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摘 要院 光学元器件的激光损伤问题，一直以来都困扰着超强超短激光系统的进一步发展。飞秒激

光领域，激光脉冲引起的光学器件损伤主要由材料的本征特性决定。光学材料内的多光子电离、雪

崩电离、导带电子弛豫等一系列非线性过程，与材料的激光损伤过程密切相关。利用泵浦探测技

术，采用中心波长为 800 nm，重复频率 1 kHz 的飞秒激光脉冲，对 Nb2O5/SiO2 啁啾镜介质膜的内部

与飞秒激光损伤相关的超快动力学进行了研究。发现强的泵浦光脉冲辐照结束后飞秒乃至几十皮

秒的范围内，啁啾镜对探测光的反射率有一定程度的下降。反射率降低的主要原因是泵浦光在介

质膜的 Nb2O5层内激发的大量的自由电子对探测光吸收所致，且该过程对激光诱导损伤过程起主

导作用。通过反射率的变化，对其介质膜内导带电子弛豫过程进行探究，测定得到其衰减寿命，分

别为 1.31、6.88、22.34 ps。
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Abstract: Femtosecond laser-induced damage of optical components seriously restricts the development of

ultrashort and ultra -intense laser systems with ever higher average powers and peak intensities. In the

ultrashort pulse regime, the damage of optical materials is closely related to the nonlinear ionization

processes inside the materials, such as the multiphoton ionization, the avalanche ionization, and the decay
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0 引 言

