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摘要　采用Ｎｄ∶ＹＡＧ三倍频激光对光学薄膜进行了预处理。实验发现三倍频激光预处理对薄膜的抗激光损伤能

力有明显的影响，影响规律比较复杂，归纳得出合适激光预处理能量密度与测试激光能量密度有关。理论上借助

杂质诱导薄膜损伤的概率统计模型，从激光预处理引起的激光微区退火以及形成微尺寸损伤两个主要方面着手，

很好地解释了复杂的实验现象。总体上看，预处理激光能量密度低于激光退火所需临界能量密度时，预处理效果

以负作用为主；预处理激光能量密度高于激光退火所需临界能量密度，且低于激光诱导薄膜微损伤所需临界能量

密度时，预处理效果以改善薄膜抗激光损伤能力为主，预处理激光能量密度要尽量选在这个范围内；预处理激光能

量密度高于激光诱导薄膜微损伤所需临界能量密度时，预处理效果同样以负作用为主。
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１　引　　言

激光核聚变的提出和高功率激光系统的建立，

对光学薄膜元部件性能提出了越来越苛刻的要求，

除了更加良好的光学性能外，还要求光学薄膜具有

超强的抗激光损伤能力。光学薄膜激光损伤问题一

直是激光向高能量、高功率方向发展的“瓶颈”，同时

也是影响整个激光系统使用寿命的决定性因素之

一。为了提高薄膜的抗激光损伤能力，研究者们开
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展了多方面的研究工作［１～１１］，首先从改变薄膜制备

工艺和条件着手，但这一方案近年来取得的效果不

明显，难以有很大的突破。同时在光学薄膜的激光

损伤研究中发现，采用低于光学元件损伤阈值的激

光进行辐照可以有效地提高元件的抗激光损伤能

力，这就是激光后处理技术。已有的研究发现对不

同介质材料，不同膜系结构，不同方法制备的薄膜，

其激光预处理的效果不同。例如，Ｎｄ∶ＹＡＧ基频激

光预处理电子束加热蒸发沉积的薄膜，普遍可以取

得比较好的效果。但是倍频激光预处理的效果则不

明显。而本文所述的三倍频激光预处理的效果则不

确定，有明显改进薄膜抗激光损伤能力的，也有效果

相反的。激光预处理增强薄膜抗激光损伤能力的机

制主要有：激光清洗机制，激光预处理工艺去除了薄

膜表面的易挥发污染物、杂质、水分等，从而提高薄

膜阈值；激光退火机制，激光预处理使得薄膜微晶结

构重组，由非晶到多晶，或晶体结构发生改变；电子

杂质缺陷机制，激光预处理可以去除材料能带禁带

的杂质缺陷能级和导带中的初始自由电子［１～３］。这

些理论可以说明一些问题，但都不是普适的。

２　理论基础

文献［４］研究了基于杂质半径分布的薄膜损伤

概率统计模型，认为纳秒激光作用下，薄膜破坏机制

以杂质缺陷吸收激光能量而产生热应力作用为主。

一定能量密度激光作用下，不同半径杂质的温度值

不统一，尺寸过小的杂质缺陷，由于其热扩散速度超

过热吸收速度，温度难以积累到足以引起薄膜破坏；

而尺寸过大的杂质缺陷，其吸收的激光能量也不足以

使其温度升高到可以引起薄膜破坏。能引起薄膜破

坏的杂质缺陷尺寸存在一个范围，文中将对薄膜损伤

有贡献的杂质缺陷半径范围称为其敏感尺寸范围

（ＳＳＲ）。对于一定能量密度的辐照激光，薄膜中尺寸

在ＭＩＮ和 ＭＡＸ曲线之间的杂质缺陷才能诱导薄膜

破坏，如图１所示。ＭＩＮ和 ＭＡＸ曲线相交处的能

量密度便是该类杂质缺陷诱导薄膜损伤的阈值。

目前，激光预处理增强薄膜抗激光损伤能力的机

制，从激光清洗机制、激光退火机制到电子杂质缺陷

机制，本质上都认为预处理工艺使薄膜中杂质缺陷种

类和密度得以减少，从而提高了薄膜的抗激光损伤能

力。故而，分析激光预处理效果、探索预处理工艺参

数，从杂质缺陷相关的理论出发必将有很大收益。

预处理激光脉冲辐照过程中，薄膜材料内可能

发生的变化可以归为如下几类［５，６］：预处理激光能

图１ 测试激光作用下杂质敏感尺寸范围（ＳＳＲ）

Ｆｉｇ．１ ＳＳＲｏｆｉｎｃｌｕｓｉｏｎｓｕｎｄｅｒｔｅｓｔｉｎｇｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ

