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第３８卷　第３期
２０１４年５月

激　　光　　技　　术
ＬＡＳＥＲＴＥＣＨＮＯＬＯＧＹ

Ｖｏｌ．３８，Ｎｏ．３
Ｍａｙ，２０１４

　　文章编号：１００１３８０６（２０１４）０３０３０２０５

ＡｒＦ准分子激光对氟化物高反射薄膜的诱导损伤

常艳贺１，２，金春水１，李　春１，邓文渊１，靳京城１，２

（１．中国科学院 长春光学精密机械与物理研究所 应用光学国家重点实验室，长春１３００３３；２．中国科学院大学，北京
１０００４９）

摘要：为了研究特定模式下氟化物高反射薄膜的损伤机理，采用相衬微分干涉显微镜、原子力显微镜和台阶

仪对不同工艺条件下制备薄膜的损伤区域逐步进行对比分析，在薄膜沉积温度增加后，随着薄膜体内聚集密度的

增加，薄膜激光损伤阈值有所提升；对于规整膜系，体内驻波电场强度分布对薄膜损伤也有较大影响。结果表明，

根据薄膜损伤形貌和损伤深度综合推断，制备的高反射薄膜损伤是由薄膜体内的聚集密度和电场强度分布所共同

引起。该实验结果为下一步继续研究高性能激光反射薄膜打下了基础。

关键词：薄膜；激光损伤；氟化物；聚集密度；电场强度分布
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引　言

ＡｒＦ准分子１９３ｎｍ激光在材料精细微加工、深
紫外光刻、材料处理及准分子医疗等诸多领域都得

到了广泛的应用［１２］。激光技术的快速发展，对光学

薄膜元件的性能提出了更加苛刻的要求。不仅要求

薄膜拥有较低的光学损耗和较高的聚集密度，而且

还要具有较高的激光损伤阈值和较长的使用寿命。

无论是ＡｒＦ准分子激光器还是激光应用系统，都必

须考虑在高能量激光辐照下如何减小薄膜元件的损

伤，而损伤后的薄膜元件将直接降低系统的光束质

量，使激光应用系统的性能迅速退化，直至整个系统

功能崩溃，因此，光学薄膜元件抗激光损伤能力的强

弱将对整个系统起到至关重要的作用。

鉴于１９３ｎｍ薄膜在 ＡｒＦ激光应用系统中的重
要性，国外从２０世纪９０年代开始对１９３ｎｍ光学薄
膜元件的激光损伤进行了大量的研究［３９］。研究人

员发现，导致 １９３ｎｍ激光薄膜元件损伤的因素很
多，主要原因不再是以往常见的节瘤缺陷，而是尺度

更小的纳米量级缺陷，包括体内空洞、裂纹、柱状微

结构缺陷和晶格失配等。这些缺陷不仅控制困难，

且难以避免，而是导致１９３ｎｍ氟化物薄膜元件激光
辐射局域化损伤的主要机理［１０１２］。另外，在高能量
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激光的辐照下，高反射薄膜体内的驻波电场分布也

是薄膜损伤的重要原因［１３１４］。与国外的系统研究

相比，国内因受到损伤测试条件的制约，对 １９３ｎｍ
薄膜激光损伤的研究较少［１５］。

据此本文中通过热蒸发方法在不同工艺条件下

制备了氟化物高反射薄膜，利用实验室搭建的

１９３ｎｍ激光损伤系统对薄膜元件进行损伤测试，并
根据薄膜损伤形貌和损伤深度的表征结果，分析在

不同工艺条件下制备的１９３ｎｍ氟化物高反射薄膜
的损伤机理。

１　样品制备与损伤测量装置

１．１　样品制备

ＬａＦ３／ＭｇＦ２高反射薄膜样品是采用钼舟蒸发方

法在高真空镀膜系统中沉积而成，制备时本底真空

度高于２×１０－４Ｐａ，沉积温度分别为３００℃和３５０℃，
沉积速率控制在０．２ｎｍ／ｓ左右。ＬａＦ３／ＭｇＦ２高反射
薄膜的膜系为 ｓｕｂ／（ＬＨ）２３２Ｌ／ａｉｒ，其中 ａｉｒ表示空
气，Ｈ表示高折射率材料ＬａＦ３，Ｌ表示低折射率材料
ＭｇＦ２，薄膜材料均采用Ｍｅｒｃｋ公司产品，ｓｕｂ表示基
底，材料为直径２５．４ｍｍ、厚度１．５ｍｍ双面抛光氟化
钙（ＣａＦ２），镀制前对基底进行了超声清洗和 ＵＶ光
照射处理等工作。

１．２　损伤测量装置

薄膜样品的激光损伤阈值测试采用基于国际标

准ＩＳＯ１１２５４搭建的散射光检测薄膜激光损伤的测
量系统［１６］，该系统用连续的ＨｅＮｅ激光作为探测光
束入射到样品上，被检测样品处探测光与 ＡｒＦ准分
子激光光束重合，测出受 ＡｒＦ脉冲激光辐照前后样
品散射ＨｅＮｅ激光的能量变化，并采用 Ｎｏｍａｒｓｋｉ相
衬微分干涉显微镜在２００倍视场范围内观测，以和
散射光相结合的方式判别薄膜是否损伤，损伤后的