随 着 激 光 技 术 的 飞 快 发 展 袁 具 有 极 高 峰 值 强 度

和 极 短 脉 冲 时 间 的 超 强 超 快 激 光 逐 渐 在 各 领 域 凸 显

出 越 来 越 多 的 优 势 [1]遥 特 别 是 在 化 学 尧 生 物 材 料 和 光

学 材 料 内 超 快 过 程 的 研 究 中 袁 超 快 激 光 因 其 极 高 的

时 间 分 辨 率 优 势 袁 为 探 测 载 流 子 的 弛 豫 尧 实 时 化 学 反

应 尧 超 快 电 子 传 递 尧 能 量 传 输 等 过 程 提 供 了 有 效 的 工

具 [2-4]遥 然 而 袁 激 光 损 伤 问 题 一 直 阻 碍 着 超 强 超 短 激

光 系 统 及 其 在 一 系 列 应 用 领 域 内 的 进 一 步 发 展 遥 有

研 究 表 明 袁 在 飞 秒 脉 冲 作 用 下 袁 材 料 内 部 的 超 快 载 流

子 动 力 学 过 程 直 接 决 定 了 光 学 材 料 的 抗 激 光 损 伤 能

力 [5-6]遥 与 纳 秒 激 光 和 材 料 间 相 互 作 用 下 以 杂 质 缺 陷

主 导 的 热 破 坏 为 主 的 线 性 损 伤 机 制 不 同 袁 超 强 超 短

激 光 脉 冲 导 致 的 激 光 损 伤 主 要 作 用 机 制 为 光 致 电

离 尧 碰 撞 电 离 以 及 电 子 弛 豫 等 非 线 性 机 制 袁 受 薄 膜 带

隙 影 响 很 大 [7]遥 即 飞 秒 激 光 导 致 的 光 学 材 料 损 伤 是

一 种 本 征 损 伤 袁 与 光 学 材 料 的 一 系 列 本 征 特 性 密 切

相 关 遥

作 为 超 快 激 光 系 统 中 不 可 缺 少 的 基 本 元 件 袁 光

学 薄 膜 是 激 光 系 统 中 最 薄 弱 尧 最 易 损 伤 的 环 节 之 一 遥

即 使 其 出 现 十 分 微 小 的 瑕 疵 袁 也 会 直 接 导 致 输 出 光

束 质 量 的 大 幅 下 降 袁 对 整 个 激 光 系 统 的 运 行 造 成 不

可 预 估 的 影 响 [8-9]遥 因 此 袁 应 用 于 大 能 量 尧 高 功 率 超 快

激 光 系 统 中 的 光 学 薄 膜 材 料 袁 其 抗 损 伤 特 性 将 直 接

影 响 到 整 个 系 统 的 设 计 方 案 及 运 行 性 能 袁 所 以 研 究

超 快 激 光 作 用 下 光 学 薄 膜 材 料 的 抗 激 光 破 坏 问 题 袁

具 有 非 常 重 要 的 实 际 意 义 遥

为 了 压 缩 脉 宽 袁 获 得 具 有 超 短 脉 冲 的 激 光 袁 色 散 补 偿

元 件 是 超 快 激 光 系 统 中 不 可 或 缺 的 部 分 袁 其 中 啁 啾

镜 因 其 低 损 耗 尧 较 为 简 便 的 调 节 过 程 尧 能 够 补 偿 高 阶

色 散 等 特 性 从 其 他 色 散 补 偿 元 件 中 脱 颖 而 出 袁 在 超

快 激 光 系 统 的 设 计 中 袁 尤 其 是 低 于 10 fs 的 激 光 系

统 中 成 为 重 要 的 组 成 部 分 [10]遥 然 而 袁 由 于 超 快 激 光

系 统 一 般 伴 随 着 极 高 的 脉 冲 强 度 袁 对 材 料 的 抗 损

伤 特 性 具 有 更 高 的 要 求 袁 以 介 质 膜 为 主 要 作 用 材

料 的 啁 啾 镜 也 面 临 新 的 考 验 袁 激 光 与 其 相 互 作 用

过 程 的 研 究 也 具 有 重 要 的 意 义 [11]遥 目 前 为 止 袁 国 内

外 关 于 啁 啾 镜 的 损 伤 研 究 主 要 集 中 在 对 其 损 伤 阈

值 的 研 究 [12-13]遥 与 其 他 标 准 膜 系 材 料 相 比 袁 啁 啾 镜

