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摘要　利用化学沥滤技术，分析了亚表面裂纹对基底表面和减反射膜激光损伤阈值（ＬＩＤＴ）的影响。通过去除或

保留研磨裂纹，获得了亚表面裂纹数密度有明显区别的两类基底。为了凸出亚表面裂纹层的作用，基底采用化学

沥滤去除另外一种可能的影响因素，即再沉积层中的抛光杂质。然后采用电子束蒸发镀制 ＨｆＯ２／ＳｉＯ２ 减反射膜。

３５５ｎｍ激光损伤阈值测试结果和损伤形貌分析证实了基底亚表面裂纹对减反射膜抗激光损伤能力的负面影响。

根据熔石英基底抛光表面的烘烤现象，提出了亚表面缺陷影响膜层激光损伤的耦合模型。
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１　引　　言

研磨和抛光过程中形成的亚表面缺陷，主要包

括再沉积层中的吸收性杂质及再沉积层覆盖下的划

痕或裂纹等亚表面机械损伤，是限制熔石英抗激光

损伤能力的主要因素。基底亚表面缺陷对基底薄膜

系统抗激光损伤能力的影响与膜系有关［１］。对于减

反射膜（ＡＲ），由于在膜层和基底界面及基底亚表面

处存在强电场分布，基底亚表面缺陷对基底和薄膜

０８０７００１１
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系统的抗激光损伤能力可能有严重影响。

国内外文献中，关于基底对减反射膜抗激光损

伤能力影响的研究主要集中在基底抛光表面或再沉

积层［１～５］，包括基底采用不同抛光技术的对比［２］，不

同抛光粉的对比［３，４］，不同清洗技术的对比［３］，及通

过 ＨＦ蚀刻或离子束刻蚀等后处理技术去除再沉积

层前后的对比［１，５］。这些对比主要为了（或客观上）

突出抛光引入的基底表面或近表面杂质污染的影

响，而亚表面机械损伤（以裂纹为主要特征）对减反

射膜的影响还没有详细的研究报道。亚表面裂纹层

通常被再沉积层所覆盖，尽管在减反射膜和基底系

统中有强光电场通过基底亚表面，但鉴于目前条件

下物理方法沉积的介质减反射膜激光损伤阈值

（ＬＩＤＴ）要比基底表面的ＬＩＤＴ要低，所以亚表面裂

纹层对减反射膜ＬＩＤＴ是否有影响需要进一步地

研究。

与 ＨＦ蚀刻相比，化学沥滤可以选择性地滤除

再沉积层中抛光杂质而不破坏基底表面质量［６］，因

而对亚表面裂纹影响很小，也不会带来表面质量变

差的负面影响。利用化学沥滤技术去除再沉积层中

可能的激光损伤诱导源，可以突出在其覆盖下的亚

表面裂纹的影响。本文利用这种技术，分析了亚表

面裂纹对基底表面和减反射膜ＬＩＤＴ的影响。通过

去除或保留研磨裂纹获得了亚表面裂纹数密度有明

显区别的两类基底，然后用 ＨＦ蚀刻和光学显微镜

观察法对这些基底的亚表面裂纹数密度进行了抽样

表征。为了对比基底化学沥滤处理的效果，部分基

底只进行超声清洗。然后各取一片不同加工和处理

的基片，用电子束蒸发镀制 ＨｆＯ２／ＳｉＯ２ 减反射膜。

采用脉宽为８ｎｓ的３５５ｎｍ激光对这些镀膜和未镀

