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真空环境下光学薄膜的本征损伤机理研究
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摘要 基于光学薄膜与环境因素的耦合过程及激光与光学薄膜相互作用的热力损伤过程，分析了真空环境下光学薄

膜激光损伤的本征机制。研究显示，真空环境下水的解析引起了电子束沉积的多孔薄膜孔隙率的释放，使得电子束

沉积的多孔薄膜折射率及热导率降低，最终导致了薄膜热力损伤过程的加剧，导致了电子束沉积的多孔薄膜在真空

环境下损伤阈值极大地降低。
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Abstract The intrinsic damage mechanisms for optical thin film in vacuum environments is investigated
through the inter-coupling process between optical film and environment and the thermal-mechanical damage
process between laser and optical film. It is found that water vapor desorption of the film layers exposed to
vacuum environment results in the decrease of the refractive index and the thermal conductivity of the film layer
and hence leads to the serious decrease of laser- induced damage threshold for e- beam evaporated porous
coatings in vacuum.
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1 引 言
空间技术的发展使得激光技术在空间和真空领域得到了越来越广泛的应用，包括通讯、测距、测高、光

侦察和测量等，如目前国际上正在使用和研制的激光高度计有激光雷达空间技术实验(LITE)、火星轨道激

光高度计(MOLA)、地球激光高度计系统(GLAS)、航天卫星高度计、大气激光多普勒仪(ALADIN)、月球卫星

高度计、云层浮质雷达观测系统和红外卫星观测系统等。这样就有大量光学薄膜元件在真空环境或者特殊

气氛下使用，而光学薄膜是激光系统中非常重要而又最易损伤的关键部件。长期以来，激光对光学薄膜的

破坏是影响光学薄膜元件使用寿命的主要原因，也是限制激光系统向高功率高能量发展的瓶颈。在空间和

真空环境中其抗激光破坏能力更是关系器件运行性能和安全的关键因素。研究表明光学薄膜处于真空或

空间环境中时，其抗激光损伤能力会极大地降低，使用寿命会严重降低 [1-3]。同时在空间领域的实际应用中，

光学薄膜元件的更替几乎是不可能的，那么保证元件的安全稳定对于整个应用过程而言都是至关重要的。

过去，几种空间激光系统如 MOLA和 GLAS已经遭遇了运行一段时间后反常的性能丧失或失效 [4-5]。另外地
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面上一些大型的激光系统，为了传输高功率的激光，其中一些关键器件也需要工作在真空环境中，如美国国

