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钛酸镧薄膜在1064nm/532nm波长激光辐照下的
光学特性

徐均琪,王建,李绵,李候俊,苏俊宏
(西安工业大学 陕西省薄膜技术与光学检测重点实验室,西安710021)

摘 要:采用热蒸发沉积技术制备了钛酸镧(H4)薄膜,研究了1064nm和532nm波长激光诱导辐照

处理后的薄膜折射率、消光系数、激光损伤阈值和损伤过程变迁.结果表明:采用不同波长的激光辐照

H4薄膜后,会使其折射率升高,但升高的幅度不大.用1064nm的激光辐照处理,可将 H4膜的激光损

伤阈值从10.2J/cm2提高到15.7J/cm2(5脉冲辐照),而532nm激光辐照对样品损伤阈值的提高效果

不明显.同一样片,1064nm激光的损伤阈值远远高于532nm的激光损伤阈值.1064nm激光辐照下,

H4薄膜经历了轻微损伤、轻度损伤、重度损伤和极度损伤四个缓慢演变的阶段.而532nm激光辐照下,

H4薄膜从未损伤到损伤是一个突变的过程,经历了重度损伤和极度损伤的演变阶段.
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OpticalPropertiesofLanthanumTitanateFilmsIrradiatedbyLaserswith
theWavelengthsof1064nmand532nm

XUJun-qi,WANGJian,LIMian,LIHou-jun,SUJun-hong
(ShaanxiProvinceThinFilmTechnologyandOpticalTestOpenKeyLaboratory,Xi'anTechnological

University,Xi'an710021,China)

Abstract:Lanthanumtitanate(H4)filmsweredepositedbythethermalvapordepositiontechnique.
Afterirradiatingwitha1064nmand532nmlasers,therefractiveindex,extinctioncoefficient,Laser-
InducedDamageThreshold(LIDT)ofthefilmsanddamagingprocessofthefilmswereinvestigated.The
resultsshowedthattherefractiveindexofH4filmsslightlyincreasedafterlaserirradiating.TheLIDT
increasedfrom10.2J/cm2to15.7J/cm2(5-pulseirradiation)afterirradiatingbyusinga1064nmlaser,
however,thechangeofLIDTofthefilmswasunobviousafterirradiatingbyusinga532nmlaser.For
thesamesample,theLIDTwhichmeasuredwitha1064nmlaserwashigherthanthatwitha532nm
laser.H4film'sdamageprocessunderwentaslow4-stage,slight,mild,moderateandextremedamage
byusinga1064nmlaser,whereasthedamageprocesswasasuddenchangebyusinga532nmlaser,
underwenta2-stage,moderateandextremedamage..
Keywords:Film;Opticalproperties;Laserirradiation;Lanthanumtitanate;Transmittance;Refractive
index;Damage
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0 引言

在薄膜技术领域,损耗吸收低、机械性能优良、易于制备,性能稳定的镀膜材料一直是工艺和设计人员的
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首选材料.钛酸镧(H4)薄膜在此方面显示出无比优越的性能,研究表明,该薄膜具有良好的工艺稳定性,无
论是室温还是加热沉积,或者无论蒸镀过程中充氧多少(甚至不充氧),蒸发束流高低,其折射率变化均不大,
消光系数极小,激光损伤阈值稳定[1].该材料是由氧化钛和氧化镧合成得到的,其化学成分为LaTiO3,光谱

透明区为360~7000nm,是一种极具发展前途的光学镀膜材料.1954年,Kestigian和 Ward采用La2O3和

Ti2O3反应法,成功合成了LaTiO3.随后,有关此材料特性的研究一直吸引着国内外学者的关注[2-4].
关于薄膜材料制备的方法有很多,余亮等[5]利用射频磁控溅射法在玻璃衬底上制备SnS薄膜,并对所