具 有 复 杂 的 膜 系 结 构 以 及 由 此 带 来 的 复 杂 电 场 调

制 袁 且 其 内 部 载 流 子 动 力 学 并 未 得 到 有 效 研 究 遥 介

质 膜 内 部 的 碰 撞 电 离 尧 多 光 子 电 离 等 过 程 的 作 用

时 间 主 要 在 飞 秒 及 皮 秒 量 级 袁 利 用 具 有 高 分 辨 率

的 飞 秒 激 光 可 以 对 其 进 行 较 为 精 确 的 探 测 遥

在 该 项 研 究 中 袁 选 择 采 用 800 nm尧1 kHz 的 飞

秒 激 光 脉 冲 研 究 Nb2O5/SiO2 啁 啾 镜 的 飞 秒 激 光 损

伤 机 理 遥 文 中 利 用 800 nm 的 飞 秒 激 光 作 为 激 发 及

探 测 工 具 袁 对 Nb2O5/SiO2 薄 膜 材 料 的 啁 啾 镜 进 行

泵 浦 探 测 实 验 袁 进 行 啁 啾 镜 介 质 膜 内 部 超 快 动 力

学 的 研 究 遥 泵 浦 光 的 主 要 作 用 是 激 发 薄 膜 内 的 导

带 自 由 电 子 袁 经 过 一 定 延 时 后 袁 探 测 光 对 导 带 自 由

电 子 一 系 列 弛 豫 过 程 进 行 记 录 袁 并 围 绕 这 些 结 果

深 入 开 展 研 究 遥 根 据 实 验 结 果 袁 分 析 探 测 光 反 射 率

下 降 及 恢 复 原 因 袁 结 合 自 由 电 子 吸 收 理 论 进 行 相

应 的 解 释 遥 利 用 实 验 所 得 反 射 率 变 化 数 据 袁 对 介 质

膜 内 部 导 带 电 子 弛 豫 过 程 进 行 探 究 袁 并 测 定 其 能

级 间 衰 减 寿 命 遥

process of electrons in the conduction band. In other word, the femtosecond laser induced damage in

optical components display highly deterministic damage performance. To investigate the laser induced damage

inside the chirped mirrors, ultrafast carrier dynamics in Nb2O5/SiO2 chirped mirrors excited by 800 nm, 1 kHz

femtosecond laser had been investigated by pump -probe technique. Reflectance of dielectric chirped

mirrors was found reduced after pump pulse excitation femtosecond and dozens of picosecond range. The

reduction is mainly ascribed to the absorption of conduction electrons inside the Nb2O5 layers in dielectric

chirped mirror film, which plays an important role in laser induced damage. To investigate the ultrafast

dynamics in dielectric film in detail, the relaxation lifetimes of electrons in the conduction band has

been measured as 1.31 ps, 6.88 ps, and 22.34 ps, respectively.

