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飞秒脉冲激光对硅基多层膜损伤特性

郑长彬１，邵俊峰１，李雪雷１，王化龙１，王春锐１，陈　飞１，王挺峰１，２，郭　劲１

（１．中国科学院 长春光学精密机械与物理研究所
激光与物质相互作用国家重点实验室，吉林 长春 １３００３３；

２．中国科学院大学，北京 １０００４９）

摘要：为了明确超快激光损伤典型成像探测器膜层结构的物理机制，对飞秒脉冲激光辐照硅基多层膜的损伤特性，以及

各种损伤效应对应的激光能量通量范围和阈值条件进行研究。利用波长为８００ｎｍ、脉冲宽度为１００ｆｓ的脉冲激光和金
相显微镜研究了硅基多层膜在不同激光能量通量和不同脉冲累积下的损伤效应。在能量通量为１０１～２４７Ｊ／ｃｍ２的激
光单脉冲辐照下，激光作用区域可观察到氧化／无定形化、非热烧蚀和激光诱导等离子体烧蚀所引起的表面损伤，其损伤
效应与激光能量通量有明显联系，激光作用区域尺寸随能量通量线性增大。在２４２Ｊ／ｃｍ２到２４７Ｊ／ｃｍ２激光能量通量
范围内，可在辐照表面观察到激光诱导压力导致的多层损伤，损伤概率随激光能量通量的增加由１％增大到５１％。在激
光能量通量为１０１Ｊ／ｃｍ２的连续多脉冲辐照下，烧蚀区域尺寸几乎不变，但烧蚀深度逐渐增加，其多层损伤机制为表面
损伤的累积效应。通过单脉冲损伤实验数据拟合计算确定，飞秒激光诱导硅基多层膜表面损伤阈值为０５４３Ｊ／ｃｍ２，应
力多层损伤阈值为２１６Ｊ／ｃｍ２。低激光能量通量（≤１０１Ｊ／ｃｍ２）多脉冲辐照累积作用同样可造成硅基多层膜深层损
伤。

关　键　词：激光烧蚀；激光损伤；硅基多层膜；损伤阈值
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图７　低激光能量通量（１．０１Ｊ／ｃｍ２）连续烧蚀效果
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———中文对照版———

１　引　言

　　硅基材料在可见和近红外波段光电成像等领
域具有广泛的应用。研究不同参数激光对硅基材

料的损伤破坏效应与机理具有十分重要的应用价

值。激光造成硅基材料的损伤，可以表现为热效

应、力学效应以及电场效应等［１４］。在超短脉冲激

光与硅基材料的相互作用研究领域，国内外已经

开展了不少辐照损伤效应的理论和实验研究。

２００２年，Ｂｏｎｓｅ等人研究了飞秒激光烧蚀的硅修
饰阈值和形貌变化，发现随着激光能量通量的增

加，材料表面将发生无定形化、熔化、重结晶、有核

蒸发和烧蚀等一系列现象［５］。２００４年，Ｊｉａ等人
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研究了飞秒激光对单晶硅薄膜的作用，结果表明