制备的薄膜晶体结构、组分、表面形貌、厚度、反射率和透过率进行表征分析.研究结果表明:薄膜厚度的增加

有利于改善薄膜的结晶质量和组分配比,晶粒尺寸和颗粒尺寸随着厚度的增加而变大.郭华伟等[6]采用溶胶

凝胶法制备ZnO:Al,Sm阻挡层薄膜并对阻挡层薄膜进行了表征,探讨了Al、Sm掺杂量对阻挡层薄膜性能

的影响.然而,随着大功率、高能量激光系统的发展,应用于这些系统的薄膜元件面临着越来越大的挑战,仅
从制备方法上改善薄膜的性能已经难以满足需要.众多研究已经发现,激光辐照薄膜样品,会使其性能发生

变化[7-9].如果能够知道强激光辐照后薄膜器件的性能变化趋势(如折射率、消光系数,激光损伤阈值等),就
可对光学系统的像差、调制传递函数(ModulationTransferFunction,MTF)等质量退化做出早期预测.这种

预测,对应用于高能激光器谐振腔、激光核聚变系统,对可能遭受高能激光辐照的空间光学系统显得尤为重

要.这就需要对薄膜在强激光下的性能进行评估,并进而采取适当的对策.如果能够采用合适强度和剂量的

激光辐照处理薄膜样品,则可能使其性能得到改善.因此,明确强激光辐照后的性能变化,就有可能以此指导

薄膜后处理工艺来提高膜层的光学性能、机械强度和激光损伤阈值.Li等[10]采用532nm的激光,对FTO薄

膜表面进行了激光辐照处理,发现低通量,高扫描速率激光辐照对薄膜的表面形貌影响不大,但会使透射率

增强,电阻率下降.而高通量、低扫描速率激光辐照,会导致透射率和导电性能下降.Alvi[9]则发现,增加辐照

的时间,会导致薄膜的吸收系数增加,光学带隙减小.Jorge[12]采用10.6μm的激光对TiO2薄膜进行辐照处

理,发现激光辐照能够促进锐钛矿结构转变为锐钛矿/金红石结构.同样,激光辐照还可以形成不同空间频率

的表面微观结构[13].任乃飞等[14]认为,采用适当能量密度的激光对薄膜进行辐照处理,可起到退火作用,促
进薄膜晶粒生长、消除缺陷,最终使薄膜的综合光电性能得到提升.胡建平等[15]用1064nm 激光处理

HfO2/SiO2薄膜,使薄膜的激光损伤阈值平均提高到3倍左右,并且薄膜的损伤尺度也明显减小.对有缺陷

的薄膜,其缺陷经低能量激光处理后消除,抗激光损伤能力得到增强,但并不显著,而薄膜本身的激光预处

理,可以使其激光损伤阈值大大提高.利用Nd︰YAG纳秒激光(355nm、532nm和1064nm)辐照DLC薄膜

的结果表明:采用不同波长的单脉冲激光辐照时,DLC膜的损伤阈值不同,采用同一波长的多脉冲激光辐照

时,损伤阈值低于单脉冲辐照阈值.脉冲激光辐照对DLC膜具有改性作用,其特性变化与激光能量密度大小

和脉冲个数有关[16].由此可见,激光辐照处理会对薄膜的性能产生重要的影响,且不同波长的激光表现出不

同的诱导特性.
鉴于钛酸镧薄膜具有损耗吸收小、易于制备,性能稳定的优良特性,可作为激光薄膜制备的一种优良镀

膜材料,因而具有极大的发展潜力.同时,不同波长的激光辐照处理,会对薄膜的不同性能改善起到意想不到

的效果,因此,有必要对钛酸镧薄膜在强激光辐照下的行为变迁特性进行研究.然而,遗憾的是,目前对钛酸

镧薄膜在强激光下的行为特性研究非常有限,未见到系统地研究钛酸镧薄膜在强激光诱导辐照处理后的光

学性能变迁,如薄膜折射率、消光系数、激光损伤阈值和损伤破坏过程的变迁规律,更未见到该薄膜在

1064nm和532nm激光辐照下特性的综合比对.基于以上考虑,本文对热蒸发技术制备的钛酸镧薄膜进行

了激光辐照,并对辐照前后的光学特性进行了研究,对于薄膜制备后处理工艺优化和器件性能评估具有重要

的意义.

