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摘要: 综述了离子束辅助沉积技术在高功率激光薄膜制备中的应用研究进展。指出该技术在制备高激光损伤阈值

的薄膜中存在的问题, 即出现过高的堆积密度, 会给薄膜带来杂质缺陷、化学计量比缺陷、损伤缺陷、晶界缺陷, 制备薄膜

的残余应力存在着压应力增加的趋势,会改变薄膜的晶体结构等。并指出了该研究领域的研究方向。
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引 言

随着高功率激光器及其应用范围的日益扩大, 光

学薄膜的抗激光损伤性能的重要性日益突出
[ 1 2]
。高

功率激光薄膜的抗激光损伤性能取决于薄膜材料、膜

系设计和薄膜制备技术。在制备技术方面,高功率激

光薄膜通常采用的是电子束蒸发、溶胶 凝胶方法。电

子束蒸发有着沉积速率快、制备简便、容易控制、设备

维护方便、适合大规模生产等优点。但该制备方式也

存在着一些缺点。由于沉积能量低, 蒸发粒子在基底

表面的能量在 0. 1eV左右, 迁移速率低。实验和计算

机模拟结果都表明,这样低的迁移速率下,膜层堆积疏

松并具有柱状结构,从而带来了薄膜的折射率低、容易

吸附水汽使光谱发生漂移以及吸附杂质使薄膜抗激光

损伤性能下降等缺点。溶胶 凝胶可以在室温下以浸

泡或自旋的方式进行,它是一种在大体积光学基底上

镀膜的技术,成本很低。该方式能够制备高损伤阈值

薄膜
[ 3]

, 但它也存在着本性脆弱, 难于对光学元件的

表面进行清洁等缺点
[ 4]
。因此, 发展新的制备技术成

为重要的研究课题。这些新技术包括离子束辅助沉积

技术、离子束溅射沉积技术、磁控溅射沉积技术等。其

中离子束溅射沉积技术的优点是可以在低温或常温环

境下制备出致密度高的薄膜, 但该技术存在着沉积速

度慢、应力大等问题; 磁控溅射也具备能量沉积方式的

优点,如致密度高附着力好等优点,但也存在着沉积速

度慢的缺点。

离子束辅助沉积技术 ( ion beam assisted deposi

t ion, IBAD)是众多技术中较为看好的一种技术, 也是

国内外在高功率激光薄膜制备领域研究较多的技术。

和离子辅助沉积技术 ( ion assisted deposition, IAD)相

比较, IBAD中使用的离子是由离子源发射的定向离子

束,具有强的方向性。该技术可以破坏热蒸发的柱状

结构,增加薄膜的附着力, 提高薄膜的堆积密度, 提高

薄膜在外界环境下的稳定性
[ 5 ]
。此外, 它还可广泛与

原有的蒸发方式如电子枪蒸发方式配合使用, 具有使

用和移植方便的优点。 IBAD的优越性吸引着人们将

该技术应用于高功率激光薄膜的制备中,为此人们进

行了广泛的研究。但由于离子与薄膜相互作用的复杂

性,以及影响激光薄膜抗激光损伤性能的因素较多,从

目前的研究来看,离子束辅助技术是否可以以及如何

应用于高功率激光薄膜制备中去,尚无定论。因此,高

功率激光薄膜制备中的离子束辅助沉积技术研究是一
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个值得继续探讨和深入研究的重要课题。下面将对人

们进行过的探索做一归纳整理, 希望揭示该课题研究

中的问题及下一步研究的方向。

1 离子束辅助沉积技术在制备高功率激光薄

膜中的问题

1. 1 堆积密度

提高薄膜的堆积密度是离子束辅助沉积技术最突

出的特点。对于热蒸发方式, 从靶材里蒸发逃逸出的

分子的动能极小 ( 0. 1eV )
[ 5]

