
第 50 卷 第 2 期/2023 年 1 月/中国激光

0203101-1

研究论文

激光薄膜元件内微缺陷的表征分析
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摘要 激光系统用薄膜元件既要有优异的光学性能，又要有高的激光诱导损伤阈值（LIDT）。薄膜元件的基底表

面上交替沉积有高低折射率材料，通过膜厚、折射率等参数的优化可实现所需的光学性能，但元件中存在的微缺陷

（如膜料喷溅缺陷、基底缺陷等）是导致 LIDT降低的重要原因。通过精准定位切割、三维重构的方法，表征膜料喷

溅和基底抛光产生的微缺陷的形貌结构，并对其激光辐照前后的元素分布进行了分析。研究结果为镀制工艺、基底

加工工艺的改进提供了参考。
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1 引 言

激光薄膜元件在许多激光系统中发挥着重要作

用，包括惯性约束聚变（ICF）激光器［1-3］、超短超快激

光器［4］、高功率光纤激光器［5-6］等。快速发展的高功率

激光技术对激光系统中的薄膜元件提出了更高的要

求，不仅要求其具有优良的光学性能，更要求其具有

高抗激光辐照能力。用于紫外 -近红外（UV-NIR）波

段、纳秒级激光系统的薄膜元件的基底表面上交替沉

积有高低折射率材料，特别是在 532 nm、355 nm激光

系统［7-8］中，HfO2和 SiO2薄膜材料由于较低的紫外截

止边和较高的带隙而得到广泛应用［9-10］。通常采用电

子束蒸发的方式制备薄膜元件，其中对激光诱导损伤

阈值（LIDT）影响较大的微缺陷包括膜料喷溅缺陷和

基底缺陷。为了控制微缺陷，首先要找到缺陷［11］并分

析其来源，针对这两类微缺陷国内外都展开了相关

研究。

膜料喷溅缺陷产生的原因是电子束属于点蒸发

源，在蒸发膜料过程中产生的宽沉积羽流会发生喷

溅［12］，喷溅产生的缺陷被包埋在膜层内，大部分呈节

瘤状，因此也被称为节瘤缺陷［13-14］。其基本形貌特征

是膜料喷溅在薄膜内部形成一个种子核，由于自阴影

效应，后续膜层逐渐堆积在种子核上形成一个与规整

膜层间有明显结构性边界的三维倒锥形结构体，其直

径会随着厚度的增加而增加，在膜层表面上的表现是

一个球冠状结构［15］。节瘤缺陷直径越大，节瘤缺陷内

的光增强收集区域就越大；节瘤缺陷越深，结合力越

强，喷射时产生的附带损伤越大，开裂和损伤程度越

大［13］。节瘤缺陷的纳秒激光损伤模型主要是热力损

伤模型［16］，该模型基于节瘤的场增强效应，部分激光

能量在种子区沉积，导致种子区迅速升温并通过热传

导在周围材料中形成一个随时间变化的温度梯度场，

最终形成动态热应力场。在应力的作用下，高温的种

子区周围产生微裂纹，这是破坏开始的临界状态，与

该状态对应的入射激光能流密度被定义为损伤阈值，

损伤形貌与节瘤处的电场强度呈现出较好的对应

关系［17］。

基底缺陷主要是在研磨、抛光过程中在基底亚表

面层引入的坑点、划痕或裂纹。通过在熔石英基底表

面上制作人工机械划痕并直接镀制高反膜［18］，发现不

同尺寸划痕对薄膜生长有不同影响。坑点、划痕或裂

纹中藏匿着吸收性杂质，划痕表面的悬挂键也会吸附

环境中的杂质。杂质吸收激光、划痕或裂纹同时增强

电场［19-20］是导致元件抗激光损伤能力降低的主要因

素［21-22］。为了去除基底缺陷，研究人员采用不同处理

程序（如超声清洗、酸溶液蚀刻）［23-24］对基底进行处

理。超声清洗过程是包括 Al2O3抛光液擦洗、温和清

洗剂超声清洗、纯水冲洗、去离子水超声清洗等几个

步骤的组合。这种方法的好处是简单快捷地去除表

面杂质，不会引入二次杂质污染。但这种方法无法有

效地去除亚表面坑点、划痕或裂纹缺陷，甚至会将更

多的亚表面缺陷暴露出来。抛光液的主要成分也容

易留在亚表面缺陷内。酸溶液蚀刻虽然可以有效去