当激光作用强度低于烧蚀阈值时，足够的热量仍

可导致硅材料无定形化［６］。２００５年，Ａｍｅｒ等人
对比了飞秒和纳秒激光加工硅晶片诱导的应力和

结构变化［７］。２００８年，郭春凤等人研究了超短脉
冲激光辐照硅膜的热弹性［８］。２００８年，Ｃｒａｗｆｏｒｄ
等人研究了激光照射金属、氧化层和硅组成的多

层膜的损伤过程，通过横截面检测发现处于内部

的硅已经损伤而表面的保护层金属完好无损［９］。

２０１１年，杨宏道等人研究了不同气体环境下纳秒
脉冲激光诱导的硅表面特性变化规律，讨论了激

光脉冲累积对硅材料形貌的影响机制［１０］。２０１２
年，Ｒｕｂｌａｃｋ等人采用２０ｆｓ至２０００ｆｓ之间的脉
冲激光照射表面镀有不同透明材料的硅片，利用

光谱分析、原子力显微镜、扫描电镜、透射电镜等

研究其损伤机制。结果表明损伤机制源于超短脉

冲激光在硅层表面区域产生的电子空穴等离子

体［３］。２０１３年，马鹏飞等人研究了不同激光能量
通量的飞秒激光辐照对单晶硅的影响［１１］。２０１４
年，齐立涛测量了真空条件下不同波长纳秒激光

对单晶硅的损伤能量阈值［１２］。同年，邵俊峰等人

理论研究了飞秒激光对硅热损伤和非热损伤机

理，并分析了飞秒激光积累损伤效应［１３］。

然而，使用的激光参数和硅基材料的制备方

法不同，得到的损伤阈值与机理也不尽相同，特别

是针对典型探测器膜层结构激光辐照特性和损伤

机理的报道仍相对较少［１４］。在前期工作中，本实

验室已详细研究了电荷耦合器件（ＣＣＤ）在超快
激光辐照下的损伤和失效机理［１５１６］，但是ＣＣＤ膜
层结构与超快激光相互作用物理机制尚未完全明

确。

基于以上考虑，本文开展了硅基多层膜在飞

秒脉冲激光辐照下的损伤效应试验研究，重点分

析了飞秒脉冲激光辐照硅基多层膜的损伤机理，

以及各种损伤效应对应的激光能量通量范围和阈

值条件。

２　实　验

　　实验采用电子束沉积方法制备的硅基多层膜
作为研究对象。硅基多层膜各个膜层的厚度和成

份参照典型背照式 ＣＣＤ感光区参数进行简化设
计，如图１所示。选取厚度为２ｍｍ的（１００）晶面
单晶 硅 为 基 底，高 纯 硅 （纯 度 ９９９９９％～
９９９９９９％）为膜料，在镀膜真空度为３×１０－３Ｐａ
的条件下，依次沉积３００ｎｍ多晶硅、２００ｎｍ二氧
化硅和１５μｍ单晶硅。

图２显示了飞秒激光诱导损伤的实验装置示
意图。本实验所使用的激光系统为超快 Ｔｉ：ｓａｐ
ｐｈｉｒｅ放大器（ＣｏｈｅｒｅｎｔＬｉｂｒａ），输出激光的脉冲半
高全宽为５０ｆｓ，波长为８００ｎｍ，重复频率为１ｋＨｚ
或单触发，最大单脉冲能量约为４ｍＪ，光束能量
分布接近高斯分布。使用一对格兰棱镜和半波片

将激光能量衰减到需要的量级，并用能量计进行

监视。最后，利用一个离轴抛面反射镜将激光束

聚焦到样品表面，光斑直径约为１００μｍ。样品固
定在可电脑编程控制的三维平移台上，保证每个

激光脉冲作用在全新面上。实验过程中，每调整

一次激光能量，作用１００个烧蚀点，用以计算损伤
概率。

实验采用金相显微镜对膜层表面损伤进行观

察，所用检测设备为台湾奕叶国际有限公司 ＥＢ４
金相显微镜，系统总放大倍率为４００倍。

３　实验结果及分析

３．１　面烧蚀损伤效应研究
３．１．１　典型辐照损伤形貌对比

图３显示了单脉冲激光辐照硅基多层膜表面
的损伤效果显微图，在整个可调谐的能量范围内，

未观察到明显的热熔损伤现象，证实飞秒激光具

有非热烧蚀特性，这与纳秒等长脉冲激光作用效

果明显不同，通常纳秒激光作用区中心可观察到

熔融现象［１７］，作用区域周围可观察到熔融喷溅

物［１８］。图３（ａ）为能量通量１３４Ｊ／ｃｍ２的激光损
伤效果图。从图中可以看到，损伤区域为椭圆形，

这是由于聚焦光束相对靶平面略微倾斜导致的。

激光损伤点显示出不同颜色的环形区域，表明随

着高斯激光能量通量从中心到边缘由高到低分

布，在Ｓｉ表面发生了不同的物理过程，可能的损
伤机制包括烧蚀、烧结和氧化／无定形化等［５］。

图３（ｂ）为能量通量１１６Ｊ／ｃｍ２的激光损伤效果
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图，激光影响区域基本呈圆形，仍可在图中观察到