膜的基底进行ＬＩＤＴ测试，并用扫描电镜和原子力

显微镜（ＡＦＭ）对损伤形貌进行了分析。实验结果

证实了基底亚表面裂纹对减反射膜抗激光损伤能力

的负面影响。为了解释这些实验现象，结合熔石英

抛光表面的烘烤现象，提出了一个耦合模型用来解

释亚表面缺陷影响膜层激光损伤的作用机制。

２　实　　验

２．１　样品制备

通过改进传统抛光工艺，可以获得亚表面损伤控

制很好的熔石英基底［７］。取这样的基底（５０ｍｍ×

５ｍｍ）１２片，其中６片编为Ａ系列，重新用 Ｗ１４金

刚砂研磨，然后控制后续抛光的去除量，使得这些样

品表面质量即粗糙度和表面疵病达到研磨前水平的

同时，保留尽可能多的研磨裂纹。为了保证亚表面

裂纹残留密度一致，样品采用拼盘方式加工，确保它

们经历完全相同的研磨和抛光过程。另外６片编为

Ｂ系列，不做处理。这样，获得了亚表面裂纹密度明

显不同的两类基底。

所有基底抛光后均用超声清洗去除表面杂质或

污物。然后从两类基底中各取２片用 ＨＮＯ３／Ｈ２Ｏ２

混合溶液进行化学沥滤（浸泡），其中 ＨＮＯ３ 的体积

分数为４０％，Ｈ２Ｏ２ 的体积分数为２０％。浸泡前，

样品用超声清洗工艺清洗干净；浸泡时，盛放溶液和

样品的容器一起放入水浴加热装置中以保持温度恒

定在６０℃，浸泡时间为４８ｈ；取出后用去离子水漂

洗去除残留酸液，然后再用有机溶剂擦洗。

基底的亚表面裂纹密度采用ＨＦ蚀刻法进行抽

样表征，每类基底各取２片用 ＨＦ缓冲溶液（体积分

数为１％ＨＦ和１５％ＮＨ４Ｆ）蚀刻去除５００ｎｍ。ＨＦ

蚀刻后，用光学显微镜表征亚表面裂纹密度。图１

给出了两类基底蚀刻后的典型形貌对比。

图１ 两类基底蚀刻５００ｎｍ后的典型形貌。（ａ）Ａ系列；（ｂ）Ｂ系列

Ｆｉｇ．１ Ｔｙｐｉｃａｌｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆｔｗｏｋｉｎｄｓｏｆｓｕｂｓｔｒａｔｅａｆｔｅｒｅｔｃｈｉｎｇ５００ｎｍ．（ａ）ＳｅｒｉｅｓＡ；（ｂ）ｓｅｒｉｅｓＢ

　　从图中可以看出，Ａ系列亚表面损伤密度很高，

以随机分布研磨裂纹为主，而Ｂ系列基底亚表面损

伤数目极少。亚表面裂纹数密度（ρｃｒａｃｋ）的统计方法

如下：样品蚀刻后，用光学显微镜２００×模式，沿样

品某一直径方向，等间距拍取１０幅照片，照片尺寸

为６５５μｍ×４９２μｍ；然后根据照片统计其中裂纹总

０８０７００１２
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数目，除以图像总面积即可得到裂纹数密度。统计

结果表明，Ａ 系列基底亚表面裂纹数密度约为

１０５／ｃｍ２，而Ｂ系列基底亚表面裂纹数密度则均小

于１０／ｃｍ２。表１给出了各种基底的制备参数。

表１ 基底的制备参数

Ｔａｂｌｅ１ Ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎｐａｒａｍｅｔｅｒｓｏｆｓｕｂｓｔｒａｔｅ