家点火设施 (NIF)系统的终端光学系统和法国兆焦耳激光系统 (LMJ)，当这些激光系统工作在真空环境中

时，其性能都出现了严重的退化，大大影响了激光系统的性能和正常运行。相比于大气环境，真空环境下光

学薄膜元件的激光破坏问题具有相当的特殊性且影响光学薄膜元件激光损伤的因素大大增加，表现为损伤

阈值降低、使用寿命缩短等抗激光损伤能力严重降低。这些都已经成为限制激光技术在真空或空间领域应

用的重要瓶颈。

真空环境下光学薄膜抗激光损伤能力降低，是由此环境下光学薄膜损伤的内在机理以及放气有机污染

分子的诱导两方面决定的。真空环境下光学元件的激光损伤问题已引起了世界各国的重视，如德国空间中

心、美国国家航天局(NASA)的戈达德航天中心(GSFC)以及法国核能研究中心(CEA)都在致力于研究真空

环境下光学薄膜的激光损伤问题，但是关于真空环境中光学薄膜抗损伤能力降低的本征损伤机制至今也还

没有明确的定论。国内，中国科学院上海光学精密机械研究所薄膜中心最先开始了真空环境下光学薄膜激

光损伤的研究，经过几年的探索和研究，该课题组对真空环境下光学薄膜激光损伤的现象和规律有了较为

深刻的认识，并取得了一些有价值的研究成果。如比较研究了真空下和大气环境下两种光学薄膜单脉冲和

多脉冲损伤行为和规律的差异，真空环境下有无有机污染存在时光学薄膜的损伤差异，但真空环境下损伤

的内在机理还有待于深入研究。本文基于光学薄膜与环境因素的耦合过程及激光与光学薄膜相互作用的

热力损伤过程分析了真空环境下光学薄膜激光损伤的本征机制。

2 理论分析
2.1 真空-空气过程对薄膜热物特性的影响

真空环境下光学薄膜的损伤有两个基本过程：1) 无污染的自然真空环境下的损伤，即光学薄膜在真空

环境下的本征损伤过程；2) 是真空环境下由有机放气污染物诱导的光学薄膜的损伤过程。传统的电子束沉

积的薄膜具有多孔特性，堆积密度低，水汽很容易被膜层吸附。当膜层放置在真空环境中时，大气环境中已

经进入膜层中的水汽会发生解析，从而导致膜层光学特性、力学特性及热物特性的变化。研究表明由于水

的解析，导致薄膜的张应力增大，因此在激光辐照的过程中导致薄膜损伤阈值降低，出现分层剥落的损伤形

貌。图 1是扫描电子显微镜(SEM)测得的电子束沉积方式制备的 ZrO2/SiO2反射膜、增透膜及单层 SiO2的断

面形貌，可以看出空隙大量存在于膜层结构中。而薄膜的多孔性将会对薄膜的热物特性有重要影响。

图 1 SEM图。(a) 0o高反射膜 ; (b) 45o高反射膜 ; (c) 增透膜 ; (d) 单层膜

Fig.1 Micrographs by SEM. (a) 0o high reflection film; (b) 45o high reflection film; (c) antireflection film; (d) mono-layer film

尽管有多种机制导致光学元件的激光损伤，如热损伤过程、碰撞离化过程、多光子离化过程及等离子体

爆炸冲击损伤等 [6-9]，但是在纳秒脉冲辐照下热损伤过程仍然是主要的损伤过程。其主要包括三个连续的损

伤过程：材料对入射激光能量的吸收，吸收的激光能量在材料中的运输和局部累积的热量引起的热-机械损

伤效应。理解所吸收的激光能量的热输运过程可以更好地洞察材料的激光损伤过程，而材料的热物特性对

吸收激光能量的热输运过程有着重要影响。下面作具体分析。

根据固体理论中声子的动力学理论，在常温下电介质固体的晶格导热系数可以表达为 [10-12]

K = 1
3Cvl , (1)

式中 C 为单位体积的比热容，v 为声子的平均速率，l 为声子两次散射之间的平均自由程。多孔薄膜堆积密

度低，膜层中存在大量的空隙，空隙的存在使得声子的散射概率大大增加，导致声子的平均自由程，单位体

积的比热容等发生变化，所有这些参数的变化都会引起材料热导率的变化。多孔材料中空隙率 ϕ = V p /V (定
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义为材料中所有空隙的体积 V p 与整个材料体积 V 的比值)的多少决定了材料的堆积密度 p 的大小，堆积密

度与空隙率的关系可以表达为 [13]

p = V - V p
V

= 1 - V p
V

= 1 - ϕ . (2)

首先讨论单位体积的比热容与堆积密度的关系。多孔材料单位体积的比热容应该为固体材料的比热

容与空隙的比热容之和，与固体材料的比热容相比，气孔的比热容很小，所以多孔材料的比热容应该为固体

材料的比热容，假定 C0 为空隙率为 0时材料单位体积的比热容，那么多孔材料的比热容 C可以表达为

C = C0( )1 - ϕ = pC0 , (3)

由上式可知随着材料堆积密度的降低，材料中空隙的增加，材料的比热容会降低。

其次考察声子的平均速率与堆积密度的关系。声子的平均速率由原子之间的相互作用决定，在介质固

体材料中原子的这种相互作用为一种短程相互作用，与材料的弹性力学性质有关，所以空隙的存在不会对

声子的平均群速率有太大的影响，假定无空隙材料中声子的平均群速度为 v0 ，所以多孔材料中声子的平均

速率 v = v0 。

假定多孔薄膜中气孔随机分布在膜层中 ,那么声子两次散射之间的平均自由程为 [13]

l = l0
æ

è
ç

ö

ø
÷1 + l0

R p
ϕ1/3

= l0
é

ë
ê

ù

û
ú1 + l0

R p
( )1 - p

1/3
. (4)

根据以上分析可知多孔材料的热导率与材料堆积密度的关系为

K = 1
3Cvl =

1
3C0 pv0

l0
é

ë
ê

ù

û
ú1 + l0

R p
( )1 - p

1/3
= 1

3C0 v0 l0
p

é

ë
ê

ù

û
ú1 + l0

R p
( )1 - p

1/3
= K0

p

é

ë
ê

ù

û
ú1 + l0

R p
( )1 - p

1/3
, (5)

