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摘要　采用电子束蒸发方法在三硼酸锂（ＬＢＯ）晶体上制备了１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ二倍频增透膜。利用Ｌａｍｂｄａ９００分

光光度计、ＭＴＳＮａｎｏＩｎｄｅｎｔｅｒ纳米力学综合测试系统以及调犙脉冲激光装置对样品的光学性能、附着力和激光损

伤阈值进行了分析测试。结果表明，通过多次实验，不断改进薄膜沉积工艺条件，在ＬＢＯ晶体上获得了综合性能

优异的二倍频增透膜。样品在１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ波长的剩余反射率分别为０．０７％和０．１６％，薄膜粘附失效的临界

附着力和激光损伤阈值分别为１３７．４ｍＮ和１５．１４Ｊ／ｃｍ２，薄膜激光损伤发生在Ａｌ２Ｏ３ 膜层。
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１　引　　言

三硼酸锂（犔犅犗）晶体是中国发现的一种性能优

良的非线性光学晶体［１］，具有很高的激光损伤阈

值［２］，在近红外、可见光和紫外波段高功率激光的倍

频、和频、参量振荡和放大器件以及腔内倍频器件等



７期 谭天亚等：　犔犅犗晶体上１０６４狀犿，５３２狀犿二倍频增透膜的制备和性能

领域中具有广阔的应用前景［３～７］。全固态激光器由

于具有效率高、体积小、寿命长、光束质量好、输出谱

宽、输出光强动态范围大等优势［８］，已经成为新一代

的优质相干光源，广泛应用于军事、工业、医疗以及

科学研究等领域。犔犅犗晶体广泛应用于高功率全

固态激光器系统，为了减少菲涅耳反射引起的损耗、

提高系统的效率，必须在其表面沉 积 光 学 薄

膜［９～１４］。随着全固态激光器小型化、集成化的发

展，要求直接在犔犅犗晶体上研制光学薄膜，除了要

求薄膜具有良好的光学性能外，根据犔犅犗晶体的应

用领域和运作状态，还要求薄膜具有高的激光损伤

阈值和好的牢固度。

根据利用矢量法对 犔犅犗 晶体上 １０６４狀犿，

５３２狀犿二倍频增透膜的设计：犃犐犚／犔犕犎／犔犅犗，犎、

犕、犔分别代表光学厚度为λ／４的高、中、低折射率

材料，λ为７０９狀犿，狀犎，狀犕 和狀犔分别为１．９８，１．７０

和１．４６
［１５］，采用电子束蒸发方法，选用犣狉犗２，犃犾２犗３

和犛犻犗２ 分别作为高、中、低折射率材料，制备了犔犅犗

晶体上１０６４狀犿，５３２狀犿二倍频增透膜，并对样品

的光学性能、附着力、激光损伤阈值以及损伤形貌进

行了分析。

２　实　　验

镀膜在北京真空仪器厂生产的犇犕犇４５０型光

学镀膜机上进行，采用传统的电子束蒸发沉积技术。

经过优化，薄膜沉积温度为２００℃，本底真空均为

４×１０－３犘犪。单层膜工艺实验确定沉积 犣狉犗２ 和

犃犾２犗３ 膜 层 时分别充 氧 至 ２×１０
－２ 犘犪 和 ５×

１０－３犘犪，沉积犛犻犗２ 膜层时不充氧气。镀膜前犔犅犗

（００１）晶体依次用石油醚、丙酮超声清洗并擦干。

使用犘犲狉犽犻狀犈犾犿犲狉公司生产的犔犪犿犫犱犪９００分

光光度计（仪器透射率测量精度为±０．０８％，相对反

射率测量精度为±０．３％）测量样品的剩余反射率，

波长分辨率为１狀犿，测量范围为４００～１２００狀犿。

薄膜的附着力测试采用犕犜犛犖犪狀狅犐狀犱犲狀狋犲狉系

统的划入犔犉犕组件，用金刚石玻氏划针对样品进行

纳米划入。控制参数为线性增加的法向力，最大值

为２００犿犖，划针以１０μｍ／ｓ横向匀速移动，垂直作

用在样品上的载荷在长５００μｍ（即１００～６００μｍ）范

围从１００μＮ线性增至２００ｍＮ，得到相应的划入深

度随划入位置的变化。当划入深度曲线剧烈波动，

说明薄膜破裂，有碎片剥落。此处的法向力定义为

薄膜附着失效的临界附着力。