烧蚀区、烧结区，并且烧蚀区域明显扩大，但烧结

区域宽度基本保持不变。当激光能量通量大于等

于１０３Ｊ／ｃｍ２，已经无法观察到氧化／无定形区。
说明在该条件下，光斑边缘的激光能量通量已经

超过氧化／无定形化过程的阈值。
３．１．２　不同激光能量通量辐照形貌对比

为进一步研究飞秒激光烧蚀效应随激光能量

通量的演化规律，测量了不同激光能量通量辐照

损伤区域的长轴和短轴长度，并绘制成曲线，如

图４所示。烧蚀区域尺寸基本随激光能量通量线
性增长，这一趋势与５３２ｎｍ纳秒激光烧蚀多晶硅
的实验结果相似［１９］。实验过程中，最小辐照激光

能量通量为００７６Ｊ／ｃｍ２，对应辐照表面观察不到
任何辐照痕迹，因此设其辐照区域尺寸为０μｍ。
从图４中可以看出，烧蚀区域长短轴尺寸变化基
本一致，烧蚀区域尺寸随着能量通量增加存在两

个明显不同的增长趋势，即，（１）在 ００７６～
１０１Ｊ／ｃｍ２范围内，烧蚀区域长轴从０μｍ快速增
大到 １２８μｍ（斜率为 １３７）；（２）在 １０１～
２４７Ｊ／ｃｍ２范围内，烧蚀区域长轴从１２８μｍ增大
到３７７μｍ（斜率为９４８）。烧蚀区域尺寸增长的
斜率不同是由脉冲能量的空间分布所致，钛宝石

飞秒激光的输出波形一般为准高斯型，其能量的

空间分布将主导薄膜烧蚀的形貌（包括烧蚀深

度）或损伤效应。对抛光单晶硅表面更加细致的

低激光能量通量辐照实验表明（结果未显示在文

中），在００２２～１２４Ｊ／ｃｍ２范围内，单脉冲辐照仅
能在光斑中心位置形成轻微的直径７～１００μｍ的
氧化／无定形化（斜率为３２９）区域；激光能量通量
大于１２４Ｊ／ｃｍ２，才能在辐照表面观察到随辐照
激光能量通量增强而逐渐明显的烧蚀效应（斜率

