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飞秒激光作用下金膜的微观特性变化
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摘要　用磁控溅射的方法在石英基底上制备了金(Au)膜,研究了 Au膜在近激光损伤阈值(LIDT)飞秒脉冲激光

辐照下的物相结构和表面形貌.结果表明:所制备的 Au膜为(１１１)面取向生长的薄膜;近LIDT的激光辐照使辐

照区的Au膜形成大晶粒,并由(１１１)单一取向变为多晶结构;Au膜晶粒尺寸的增大会导致表面粗糙度增加.实验

结果为明确Au膜在飞秒激光作用下的损伤过程及后期应用提供了依据.
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１　引　　言

金(Au)膜在激光系统中的使用十分普遍,其具

有反射带宽宽、膜层数量少、膜层内部应力小的特

点,被广泛用于半导体法布里Ｇ珀罗激光镜、红外激

光高反镜、飞秒激光加工基材、脉宽压缩光栅等[１Ｇ４].
其中,镀Au脉宽压缩光栅因具有明显的带宽优势,
在数十飞秒领域的脉宽压缩中占据了主导地位.拍

瓦高功率激光装置的发展对镀Au光栅的抗激光损

伤能力提出了更高的要求,因而明确 Au膜的飞秒

损伤过程和机理,对提升 Au膜的飞秒激光损伤阈

值(LIDT)具有非常重要的意义.
金属在飞秒激光超短脉冲作用下发生损伤的理

论基础主要是双温模型[５].双温模型将超短激光脉

冲与金属材料发生相互作用的能量传递过程分为电

子和晶格两步加热的双温过程[６]:在第一个过程中,
电子迅速吸收激光光子能量,此过程的时间约为几个

飞秒;在第二个过程中,通过电子与晶格之间的碰撞

进行能量交换,最终,电子Ｇ晶格达到热平衡,此过程

持续几十皮秒.国内外许多学者[７Ｇ１１]都使用双曲双

温模型来分析Au膜的损伤机制,但均未从微观结构

变化方面进行分析.本文主要采用双束场发射扫描

电镜、X射线衍射仪微区分析模块、原子力显微镜对

临近损伤阈值的飞秒激光辐照点进行定点研究,获得

Au膜微观结构的变化规律.此结果对于近一步明确

镀Au元件的损伤过程具有重要的实际意义.
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２　样品准备及测量条件

２．１　样品准备

磁控溅射镀膜技术的优点[１２Ｇ１３]是能够获得致密

性好、与基底结合牢固的薄膜.因此本课题组采用

磁控溅射的方法制备 Au膜.在镀膜之前,先依次

用石油醚与去离子水清洗基底,基底为Φ３０mm×
３mm的熔石英基底.采用自行研制的磁控溅射镀

膜设备镀膜,镀膜本底真空度为８×１０－５Pa;工作气

体采用纯度为９９．９９９％的高纯 Ar气;镀膜真空度

为８×１０－３Pa;溅射功率为１５００W,膜厚为１３０nm.

２．２　测量条件

１)飞秒激光辐照装置

实验中使用的飞秒激光辐照损伤测试平台如

图１所示,其中:CCD为电感耦合器件,HR为高反

射.实验在标准大气环境下进行.激光器为美国

相干公司(Coherent)型号为Astrella的Ti∶sapphire
激光系统,激光波长为(８００±１０)nm,啁啾脉冲谱

带 半 峰 全 宽 (FWHM)为 ７０nm,工 作 模 式 为

TEM００,光斑呈近高斯分布,脉宽取３０fs,长期能

量稳定性为３％.飞秒激光的重复频率为１kHz,
采用机械式快门(UNIBLITZＧLS６T２)对输出激光

的脉冲数目进行控制,以达到不同脉冲数目实验

的要求.该型号机械式快门的主要参数如下:通
光孔径为６mm,时间控制精度为１ms.飞秒激光

经聚焦透镜聚焦后辐照于固定在三维实验平台上

的待测样品表面.

２)性能表征条件

使用X射线衍射仪微区分析模块进行微区晶

相分析.在荷兰Panalytical公司型号为Empyrean
的全自动X射线衍射仪(XRD)上,搭建一套微光束

发射定位装置.采用单毛细管装置将X射线光束

直径缩减至３００μm,如图２所示,进而采用高分辨

相机、激光高度调节感应器等部件构建一套精准的

定位系统,将百微米量级的X射线光束精确地定位

于样品表面,进行微区物相分析.