采用１ｏｎ１激光损伤测试方法进行激光损伤

阈值测试。测试采用激光波长为１０６４ｎｍ，入射角

为０，重复频率为１Ｈｚ，脉冲宽度为１２ｎｓ，靶面有效

光斑直径为０．４ｍｍ，模式为ＴＥ００，最大脉冲能量

为１００ｍＪ，能量稳定度误差小于５％。脉冲激光经

过能量衰减系统以及透镜聚焦到样品表面，并用能

量计记录入射到样品的激光能量。激光在样品表面

的辐照间隔为１．５ｍｍ，共计测量５×５个点。损伤

阈值定义为０％损伤概率时的入射脉冲能量密度。

用最小二乘法线性拟合外推得到０概率损伤阈值，

误差范围为±１５％。

激光损伤阈值测试完毕后采用ＬｅｉｃａＤＭＲＸＺ

偏光显微镜观测破斑形貌，用Ｖｅｅｃｏ公司的 ＷＹＫＯ

表面轮廓仪获得破斑的深度信息。

３　结果和讨论

图１ 为 电 子 束 蒸 发 沉 积 的 ＬＢＯ 晶 体 上

１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ 二倍频增透膜的反射率测量结

果。由图可见，样品在１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ波长的剩

余反射率分别为０．０７％和０．１６％，能满足实际应用

对薄膜器件的光学性能的要求。

图１ ＬＢＯ晶体上１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ二倍频增透膜的

反射率曲线

Ｆｉｇ．１ Ｒｅｆｌｅｃｔａｎｃｅｏｆ１０６４ｎｍ，５３２ｎｍｆｒｅｑｕｅｎｃｙ

ｄｏｕｂｌｅｄａｎｔｉｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎｃｏａｔｉｎｇｆｏｒＬＢＯ

　　样品的纳米划入附着力测试结果如图２所示。

由图２可见，从位置为４４３．２μｍ开始，划入曲线剧

烈波动，说明薄膜发生破裂，有碎片剥落。表明该位

置对应于薄膜和基底的分离，对应的法向力为

１３７．４ｍＮ，为该薄膜粘附失效的临界附着力。

ＬＢＯ晶体上１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ二倍频增透膜的

激光损伤阈值测量结果如图３所示。从图中可以看

出，薄膜的激光损伤阈值为１５．１４Ｊ／ｃｍ２。薄膜的

典型的激光损伤形貌如图４所示，样品的损伤形貌

表现为薄膜炸裂，呈现出尖锐的裂痕，有些膜屑崩

飞 ，有些仍残留在样品表面。图５为利用ＷＹＫＯ

３２０２



光　　　学　　　学　　　报 ２９卷

图２ ＬＢＯ晶体上１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ二倍频增透膜的

纳米划痕曲线

Ｆｉｇ．２ Ｎａｎｏｓｃｒａｔｃｈｏｆ１０６４ｎｍ，５３２ｎｍｆｒｅｑｕｅｎｃｙ

ｄｏｕｂｌｅｄａｎｔｉｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎｃｏａｔｉｎｇｆｏｒＬＢＯ

表面轮廓仪测得相应的薄膜破斑的深度信息，可见

薄膜破斑深度约为１３８ｎｍ。根据膜系设计，ＺｒＯ２、

Ａｌ２Ｏ３ 和ＳｉＯ２ 膜层的厚度分别约为１２１．４，１０４．３

和８９．５ｎｍ，可见损伤发生在Ａｌ２Ｏ３ 膜层。为了分

析薄膜的抗激光损伤机制，对薄膜的电场分布进行

了模拟分析，如图６所示。从图６中可以看出，薄膜

图３ ＬＢＯ晶体上１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ二倍频增透膜的

抗激光损伤阈值曲线

Ｆｉｇ．３ Ｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｄａｍａｇｅｔｈｒｅｓｈｏｌｄｏｆ１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ

ｆｒｅｑｕｅｎｃｙｄｏｕｂｌｅｄａｎｔｉｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎｃｏａｔｉｎｇｆｏｒＬＢＯ

图４ ＬＢＯ晶体上１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ二倍频增

透膜激光损伤形貌

Ｆ ｉｇ．４ Ｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｄａｍａｇｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆ１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ

ｆｒｅｑｕｅｎｃｙｄｏｕｂｌｅｄａｎｔｉｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎｃｏａｔｉｎｇｆｏｒＬＢＯ

的电场贯穿整个膜堆，膜堆中每个位置都有较强的

电场存在，如果在某个位置出现吸收源（杂质缺陷或

者界面吸附层），那么破坏就很可能发生。这就对每

一层膜的质量和膜层之间的结合力都提出了更高的

要求。结合图５所示的薄膜激光损伤破斑的深度信

息分析，在ＬＢＯ晶体上１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ二倍频增

透膜的制备过程中，Ａｌ２Ｏ３ 膜层的质量对该薄膜的

激光损伤阈值具有决定性影响，改进Ａｌ２Ｏ３ 膜层的

制备有利于进一步提高该薄膜的激光损伤阈值。

图５ ＬＢＯ晶体上１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ二倍频增透膜的

损伤破斑的深度信息

Ｆｉｇ．５ Ｄｅｐｔｈｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎｏｆｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｄａｍａｇｅｚｏｎｅｏｆ

１０６４ｎｍ，５３２ｎｍｆｒｅｑｕｅｎｃｙｄｏｕｂｌｅｄａｎｔｉｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ

ｃｏａｔｉｎｇｆｏｒＬＢＯ

图６ ＬＢＯ晶体上１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ二倍频增透膜的

电场分布

Ｆｉｇ．６ Ｅｌｅｃｔｒｉｃｆｉｅｌｄｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆ１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ

ｆｒｅｑｕｅｎｃｙｄｏｕｂｌｅｄａｎｔｉｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎｃｏａｔｉｎｇｆｏｒＬＢＯ

４　结　　论

根据矢量法设计的膜堆，采用电子束蒸发方法

制备了ＬＢＯ晶体上１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ二倍频增透

膜，并对制备的薄膜进行了性能测试。通过优化制

备工 艺 参 数，薄膜 的光 谱特 性曲线 表 明 基 频

１０６４ｎｍ和二倍频５３２ｎｍ波长的剩余反射率分别

为０．０７％和０．１６％。ＬＢＯ晶体与薄膜之间附着牢

固，粘附失效的临界附着力为１３７．４ｍＮ。薄膜的

抗激光损伤阈值为１５．１４Ｊ／ｃｍ２，激光损伤形貌观

４２０２
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察和深度信息分析表明薄膜的激光损伤位于Ａｌ２Ｏ３

膜层。由薄膜的电场分布分析可知，电场贯穿整个

膜堆，膜堆中每个位置都有较强的电场存在，如果在

某个位置出现吸收源（杂质缺陷或者界面吸附层），

那么破坏就很可能在该位置发生。可见，通过改进

Ａｌ２Ｏ３ 膜层的质量，将会进一步提高ＬＢＯ晶体上

１０６４ｎｍ，５３２ｎｍ二倍频增透膜的抗激光损伤特性。
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