式中 RP为气孔的半径，K0 = 1
3C0 v0 l0 ，为无空隙的堆积密度 p = 1时材料的热导率。因此可知当膜层在真空环

境中解析后，原来填充水的空隙被释放出来，而随着膜层空隙率的增加，膜层的堆积密度降低，膜层的热导

率也会相应的降低。膜层热导率与堆积密度的关系如图 2所示。

图 2 膜层热导率与堆积密度的变化关系

Fig.2 Thermal conductivity of the film layer as a function of packing density

2.2 真空-空气过程对薄膜光学特性的影响

由于真空系统中的光学薄膜是在大气环境中设计、加工和组装而使用了在真空环境中，这样的空气-真
空效应不仅会导致薄膜热物特性的变化而且也导致薄膜光学特性的变化。空气-真空效应引起了空隙在大

气环境中所吸附的水在真空环境中解析，水的解析导致了空隙的释放，使得孔隙率增加，引起了膜层折射率

的降低。膜层折射率与空隙率的关系可以表达为 [14-15]

ϕ = 1 - æ

è
çç

ö

ø
÷÷

n2
film - 1

n2
bulk - 1 , (6)

式中 n film 是薄膜材料的折射率，nbulk 是体材料的折射率。

因此当膜层在真空环境中解析后，膜层的空隙率增加，从而导致膜层折射率的降低。由堆积密度与空

隙率的关系可知堆积密度与膜层折射率的关系为

3
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p = n2
film - 1

n2
bulk - 1 . (7)

由(5)式和(7)式可知膜层热导率随着膜层折射率的变化关系为

K film = Kbulk
n2

film - 1

( )n2
bulk - 1 é

ë

ê
ê

ù

û

ú
ú1 + l0

R p

æ

è
çç

ö

ø
÷÷

n2
bulk - n2

film
n2

bulk - 1
1/3 , (8)

由(8)式可知膜层的热导率随着膜层折射率的变化而变化，当膜层在真空环境中解析后膜层的折射率变小，

膜层的热导率也相应地变小，导致膜层的热输运能力降低。

3 热力损伤过程分析
在激光辐照下膜层中温升是预测薄膜激光诱导损伤阈值的关键参数。对于单层膜，如果假定入射激光

能量在薄膜中均匀沉积，那么激光能量在膜层中沉积引起的膜层温升与膜层的热导率呈反比，即 T ∝ 1
K film

。

所以在同样的激光能流辐照下，膜层热导率的降低导致膜层在真空环境局部温升增大。据 Goldenberg和

Tranter的结果，基于热损伤机制预测的单层膜的损伤阈值可以表达为 [16]

E t ≈ 16TC
π ( )ρ filmC filmK film

1/2 , (9)

式中 E t 是激光诱导损伤阈值(J/cm2)，TC 是临界温度(膜材料的融化温度)，ρ film 是膜材料的密度，C film 是膜材

料的比热，K film 为膜层的热导率，所以可知膜层热导率的降低将导致膜层损伤阈值的降低。

对于多层膜，由于各个膜层在真空环境中解析不一致，所以不能用简单的公式来衡量。为了讨论多层

膜的情况，计算了多层 ZrO2/ SiO2高反射膜在高折射率膜层的折射率和热导率变化时的温度场分布。其中

高反射膜的膜系结构为 G/HL(2H2L)^132H/air。计算时考虑到膜层与膜层以及膜层与基底之间的界面是粗

糙不平的非理想界面，存在着较多的杂质与缺陷，因此计算时把界面复杂的吸收状况理想化为一层均匀的

超薄吸收层 [17]。计算参数如表 1和表 2所示，计算结果如图 3和图 4所示。从图 3和图 4可知当膜层的折射率

和热导率降低时，在同样的激光能流辐照下膜层的温升增大。

表 1 模拟所用的激光参数

Table 1 Summary of laser parameters used for the calculations

Wavelength /nm

1064

Pulse width /ns

12

Beam radius /mm

400

Laser mode

TEM00

Laser energy density /(J/cm2)

20

表 2 计算所用的薄膜的热物参数

Table 2 Thermo-physical parameters of optical thin film used for the calculations