量密度不大时，材料温度轻微升高，原子运动适度加

速致使材料内形成一定浓度的点缺陷等轻度原子点

阵畸变。脉冲过后的快冷将这些轻度畸变保留了下

来。这对薄膜抗激光损伤能力有害；提高预处理激

光能量密度，可以使材料有可观的温度升高，材料在

此温度下可以发生固相相变。这对薄膜抗激光损伤

能力的影响不确定，主要由相变前后材料的结构决

定。而且这个过程并非任何材料都存在的。对于吸

收性缺陷，吸收激光能量后温度急剧升高，从而导致

局部熔化，这有助于消除该局部缺陷，这与激光退火

机制相似；进一步提高预处理激光能量密度，将有可

能因为杂质缺陷温度升高过度而产生局部微尺寸损

伤。该损伤一般不会影响薄膜的功能，但是后续作

用激光对这类微尺寸损伤极为敏感，极易诱导更大

尺寸的薄膜功能性损伤。除了第一类产生新缺陷的

情况之外，薄膜原本存在的杂质缺陷对激光预处理

效果影响明显。本文将从预处理工艺过程中的激光

微区退火以及形成微尺寸损伤两个主要方面着手分

析激光预处理效果。

图２ 预处理激光作用下杂质敏感尺寸范围

Ｆｉｇ．２ ＳＳＲｏｆｉｎｃｌｕｓｉｏｎｓｕｎｄｅｒｐｒｅｃｏｎｄｉｔｉｏｎｉｎｇｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ

将文献［４］中建立 ＭＩＮ及 ＭＡＸ曲线所采用的

判据由能否引起薄膜功能性破坏，改为能否对薄膜

进行激光退火或能否产生微尺寸损伤，则可以得到

图２的曲线。此图反映了激光预处理的效果，图中

曲线ＡＢＣ是以预处理能否达到激光退火作用为判

据；曲线Ａ＇Ｂ＇Ｃ＇是以预处理激光能否达到诱导微损

１６５
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伤发生为判据。曲线ＡＢＣ以上Ａ＇Ｂ＇Ｃ＇以下的部分是

预处理具有积极作用的区域；曲线ＡＢＣ以下是预处

理没有明显效果的区域；曲线 Ａ＇Ｂ＇Ｃ＇以上是预处理

具有负作用的区域。即预处理激光能量密度小于

犐０时，不会产生明显效果；大于犐１ 时，效果下降甚至

于产生负作用；在犐０ 和犐１ 之间效果较好，犐１ 时，效

果最佳。与激光诱导薄膜功能性损伤的敏感尺寸范

围图结合起来，便可以分析不同能量密度的测试脉

冲辐照下，不同能量密度激光预处理的效果。如

图３所示。图中犐０ 是预处理激光脉冲能够进行退

火的能量密度阈值；犐１ 是预处理激光脉冲产生微损

伤的能量密度阈值；犐２ 是以激光退火为判据时临界

杂质半径（薄膜功能性损伤为判据时 ＭＩＮ曲线和

ＭＡＸ曲线相交处杂质半径）对应的 ＭＩＮ 曲线或

ＭＡＸ曲线上的能量密度值；犐３ 是以出现微损伤为

判据时临界杂质半径对应的 ＭＩＮ曲线或 ＭＡＸ曲

线上的能量密度值。犐ｔｈ是测试激光辐照时能引起

薄膜功能性损伤的阈值。三种判据下的阈值大小关

系为：犐０＜犐１＜犐ｔｈ。

图３ 预处理激光作用下的杂质敏感尺寸范围与测试

激光作用下的杂质敏感尺寸范围对照

Ｆｉｇ．３ ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｂｅｔｗｅｅｎＳＳＲｓｏｆｉｎｃｌｕｓｉｏｎｓｕｎｄｅｒ

ｔｅｓｔｉｎｇｐｕｌｓｅａｎｄｐｒｅｃｏｎｄｉｔｉｏｎｉｎｇｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ

由图３可以分析激光处理效果，从预处理能量

密度角度，分析激光预处理工艺改善薄膜抗激光损

伤能力的效果。预处理激光能量密度低于犐０ 时，除

了可能会在薄膜内形成轻度原子点阵畸变外，对薄

膜内原有杂质缺陷不会有明显的影响。预处理激光

能量密度尽量不要选用在该区域，尤其是该区域的

高能段。

预处理激光能量密度在犐０ 和犐２ 之间时，对于

能量密度近犐ｔｈ且大于犐ｔｈ的测试激光脉冲而言，不

会有明显的改善效果。而对能量密度更高的测试激

光脉冲而言，由于激光微区退火作用，有明显的改善

效果。犐０ 和犐２ 相等时，几乎全部能量密度的测试激

光脉冲，均会产生积极作用。

同时考虑到预处理激光引起薄膜内形成原子点

阵畸变，情况则复杂得多。此时，预处理激光在该区

域所产生的效果要视原子点阵畸变增加的缺陷密度

和激光微区退火作用减少的杂质缺陷密度相对大小

而定。原子点阵畸变增加的缺陷密度大于激光微区

退火作用减少的杂质缺陷密度时，测试激光能量密

度越大，反映出的负作用越明显；而近阈值且大于阈

值能量密度的测试激光，不一定能反映出该负作用，

仍有可能表现出积极作用。这是因为原子点阵畸变

引起的缺陷尺寸很小，可能不在低能量密度测试激

光下的杂质缺陷敏感尺寸范围之内。

预处理激光能量密度在犐２ 和犐１ 之间时，由于

激光微区退火作用，对于几乎全部能量密度的测试

激光脉冲而言均会产生积极作用，对样品的抗激光

损伤能力有较好的改善效果。在犐１ 时效果达到最

佳。预处理激光能量密度要尽量选用在该区域，尤

其是该区域的高能段。犐２ 和犐１ 由薄膜材料和杂质

缺陷的热力学性能参数决定，由此可见，对于较大

犐２、犐１ 差值的情况，往往比较容易获得好的激光预处

理效果；而对于较小犐２、犐１ 差值甚至于为零的情况，

则难以在实验上获得积极的激光预处理效果。

预处理激光能量密度在犐１ 和犐３ 之间时，预处

理激光辐照同时起到激光退火及诱导薄膜微损伤的

作用。对于能量密度近犐ｔｈ且大于犐ｔｈ的测试激光脉

冲而言，能引起薄膜功能性损伤的杂质敏感尺寸范

围内不包含预处理激光辐照下能诱导薄膜微损伤的

杂质尺寸，所以预处理有明显的改善效果。但对更

高能量密度的测试激光脉冲而言，由于预处理激光

辐照下能诱导薄膜微尺寸损伤的杂质尺寸进入了测

试激光辐照时能引起薄膜功能损伤的杂质敏感尺寸

范围内，所以，预处理效果下降，甚至于可能会有负

作用，预处理能量密度越大，产生负作用的可能性越

大。进一步增加测试激光的能量密度，对应的杂质

敏感尺寸范围增加，而其中预处理激光辐照下能诱

导薄膜微损伤的杂质尺寸范围所占的比重下降。此

时，激光预处理又有可能起到积极作用，但是预处理

能量密度越大，出现这种积极效果的可能性越小。
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犐１ 和犐３ 相等，则可能出现这样的情况，预处理

