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  摘 要: 探究了节瘤缺陷平坦化技术中平坦化层(刻蚀层)厚度和种子源尺寸之间的刻蚀规律,同时解释

了平坦化技术提高节瘤缺陷的损伤阈值的机制。在双离子束溅射系统中,使用SiO2 微球模拟真实的种子源置

于基板上,镀制1064nmHfO2/SiO2 高反膜,制备人工节瘤缺陷。对类似于实际种子源的SiO2 微球一系列不

同刻蚀程度的实验得出了节瘤缺陷平坦化技术的刻蚀规律:只要平坦化层(刻蚀层)的厚度稍大于节瘤缺陷的

种子源粒径,就可以将种子源完全平坦化。使用时域有限差分法(FDTD)模拟不同平坦化程度的节瘤缺陷内

电场增强的结果与节瘤缺陷的损伤形貌进行对比实验,将损伤形貌和损伤阈值与电场强度分布之间建立联系,

表明平坦化技术可以改变节瘤缺陷原有的几何结构,有效抑制节瘤缺陷的电场增强效应。最后,通过对未经平

坦化和经过平坦化处理后的节瘤缺陷进行损伤阈值测试,对比结果直接验证了节瘤缺陷平坦化技术可以实现

对节瘤缺陷的调控,大幅度提高了节瘤缺陷的损伤阈值。
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  在近红外反射类激光薄膜中,节瘤缺陷容易引发薄膜损伤,是限制整个激光薄膜损伤阈值的主要因素[1-3]。
节瘤缺陷是薄膜制备过程中,杂质颗粒(种子源)在蒸发材料包裹下形成的具有抛物线轮廓的缺陷。其种子源

一般分为两类:一类是基板上残留的污染物,一类是镀膜过程中蒸发材料的喷溅产生的颗粒物。在高反膜中,
节瘤缺陷作为损伤源,部分入射光穿透节瘤缺陷,在节瘤缺陷内部聚焦产生电场增强,节瘤缺陷本身的吸收特

性使得激光能量被吸收。由于节瘤缺陷与薄膜主体材料之间边界不连续,节瘤缺陷内产生温度梯度,形成热应

力场,节瘤缺陷本身机械不稳定性使得节瘤缺陷位置优先发生损伤,从而降低了激光薄膜的损伤阈值[4-6]。电

场强度模拟计算的分布图与节瘤缺陷的损伤形貌的一致性证实了电场增强是激光薄膜中节瘤缺陷发生热力损

伤的主要原因[7]。节瘤缺陷的几何结构使得其存在较大的入射角范围,一旦入射角范围超过激光薄膜的反射

角带宽,入射光就会穿透激光薄膜,节瘤缺陷的聚焦效应使得穿透光发生聚焦,节瘤缺陷内产生强烈的电场增

强效应[8]。

  科研工作者提出了优化基板表面的清洗技术以及发展特殊的蒸发技术抑制镀膜过程中蒸发材料喷溅产生

的种子源等方法来抑制节瘤缺陷的产生[9-11]。激光预处理技术和飞秒激光加工技术等工艺将节瘤缺陷转化为

更为稳定的凹坑,从而提高激光薄膜的损伤阈值[12-13]。然而在镀膜过程中的节瘤缺陷种子源仍然无法避免,激
光预处理技术和飞秒激光加工也存在许多不完善的地方,且经过处理后凹坑的损伤阈值仍限制于40J/cm2。

  同济大学从调控节瘤缺陷的电场增强效应入手,提出了制备宽角度高反膜来控制节瘤缺陷损伤的方法。
相比较常规四分之一波长的HfO2/SiO2 高反膜,宽角度 HfO2/SiO2 高反膜中的节瘤缺陷中的电场增强效应

大幅度减弱。尤其对于吸收性种子源的节瘤缺陷,宽带高反膜的激光损伤阈值提高了20倍左右。宽角度高反

膜可以有效地减少穿透光的比例,实现了对节瘤缺陷内电场增强的调控,提高了反射类激光薄膜的损伤阈

值[8]。

  同一时期,美国劳伦斯·利弗莫尔国家实验室的Stolz等人提出了节瘤缺陷平坦化技术来减小节瘤缺陷

对激光薄膜的影响。对1,2,5μm三种不同宽度的1μm高的圆柱形种子生成的缺陷进行平坦化后,对其进行

10ns脉冲1064nm激光单次辐照损伤测试,三种尺寸的缺陷损伤阈值都超过了100J/cm2,尤其是5μm宽、
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1μm高的圆柱形种子形成的人工缺陷经过平坦化后,其损伤阈值提高了近20倍[14]。然而,此实验中的人工