Layer

H(ZrO2)
L(SiO2)

B(layer/layer)
C(layer/subs)

G (K9)

Refractive

index

n (1064 nm)
1.93~1.89

1.46
1.69
1.72
1.52

Extinctive

Coefficient

KE (1064 nm)
5×10-5

1×10-5

5×10-3

5×10-3

0

Specific

Heat capacity

C /[J/(cm3·K)]
2.7
2
1.5
2
2

Thermal

conductivity

K /[W/(cm/K)]
6.6×10-3

1.7×10-3

0.5×10-5

1.7×10-5

0.014

Thickness

d /nm

60.2
85.3
4
4

1000

热过程最终将导致薄膜破坏，可能有两种结果：1) 是加热到相当高温度，直接导致热熔融；2) 是热致应

力超过薄膜抗拉极限而破坏。当然，热将会和多种过程相耦合并彼此激发推动，但作用的最终形态可能还

是以上两条。从脉冲激光作用下薄膜的破坏过程或破坏的形貌分析来看，相当多的薄膜产生灾难性破坏的

最终原因是力学破坏而不是热熔融。一般情况下 , 薄膜受热产生应力主要是由于膜层与基底之间的热膨胀

系数和膜层之间的不一样而产生的，热应力可以表达为 [18]

S ∝ Ec( )αi - αj

1 - ν
ΔT . (10)

4
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式中 E c 为杨氏模量，ν 为泊松比，αi 和 αj 为 i , j 两种材料的热膨胀系数，可见热应力与温升和两种材料的热

膨胀系数之差的乘积成正比；当膜层的折射率和热导率降低时，膜层的温升增大，膜层之间的热应力也增大。

由以上分析可知，由于电子束沉积的薄膜的多孔特性，膜层的堆积密度低，空气-真空效应导致膜层在

真空环境中水的解析，从而导致膜层折射率和热导率的降低，引起了膜层的温升和热应力的增大，导致膜层

更容易损伤，使得膜层在真空环境下的损伤阈值低于大气环境下的损伤阈值。

空气-真空效应不仅影响光学薄膜真空环境与大气环境损伤阈值的差异，也影响两种环境下损伤破斑

的大小。光学薄膜损伤破斑的大小与激光辐照下薄膜材料的热扩散长度有较大的关系，热扩散长度标志薄

膜在激光辐照下能量从光斑中心向外扩散的能力。热扩散长度的大小决定了薄膜在激光辐照过程中热损

伤区域的大小，因而决定了损伤后破斑的大小。薄膜在激光辐照下热损伤区域由下式决定 [18]：

am = a0 + D Tτp , D T ∝ K film , (11)

式中 D T 为热扩散系数，K film 为薄膜材料的热导率，τp 为入射激光脉冲的脉宽。

通过前面的研究可知相对于大气环境，真空环境下电子束沉积的多孔薄膜的热导率会降低，薄膜的热

扩散长度减小，所以在同样的激光能量辐照下，真空环境下损伤破斑的大小一般小于大气环境下的损伤破

斑。图 5是实验测得的电子束沉积的增透膜在不同的激光能量辐照下真空环境与大气环境下的破斑大小。

其中，电离真空计测得真空环境下真空度为 7×10-3 Pa。实验结果与理论预测一致。

图 5 增透膜在 1064 nm激光辐照下损伤斑大小与脉冲能量密度的关系

Fig.5 Laser damage size of the anti-reflection coatings at 1064 nm as a function of pulse energy density

in vacuum and atmosphere

4 结 论
基于光学薄膜与环境因素的耦合过程及激光与光学薄膜相互作用的热力损伤过程分析了真空环境下光

学薄膜激光损伤的本征机制。研究显示，真空环境下水的解析导致了光学薄膜热导率的降低，折射率的降低，

最终导致了薄膜热力损伤过程的加剧，导致了电子束沉积的多孔薄膜在真空环境下损伤阈值极大地降低。

图 4 反射膜高折射率膜层的热导率变化时膜层的温升分布

Fig.4 Temperature rise of ZrO2/SiO2 high reflective films

when the thermal conductivity of high index material

ZrO2 layers change

图 3 反射膜高折射率膜层的折射率变化时膜层的温升分布

Fig.3 Temperature rise of ZrO2/SiO2 high reflective films

when the refractive index of high index material ZrO2

layers change
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