Key words: laser induced damage; chirped mirror; multiphoton ionization; electron relaxation
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1 实验装置

1.1 样品制备

采 用 Veeco 公 司 的 双 离 子 束 溅 射 镀 膜 机 袁 在 硅

基 底 上 制 备 啁 啾 镜 介 质 膜 袁 分 别 选 用 Nb2O5 和 SiO2

作 为 高 尧 低 折 射 率 材 料 遥 介 质 膜 的 设 计 层 数 为 50 层 袁

总 厚 度 约 为 6.2 滋m遥 其 涂 层 设 计 为 G || 噎

0.88H0.90L 0.87H2.79L 0.39H0.82L 0.88H0.63L

1.06H0.43L 0.40H0.96L 0.94H1.85L 0.99H0.89L ||A袁

此 处 G 表 示 基 底 袁A 表 示 空 气 层 袁H尧L 分 别 表 示

高 尧 低 折 射 率 材 料 的 四 分 之 一 光 学 厚 度 袁 相 应 的 数

字 分 别 代 表 膜 层 厚 度 与 光 学 厚 度 的 倍 数 关 系 袁 前

16 层 的 结 构 分 布 如 图 1 所 示 遥 该 啁 啾 镜 设 计 波 长 为

873 nm袁 在 500~1 200 nm 的 反 射 率 分 布 如 图 2 所

示 袁 在 650 ~900 nm 的 范 围 内 袁 反 射 比 均 大 于

99.4%袁 在 800 nm 处 具 有 -60 fs2 的 色 散 补 偿 遥

图 1 啁 啾 镜 介 质 膜 结 构 图

Fig.1 Schematic diagram of the dielectric

chirped mirror coating

图 2 Nb2O5/SiO2 啁 啾 镜 在 500~1 200 nm 的 反 射 率 分 布

Fig.2 Reflectance of Nb2O5/SiO2 chirped mirror

from 500 to 1 200 nm

1.2 实验光路

实 验 采 用 的 泵 浦 探 测 光 路 如 图 3 所 示 遥 激 光 光

源 是 脉 宽 为 35 fs袁 中 心 波 长 为 800 nm袁 重 复 频 率

为 1 kHz 的 钛 宝 石 CPA 激 光 系 统 (Spectra Physics)遥

激 光 脉 冲 经 啁 啾 镜 补 偿 色 散 后 袁 经 分 束 片 BS1 分

成 两 路 遥 其 中 反 射 的 光 作 为 较 强 的 一 束 袁 用 作 实 验

过 程 中 的 泵 浦 光 曰 透 射 的 光 束 较 弱 袁 被 用 作 探 测

光 遥 二 者 最 终 均 通 过 抛 物 面 镜 汇 聚 在 介 质 膜 上 袁 在

样 品 表 面 实 现 空 间 上 完 全 重 合 袁 二 者 的 相 对 延 时

可 通 过 泵 浦 光 光 路 部 分 的 电 动 平 移 台 进 行 调 节 遥

此 外 袁 利 用 分 束 片 BS2袁 从 泵 浦 光 分 出 一 束 弱 光 至

光 束 稳 定 系 统 袁 以 保 证 测 量 过 程 中 光 束 的 稳 定 性 遥

探 测 光 经 样 品 反 射 后 袁 携 带 相 关 测 量 信 息 袁 经 光 纤

传 输 到 多 色 仪 (Princeton Instruments)袁 分 光 后 经 光

电 探 测 器 (Hamamatsu) 转 换 为 电 信 号 袁 然 后 传 输 至

多 通 道 锁 相 放 大 器 (AMETEK) 进 行 数 据 采 集 遥

图 3 泵 浦 探 测 实 验 设 备 遥 Laser system: 中 心 波 长 为 800 nm 的

钛 宝 石 激 光 系 统 曰CMs: 啁 啾 镜 对 曰BS1, BS2: 厚 度 为

0.5 mm 的 分 束 片 曰Delay: 电 动 平 移 台 曰VND: 厚 度

为 0.1mm 的 可 调 型 阶 梯 滤 波 片 曰PM: 抛 物 面 镜 曰

MLA: 128 通 道 锁 相 放 大 器 曰F1, F2: 聚 焦 透 镜

Fig.3 Pump-probe experimental set up. Laser system:

Ti: sapphire laser system operating at 800 nm;

CMs: chirped mirrors; BS1, BS2: 0.5 mm-thick

beam splitter; Delay: motorized precision translation

stage; VND: 0.1 mm-thick variable step filter;

PM: parabolic mirror; MLA: 128-channel lock-in

amplifier; F1, F2: focusing lens

2 实验结果

实 验 过 程 中 袁 通 过 调 节 光 路 袁 作 用 到 介 质 膜 表

面 的 泵 浦 光 能 量 为 26.02 mJ/cm2袁 探 测 光 能 量 为

4.7 mJ/cm2袁 分 别 为 该 膜 系 损 伤 阈 值 的 1/4 和 1/24[12]遥
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泵 浦 光 与 探 测 光 光 谱 如 图 4 所 示 袁 在 测 量 范 围 内