图１ 激光损伤测试实验装置示意图

Fig敭１ Schematicofexperimentalsetupforlaserdamagetest

图２ 微光束发射定位装置示意图

Fig敭２ Schematicofmicrobeamemissionpositioningdevice

０２０３００１Ｇ２
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　　采用德国BrukerNanoInc．公司的DimensionＧ
３１００型原子力显微镜(AFM)测量飞秒激光辐照点

表面粗糙度的变化.该原子力显微镜的最大成像范

围为９０μm×９０μm×６μm,横向最高分辨率为

０．１nm,纵向最高分辨率为０．０１nm.
使用德国Zeiss公司型号为Auriga的超高分辨

双光束场发射扫描电镜(SEM)观测样品的表面形

貌和截面形貌.该扫描电镜的分辨率可达１．９nm
＠１kV,其附带的聚焦离子束(FIB)附件可对样品

进行FIB切割,从而获得样品的截面形貌.

３　实验结果

３．１　激光损伤阈值的确定及损伤形貌

所涉及的损伤实验均在１ＧonＧ１模式下进行,通

过调整快门的工作参数,实现单脉冲输出.辐照方

式为定 点 辐 照.首 先,将 P 光 以５３°入 射,测 试

８００nm飞秒激光辐照下的损伤阈值,测试结果如

表１所示,损伤阈值为０．６１Jcm－２;然后,以高能量

密度激光(０．９５Jcm－２)在元件表面打出一排标记

点,在标记点旁２mm 的位置处以高于损伤阈值

１５％的激光能量(近０．７０Jcm－２)对 Au表面进行

单点辐照,将该辐照点作为目标点,进行分析研究.
标记点损伤形貌如图３所示,可以看出:对于呈

高斯分布的光斑,其中心能量密度较大,光斑中心的

Au膜被烧蚀掉.对中心烧蚀区残留的 Au膜的表

面和截面进行观察,结果分别如图３(b)和图３(c)所
示:表面为熔融状,内部存在气化孔洞;截面显现出

不同的颜色,是由不同取向的晶粒造成的.
表１　Au膜在８００nm飞秒激光辐照下的LIDT

Table１　LIDTofAufilmundertheirradiationof８００nmfemtosecondlaser

Sampletype Thickness/nm Testmethod Laserwavelength/nm Pulsewidth/fs Beamsize/μm LIDT/(Jcm－２)

Aufilm １３０ １ＧonＧ１ ８００ ３００ ５００ ０．６１

图３ 标记点的损伤形貌.(a)标记点俯视图;(b)标记点表面形貌的局部放大;(c)标记点局部FIB切割截面形貌

Fig敭３ Damagetopographyofmarkpoint敭 a TopＧviewofmarkpoint  b partialenlargedsurfacemorphologyof
markpoint  c crossＧsectionviewofmarkpointbyFIBmilling

　　目标点(辐照能量密度近０．７０Jcm－２)的损伤

形貌如图４(a)所示,沿损伤斑半径对６个不同位置

进行观察,如图４(b)所示.６个位置的高分辨损伤

形貌如图４(c)所示,可以看出:损伤斑中心处有熔

融再结晶现象(位置１);整个损伤斑内均出现了结

晶大颗粒(位置２和位置３);距离损伤斑边界外

５０μm处(位置５)仍可观察到晶粒增大的现象;距离

损伤斑边界外１００μm处(位置６)的形貌与Au膜

激光未辐照区相同.
对损伤斑内的位置２、３、４进行截面分析,如图

５所示,可以看出:越靠近中心位置,大晶粒表面和

截面的晶界越明显,且大晶粒贯穿整个膜层.