节瘤缺陷种子源是使用光刻技术得到的圆柱形SiO2 种子源,与实际种子源形状相差较大,形成的缺陷与实际

节瘤缺陷的几何结构差异也较大。因此,导致其损伤特性与真实节瘤缺陷有一定的偏差,另一方面也有可能导

致平坦化过程中刻蚀的具体工艺参数与实际节瘤的工艺参数有差异。此外,虽然在此实验中,损伤阈值的提高

表明了平坦化技术的有效性,但是其损伤阈值与损伤形貌没能和电场分布或电场增强建立起联系,对平坦化提

高损伤阈值的机制还没有阐述得非常清楚。

  本文以单层膜平坦化方式进行节瘤缺陷平坦化,探究平坦化层(刻蚀层)厚度和种子源粒径的关系;同时将

节瘤缺陷内部电场增强的模拟结果与节瘤缺陷的损伤形貌进行比对,探究平坦化技术提高节瘤缺陷损伤阈值

的机制;最后,通过激光损伤阈值测试,验证了节瘤缺陷平坦化技术的有效性。

1 实 验

1.1 人工节瘤缺陷的制备

  人工节瘤缺陷种子源是使用Stöber法制备的粒径为0.5,1.0,1.5,2.0及3.0μm的单分散性的SiO2 微

球,这一尺寸范围的种子源与真实种子源的尺寸类似。通过旋涂法,将SiO2 微球均匀地涂在清洗干净的直径

为25mm的JGS1 基板表面,使得基板表面上的SiO2 种子的面密度为40~60mm-2。在旋涂过程中,采取适

当的措施来避免微球的团聚现象,保证了团聚效应小于1%。

1.2 节瘤缺陷平坦化过程

  在双离子束溅射系统中,主离子源用于镀制激光薄膜,垂直于基板的辅助离子源可以通过改变其束压和束

流对激光薄膜进行刻蚀,如图1所示。辅助离子源的刻蚀速率与入射角度有关,大角度(45°~50°)下刻蚀速率

是垂直入射下刻蚀速率的2倍。节瘤缺陷的几何结构使得入射角存在一定的范围,节瘤缺陷两侧的刻蚀速率

大于顶部的刻蚀速率,节瘤缺陷两侧变窄,尺寸变小,当刻蚀层达到一定厚度时,薄膜表面近乎平坦。

Fig.1 Diagramofdualionbeamsputteringdepositionsystem
图1 双离子束溅射系统示意图

Fig.2 Depositionrateandetchrateofthecoatingmaterials
图2 薄膜材料的沉积速率和刻蚀速率

Fig.3 Transmissionspectraof1064nmhigh-reflection

  coatingswithdifferentthicknessplanarizationlayers
图3 三组不同平坦化程度1064nm高反膜的透射光谱图

  实验中采用的是1/4波长的HfO2/SiO2 高反膜,其
膜系为[air:L(LH)13:sub],工作波长为1064nm。薄膜

材料的折射率为nH=1.884和nL=1.468。每层 HfO2
薄膜的厚度为141.19nm,每层 SiO2 薄膜的厚度为

181.21nm,高反膜的总厚度为4.37μm。已有的研究

表明在相同的束压和束流条件下,SiO2 材料相较于

HfO2 材料具有更快的沉积速率和刻蚀速率,且SiO2 材

料的平坦化效率更高[14-15]。因此,在本实验中依然采用

SiO2 材料作为平坦化层的材料,实验所需的离子束的束

压和束流条件,以及该条件下SiO2 的沉积和刻蚀速率以

及HfO2 的沉积速率如图2所示。

  为了探究平坦化层(刻蚀层)的厚度和种子源粒径的

关系,本实验采用单层膜平坦化的方式制备不同平坦化程度的实验样品,使用扫描电子显微镜(SEM)和聚焦

强 激 光 与 粒 子 束
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离子束刻蚀(FIB)观察节瘤缺陷的表面形貌和剖面图。平坦化层的沉积-刻蚀过程:在JGS1 基板和SiO2 平坦

化层之间镀制20nm的HfO2 标记层加以区分,先沉积50nmSiO2 层,再刻蚀25nmSiO2 层,重复10次后镀

制5nm的HfO2 标记层,此过程为一个循环,直到SiO2 层厚度达到总的平坦化层的厚度。本实验准备了三组

人工种子源经过不同程度平坦化后的薄膜样品:第一组样品是未经平坦化的1064nm的 HfO2/SiO2 高反膜,
第二组样品是平坦化层厚度为1.25μm的1064nm高反膜,第三组样品是平坦化层厚度为2.5μm的1064
nm高反膜,三组样品的透射光谱如图3所示。

