］。其中文献［１９］采用中心波

长１０６４ｎｍ的纳秒激光对电子束蒸发制备的ＳｉＯ２

单层膜进行亚阈值辐照预处理，并使用电子顺磁共

振（ＥＰＲ）对ＳｉＯ２ 膜中预处理前后的电子缺陷浓度

进行测试。测得ＳｉＯ２ 膜层中纳秒激光辐照前后的

电子缺陷，包括Ｅ′（［Ｏ３≡Ｓｉ·］）和氧空位中心，浓度

约达１０１７ｃｍ－３量级。多层介质膜中的电子缺陷，尤

其是邻近导带底的缺陷能级，作为导带电子的起源

即种子电子而对损伤过程产生重要贡献。

Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 高反膜在纳秒激光预处理后的飞

秒激光损伤阈值并未得到提高，反而降低。一方面，

表明关于激光预处理的电子缺陷消除机制对飞秒脉

宽范围并不能直接适用；另一方面，材料中的电子缺

陷经过１０６４ｎｍ纳秒（光子能量约为１．１７ｅＶ）激发

改性后，可能对８００ｎｍ 飞秒激光（光子能量约为

１．５５ｅＶ）变得更加敏感，比如从较深的缺陷能级被

激发至浅缺陷能级的位置，而更容易被飞秒激光激

ｓ１０３００２４



陈顺利等：　纳秒激光表面改性对Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 介质膜飞秒激光诱导损伤行为的影响

发以提供导带种子电子，从而导致其飞秒损伤阈值

的降低。

４　结　　论

利用中心波长１０６４ｎｍ 纳秒脉冲激光，对

８００ｎｍ、０°Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 高反膜进行激光预处理扫

描改性。样品的飞秒损伤结果表明，纳秒激光表面

改性并未提高Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 膜的飞秒激光诱导损伤

阈值，三种台阶数的预处理改性均使 Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２

膜的阈值降低２０％以上。经分析得出结论：

１）本征或激光诱 导产生 的 电 子 缺 陷，对

Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 介质膜的飞秒激光损伤过程有重要

贡献；

２）缺陷对 Ｔａ２Ｏ５／ＳｉＯ２ 介质膜飞秒损伤的贡

献，在样品经过纳秒激光处理改性以后得以体现。
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