深度采用台阶仪进行测试，测试系统的典型结构示

意图如图１所示。
损伤阈值测试采用１ｏｎ１方式，即每个样品点

只接受一个激光脉冲辐照，不管是否发生损伤，样品

移至下一个未辐照点，增加能量密度继续辐照。阈

值评价方法采用零几率损伤方式，即计算出每一个

能量密度辐照点中的损伤几率，需要测出多个能量

密度下的损伤几率，包含损伤几率为０和损伤几率
为１００％的能量密度值。然后以能量密度为横坐
标，损伤几率为纵坐标，做出能量密度与损伤几率

　　

Ｆｉｇ１　Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｄｉａｇｒａｍｏｆｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓｙｓｔｅｍｆｏｒｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｄａｍ
ａｇｅｔｈｒｅｓｈｏｌｄ

图，再对图中数据做线性拟合，拟合线与横坐标的交

点处的能量密度即为零几率损伤阈值。

２　实验结果及分析

测试前对样品进行ＵＶ辐照３０ｍｉｎ，同时将激光
器预热１５ｍｉｎ，并检测激光光斑的能量分布，对激光
光斑进行聚焦和微调，调整后的光斑大小为

０．２２ｍｍ×０．４４ｍｍ，如图２所示。

Ｆｉｇ２　ＦｏｃｕｓｅｄｓｐｏｔｓｉｚｅｏｆＡｒＦｌａｓｅｒｂｅａｍ

对沉积温度在３００℃条件下制备的 ＬａＦ３／ＭｇＦ２
规整高反射薄膜进行 ＡｒＦ准分子１９３ｎｍ激光损伤
阈值测量。根据实验中损伤几率和能量密度的数据

点，经过线性拟合得出的拟合方程为：ｙ＝－４８０．０９＋
　　

Ｆｉｇ３　ＬａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄｄａｍａｇｅｔｈｒｅｓｈｏｌｄｏｆｔｈｅｑｕａｒｔｅｒＨＲｆｌｕｏｒｉｄｅｃｏａｔ
ｉｎｇｓｄｅｐｏｓｉｔｅｄａｔ３００℃ ａｎｄｉｒｒａｄｉａｔｅｄｂｙｌａｓｅｒａｔ１９３ｎｍ

３０３
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　 激　　光　　技　　术 ２０１４年５月

２７５．６９ｘ，其中横坐标ｘ表示激光能量密度，纵坐标ｙ
表示损伤几率，求解出样品的损伤阈值（零几率）为

１．７４Ｊ／ｃｍ２，如图３所示。
在氟化物高反射薄膜的破坏过程中，使用 Ｎｏ

ｍａｒｓｋｉ相衬微分干涉显微镜观察和记录了不同能量
密度作用下薄膜样品的破坏形貌及其发展过程。从

图４中可以看到，在激光光斑辐照范围内，薄膜表面
已经出现了大量烧蚀状的孔洞，并随着激光能量密

度的增加（图中右上角数值），辐照中心有扩大的趋

势。在薄膜沉积过程中，为了减少薄膜的表面缺

陷［１７］，降低沉积速率并控制在０．２ｎｍ／ｓ左右，显微
镜观测结果表明，薄膜的表面缺陷已经大面积减少，

但是低沉积速率的另一个影响是薄膜在基底上的迁

移能量较弱和扩散速率不够，导致薄膜的致密性差，

柱状微结构也比较疏松，在高能量激光辐照下容易

出现烧蚀状的孔洞现象，如图４所示。

Ｆｉｇ４　ＴｈｅｄａｍａｇｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆｔｈｅｑｕａｒｔｅｒＨＲｃｏａｔｉｎｇｓｄｅｐｏｓｉｔｅｄａｔ３００℃

Ｆｉｇ５　ＴｈｅｄａｍａｇｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆｔｈｅｑｕａｒｔｅｒＨＲｃｏａｔｉｎｇｓｄｅｐｏｓｉｔｅｄａｔ３５０℃

　　为了提高薄膜的聚集密度，适当的增加沉积温
度是一个有效的手段。实验中增加沉积温度至

３５０℃，其它制备条件和损伤测试条件均不变。从图
５的损伤形貌中可以看出，在光斑辐照的范围内，烧
蚀状的孔洞数量明显减少，并且损伤程度和损伤阈

值都有了改善，经测试，在沉积温度为３５０℃条件下
的氟化物高反射薄膜损伤阈值为１．９０Ｊ／ｃｍ２。

沉积温度的增加，会使薄膜在基底上的迁移能

量增强和扩散速率增大，同时薄膜生长的晶粒也开

始变大［１８］，这样的生长方式得到了较高的聚集密

度，但薄膜表面粗糙度也随之变大，对沉积温度为

３００℃和 ３５０℃的薄膜样品未损伤部分在 ５μｍ×
５μｍ面积内进行表面粗糙度测试，原子力显微镜拟
合结果显示，表面粗糙度分别为２．１ｎｍ和３．５ｎｍ，
样品的表面形貌如图６所示。