除亚表面缺陷，但同时会导致表面粗糙度变差、面形
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畸变。

综上所述，通过找到薄膜元件的微缺陷、分析其来

源并研究该缺陷在高能激光作用下的损伤特征，可以

溯源微缺陷形成的工艺环节，完善激光与物质相互作

用的损伤机制，明确薄膜元件激光损伤阈值提升的方

向。本文主要对微米及亚微米（百纳米）量级的微缺陷

进行了表征分析。

2 样品制备和测试手段

2. 1 样品制备

本文使用 355 nm和 532 nm高反膜作为研究对

象，使用电子束蒸发技术将 HfO2、SiO2膜层交替沉积

在 BK7基底上，膜系结构如图 1所示。其中，H、L分别

代表光学厚度为
λ
4（λ为光波长）的高（HfO2）、低（SiO2）

折射率层，xL和 yL分别对应过渡层和保护层，x和 y
的值在 0~4之间。镀膜前，镀膜室加热至 200 ℃，本底

真空抽至压强优于 1×10-3 Pa；镀膜过程中，HfO2和

SiO2的沉积速率分别为 0. 1 nm/s和 0. 2 nm/s。
2. 2 测试手段

使 用 带 聚 焦 离 子 束（FIB）的 扫 描 电 子 显 微 镜

（SEM）观察微缺陷形貌，使用离子束切割特征点获取

截面形貌和结构，并与能量色散光谱仪（EDS）相结合，

分析指定区域的元素组成。

使用加速电压值为 200 keV的场发射透射电子显

微镜（TEM）获得微缺陷的明场像及扫描透射电子显

微镜 -高角度环形暗场（STEM-HAADF）像，并结合

EDS获得样品的成分信息，采用三维重构的方式对微

缺陷进行立体分析。使用 FIB制备用于 TEM 观察的

样品。

采用 1-on-1 方式进行 LIDT 测试，二倍频（2ω）
Nd∶YAG 激光器出射脉冲宽度为 8 ns的 532 nm激光，

样 品 表 面 的 有 效 光 束 尺 寸 约 为 0. 32 mm2，三 倍 频

（3ω）Nd∶YAG激光器出射脉冲宽度为 8 ns的 355 nm
激光，样品表面的有效光束尺寸约为 0. 30 mm2。在每

个能量台阶下测试 10个点。

3 测试结果和讨论

3. 1 膜料喷溅微缺陷的表征

镀膜元件表面由于膜料喷溅形成的典型节瘤缺陷

如图 2所示，微米量级的节瘤缺陷的球冠尺寸较大，如

图 2（a）所示，种子源也较大，如图 2（b）、（c）所示，截面

图中亮色区域为 HfO2，暗色区域为 SiO2，表明节瘤种

子既有HfO2也有 SiO2。

亚微米量级节瘤缺陷在薄膜表面上的尺寸较小，

如图 3（a）所示，球冠直径近 800 nm，其种子源更小，且

没有明显的结构性边界，很难再用聚焦离子束（FIB）
切割的方式确定种子源的位置和成分，如图 3（b）、（c）
所示。

因此，以亚微米量级节瘤为中心，将缺陷切成类圆

柱体，采用 TEM三维重构的方式，对亚微米量级节瘤

进行分析，最终发现其种子源尺寸为 100 nm，如图 4所
示。图 4（a）、（b）分别为三维重构的正面图和侧面图。

用 TEM对圆柱体进行 HAADF成像，如图 5（a）所示。

用 EDS对圆柱体进行与 HAADF像对应的成分分析，

测得种子源位置处的成分为 Si和O，如图 5（b）~（d）所

示，证实其种子源为喷溅的 SiO2，位于 xL打底层中。

除膜层中的Hf、Si、O元素外，在基底和HfO2层中发现

了 Na、K离子的富集，如图 5（e）、（f）所示。这是由于

BK7基底含有少量 Na、K离子，在镀膜过程中，加温和

真空的共同作用使得来自基底的 Na、K离子扩散并聚

集在高折射率膜层中［25-26］。

图 1 355 nm/532 nm高反膜结构示意图

Fig. 1 Structural diagram of 355 nm/532 nm high-reflection film