Ｓ／Ｎ

Ｎｕｍｂｅｒｄｅｎｓｉｔｙ

ｏｆｓｕｂｓｕｒｆａｃｅ

ｃｒａｃｋｓ／（ｃｍ－２）

Ｓｕｒｆａｃｅｔｒｅａｔｍｅｎｔｓ

Ａ１ ～１０
５ Ｓｔａｎｄａｒｄｃｌｅａｎｉｎｇ

Ａ２ ～１０
５ ＨＮＯ３／Ｈ２Ｏ２ｌｅａｃｈｉｎｇ

Ｂ１ ＜１０ Ｓｔａｎｄａｒｄｃｌｅａｎｉｎｇ

Ｂ２ ＜１０ ＨＮＯ３／Ｈ２Ｏ２ｌｅａｃｈｉｎｇ

　　表１中每种编号熔石英基底均有两片，采用完全

相同的制备或处理工艺。各取１片，用电子束蒸发的

方法镀制３５１ｎｍ和５２７ｎｍ双波长减反射膜，膜系为

Ｇ｜２Ｌ１．８Ｈ０．３４Ｌ０．２５Ｈ０．９５Ｌ１．７４Ｈ０．８４Ｌ｜Ａ，其

中，Ｇ为玻璃基底，Ａ为空气层，Ｈ 为光学厚度为

０．２５λ的 ＨｆＯ２ 层，Ｌ为光学厚度为０．２５λ的ＳｉＯ２

层。根据膜系可以算出减反射膜的理论厚度约为

５８０ｎｍ。

图２ 损伤测试平台示意图

Ｆｉｇ．２ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｌａｓｅｒｄａｍａｇｅｔｅｓｔｓｅｔｕｐ

２．２　激光损伤测试

图２为激光损伤测试平台的示意图。ＬＩＤＴ测

试依据ＩＳＯ１１２５４标准，采用“１ｏｎ１”模式进行。

Ｎｄ∶ＹＡＧ激光器输出的１０６４ｎｍ激光，经三倍频晶

体转换成波长为３５５ｎｍ的激光，脉宽约为８ｎｓ，脉

冲间输出能量波动为±５％。激光束以约５°的入射

角倾斜入射在样品表面上，以避免反射光的干扰；通

过透镜的会聚作用，使其在入光面的光斑直径为

０．４ｍｍ。损伤区用与测试激光共线的 ＨｅＮｅ激光

照明，并用ＣＣＤ摄像机实时监控。同一激光通量辐

照２０个位置，然后记录发生损伤的几率；改变激光

通量，重复上述步骤直到通量范围包括零损伤几率

和１００％损伤几率，最后画出损伤几率随激光通量

的变化曲线。损伤破斑形貌用高分辨双束场发射电

子显微镜（ＺｅｉｓｓＡｕｒｉｇａ）来观察，典型损伤点深度用

原子力显微镜（ＶＥＣＣＯＤｉｍｅｎｓｉｏｎ３１００）来测量。

３　结　　果

３．１　抛光表面

未镀膜基底的激光损伤几率曲线如图３所示。

从图中可以看出，对于两类亚表面损伤残留密度不

同的基底，化学沥滤均能大幅提高其抗激光损伤能

力。同样采用沥滤处理的基底，当亚表面裂纹数密

度从１０５／ｃｍ２ 降低到小于１０／ｃｍ２ 时，ＬＩＤＴ 从约

１５Ｊ／ｃｍ２增加到３１Ｊ／ｃｍ２。这说明亚表面裂纹对基

底表面的抗激光损伤能力有严重的制约作用。

图３ 未镀膜基底的损伤几率 激光通量曲线义

Ｆｉｇ．３ Ｄａｍａｇｅｐｏｓｓｉｂｉｌｉｔｉｅｓｖｅｒｓｕｓｌａｓｅｒｆｌｕｅｎｃｅｏｆ

ｕｎｃｏａｔｅｄｆｕｓｅｄｓｉｌｉｃａ

图４ 镀减反射膜基底的损伤几率 激光通量曲线

Ｆｉｇ．４ Ｄａｍａｇｅｐｏｓｓｉｂｉｌｉｔｉｅｓｖｅｒｓｕｓｌａｓｅｒｆｌｕｅｎｃｅｏｆ

ＡＲｃｏａｔｅｄｆｕｓｅｄｓｉｌｉｃａ

３．２　减反射膜

基底镀膜后的激光损伤几率曲线如图４所示。

从图中可以看出，无论何种基底，采用化学沥滤处理

也能明显提高其减反射膜的抗激光损伤能力。基底

同样采用沥滤处理的样品，当亚表面裂纹数密度从

１０５／ｃｍ２ 降低到小于１０／ｃｍ２ 时，减反射膜ＬＩＤＴ从

约５Ｊ／ｃｍ２ 增加到约７．５Ｊ／ｃｍ２。这说明基底亚表

面裂纹对减反射膜的抗激光损伤能力有明显的制约

作用。
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３．３　典型损伤形貌

ＣｅＯ２ 抛光熔石英表面的典型损伤形貌是包含

大量针点损伤的雾状破斑，研究表明这种损伤形貌

是由抛光再沉积层中的抛光杂质（如ＣｅＯ２ 等）引起

的［６］。基底经化学沥滤或ＨＦ蚀刻处理均能有效去

除这种损伤形貌。与此类似，基底只采用标准清洗

时，减反射膜的损伤破斑中也包含大量的损伤点，如

图５（ａ）和（ｃ）所示；当基底采用化学沥滤处理后，损

伤斑中的损伤点数目大幅减少，如图５（ｂ）和（ｄ）所

示。这种减少应该归因于沥滤对抛光杂质的去除。

图５ 减反射膜典型损伤形貌。（ａ）样品Ａ１，５Ｊ／ｃｍ２；（ｂ）样品Ａ２，９Ｊ／ｃｍ２；（ｃ）样品Ｂ１，５Ｊ／ｃｍ２；

（ｄ）样品Ｂ２，９Ｊ／ｃｍ２

Ｆｉｇ．５ ＴｙｐｉｃａｌｄａｍａｇｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆＡＲ．（ａ）ＳａｍｐｌｅＡ１，５Ｊ／ｃｍ
２；（ｂ）ｓａｍｐｌｅＡ２，９Ｊ／ｃｍ