可 以 保 证 实 验 所 需 的 足 够 能 量 遥 实 验 中 采 用 的 泵

浦 光 与 探 测 光 均 远 低 于 损 伤 阈 值 袁 不 足 以 造 成 膜 系 损

伤 遥

图 4 泵 浦 光 及 探 测 光 光 谱 图

Fig.4 Pump and probe laser spectroscopy

利 用 上 述 激 光 系 统 输 出 中 心 波 长 为 800 nm 的

激 光 袁 选 取 775~820 nm 为 探 测 信 号 光 谱 范 围 袁 以

20 fs 为 步 长 袁 探 测 光 相 对 于 泵 浦 光 的 延 迟 时 间 范 围

为 0~30 ps袁 得 到 探 测 光 反 射 率 的 变 化 袁 如 图 5 所

示 袁 选 取 400 fs 以 后 的 不 同 积 分 时 间 内 归 一 化 反 射

率 变 化 的 平 均 值 遥

图 5 介 质 膜 在 400~28 ps 范 围 反 射 率 平 均 值 的 变 化 图

Fig.5 Mean reflectance changes of dielectric

film time in 400-28 ps

从 图 5 可 以 看 出 袁驻R/R 变 化 均 为 负 值 袁 换 言

之 袁 紧 随 泵 浦 光 后 作 用 到 样 品 表 面 的 探 测 光 的 反

射 率 是 下 降 的 袁 且 随 延 时 增 加 逐 渐 恢 复 遥 当 飞 秒 激

光 与 物 质 相 互 作 用 时 袁 在 整 个 脉 冲 持 续 范 围 内 袁 仅

考 虑 电 子 的 吸 收 过 程 对 激 光 能 量 变 化 的 贡 献 遥 探

测 光 单 独 作 用 于 样 品 时 袁 反 射 率 为 R袁 其 能 量 较

弱 袁 无 法 诱 导 材 料 产 生 自 由 载 流 子 袁 对 其 携 带 的 样

品 信 息 不 构 成 干 扰 遥 而 当 泵 浦 光 入 射 到 样 品 表 面

时 袁 材 料 内 部 会 通 过 多 光 子 电 离 和 碰 撞 电 离 产 生

导 带 电 子 袁 且 在 飞 秒 激 光 范 畴 多 光 子 电 离 为 主 要

过 程 [11]遥 泵 浦 光 脉 冲 作 用 结 束 后 袁 电 子 从 导 带 逐 渐

弛 豫 至 最 初 状 态 遥 如 果 探 测 光 在 这 一 过 程 完 成 前

到 达 样 品 表 面 袁 导 带 电 子 将 吸 收 相 应 的 探 测 光 袁 导

致 反 射 光 能 量 降 低 袁 即 反 射 率 下 降 遥 改 变 探 测 光 相

对 于 泵 浦 光 的 延 迟 时 间 袁 可 以 得 到 携 带 了 不 同 信

息 的 探 测 光 袁 并 可 依 此 进 行 材 料 内 部 电 子 弛 豫 过

程 分 析 遥

3 结果分析

根 据 E=hv袁800 nm 单 光 子 的 能 量 为 1.55 eV遥

该 实 验 中 介 质 膜 包 含 的 两 种 材 料 Nb2O5 和 SiO2 的

带 隙 分 别 为 3.5 eV 和 8.3 eV袁 电 子 从 价 带 跃 迁 到 导

带 分 别 需 吸 收 3 个 尧6 个 单 光 子 遥 由 于 离 子 化 进 程 对

带 隙 的 宽 度 依 赖 很 大 袁 因 此 Nb2O5 层 较 SiO2 层 更 容

易 被 多 光 子 电 离 袁 是 该 介 质 膜 中 最 为 脆 弱 的 部 分 袁 也

是 最 初 发 生 多 光 子 电 离 过 程 的 地 方 遥 当 激 光 以 此 强

度 入 射 时 袁 几 乎 可 以 认 为 SiO2 层 是 透 明 的 袁 而

Nb2O5 层 刚 好 可 以 发 生 离 子 化 袁 该 层 对 泵 浦 光 光 子

的 吸 收 过 程 是 造 成 反 射 率 下 降 的 主 要 原 因 遥 其 后 袁 随

着 探 测 光 相 对 于 泵 浦 光 延 时 的 增 加 袁 多 光 子 电 离 和

碰 撞 电 离 逐 渐 完 成 袁 导 带 电 子 逐 渐 弛 豫 到 价 带 或 者

缺 陷 态 袁 数 量 减 少 袁 对 探 测 光 的 吸 收 能 力 减 弱 袁 反 射

率 逐 渐 恢 复 遥 当 这 一 弛 豫 过 程 完 成 后 到 达 的 探 测 光

反 射 率 将 不 会 发 生 变 化 遥

在 激 光 辐 照 的 电 介 质 材 料 中 袁 电 子 最 初 被 激 发

到 导 带 袁 并 通 过 自 由 载 流 子 吸 收 过 程 被 进 一 步 激 发 袁

同 时 由 于 电 子 - 空 穴 对 的 相 互 作 用 产 生 自 获 陷 激 子 遥

图 5 表 明 了 归 一 化 发 射 率 随 探 测 光 与 泵 浦 光 延 迟 时

间 改 变 而 变 化 的 情 况 袁 曲 线 在 780 nm 和 795 nm 处

产 生 了 两 个 低 谷 袁 这 表 明 Nb2O5 具 有 两 个 吸 收 带 遥 因

图 中 表 示 为 反 射 率 平 均 值 的 变 化 袁 与 某 一 时 刻 的 反

射 率 变 化 存 在 一 定 差 异 袁 将 这 一 吸 收 带 位 置 的 变 化

理 解 为 自 由 电 子 弛 豫 到 中 间 缺 陷 态 的 过 程 [5]遥 为 了

更 准 确 地 分 析 其 动 力 学 过 程 袁 在 795 nm 附 近 各 选

取 了 几 个 典 型 的 波 长 袁 其 归 一 化 反 射 率 (驻R/R) 随 探

测 光 与 泵 浦 光 延 迟 时 间 改 变 而 变 化 的 情 况 如 图 6

所 示 遥
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图 6 795 nm 附 近 典 型 波 长 驻R/R 的 实 时 变 化 曲 线

Fig.6 Real-time 驻R/R traces of typical

wavelengths nearby 795 nm

利 用 如 下 所 示 指 数 函 数 方 程 对 实 验 结 果 进 行 数

据 拟 合 [6]院

驻A(t袁 )=a( )e
-t / 1

+b( )e
-t / 2

+c( )e
-t / 3

+d( ) (1)