图 2 膜料喷溅产生的微米量级节瘤缺陷的 SEM图。（a）薄膜表面典型节瘤形貌；（b）节瘤内HfO2种子；（c）节瘤内 SiO2种子

Fig. 2 SEM images of micron-scale nodule defects produced by film material ejection. (a) Typical nodule morphology on film surface;
(b) HfO2 seed in nodule; (c) SiO2 seed in nodule
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3. 2 基底表面缺陷的表征

对传统抛光基底表面进行形貌观察，发现了基

底抛光过程中产生的坑点和微裂纹，如图 6所示；对

基底进行 200 ℃退火后基底微裂纹处析出浅色类球

状杂质，如图 6（b）所示。在这样的抛光基底上镀

膜，并在基底缺陷对应位置上对镀制的薄膜进行

FIB切割，在截面上可以看到基底缺陷导致的膜层

剥离和孔隙，如图 7（a）所示；较大的基底杂质也会导

致类节瘤缺陷结构，如图 7（b）所示。这是由于镀膜

过程中的温度为 200 ℃，且处于真空环境，因此镀膜

图 3 膜料喷溅产生的亚微米量级节瘤缺陷的 SEM图。（a）薄膜表面典型节瘤形貌；（b）一个节瘤缺陷的截面；（c）另一个节瘤缺陷

的截面

Fig. 3 SEM images of submicron nodule defects produced by film material ejection. (a) Typical nodule morphology on film surface;
(b) section of a nodule defect ; (c) section of another nodule defect

图 4 亚微米量级节瘤缺陷的TEM三维重构图。（a）正视；（b）侧视

Fig. 4 TEM 3D reconstruction views of submicron nodule defect. (a) Front view; (b) side view

图 5 TEM-EDS测得的亚微米量级节瘤缺陷中的元素分布。（a）HAADF像；（b）Hf；（c）Si；（d）O；（e）Na；（f）K
Fig. 5 Element distributions in submicron nodule defects measured by TEM-EDS. (a) HAADF image; (b) Hf; (c) Si; (d) O; (e) Na; (f) K



0203101-4

研究论文 第 50 卷 第 2 期/2023 年 1 月/中国激光

过程中基底缺陷的放气和杂质析出对膜层产生影

响。对图 7（b）中的基底杂质进行元素分布分析，发现

基底杂质的成分主要为 Al和 O，如图 8所示，这应该

是基底抛光过程中使用的 Al2O3抛光粉残留在基底

表面坑点中导致的，杂质在镀膜后析出，成为缺陷种

子源。

图 6 基底缺陷的 SEM形貌图。（a）坑点；（b）高温退火后的基底裂纹

Fig. 6 SEM images of substrate defects. (a) Pit; (b) substrate crack after high temperature annealing

图 7 基底缺陷引起的膜层缺陷。（a）薄膜底层剥离和孔隙的 SEM图；（b）膜层内的类节瘤缺陷结构的TEM图

Fig. 7 Film defects caused by substrate defects. (a) SEM image showing porosity and peeling of bottom layer of film; (b) TEM image
of nodule-like defect structure in coatings