1.3 激光损伤阈值测试

Fig.4 Lasertestingpointsinrasterscan
图4 光栅扫描法激光测试点示意图

  本实验激光损伤阈值测试系统采用的是 Nd:YAG
激光器,输出波长为1064nm,输出模式为TEM00,调Q
后脉宽约为10ns,最大输出能量2J,输出光斑直径约为

1mm。输出激光是线偏振光,通过旋转1/2波片可以调

节能量。采用Normaski显微镜对测试样品进行200倍

放大的在线的实时观测。在样品上选取1mm×1mm
的方形区域,使用一定的激光能量在样品表面以光栅扫

描方式对样品表面进行激光辐照,统计出扫描区域里总

的节瘤个数和喷溅出来的节瘤个数,从而计算出该能量

下的损伤概率。改变激光能量扫描多个区域,获得0%
~100%不同程度损伤概率所对应的激光能量,绘制出损

伤概率曲线,本实验用损伤的人工节瘤缺陷的数量占总的人工节瘤缺陷数量的50%的激光能量密度来表征薄

膜的抗激光损伤能力。如图4所示,光栅扫描的路径:A-B-C-D-E,以此往复。测试点的间距为90%峰值能量

的光斑直径,此时1/e2峰值能量的光斑能将整个扫描区域完全覆盖。在制备SiO2 微球种子源时,尽量消除外

来的杂质颗粒和避免微球的团簇现象,但仍然存在异常的杂质缺陷,在激光损伤阈值测试过程中,需要区分杂

质缺陷的影响。

2 结果与讨论

2.1 平坦化层与种子源直径之间的刻蚀规律

Fig.5 Cross-sectionalSEMimageofartificial

nodulardefectswith2μmSiO2microspheres
图5 2μmSiO2 微球形成的人工节瘤缺陷的剖面图

  为了探究平坦化层(刻蚀层)厚度和种子源直径的关

系,使用FIB和SEM 可以获取三组不同平坦化程度和

不同粒径大小的SiO2 种子源形成的人工节瘤缺陷的剖

面图。图5是第一组样品中未经平坦化的2μm种子源

经过双离子束溅射系统镀制 HfO2/SiO2 高反膜后形成

的节瘤缺陷的剖面图,其几何结构为D= 2.5dt。相比

较电子束蒸发,离子束辅助等工艺形成的顶部接近于半

球体形貌的节瘤缺陷,双离子束溅射系统制备的人工节

瘤缺陷的顶部更趋向于锥体。

  第二组样品是对粒径分别为0.5,1,1.5,2和3μm
五种尺寸的种子源进行平坦化,平坦化层是1.25μm。
首先镀制厚度为20nm的HfO2 标记层,每镀50nm 的

SiO2 层,刻蚀25nm的SiO2 层,循环10次后,镀制厚度为5nm的HfO2 标记层,此过程重复5次后,得到总

的SiO2 平坦化层厚度为1.25μm,后续再沉积HfO2/SiO2 高反膜。图6分别是粒径为1,1.5,2μm的SiO2
微球,经过1.25μmSiO2 刻蚀层平坦化后的节瘤缺陷剖面图:可以看出1μm的种子源已经完全位于SiO2 平

坦化层内,薄膜表面已经完全平坦化;1.5μm和2μm的种子源虽然只有部分位于平坦化内,但节瘤缺陷的尺

寸明显变小。

  第三组样品是对粒径为0.5,1,1.5,2和3μm五种尺寸种子源进行平坦化,总的SiO2 平坦化层是2.5

μm,后续再沉积HfO2/SiO2 高反膜。通过SEM扫描观察薄膜表面发现,基板表面涂有0.5,1,1.5,2μm四种

谢凌云等:节瘤缺陷平坦化提高高反射膜的激光损伤阈值
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Fig.6 Cross-sectionalSEMimagesofnodulardefectswith1.25μm-thickSiO2Planarizationlayer
图6 经过1.25μmSiO2 层平坦化后节瘤缺陷的剖面图

尺寸种子源的薄膜表面已经完全平坦化。图7分别为2μm和3μm的种子源经过2.5μmSiO2 刻蚀层平坦

化后的节瘤缺陷剖面图:可以看出2μm的种子源已经完全位于SiO2 平坦化层内,薄膜表面已经完全平坦化,
只有3μm的种子源没有被完全平坦化。

Fig.7 Cross-sectionalSEMimagesofnodulardefectswith2.5μm-thickSiO2planarizationlayer
图7 经过2.5μmSiO2 层平坦化后节瘤缺陷的剖面图