对位置４和位置６进行表面粗糙度分析,结果

如图６所示,可以看出:由于位置４出现了大晶粒,
表面晶界明显,表面粗糙度由辐照前的０．９１１nm增

加到辐照后的１．２３７nm.
使用扫描电镜对位置３和位置４的晶粒大小进

行了测量,结果如图７所示,可以看出:激光辐照区

的晶粒尺寸大小不一,集中在２５~２００nm范围内.
综合以上测试结果,可以得出以下结论:

１)当激光能量密度较小时,激光能量首先使被

辐照区的Au膜形成大晶粒,说明电子与晶格碰撞

进行能量交换后,首先消除位错缺陷;

２)随着激光能量密度增加,需要考虑非傅里叶

０２０３００１Ｇ３



中　　　国　　　激　　　光

图４ 损伤形貌.(a)目标点的损伤全图;(b)６个观测点在

损伤斑半径方向上的位置;(c)６个位置的高分辨SEM图

Fig敭４ Damagetopography敭 a Damageviewoftarget

point  b positionsofsixobservationpoints
alongradiusofdamagearea  c highresolution
SEMimagesofsixpositions

效应的影响[８],Au膜的变化过程是:形成大晶粒—
部分小点气化穿孔—大面积区域快速熔化、凝固—
大面积区域气化.

图５ 使用FIB切割获得的截面形貌.
(a)位置２;(b)位置３;(c)位置４

Fig敭５ CrossＧsectiontopographyobtainedbyFIBmilling敭

 a Position２  b position３  c position４

图６ 表面粗糙度.(a)位置４;(b)位置６
Fig敭６ Surfaceroughness敭

 a Position４  b position６

图７ 晶粒尺寸.(a)位置３;(b)位置４
Fig敭７ Grainsize敭 a Position３  b position４

３．２　激光辐照区Au膜晶相的变化

为了近一步分析Au膜晶相的变化,使用XRD
微区分析装置对非辐照区和目标点(辐照能量密度

近０．７０Jcm－２)进行对比分析.采用微光束发射装

置对非激光辐照的３个不同位置进行了θ~２θ衍射

峰采集,结果如图８所示.由图８可以看出:３条曲

线基本重合,表明Au膜的一致性好,不同位置的结

晶状态一致;衍射谱仅出现(１１１)和(２２２)衍射峰,表
明磁控溅射制备的 Au膜是平行于基片表面沿

(１１１)面单一取向生长的膜层,这归因于磁控溅射制

备的Au的晶体类型为面心立方晶相,(１１１)面是面

心立方结构的最密排面,具有低的表面自由能,在生

长过程中优先长大[１４].
对近损伤阈值激光辐照点进行θ~２θ衍射峰采

集,对比后发现近损伤阈值激光辐照点为多晶结构,
如图９所示,这与双束场发射扫描电镜观察到的结

果一致.激光辐照后,(１１１)和(２２２)衍射峰位明显

偏大,表明激光辐照引起了 Au膜内部晶格参数的

变化,垂直膜面方向的(１１１)面的晶面间距d 减小.
这是由于薄膜内部的残余应力主要由其微观结构决

０２０３００１Ｇ４
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图８ Au膜上３个非激光辐照微区的XRD衍射谱

Fig敭８ XRDdiffractionspectraofthreemicroＧregionsinAufilmwithoutlaserirradiation

图９ 非辐照点和激光辐照点的XRD衍射谱,插图为(１１１)峰位的放大图

Fig敭９ XRDdiffractionspectraofmicroＧregionswithoutlaserirradiationandwithlaserirradiation 
theinsertfigureisenlargedviewof １１１ peak

定,不同于外界施加的负载力.通常,可把薄膜中的

应力分为张应力与压应力,如果薄膜处于一种沿膜

面膨胀的趋势但又受到基底或临近膜层的约束,则
薄膜的内部应力为压应力;当薄膜处于一种沿膜面

收缩的趋势时,则薄膜的内部应力为张应力.Au
膜在激光辐照过程中,由于位错的消除、大晶粒的产

生,会形成张应力,压应力释放,从而导致衍射峰

偏大.

４　结　　论

通过磁控溅射的方法制备了 Au膜,通过对比

分析非激光辐照区和激光辐照区的形貌变化、晶相

可以发现,以较高功率溅射制备的 Au膜为单一取

向薄膜,这归因于(１１１)面是面心立方结构的最密排

面,其具有低的表面自由能.激光辐照能量最先消

除Au膜的位错,使辐照区Au膜形成大晶粒,晶粒

尺寸大小不一,集中在２５~２００nm范围内,表面粗

糙度也随之增大.随着激光能量密度由小变大,Au
膜的损伤过程依次为:形成大晶粒—气化穿孔—熔

化、凝固—气化.以上研究结果对进一步明确镀Au
膜厚度为百纳米级元件的损伤过程,提升其损伤阈

值具有实际意义.
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