图 8 TEM-EDS测得的图 7（b）中基底杂质的元素分布。（a）Hf；（b）Si；（c）O；（d）Al
Fig. 8 Element distributions of substrate impurities in Fig. 7(b) obtained by TEM-EDS. (a) Hf; (b) Si; (c) O; (d) Al
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3. 3 激光辐照微缺陷后的损伤特征

355 nm高反射膜内的节瘤缺陷在激光辐照后产生

的喷发损伤坑如图 9（a）所示，该点处的激光辐照能量

密度为 24. 9 J/cm2。对损伤坑进行局部放大，发现远离

损伤坑的膜层致密，元素含量接近正常化学计量比，如

图 9（b）所示；邻近损伤坑边缘的 H层呈现明显的多孔

柱状结构，O与 Hf的原子数分数比明显低于 2∶1，如
图 9（c）所示；损伤坑底部和侧壁呈现熔融态，如图 9（d）
所示，说明损伤区域的温升达到HfO2和 SiO2的熔点。

532 nm高反射膜在激光辐照后的裂纹状损伤坑

如 图 10（a）所 示 ，该 点 处 的 激 光 辐 照 能 量 密 度 为

82. 7 J/cm2。对损伤坑进行截面观察，发现损伤裂纹

图 9 激光辐照后膜层内节瘤缺陷导致的喷发损伤坑的 TEM-EDS分析。（a）损伤坑全貌；（b）远离损伤坑的膜层形貌及元素含量；

（c）损伤坑边缘形貌及元素含量；（d）损伤坑底部形貌

Fig. 9 TEM-EDS analysis for sputter damage pit caused by nodule defect in film after laser irradiation. (a) Morphology of damage pit;
(b) element content and morphology of film layer far away from damage pit; (c) element content and morphology of damage pit

edge; (d) morphology of damaged pit bottom

图 10 裂纹状损伤坑的 SEM-EDS分析。（a）裂纹状损伤；（b）裂纹状损伤的截面形貌；（c）基底白色区域的元素；（d）基底非损伤

区域的元素

Fig. 10 SEM-EDS analysis of crack-like damage pit. (a) Crack-like damage; (b) cross-sectional morphology of crack-like damage;
(c) elements in white area of substrate; (d) elements in non-damaged area of substrate
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延伸至基底较深处，且基底裂纹内有明显白色物质，如

图 10（b）所示。对基底裂纹内的白色物质进行成分分

析，并取同一水平位置处的非损伤区域作对比，测试结

果如图 11（c）、（d）所示，白色区域含 Hf、Si和 O元素，

非损伤区域仅含 Si和 O元素，而基底的主要成分为 Si
和 O。结果表明，缺陷在激光辐照后产生等离子体喷

发的温度高于 HfO2气化温度（5400 ℃），导致 HfO2气

化进入基底裂纹中。

4 结 论

表征分析了基底及 355 nm和 532 nm高反膜元件

表面的微缺陷来源及其损伤特征。通过对亚微米级缺

陷点的三维重构，证明了其种子源为百纳米的喷溅

SiO2膜料。镀膜的真空加温过程会导致基底中 Na、K
离子的扩散并聚集于高折射率膜层；微米级膜料喷溅

缺陷被激光辐照后生成的损伤坑边缘呈熔融状，邻近

损伤坑边缘的HfO2层呈明显多孔柱状结构，O和Hf的
原子数分数比低于 2：1；基底内的杂质缺陷被激光辐

照后产生等离子体喷发的温度高于HfO2气化温度，导

致HfO2气化进入基底裂纹。分析结果表明，为了提高

激光损伤阈值，应进一步优化 SiO2预熔和沉积过程，

避免百纳米的 SiO2缺陷；采用高纯度石英基底进行薄

膜镀制；可采用离子束抛光技术去除传统抛光工艺带

来的基底表面缺陷。
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Abstract

Objective Thin-film components of laser systems require excellent optical performance and a high laser-induced damage
threshold (LIDT). The micro-defects in the components (such as coating material ejection defects and substrate defects)
are the critical cause for the reduced LIDT. To control micro-defects, we must first detect the defects and trace the
formation process of micro-defects. In this study, the morphologies and structures of the micro-defects produced by
coating and substrate polishing are characterized by precise cutting and three-dimensional reconstruction. Additionally, the
element distributions before and after laser irradiation are analyzed. The results clarify the direction of the increasing LIDT
of thin-film components.