２；

（ｃ）ｓａｍｐｌｅＢ１，５Ｊ／ｃｍ
２；（ｄ）ｓａｍｐｌｅＢ２，９Ｊ／ｃｍ

２

　　用ＡＦＭ分析了基底超声清洗的样品近阈值附

近的损伤点深度，发现６０％的损伤点深度超过了膜

层总厚度，如图６所示，其中能量密度为３．７Ｊ／ｃｍ２。

图６ 损伤坑点深度分布

Ｆｉｇ．６ Ｄｅｐｔｈｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｄａｍａｇｅｃｒａｔｅｒｓ

值得指出的是，尽管还有较多的损伤点深度小

于膜层总厚度，即它们是由膜层内部的损伤源诱导

的，但基底沥滤后，特别是亚表面裂纹密度极少的样

品，这种典型的损伤点也有大幅减少，单个损伤位置

中往往只有一个或少数几个损伤点。这说明膜内损

伤诱导中心密度也与基底亚表面缺陷的存在有关。

基底同样采用化学沥滤处理的两个样品损伤形

貌也有明显区别。对于基底亚表面裂纹极少的样

品，损伤往往发生在基底膜层界面上，且膜层多为整

体剥落，很少有损伤点深入基底内部，如图５（ｂ）所

示。对于基底亚表面裂纹残留严重的样品，深入基

底的损伤点数目明显增多，且有部分损伤点中间伴

随裂纹的出现，如图５（ｄ）所示。因此，这些损伤点

的诱导源可能与亚表面残留裂纹的存在有关。

４　讨　　论

阈值测试结果和损伤形貌分析都表明，尽管在

目前的实验条件下，３５１ｎｍ减反射膜的ＬＩＤＴ比未

镀膜基底至少低５０％以上，基底亚表面缺陷，包括

抛光杂质及亚表面裂纹，仍然对膜层基底系统的抗

激光损伤能力有重要影响。抑制基底亚表面缺陷可

以使减反射膜ＬＩＤＴ提高将近２倍，从２．８Ｊ／ｃｍ２

提高到７．５Ｊ／ｃｍ２。

减反射膜与基底的界面及基底亚表面处附近存

在着较强的电场强度分布，如图７所示。这为基底亚

表面缺陷诱导激光损伤发生，从而影响膜层基底系统
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的ＬＩＤＴ提供了可能。尽管减反射膜使得透过的光

强增加，进而增强亚表面缺陷处的电场强度，但这种

增强（＜４％）并不能使得亚表面缺陷诱导激光损伤的

阈值通量降低这么多。如亚表面裂纹残留严重的样

品，ＬＩＤＴ从未镀膜的１４．５Ｊ／ｃｍ２降低到镀膜后的５．

１Ｊ／ｃｍ２，降低了６４％。在镀膜后的低阈值通量下，基

底亚表面裂纹基本不可能直接诱导激光损伤发生。

因此，在亚表面缺陷和膜层之间必然存在某种耦合机

制，使得亚表面缺陷能够间接影响膜层的ＬＩＤＴ。

在用电子束蒸发镀膜时，基底一般要经过烘烤，

且在镀膜过程中并保持较高的温度。基底经过高温

烘烤后，表面会出现高密度点状和线状凸起，如图８

所示。分析表明这些凸起与抛光杂质和亚表面裂纹

图７ 正入射电场强度分布

Ｆｉｇ．７ Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｅｌｅｃｔｒｉｃｉｎｔｅｎｓｉｔｙｕｎｄｅｒ

ｎｏｒｍａｌｉｎｃｉｄｅｎｃｅ

的存在相关［８］，是再沉积层或裂纹中的颗粒状抛光

杂质向表面迁移，析出或聚集于近表面处形成的。

图８ 传统抛光熔石英表面烘烤（ａ）前和（ｂ）后的ＡＦＭ形貌对比

Ｆｉｇ．８ ＡＦＭｍａｐｐｅｄｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｃｏｎｖｅｎｔｉｏｎａｌｐｏｌｉｓｈｅｄｆｕｓｅｄｓｉｌｉｃａ（ａ）ｂｅｆｏｒｅａｎｄ（ｂ）ａｆｔｅｒｈｅａｔｉｎｇ