, 因此薄膜是疏松的柱状

结构
[ 1]
。柱状结构一个重要的后果是使薄膜产生疏

松的结构,这种结构容易吸收环境气氛里的水蒸气,从

而导致薄膜在环境气氛下光谱偏移以及薄膜脱落等现

象
[ 5]
。此外, 这种结构的薄膜附着力也比较小。

离子束辅助沉积技术则可以破坏热蒸发的柱状结

构,增加薄膜的附着力, 提高薄膜的堆积密度, 提高薄

膜在外界环境下的稳定性。文献 [ 5]中所给出的使用

和未使用离子束辅助沉积的 Ta2O5薄膜在湿 /干环境

下的光谱偏移量表明, 离子束辅助沉积的样品, 其湿 /

干环境下的光谱偏移量很小, 几乎是未使用离子束辅

助沉积的 1%。 ZHANG等人
[ 6]
指出,离子束辅助沉积

薄膜过程中,离子束流密度对提高薄膜的堆积密度起

重要作用,在一定范围内, 离子束流密度与薄膜的堆积

密度是线性正比关系。

从对环境的稳定性来看,薄膜堆积密度的提高,对

其抗激光损伤性能的稳定是有利的; 从薄膜的柱状结

构容易吸附空气中的水蒸气及污染物来看,薄膜堆积

密度的提高, 对其抗激光损伤性能的提高也是有利

的
[ 7]

,但 ALV ISI的研究结果与此相反。他在 2000年

用 M ark I无栅离子源进行了离子束辅助沉积制备氧化

铪单层膜的抗激光损伤性能研究,结果发现,离子束辅

助沉积制备薄膜的激光损伤阈值较低
[ 8]
。他的解释

是,由于离子束辅助沉积的薄膜堆积密度较高,因此薄

膜对热应力的缓冲能力就差, 一旦有缺陷中心受到激

光辐照产生热应力,则薄膜就容易被破坏。他认为,离

子束辅助沉积制备薄膜的高堆积密度可能是导致激光

损伤阈值较低的一个因素。

1. 2 缺陷

现在大量的实验研究表明, 薄膜的激光损伤与薄

膜中的微缺陷有着密切的关系
[ 9 11]

, 大多数的激光损

伤都是从薄膜中缺陷点处开始发生并逐渐向外发展

的。离子束辅助沉积技术是在传统热蒸发过程中, 额

外对沉积中的薄膜施加了离子束的作用。因此, 离子

束辅助沉积技术与薄膜的缺陷之间的关系,成为了高

功率激光薄膜制备中的离子束辅助沉积技术研究的重

要内容。

1. 2. 1 杂质缺陷 离子束辅助沉积制备的样品,经常

会出现杂质缺陷增多的现象。研究表明,缺陷的来源

是多方面的。

来源之一是由于离子源中发射电子的灯丝在高温

下挥发,挥发的物质掺杂到生长中的薄膜中,变成杂质

缺陷。HU比较了电子束蒸发沉积与离子束辅助沉积

制备的 H fO2 /S iO2高反膜的激光损伤阈值
[ 12 ]

,并用二

次离子质谱法测定了样品的杂质及含量。结果表明,

离子束辅助沉积制备的样品具有低的激光损伤阈值,

并含有杂质钨。对于该杂质来源, 可以通过采用先进

的污染少的离子源, 如文献 [ 13 ]中报道了使用

EH 1000无灯丝离子源得到了高损伤阈值的 H fO 2薄

膜。

来源之二是离子束轰击到真空室的夹具或器壁上

时,会把附着在其上的污物溅射出来;或者离子源工作

时部件之间放电造成喷溅物。这些污染物掺杂到生长

中的薄膜中, 变成杂质缺陷
[ 14 15]
。 FU等人用等离子

体源 ( advanced p lasm a source, APS)辅助沉积了 H fO2 /

S iO 2减反、高反光学薄膜
[ 16 17]
。实验结果表明, 电子束

蒸镀比离子束辅助镀沉积的反射膜阈值高得多。他们

认为, APS源的灯丝与阳极圆筒之间放电造成的喷溅

物进入了膜层, 因此这种方式镀制的膜层阈值较低。

对于该杂质来源,可以通过加强清洗镀膜机来达到消

除的目的。

来源之三是离子束的作用可能导致薄膜表面粗糙

度增加,而粗糙度的增加导致了薄膜表面附着了更多

的污染物,这些污染物成为表面的杂质缺陷
[ 18]
。对于

该杂质来源,可以通过在超净环境下存放薄膜、对薄膜

进行离子后处理等去吸附物处理手段来达到消除杂质

缺陷的目的
[ 19]
。还可以通过优化离子束参数来达到

降低薄膜表面粗糙度的目的, 例如 TH IELSCH等人
[ 20]