Methods High-reflection films at 355 nm and 532 nm are deposited on BK7 substrates using the electron beam
evaporation. The BK7 substrates are also used for surface topography measurements and additional measurements. Before
deposition, the coating chamber is heated to 473 K and evacuated to a base pressure of 1×10−3 Pa. The deposition rates
of HfO2 and SiO2 in the multilayer coatings are 0. 1 nm/s and 0. 2 nm/s, respectively. H and L represent the HfO2 and
SiO2 layers with a quarter-wavelength optical thickness (QWOT) at 355 nm or 532 nm, respectively (Fig. 1).

The morphologies of the micro-defects are observed using focused ion beam scanning electron microscopy (FIB-

SEM). The feature points are cut with an ion beam to obtain the cross-sectional morphology and structure, and the element
composition in the designated area is analyzed using an energy dispersive spectrometer (EDS). Scanning transmission
electron microscopy-high angle annular dark field (STEM-HAADF) images of the micro-defects are obtained using a 200
keV field emission transmission electron microscope (TEM). Three-dimensional reconstruction is conducted to analyze the
submicron defects. Samples are prepared for the TEM observations using FIB-SEM. The LIDT is tested by 1-on-1. A 2ω
Nd:YAG laser with a pulse width of 8 ns and a 3ω Nd:YAG laser with a pulse width of 8 ns are used for the 532 nm and 355
nm LIDT measurements, respectively. The effective beam sizes on the sample surface for the 532 nm and 355 nm LIDT
measurements are approximately 0. 32 mm2 and 0. 30 mm2, respectively. Ten sites are tested for each energy step.

Results and Discussions This study predominantly analyzes the micro-defects with the micron and sub-micron
(hundred nanometers) scale. The morphologies and structures of the micro-defects produced by coating (Figs. 2 and 3) and
substrate polishing (Figs. 6-8) are characterized by means of precise cutting and three-dimensional reconstruction, and the
element distributions before and after laser irradiation are analyzed using EDS analysis. The results demonstrate that the
seeds of submicron nodule defects arise from the ejection of SiO2 during the deposition process (Figs. 4 and 5), whereby the
seed diameter is 100 nm. The vacuum pumping and heating during the coating process cause the Na and K ions in the
substrate to diffuse and concentrate in layers with a high refractive index (Fig. 5). Further, the seeds of micron-scale nodule
defects originate from the ejection of SiO2 or HfO2 during the deposition process, whereby damaged pits are formed after
the nodule defect is irradiated by laser, the edge of pits becomes molten, and the HfO2 layer near the edge of the damaged
pits has a prominent porous columnar structure, of which the atomic fraction ratio of O and Hf is less than 2: 1 (Fig. 9).
Impurity defects in the substrate produce plasma after being irradiated by laser, and the eruption temperature of the plasma
is higher than the gasification temperature of HfO2, which causes the gasified HfO2 to enter the substrate crack (Fig. 10).

Conclusions The results provide detailed data and evidence for improving coating and substrate polishing processes.
The analysis results show that to improve the LIDT, the SiO2 pre-melting and deposition process should be further
optimized to avoid 100-nm SiO2 defects, high-purity quartz substrates should be used to avoid the diffusion of metal ions in
substrates, and ion beam polishing technology can be utilized to remove the substrate surface defects caused by traditional
polishing processes.

Key words thin films; laser damage; microdefects; ejection; substrate polishing
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