1 实验

H4薄膜的制备是采用电子束热蒸发技术在南光ZZS500-2/G型镀膜机上进行的,基片为ϕ30mm的石

英玻璃和15mm×15mm双面抛光的硅片.镀膜时采用旋转夹具,为了保证基片上薄膜结构及性能的一致,
基片放置在镀膜球型夹具的同一个旋转半径内,所有样品一次镀膜完成.沉积前,首先用3︰1的醇醚混合液

清洗基片,待晾干后放上镀膜夹具,随后开始抽真空.当本底真空度达到3×10-3Pa时,打开电子枪进行膜料

预熔,预熔后继续抽真空至其恢复至本底真空度,且基片达到所需温度,然后向真空室充入氧气,开始制备
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H4薄膜.用光电膜厚仪控制薄膜厚度,监控波长为532nm,设定控制薄膜光学厚度为λ0/2.镀膜基片温度为

180℃,氧气流量5sccm,工作真空度为1.5×10-2Pa,电子枪束流90mA(8KV).采用J.A.Woollam公司

的 M-2000UI椭偏仪测量薄膜的光学常数,测试范围350nm~1650nm,实测薄膜的厚度为135nm.文中折

射率和消光系数均指1064nm波长的数值.
采用激光损伤测试系统对H4薄膜进行激光辐照处理,其系统原理见图1,该系统可以工作在测试和预

处理模式下,本研究采用预处理模式.两台激光器输出光束模式为TEM00,光斑能量为准平顶分布,脉宽

10ns.输出波长1064nm和532nm,由工控机控制,可根据需要选择其一.能量衰减系统由多组中性密度衰

减片组合来实现,可使激光能量密度输出范围为1~50J/cm2.薄膜样品夹持在二维工作台上,工作台由步进

电机驱动,可以进行X、Y 两个方向位移.调节聚焦透镜2的位置,可以改变光斑在样品表面的大小.实验测

得,1064nm激光光斑为ϕ0.58mm,532nm激光光斑为ϕ0.85mm.采用工控机控制样品台移动,使激光束

完成行列逐点扫描,扫描步长间距为所对应激光光斑大小的一半,分别用不同波长激光对样品进行辐照处

理,研究了H4膜性能的变化.

图1 激光损伤测试系统原理

Fig.1 Schematicdiagramofthelaser-induceddamagetestingsystem

2 结果及分析

2.1 不同波长激光束输出参数

激光能量的稳定性是测试结果准确与否的重要保证.由于激光辐照采用逐点扫描的方式,样品表面不同

位置接收到不同的激光脉冲,各脉冲具有不同的能量,为了选择合适的能量极差范围,实验测试了100个激

光脉冲,得到的激光能量重复性分布如图2所示.
激光器的起始输出脉冲能量调整在200mJ左右,实际测试结果对1064nm激光来说,其脉冲能量在

199.6~208.7mJ,均值203.8mJ,随机误差为2.3%.对于532nm的激光,其能量在204.6~223.5mJ,均值为

214.0mJ,随机误差为4.5%.表明两种激光器输出的激光能量误差不大,基本稳定.图2中的插图所示为在样

品表面测试的激光光斑能量分布,从图中可知,无论是1064nm还是532nm激光,其输出的脉冲能量均为

准平顶输出,可保证辐照处理区内光斑上的能量分布均匀.

图2 激光器输出的能量稳定性

Fig.2 Thestabilityofthelaserenergy
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2.2 不同激光波长下的光学常数

为了研究H4薄膜折射率和消光系数在不同波长激光下的辐照效应,将同一批镀膜样品分成两组,每组3片,
分别用不同激光波长,不同的脉冲数进行处理.图3为激光辐照处理后H4薄膜折射率和消光系数的变化情况.