使用离子束辅助沉积制备的薄膜粗糙度在 1nm以下。

1. 2. 2 化学计量比缺陷 有时薄膜分子中原子间的

正常比例会受到破坏,出现非正常比例的薄膜分子,这

类薄膜分子就称为化学计量比缺陷。例如, 对于 H fO 2

薄膜,那些 O H f< 2 1的配位薄膜分子,就属于化学计

量比缺陷。当薄膜受到激光幅照时, 这些化学计量比

缺陷就成为严重的吸收点, 从而导致薄膜的损伤。在

离子束辅助沉积过程中,离子与薄膜作用过程中的优

先溅射作用会导致薄膜中化学计量比缺陷的产生。携

能离子作用到沉积中的薄膜上时, 离子与组成薄膜的

各原子发生能量传递。当获得的能量达到一定程度

时,薄膜组分原子就有脱离束缚离开薄膜的可能,获得
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能量大的原子可优先脱离薄膜。这种现象称为优先溅

射。优先溅射作用过程中, 薄膜组分里的哪种原子被

溅射出去,是由动量传递系数决定的
[ 21]
。当离子束参

数选择不当,比如能量过大或束流密度过大,或离子源

工作气体种类选择不当,都可能产生优先溅射现象,从

而造成薄膜的化学计量比缺陷, 降低薄膜的抗激光损

伤性能。因此,在离子束辅助沉积过程当中,合理选择

离子工作气体种类和设计离子的参数是重要的。

1. 2. 3 损伤缺陷 当离子束能量和束流密度等参数

选择不当时,携能的离子束在生长中的薄膜里将造成

损伤缺陷。FAN对不同能量离子束辅助沉积的 T iO 2

薄膜进行了研究和分析
[ 22]

,发现 200eV的离子束辅助

样品具有最高的破坏阈值, 其阈值约是不加离子束辅

助样品的 2倍,而 600eV和 800eV辅助的样品的破坏

阈值最低,大约是未加离子束辅助样品的 30%。她指

出,太高能量的离子束轰击会对薄膜带来损害,例如对

于 T iO 2薄膜, 800eV的离子就会给薄膜带来损害。

ALV ISI用 M arkI gridless离子源进行了类似的研究, 结

果表明,离子的能量太高会给薄膜引入缺陷从而降低

薄膜的损伤阈值
[ 8]
。W ILLEY的研究也表明, 在离子

束辅助中,辅助离子的能量应谨慎选择,不同材料对应

不同的辅助离子能量最高值, 否则将会给薄膜带来损

伤。例如沉积 T iO2薄膜时, 辅助离子能量不应超过

300eV, 而 S iO2可以用 600eV能量的离子辅助
[ 23 ]
。

1. 2. 4 晶粒间缺陷 ALV ISI用 K aufm an离子源进行

了离子束辅助沉积 H fO2的研究
[ 24]

, 结果表明, 没有使

用离子辅助或者在辅助沉积中离子传递动量较小的样

品具有高的损伤阈值。他认为离子辅助沉积给薄膜的

抗损伤能力带来负效应的原因可能是: 离子辅助的样

品由于在生长沉积中受到能量离子的作用,其结构由

非晶变成多晶,而晶粒间存在着的缺陷导致薄膜抗损

伤能力下降。

1. 3 应力

离子束辅助沉积属于能量沉积方式,携带能量的

离子束作用到薄膜上时,会对薄膜的面形及应力造成

一定影响。很多情况下,离子对薄膜的轰击导致压应

力增加
[ 25]
。这是由于离子轰击生长中的薄膜时,产生

了以下作用: ( 1)生长中的薄膜原子在动量传递和级

联碰撞的作用下,向薄膜内部行进,撞入生长薄膜的原

子间隙中,如果这些间隙原来的尺寸小于挤进原子的

尺寸,则引起薄膜产生压应力; ( 2)离子按不同深度贯

穿进入薄膜, 挤压薄膜原子, 产生压应力。压应力过

大,会导致薄膜附着力降低。当受到激光幅照时,压应

力过大的薄膜释放热应力的能力极小, 因此容易损

坏
[ 24 25 ]