在激光辐照范围内，聚集的能量使粗糙的薄膜

表面容易产生烧蚀状的孔洞现象。随着激光能量密

度的增加，烧蚀孔洞的数量也随之增加，并有连接成

　　

Ｆｉｇ６　ＳｕｒｆａｃｅｍｉｃｒｏｇｒａｐｈｏｆｔｈｅｑｕａｒｔｅｒＨＲｃｏａｔｉｎｇｓｄｅｐｏｓｉｔｅｄａｔｄｉｆｆｅｒ
ｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

４０３
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第３８卷　第３期 常艳贺　ＡｒＦ准分子激光对氟化物高反射薄膜的诱导损伤 　

片的趋势。当激光能量密度继续增加时，薄膜以表

面的孔洞缺陷为中心开始破斑，且破斑逐渐连接成

片，在很短的时间内吸收了足够多的激光能量，致使

破斑区域内温度骤升，能量来不及传导和散发，产生

很强的热冲击波直接将薄膜表面层熔化，损伤面积

与激光光斑形状和能量分布有关。

规整膜系的结构中，高反射薄膜内部会形成驻

波场，其强度正比于入射光强度的平方根。驻波场

的最大峰值在入射介质的表面层，其后各峰值处于

膜层的交界面且震荡程度随着厚度的增加呈指数衰

减。由于激光能量主要集中在驻波电场最大峰值

处，所以表面的保护层最先遭到破坏，随后会损伤到

下面的膜层。在薄膜的周期结构中，高低折射率交

替时容易产生纳米量级的缺陷，这些缺陷被膜层内

的驻波电场加热至等离子状态，损伤也容易在此交

界面处发生。为此，设计了基于薄膜体内电场强度

分布的非规整膜系，并在沉积温度为３５０℃条件下
制备高反射薄膜，其它制备条件和损伤测试条件均

不变。薄膜的损伤形貌和规整膜系相比较为类似，

如图７所示。

Ｆｉｇ７　ＴｈｅｄａｍａｇｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆｔｈｅｎｏｎｑｕａｒｔｅｒＨＲｃｏａｔｉｎｇｓｄｅｐｏｓｉｔｅｄａｔ３５０℃

　　由规整膜系改为非规整膜系后，薄膜体内和界
面处的电场峰值分布均落在吸收较小的低折射率材

料ＭｇＦ２上，这样有利于薄膜损伤阈值的提高，测量
得到非规整氟化物高反射薄膜的损伤阈值为

２．２５Ｊ／ｃｍ２，并对最大损伤区域通过台阶仪进行了深
度测试，３种工艺条件下薄膜的损伤情况如表１所
示。

Ｔａｂｌｅ１　Ｄａｍａｇｅｃｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆｈｉｇｈｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎｆｌｕｏｒｉｄｅｃｏａｔｉｎｇｓｐｒｅｐａｒｅｄ

ｕｎｄｅｒｔｈｒｅｅｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

ｐａｒａｍｅｔｅｒ ｄａｍａｇｅｄｅｐｔｈｏｆｍａｘｉｍｕｍ
ｌａｓｅｒｉｎｄｕｃｅｄ

ｄａｍａｇｅｔｈｒｅｓｈｏｌｄ

３００℃（ｑｕａｒｔｅｒ） １２２ｎｍｏｎ２．３３Ｊ／ｃｍ２ １．７４Ｊ／ｃｍ２

３５０℃（ｑｕａｒｔｅｒ） ８０ｎｍｏｎ３．６７Ｊ／ｃｍ２ １．９０Ｊ／ｃｍ２

３５０℃（ｎｏｎｑｕａｒｔｅｒ） ６４ｎｍｏｎ３．９３Ｊ／ｃｍ２ ２．２５Ｊ／ｃｍ２

３　结　论

对不同工艺条件下ＬａＦ３／ＭｇＦ２高反射薄膜进行

了ＡｒＦ准分子１９３ｎｍ激光的损伤实验，结果表明：
降低沉积速率后，薄膜的表面缺陷得到较好的控制，

但薄膜体内的聚集密度较低，激光辐照后表面容易

出现大量烧蚀状的孔洞；沉积温度增加后，随着体内

聚集密度的增加，薄膜的损伤程度和损伤阈值均有

所提升；另外薄膜采用非规整膜系后，体内和界面处

的电场峰值分布均落在吸收较小的低折射率材料

ＭｇＦ２上，这样也有利于薄膜损伤阈值的提高。因

此，上述工艺条件下制备的高反射薄膜损伤是由薄

膜体内的聚集密度和电场强度分布所共同引起的。
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