  通过上述两组样品剖面图的比较分析,对于球形种子源,只要平坦化层(刻蚀层)厚度稍大于种子源的粒

径,节瘤缺陷就能被完全平坦化,薄膜表面趋于平滑;平坦化层厚度小于种子源直径,则不能被平坦化,但部分

平坦化后的种子源形成的节瘤缺陷的尺寸也明显变小。通过节瘤缺陷平坦化,可以改变节瘤缺陷原有的几何

结构,从而使激光薄膜表面趋向于平滑。

2.2 节瘤缺陷平坦化技术有效性的机制

  对节瘤缺陷损伤机制的已有研究已经证实电场增强效应是诱导激光损伤的最主要因素,且节瘤缺陷与薄

膜的边界之间的机械不稳定性也是节瘤缺陷容易发生损伤的主要因素之一。在上述的实验中,对于粒径为2

μm的SiO2 微球制备的三组样品,如图8所示,分别呈现未经平坦化、部分平坦化和完全平坦化三种不同平坦

化程度。三组样品的剖面图直观地显示出节瘤缺陷随着平坦化层厚度的增加,薄膜表面逐渐平滑,平坦化技术

提高了节瘤缺陷与薄膜之间边界处的机械稳定性。

  为了探究节瘤缺陷平坦化技术中不同平坦化程度的节瘤缺陷中电场增强的变化,将节瘤缺陷损伤阈值和

损伤形貌与电场增强建立联系,对粒径为2μm的种子源形成的不同刻蚀程度节瘤缺陷的损伤形貌和FDTD
电场模拟的结果进行对比。图9分别为2μm种子源未经平坦化和部分平坦化后形成的节瘤缺陷的剖面图、
节瘤缺陷内的电场强度分布模拟图以及激光辐照后的损伤形貌图。在未经平坦化的节瘤缺陷中,通过图9(b)
节瘤缺陷内的电场模拟图可以看出,节瘤缺陷内部对称轴位置上其电场增强效应非常显著,电场强度非常大。
因此,在激光辐照下,节瘤缺陷电场增强引起的温度梯度和应力场达到临界值,且由于节瘤缺陷与薄膜边界处

的机械稳定性差,使得节瘤缺陷的内部开始发生损伤,并沿着节瘤缺陷的边界整体发生损坏,损伤形貌如图9
(c)所示。图9(d)是种子源经过部分平坦化后的节瘤缺陷的剖面图,从图9(e)的电场模拟可以看出经过部分

平坦化的节瘤缺陷内的电场增强明显减小,其电场强度峰值为未经平坦化的节瘤缺陷内电场强度峰值的1/4,
且图9(f)的损伤形貌图直观表明节瘤缺陷发生初始损伤的位置与电场增强的聚焦位置一致,也再次证实电场
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Fig.8 Cross-sectionalSEMimagesofnodulardefectsthatgrowfrom2μm-diameterseedswithdifferentplanarizationlayerthickness
图8 2μm种子源形成的不同平坦化程度的节瘤缺陷的剖面图

增强效应是诱导节瘤缺陷发生激光损伤的主要原因。经过平坦化后,节瘤缺陷趋于平坦,机械稳定性得以改

善,同时节瘤缺陷内的电场增强大幅减弱。

Fig.9 Cross-sectionalSEMimages,simulatedelectricfieldintensity(EFI)distributionsanddamagemorphologiesof

nodulardefectsthatgrowfrom2μm-diameterseeds
图9 2μm种子源未经平坦化和部分平坦化后形成的节瘤缺陷的剖面图、节瘤缺陷内的电场强度分布模拟图以及激光辐照后的损伤形貌图

  通过未经平坦化和经过平坦化的种子源形成的节瘤缺陷的剖面图以及电场增强模拟图和损伤形貌图之间

的对比实验,表明了节瘤缺陷平坦化技术改变了节瘤缺陷原有的几何结构,增强了节瘤缺陷的机械稳定性,同
时抑制了节瘤缺陷内的电场增强效应,从而实现了对节瘤缺陷的调控,提高了激光薄膜的抗激光损伤能力。

2.3 激光损伤阈值测试结果

  最后,通过对不同平坦化程度的三组样品进行激光损伤阈值测试,测试结果直接证实了节瘤缺陷平坦化技

术的有效性。图10分别是对人工种子源不进行平坦化、平坦化层为1.25μm、平坦化层为2.5μm的三组不同

刻蚀程度的1064nm高反膜的激光损伤阈值测试结果。从未经平坦化的高反膜的损伤阈值结果可以看出,随
着种子源直径的增加,节瘤缺陷的损伤阈值降低,激光薄膜更加容易发生损伤。对于同种粒径的SiO2 微球,随
着平坦化层厚度的增加,节瘤缺陷的损伤阈值逐渐增加。对于未经平坦化的1064nm高反膜,种子源直径大