从图中可以看出,对于1064nm 的激光,当不进行辐照,或者采用单脉冲和5脉冲(脉冲能量密度

6.2J/cm2)激光辐照,薄膜折射率随着脉冲次数的增加而轻微升高,从1.9571,1.9576,上升到1.9581.消光

系数随着脉冲次数的增加也轻微增加,从1.05×10-6,3.80×10-6变化为5.18×10-5.对于532nm的激光,

当不进行辐照,或者采用单脉冲和5脉冲(脉冲能量密度0.9J/cm2)激光辐照,薄膜折射率随着脉冲次数的

增加而轻微升高,从1.9552,1.9565,上升到1.9567.消光系数随着脉冲次数的增加无明显变化规律,从1.20
×10-4,4.43×10-5变化为1.98×10-4.为进一步明确532nm激光辐照的这种变化,并对实验的重复性进行

验证,采用与前述完全一致的薄膜沉积工艺,在镀膜机上重复制备了H4薄膜,厚度为136.8nm,并对其在不

同激光脉冲辐照下的特性做了进一步研究,其结果如图4.可以证实,对于532nm的激光,当不进行辐照,或
者采用1、2、3、5个脉冲激光辐照,薄膜折射率随着脉冲次数的增加而轻微升高(图4a).消光系数随着脉冲次

数的增加无明显变化规律,但也可以发现,当脉冲数较少时,激光辐照使薄膜的消光系数变小,当脉冲数超过

3时,辐照使薄膜的消光系数变大.由此可见,要得到较小的消光系数,对H4膜而言,应优选单脉冲进行辐照

处理.由于激光对光学薄膜的作用表现为强烈的场效应和热效应,当高能量短脉冲激光作用到薄膜表面时,
会对薄膜进行短暂的快速退火,从而使其折射率升高.H4薄膜经激光辐照处理后,这种升高的程度不大,不
会对薄膜的光谱性能产生明显影响.激光辐照一方面会消除或者降低薄膜表面的缺陷,有使其吸收降低的趋

势,但另一方面,根据光斑扫描的方式可知,在其光斑重叠区域,不可避免造成多次能量的累计,这将增加薄

膜表面的散射,造成损耗增加.两种效应的综合结果,使得薄膜的消光系数随着辐照脉冲数的变化并不明显.
由于532nm的激光光子能量高于1064nm,在脉冲数较少的情况下,可有效消除薄膜内部的缺陷,使消光

系数降低.而随着脉冲数的增加,薄膜表面的散射损耗增加,导致消光系数出现增加的趋势,这与Alvi的研

究结果类似[11].

图3 不同波长激光辐照下薄膜的光学常数

Fig.3 Opticalconstantofthefilmirradiatedbydifferentlasers
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图4 532nm波长激光辐照后 H4薄膜的光学常数变化

Fig.4 OpticalconstantchangeoftheH4filmsirradiatedbya532nmlaser

2.3 不同激光波长下的损伤形貌

H4薄膜在不同激光波长下,表现为不同的损伤特性.为了便于显微镜观测,采用Si基底上H4薄膜进行

研究,图5是 H4薄膜在不同波长激光作用下的损伤形貌.对于1064nm 的激光来说,当激光能量低于

5.6mJ时,无法看到明显的损伤斑,当激光能量大于5.6mJ后,可看到微小的损伤斑.随着激光能量的升高,
损伤斑尺寸逐渐扩大,薄膜在强激光作用下,损伤经历了:轻微损伤、轻度损伤、重度损伤和极度损伤四个缓

慢演变的阶段.而对于532nm的激光来说,当激光能量小于4.3mJ时,无法观测到损伤斑,而一旦激光能量

大于4.3mJ,立刻可见严重的损伤斑.H4薄膜损伤几乎没有微损伤和轻度损伤的过程,从未损伤到损伤是一

个突变的过程,薄膜的损伤过程经历了:重度损伤和极度损伤的演变阶段.另一方面也发现,在大致相等的激光

能量下,H4薄膜在532nm激光诱导下的损伤斑远远大于1064nm的激光,说明当采用532nm的激光时,薄
膜的破损更加剧烈,这可能源于短波长激光的光子能量更高,产生的多光子电离现象更加明显的缘故.