激光能量密度稍大于犐１ 时，微尺寸损伤形成，对能

量密度近犐ｔｈ且大于犐ｔｈ的测试激光脉冲，能引起薄

膜功能性损伤的杂质敏感尺寸范围便包含了预处理

激光辐照下能诱导薄膜微损伤的杂质尺寸，预处理

以负作用为主；对稍高能量密度的测试激光脉冲而

言，其对应的杂质敏感尺寸范围增加。而其中预处

理激光辐照下能诱导薄膜微损伤的杂质尺寸范围所

占的比重下降。此时，激光预处理以激光退火作用

为主，所以，激光预处理有可能起到积极作用。

可见，激光预处理所可能产生的效果非常复杂，

这也正是实验结果分散的原因。当然，由于薄膜材

料以及杂质缺陷热物理参数的获取很困难，目前还

很难从理论上准确计算出合适的预处理能量密度范

围。但弄清楚激光预处理效果的复杂性，对激光预

处理实验还是会有很大的帮助，可以使实验计划具

有很好的方向性。

３　实　　验

电子束蒸发法在Ｋ９玻璃基片上沉积三倍频偏

振分光薄膜，高折射率材料为Ａｌ２Ｏ３，低折射率材料

为 ＭｇＦ２。沉积过程中基片温度为２５０℃。样品组

１＃、２＃、３＃、４＃采用本底真空约２×１０
－３Ｐａ。镀

膜后４＃样品组保留在镀膜机的真空室中退火３ｈ，

烘烤温度为２５０℃。采用后处理以考察真空退火对

薄膜性能的影响。

薄膜损伤阈值测量装置［７］是由波长３５５ｎｍ，脉

宽８ｎｓ，入射角３３．７５°的 Ｎｄ∶ＹＡＧ 激光系统、

ＨｅＮｅ准直光源、分光镜、聚焦凸透镜、两维可移动

样品平台、ＣＣＤ和能量计等组成。用衰减片来实现

激光脉冲能量的调整，记录每次测量的衰减比。采

用Ｎｄ∶ＹＡＧ激光最大能量密度的百分比表示测试

激光和预处理激光的能量密度。整套系统由计算机

控制。激光损伤阈值测试按照ＩＳＯ１１２５４１．２国际

标准，采用１ＯＮ１方式。

调节不同能量密度台阶，每个能量密度台阶测

量１０个点，统计发生破坏的点数，得出该能量密度

下的薄膜损伤概率。为了保证预处理和损伤测量时

激光辐照在同一点上，在每个点进行激光损伤测量

之前先由较低能量密度的脉冲作预处理。即按照定

位测量点→激光预处理→激光损伤测量→定位下一

测量点→……的测量步骤进行。每一个测量能量密

度台阶，选用了不同的预处理能量密度以探索合理

的预处理能量密度。

４　结果分析与讨论

由图４可以看出，对样品３＃采用１５％和２０％

能量密度的激光脉冲预处理后，薄膜的损伤阈值由

４５．１％下降到４２．３６％和４０．１％。对样品１＃（拟

合曲线没有给出）采用１０％能量密度的激光脉冲预

处理后，薄膜的损伤阈值由３９．１％下降到２６．７％，

下降明显。对样品２＃（拟合曲线没有给出）采用

１０％能量密度的激光脉冲与处理后，薄膜的损伤阈

值由４４．６％上升到４４．８％，略微的增加，改善效果不

明显。对样品４＃（拟合曲线没有给出）采用２０％和

２５％能量密度的激光脉冲与处理后，薄膜的损伤阈值

由４８．６％分别上升到５３％和５５％以上。这反映了激

光预处理对薄膜抗激光损伤阈值影响的复杂性。

图４ ３＃样品的激光损伤阈值拟合曲线

Ｆｉｇ．４ Ｆｉｔｔｉｎｇｃｕｒｖｅｓｏｆｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｄａｍａｇｅｔｈｒｅｓｈｏｌｄ