　　因此，可以认为基底亚表面缺陷之所以能影响

膜层ＬＩＤＴ，是因为亚表面缺陷在镀膜过程中发生

了变化 再沉积层或裂纹中的颗粒状抛光杂质向

表面迁移，析出或聚集于近表面处。这导致激光损

伤诱导源头大量集中在基底膜层界面附近，直接诱

导损伤或通过界面效应形成膜内缺陷，进而降低减

反射膜的ＬＩＤＴ。基底沥滤后烘烤凸起密度也大幅

降低，因而减反射膜的ＬＩＤＴ明显提高。抛光引入

的杂质污染不但存在于再沉积层中，也可能包裹在

亚表面裂纹中，而沥滤对于亚表面裂纹中的杂质颗

粒去除效果有限，因而基底沥滤处理后，亚表面裂纹

对膜层的影响得以突出出来。因此，对于减反射膜而

言，控制基底的亚表面机械损伤的密度也非常必要。

５　结　　论

利用化学沥滤技术，从实验上证实了亚表面缺

陷，包括抛光杂质和基底亚表面裂纹，对３５１ｎｍ减

反射膜的抗激光损伤能力均有严重的负面影响。根

据熔石英抛光表面的烘烤现象，提出了亚表面缺陷

影响减反射膜ＬＩＤＴ的耦合模型，即再沉积层或裂

纹层中的抛光杂质在镀膜过程中向基底表面迁移，

聚集在基底膜层界面上，直接诱导薄膜损伤或通过

界面效应形成膜内缺陷，进而降低减反射膜的激光

损伤阈值。对于提高减反射膜抗激光损伤能力而

言，不但去除再沉积层中的抛光杂质效果显著，控制

基底亚表面机械损伤的密度也非常必要。实验结果

同时表明，基底采用化学沥滤可以大幅提高减反射

膜的抗激光损伤能力。
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犢犫，犎狅共掺氧化镧钇陶瓷首次实现激光运转
　　倍半氧化物 Ｙ２Ｏ３ 属于立方晶系，具有较高的

热导率，适合掺杂稀土离子后制备激光增益介质。

随着透明陶瓷工艺的发展，Ｙ２Ｏ３ 透明陶瓷引起了

研究者的广泛关注，已获得１μｍ波段的高效率连

续和锁模及２μｍ波段的连续激光输出。上海大学

材料学院采用高纯度的 Ｈｏ２Ｏ３，Ｙｂ２Ｏ３，Ｙ２Ｏ３ 和

Ｌａ２Ｏ３ 纳米粉作为原料，通过固态反应法及氢烧结

技术，成功制备出了 Ｙｂ，Ｈｏ双掺的氧化镧钇透明

陶瓷。本课题组采用５％ Ｙｂ（原子数分数）和１％

Ｈｏ（原子数分数）共掺的（Ｙ０．９Ｌａ０．１０）２Ｏ３ 陶瓷作为

增益介质，实现了 Ｙｂ，Ｈｏ共掺氧化镧钇陶瓷激光

的连续运转。

Ｙｂ，Ｈｏ共掺氧化镧钇陶瓷在９４０、９７０、１９００ｎｍ

附近均有吸收峰，考虑到抽运光波长与激光波长较近

时具有较高的量子效率，实验中选用本课题组搭建的

１．９μｍＴｍ∶ＹＬＦ激光器对样品进行腔内抽运。样品

尺寸５ｍｍ×３ｍｍ×２．７ｍｍ，抽运源为中心波长

７９０ｎｍ的半导体激光器（国科激光），通过１∶１的耦

合系统聚焦在Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体上。采用两镜腔系统平

面输出镜输出耦合率为１．５％。输出镜后放置滤波

片滤掉抽运光，然后用棱镜将１．９μｍ和２．１μｍ激

光分开。

经过优化后，２．１μｍ 激光输出功率随着

Ｔｍ∶ＹＬＦ吸收抽运光功率的曲线如图１所示。采用

１．５％输出耦合率时，２．１μｍ激光经过平面高反镜

和棱镜对损耗后，最大输出功率为１３８ｍＷ，对应斜

效率为２．７％。采用Ｏｃｅａｎｏｐｔｉｃｓ公司光谱仪（分辨

率为６ｎｍ）测量输出光谱，为双波长运转，波长分别

为２０７７ｎｍ和２０９５ｎｍ。考虑到样品两端没有镀

膜，腔内损耗较大，所以得到２．１μｍ激光的功率及

转换效率均较低。如果采取镀膜后的Ｙｂ，Ｈｏ共掺

氧化镧钇陶瓷进行实验，并对掺杂浓度、陶瓷长度进

行优化后，这种新型陶瓷优良可望输出更高的激光

功率。

图１ 连续运转时的输出功率曲线。插图为最大

输出功率时激光光谱
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