图5 不同波长激光诱导 H4薄膜损伤过程

Fig.5 ThedamageprocessofH4filmsinducedbydifferentlasers

2.4 不同激光波长下的损伤阈值

为了深入研究不同波长激光对H4薄膜的辐照效应,分别采用1064nm和532nm激光,对薄膜进行辐

照处理,每种波长的激光用单脉冲和5脉冲进行辐照,最后测量两种激光作用下的损伤阈值,其测试结果如

图6所示.从图中可见,采用1064nm的激光辐照预处理,无论是单脉冲还是5脉冲,其激光损伤阈值均有明

显的提 高,最 大 可 从10.2J/cm2 提 高 到15.7J/cm2(1064nm激 光 损 伤 阈 值)和2.2J/cm2 到2.7J/cm2

(532nm激光损伤阈值);而采用532nm 的激光进行辐照预处理后的薄膜,其损伤阈值可能略有提高

(1064nm激光损伤阈值),也可能变化不明显(532nm激光损伤阈值).同时可以发现,对于同一样片,采用

1064nm激光测量的损伤阈值均高于532nm的损伤阈值,激光损伤阈值表现出明显的波长依赖性,这一研
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究结果与文献[17]相同.其原因一方面源于H4薄膜在532nm的消光系数较大,从而导致其吸收系数增加.
而532nm波长的光子能量大于1064nm,从而导致532nm波长的总吸收率也较大.另外一个重要原因,则
是源于强电场的作用.当光沿着薄膜传输时,入射光束与前一界面反射的光束发生干涉,从而在薄膜内部形

成驻波电场(SWEF),这意味着薄膜的不同厚度处具有不同的电场强度.图7为 H4薄膜,在1064nm和

532nm激光作用下,不同膜厚处的归一化电场强度.

图6 H4薄膜在不同激光波长下的损伤阈值

Fig.6 Thelaser-induceddamagethresholdofthefilmsafterirradiatingatdifferentlasersLIDT

  由图7可知,采用1064nm和532nm激光作用时,其在薄膜空气界面处的电场强度存在很大差异,分
别为0.3107和0.6293.已有研究表明,薄膜-空气界面的电场强度是最易发生薄膜损伤的薄弱环节[1],因此,
对于532nm激光而言,在界面处较大的电场强度也是其激光损伤阈值较低的重要因素之一.

图7 H4薄膜在不同激光波长下的电场强度分布

Fig.7 TheelectricfieldintensitydistributionoftheH4filmsatdifferentwavelengths

3 结论

采用1064nm和532nm的脉冲激光,对热蒸发技术沉积的H4薄膜进行了激光辐照处理.发现 H4薄

膜在强激光辐照处理后光学性能发生明显变化,且不同波长激光具有不同的处理效果.随着脉冲次数的增

加,1064nm的激光辐照使H4薄膜折射率和消光系数轻微升高,532nm的激光辐照,使折射率轻微升高,
而消光系数无明显变化规律.适当剂量的激光辐照,会在一定程度上提高其激光损伤阈值:1064nm的激光

辐照预处理,可使 H4膜的损伤阈值从10.2J/cm2提高到15.7J/cm2(1064nm),或者从2.2J/cm2提高到

2.7J/cm2(532nm);532nm的激光辐照预处理,其1064nm激光的损伤阈值略有提高,532nm的激光损

伤阈值提高不明显.对同一样片,1064nm的激光损伤阈值远远高于532nm损伤阈值.该研究结果期望能够

扩大H4膜的应用范围,并对高性能激光薄膜的设计与制备起到一定的参考作用.
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