ｏｆｓａｍｐｌｅＮｏ．３

图５ 预处理能量对２＃样品损伤概率的影响

Ｆｉｇ．５ Ａｆｆｅｃｔｉｏｎｏｆｐｒｅｃｏｎｄｉｔｉｏｎｉｎｇｅｎｅｒｇｙｄｅｎｓｉｔｙｏｎ

ｄａｍａｇｅｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙｏｆｓａｍｐｌｅＮｏ．２

由图５可以看出，对于确定的损伤测试能量密

度，损伤概率存在一个最佳预处理能量密度范围。

预处理能量密度偏小或偏大，对提高薄膜抗激光损

伤能力不起作用或者效果不佳。

理论分析可知，预处理能量密度偏小时激光脉冲

会导致薄膜内形成轻度原子点阵畸变，从而增加薄膜

损伤概率；而预处理能量密度偏大时，由于微尺寸损

伤的形成，预处理效果不稳定，可能有一定的改善效

３６５



光　　　学　　　学　　　报 ２９卷

果也可能会有负作用。在最佳预处理能量密度范围

内，由于激光退火作用，薄膜损伤概率得到有效降低。

由图６（ａ）可以看出，预处理激光能量密度为

２０％时损伤概率增加。对于４５％能量密度的测试

脉冲而言１５％能量密度的预处理也是不利，虽然该

预处理能量密度对于更高能量密度的测试有利。

理论分析可知，此时２０％的预处理激光能量密

度已经超过了犐３，激光预处理会在薄膜中产生微尺

寸损伤，对薄膜的抗激光损伤能力产生了负作用，导

致薄膜抗激光损伤能力降低。而１５％的预处理激

光能量密度则相当于犐１ 和犐３ 相等时预处理激光能

量密度稍大于犐１ 的情况，此时对能量密度近阈值且

大于阈值的测试激光脉冲，以负作用为主；对稍高的

测试激光脉冲而言，则有一定的积极作用。

可见，此时１５％的预处理激光能量密度为近犐３

且大于犐３ 的能量密度，而２０％的预处理激光能量

密度则大大超过了犐３。４５％的测试能量密度为近

阈值能量密度，这与实验拟合的样品损伤阈值对应，

见图４。

由图６（ｂ）可以看出，预处理能量为２５％时损伤

概率明显减小，测试能量密度为５０％和５３％时损伤

概率变为零。预处理能量为２０％时，测试能量密度

大于５８％时损伤概率增加，而测试能量密度小于

５５％时损伤概率降低。

图６ 不同测试激光能量下，不同预处理能量的预处理效果。３＃样品（ａ），４＃样品（ｂ）

Ｆｉｇ．６ Ｐｒｅｃｏｎｄｉｔｉｏｎｉｎｇｅｆｆｅｃｔｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｃｏｎｄｉｔｉｏｎｉｎｇｌａｓｅｒｅｎｅｒｇｙｄｅｎｓｉｔｙａｎｄｔｅｓｔｉｎｇｅｎｅｒｇｙｄｅｎｓｉｔｙｏｆ

ｓａｍｐｌｅＮｏ．３（ａ），Ｎｏ．４（ｂ）

　　理论分析可知，２５％能量密度的预处理激光可

以使得几乎全部能量密度测试激光下的损伤概率降

低，所以其能量密度在犐２ 和犐１ 之间。而２０％的预

处理激光能量密度在犐０ 和犐２ 之间，此时原子点阵

畸变增加的缺陷密度大于激光微区退火作用减少的

杂质缺陷密度，但近阈值且大于阈值能量密度的测

试激光，不能反映出该负作用，而以积极作用为主；

测试激光能量密度越大，反映出的负作用越明显。

可见，此时２０％的预处理激光能量密度在犐０

和犐２ 之间，而２５％的预处理激光能量密度则在犐２

和犐１ 之间。５０％和５３％的测试能量密度为近阈值

能量密度，这与实验拟合的样品损伤阈值对应。

５　结　　论

激光预处理对薄膜抗激光损伤能力的改变效果

非常复杂。由杂质缺陷诱导损伤理论可以解释复杂

的实验现象，这反映了杂质诱导损伤理论的合理性，

同时也为实验上选定激光预处理参数提供了方向性

的指导。理论分析表明预处理激光能量密度应尽量

避免低于犐０；在犐０ 和犐２ 之间时，对能量密度近犐ｔｈ且

大于犐ｔｈ的测试激光脉冲而言，不会有明显的改善效

果。而对更高能量密度的测试激光脉冲有明显的改

善效果。如果犐０ 和犐２ 相等，则对于几乎全部的测

试激光脉冲而言均会产生积极作用。考虑到预处理

激光引起薄膜内形成原子点阵畸变，情况则复杂得

多；预处理激光能量密度在犐２ 和犐１ 之间时，对于几

乎全部能量密度的测试激光脉冲而言均会产生积极

作用；预处理激光能量密度在犐１ 和犐３ 之间时，预处

理激光辐照同时起到激光退火及诱导薄膜微损伤的

作用。对于能量密度近犐狋犺且大于犐狋犺的测试激光脉

冲而言，预处理具有明显改善效果的可能（犐１ 和犐３

不相等时）。但对更高能量密度的测试激光脉冲而

言，预处理效果下降，甚至于可能会有负作用。预处

理能量密度越大，产生负作用的可能性越大。进一

步增加测试激光的能量密度，激光预处理又有可能

起到积极作用，但是预处理能量密度越大，出现这种

积极效果的可能性越小。
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