式 中 院驻A=驻R/R 为 归 一 化 反 射 率 曰t 为 探 测 光 相 对 泵

浦 光 的 延 迟 时 间 曰 为 探 测 光 频 率 曰a( )尧b( )尧c( )尧d( )

均 为 放 大 参 数 曰 1尧 2 和 3 代 表 相 应 的 衰 减 寿 命 遥 对

795 nm 附 近 的 曲 线 进 行 拟 合 袁 拟 合 曲 线 为 图 6 圆 点

连 线 袁 可 以 得 到 相 应 的 衰 减 寿 命 分 别 为 1=(1.31依

0.22) ps尧 2 =(6.88依0.78) ps尧 3=(22.34依1.69) ps袁 对 应

不 同 波 长 的 分 布 如 图 7 所 示 遥

图 7 拟 合 所 得 载 流 子 寿 命 1尧 2尧 3 随 波 长 的 分 布

Fig.7 Fitting carrier lifetime 1, 2, and 3

function with wavelength dependence

根 据 图 7 可 以 看 出 袁795 nm 附 近 不 同 波 长 对 应

的 衰 减 寿 命 分 布 较 为 稳 定 袁 没 有 太 大 偏 差 遥 根 据 对 其

他 氧 化 物 材 料 的 研 究 [14]袁 可 以 合 理 推 断 1 是 在 最 初

的 电 子 - 声 子 散 射 过 程 中 载 流 子 弛 豫 到 导 带 边 缘 的

时 间 袁 2 为 电 子 由 导 带 弛 豫 到 自 获 陷 激 子 态 过 程 的

衰 减 时 间 袁 3 表 示 电 子 由 导 带 向 价 带 跃 迁 的 弛 豫 时

间 袁 相 应 的 电 子 激 发 过 程 和 弛 豫 过 程 的 简 化 图 如 图 8

所 示 遥

图 8 电 子 激 发 和 弛 豫 过 程 简 化 图 ( 1尧 2 和 3 分 别 表 示

相 应 的 能 级 寿 命 )

Fig.8 Simplified electron excitation and relaxation process,

1, 2, and 3 are electron lifetime between

corresponding energy levels

4 结束语

通 过 对 Nb2O5/SiO2 介 质 膜 的 研 究 袁 探 讨 了 飞 秒

激 光 作 用 下 啁 啾 镜 膜 层 内 激 光 损 伤 相 关 的 载 流 子 动

力 学 过 程 遥 利 用 飞 秒 泵 浦 探 测 技 术 袁 在 中 心 波 长
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800 nm 附 近 得 到 了 泵 浦 激 光 作 用 后 介 质 膜 反 射 率

变 化 袁 得 出 了 反 射 率 下 降 主 要 是 由 于 泵 浦 光 激 发 的

载 流 子 对 探 测 光 的 吸 收 导 致 的 结 论 遥 基 于 多 光 子 电

离 尧 自 由 载 流 子 吸 收 与 弛 豫 等 非 线 性 过 程 袁 通 过 拟 合

得 出 了 Nb2O5 材 料 中 电 子 在 各 能 带 间 的 衰 减 寿 命 袁

分 别 为 1 =(1.31 依0.22) ps尧 2 =(6.88 依0.78) ps尧 3 =

(22.34依1.69) ps遥 并 对 各 衰 减 寿 命 进 行 了 相 应 的 解

释 袁 即 分 别 代 表 不 同 能 级 间 的 弛 豫 时 间 遥

文 中 研 究 了 光 学 薄 膜 受 超 快 激 光 诱 导 损 伤 机 理 袁

将 对 进 一 步 阐 释 超 快 激 光 与 光 学 薄 膜 材 料 作 用 的 物

理 机 制 尧 理 清 超 快 激 光 作 用 下 光 学 材 料 的 瓶 颈 问 题 提

供 有 效 帮 助 遥 以 此 为 基 础 探 索 寻 找 可 以 提 高 材 料 抗 激

光 损 伤 能 力 的 方 法 袁 从 而 可 为 探 索 改 善 光 学 薄 膜 材 料

抗 超 短 脉 冲 激 光 损 伤 能 力 提 供 有 效 途 径 遥
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