于1μm的人工节瘤缺陷非常容易引发激光薄膜损伤,此结论与已有的研究所获得的结论相符合。当种子源

经过1.25μm刻蚀层的平坦化后,1μm的SiO2 微球完全被平坦化,激光损伤阈值有大幅度提高;对于1.25

μm和2μm的SiO2 微球,经过1.25μm刻蚀层平坦化后,虽然种子源没有被完全平坦化,但节瘤缺陷尺寸明

谢凌云等:节瘤缺陷平坦化提高高反射膜的激光损伤阈值
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Fig.10 Statisticalejectionfluencesof1064nmhigh

reflectionwithdifferentthicknessplanarizationlayers
图10 三组不同平坦化程度1064nm高反膜的损伤阈值

显减小,损伤阈值也有所提高。对于0.5,1,1.5和2

μm四种不同粒径的种子源,经过2.5μm刻蚀层的平坦

化后,所有粒径的种子源已经完全被平坦化,相比较未经

平坦化的激光薄膜,损伤阈值发生大幅度提高,达到比较

理想的损伤阈值。

3 结 论

  节瘤缺陷平坦化技术可以改变节瘤缺陷原有的几何

结构,调控节瘤缺陷的机械稳定性和其电场增强效应,从
而减小激光薄膜中的节瘤缺陷的影响。对于接近于实际

种子源形状的球形节瘤缺陷种子源,只要平坦化层的厚

度稍大于种子源的直径,就可以将种子源完全平坦化,使
得薄膜表面平滑,此刻蚀规律为平坦化技术的实际应用

提供了指导意见。同时进一步探究了平坦化技术的有效性的物理机制:经过平坦化技术处理后的节瘤缺陷的

机械稳定性提高,节瘤缺陷内的电场增强效应会明显减弱,从而使得激光薄膜的损伤阈值相比较于未经平坦化

的激光薄膜的损伤阈值具有大幅度的提升。
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ImprovetheLIDTofhigh-reflectioncoatingsbyplanarizingnodulardefects
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(1.KeyLaboratoryofAdvancedMicro-structureMaterials,MinistryofEducation,

TongjiUniversity,Shanghai200092,China;

2.InstituteofPrecisionOpticalEngineering,SchoolofPhysicsScienceandEngineering,
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  Abstract: Nodulardefectsplanarizationwasinvestigatedtoimprovethelaser-induceddamagethreshold(LIDT)ofhigh-re-
flectioncoatings.ThemonodisperseSiO2microspheresweredepositedonthesubstratesurfacebyspincoatingprocess.Inthedu-
alionbeamsputteringsystem,theartificialnodulesweregrownfromtheseengineeredseedsin1064nm HfO2/SiO2 multilayer
coatings.Afteraseriesofcoatingandetchingsteps,theSiO2microspheresweresmoothedbyasingleSiO2planarizationlayer.
Therelationbetweenthethicknessoftheplanarizationlayerandthesizeofthemicrosphereshasbeeninvestigated.Whenthepla-
narizationlayer(etchinglayer)thicknesswasslightlylargerthanthediameteroftheseeds,theseedscouldbecompletelyplanari-
zedtoobtainsmooththinfilms.Furthermore,thethree-dimensionalfinite-differencetime-domaincode(FDTD)wasusedtosim-
ulatetheelectric-fieldintensitydistributionsintheartificialnodulardefects.Thecomparisonbetweentheelectric-fieldintensity
distributionsandthenodularmorphologiesofthenon-planarizednodulardefectsandpartiallyplanarizednodulardefectsindicates
thatthenodulardefectsplanarizationhaschangedthegeometryofnodulardefectsandeffectivelysuppressedtheelectricfielden-
hancementinnodulardefects.Finally,nodulardefectswithdifferentthicknessplanarizationlayersweretestedbyrasterscan
damagetests.Forthenodulardefectswithanadequateplanarizationlayer,thelaserdamagethresholdtestresultsshowthatthe
ejectionfluenceshasbeengreatlyraised,whichhasverifiedthatnodulardefectplanarizationcouldimprovethedamageresistance
ofthinfilms.
  Keywords: nodulardefects; planarization; electricfieldenhancement; laser-induceddamagethreshold
  PACS: 78.20.-e; 77.55.-g; 65.40.De
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