为１７４）。对比单晶硅辐照实验结果可推测，在
００７６～１０１Ｊ／ｃｍ２范围内，氧化和／无定形化在
硅基多层膜材料损伤效应中占主导作用；而在

１０１～２４７Ｊ／ｃｍ２范围内，激光烧蚀在材料损伤
效应中占主导作用。根据损伤阈值定义［２０２１］，可

取未观察到损伤的最大激光能量通量和观察到损

伤的最小激光能量通量的平均值作为损伤阈值，

则可计算出本次实验在现有条件下的表面损伤阈

值０５４３Ｊ／ｃｍ２，这一数值与其他文献报道的飞秒

激光对单晶硅的损伤阈值基本相当［１１，１３］。

另外，随着激光能量增加，烧蚀区域长轴和短

轴尺寸逐渐接近，烧蚀区域形状更接近圆形，激光

损伤和烧蚀区域逐渐增大，甚至超过光斑尺寸。

在激光辐照实验过程中发现，当单脉冲能量超过

６２４Ｊ／ｃｍ２时，可探测到等离子闪光，并随着能量
增强而变强，这一现象与显微镜观察到的损伤区

域逐渐变圆和变大基本是同步的。因此，通过对

比不同激光能量通量损伤效果可初步判定，在

１０１～６２４Ｊ／ｃｍ２范围内，硅基多层膜主要损伤
机制为膜层吸收激光能量诱导的非热烧蚀损伤；

而在６２４～２４７Ｊ／ｃｍ２范围内，主要是由激光诱
导等离子体引起的表面烧蚀损伤。

３．２　深层损伤效应研究
３．２．１　高激光能量通量单脉冲应力损伤

当单脉冲激光能量通量达到 ２４２Ｊ／ｃｍ２以
上，激光辐照有一定几率造成硅基多层膜的深层

损伤，损伤效果如图５所示。损伤的主要现象是
膜层的片状剥离，膜层剥离后的样品表面可观察

到底层单晶硅衬底和在可见光照射下显绿色的多

晶硅膜。同时，在衬底和多晶硅表面可观察到由

于应力作用引起的片状剥离和裂纹，而未观察到

类似连续激光或长脉冲激光辐照条件下常见的热

损伤。因此可判断导致飞秒激光单脉冲损伤硅基

多层膜的主要损伤机制为激光诱导冲击波导致的

应力损伤。

随辐照激光能量通量降低，片状剥离的面积

和几率都相应降低。通过记录１００个辐照点发生
片状剥离的次数，计算出了损伤概率随激光能量

通量的变化规律，如图６所示。从图６中可以看
出，激光能量通量在２４２～２４７Ｊ／ｃｍ２范围内，应
力损伤概率基本上随激光能量通量线性增长，损

伤概率由１％增长到５１％。参照《光学表面激光
损伤阈值测试方法 ＧＢ／Ｔ１６６０１１９９６》，可计算在
现有条件下飞秒激光单脉冲造成硅基多层膜应力

损伤的阈值条件为２１６Ｊ／ｃｍ２。之前的研究结果
已经表明，薄膜的破坏与激光束光斑大小的关系

带有明显的几率性，光斑越大则破坏的几率越大，

反之，破坏几率越小［２０］。薄膜破坏的光斑效应与

薄膜的杂质缺陷有关，缺陷更容易吸收激光能量

导致光斑内温度场或应力场分布不均并发生优先
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烧蚀破坏。同一块薄膜，光斑越大，光斑内包含的

缺陷数越高，越容易引起破坏。在本实验中，综合

图４和图６中烧蚀区域尺寸和应力损伤概率随激
光能量通量的变化规律可以发现，两者的变化趋

势和阈值范围基本相同，进一步证实应力破坏概

率与烧蚀区域尺寸存在明显的对应关系。

３．２．２　低激光能量通量烧蚀累积损伤
为研究飞秒脉冲激光对硅基多层膜的破坏机

理，采用可观察到烧蚀效应的最低激光能量通量

（１０１Ｊ／ｃｍ２）连续多次辐照同一位置，考察多次
脉冲累积的破坏效应。实验效果如图７所示，辐
照脉冲数分别为１、２、４、８、１６、３２、６４、１２８、２５６和
５１２。通过对比发现，在该激光能量通量连续辐照
下，各样品烧蚀区域尺寸基本保持不变，随着脉冲

数增加，烧蚀区域中心颜色明显变深。这说明随

着烧蚀深度的逐渐增加，当脉冲数达到５１２时，烧
蚀中心可观察到单晶硅衬底，并且烧蚀区周围沉

积了大量回落的烧蚀产物颗粒。这一结果表明，

在较低激光能量通量连续辐照下的硅基多层膜损

伤的主要机制为表面烧蚀的累积效应，未观察到

明显的应力破坏。

４　结　论

　　本文研究了飞秒脉冲激光对硅基多层膜的损
伤特性，重点讨论了硅基多层膜在不同激光能量

通量和不同脉冲累积下的损伤效应与机理。实验

结果分析表明，当入射激光单脉冲能量通量在

１０１Ｊ／ｃｍ２到２４７Ｊ／ｃｍ２范围内，可在硅基多层
膜表面观察到明显的表面损伤，根据激光能量通

量分布由低到高，其损伤机制依次为氧化／无定形
化、能量沉积和激光诱导等离子体烧蚀等。当单

脉冲激光能量通量达到２１６Ｊ／ｃｍ２以上，激光辐
照有一定几率造成硅基多层膜的深层损伤，损伤

机制为激光诱导应力导致的表面片状膜层的整体

剥离。采用低激光能量通量（≤１０１Ｊ／ｃｍ２）脉冲
进行连续辐照，可增加烧蚀深度，但未能造成应力

损伤。
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