。ANDRE用射频离子源进行了离子束反应沉

积制备氧化铪薄膜与离子束辅助沉积制备氧化铪薄膜

的实验研究
[ 26]

,他指出, 在离子束技术制备高功率激

光薄膜的时候,必须考虑离子束轰击而导致的应力效

果。

在多层膜的沉积过程当中, 要考虑到膜层之间的

应力匹配。合理使用离子束辅助沉积, 比如阶段离子

束辅助沉积,可以得到较好的应力匹配效果,从而得到

损伤阈值高的薄膜。

1. 4 晶体结构

离子束辅助沉积过程中,离子的高能轰击,会导致

薄膜的晶相发生变化
[ 24 27]
。MARTIN在室温下分别用

离子辅助和不用离子辅助沉积了 ZrO2薄膜, 实验中离

子是 2keV~ 35keV的 K r离子。结果表明, 无离子辅

助的没有看到衍射峰,但是离子辅助的薄膜出现立方

晶相。

薄膜晶相的改变,会使其抗激光损伤性能发生变

化。不同晶相薄膜的导热模式和系数不同,当激光幅

照的时候,薄膜在缺陷点处将吸收激光的能量,但由于

导热模式和系数的不同,薄膜所建立起来的温度场也

不同,因此, 样品的抗激光损伤也不同。例如, GAO等

在分析离子束辅助沉积氧化铪薄膜的时候提出, 非晶

薄膜的热传导一般比较均匀, 而多晶结构的薄膜则传

导不均匀,因此非晶结构的薄膜有助于得到高的激光

损伤阈值
[ 15]
。

2 今后的研究方向

根据以上对离子束辅助沉积制备高功率激光薄膜

的分析,可以总结出以下几个该研究领域今后的研究

方向: ( 1)在堆积密度方面, 为得到高损伤阈值的薄

膜,使用离子束辅助沉积技术的时候,在薄膜的堆积密

度和热应力的缓冲性能这两个指标之间,要进行均衡

考虑和选择,如何进行均衡考虑和选择,将是今后的一

个研究方向; ( 2)在缺陷方面, 如何消除离子束辅助沉

积引入的缺陷,如何表征损伤缺陷,将是今后的一个研

究方向; ( 3)在应力方面,如何通过离子束辅助沉积技

术来进行膜层应力的匹配,将是今后的一个研究方向;

( 4)在晶体结构方面, 进一步研究不同晶体结构的薄

膜在受到激光幅照时的温度场, 研究离子束辅助沉积

过程中的薄膜晶体结构的控制技术, 将是今后的一个

研究方向; ( 5)鉴于薄膜的激光损伤阈值是薄膜诸多

因素综合的结果,因此, 在该领域的研究中,要对能引

起薄膜激光损伤阈值变化的因素一起综合考虑。

3 小 结

IBAD技术可以制备结构致密、环境稳定性好的薄
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膜,因此,是制备高功率激光薄膜较为看好的一种技

术,但在使用该技术提高薄膜的激光损伤阈值方面,还

存在着诸多问题需要研究, 作者根据综述前人的研究

工作, 指出 IBAD技术制备的薄膜会出现对提高激光

损伤阈值不利的过高的堆积密度, IBAD技术会给薄膜

带来杂质缺陷、化学计量比缺陷、损伤缺陷、晶界缺陷,

IBAD技术制备薄膜的残余应力存在着压应力增加的

趋势, IBAD技术会改变薄膜的晶体结构。此外, 作者

还指出了该研究领域今后的研究方向。
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