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设计和制备了全向高反膜 )*+" ,-*+"，研究了它在不同脉冲宽度、不同脉冲能量的飞秒激光作用下的破坏阈值

和烧蚀深度 .利用发展的抽运/探针方法，研究了抽运脉冲作用下材料中导带电子的超快激发和能量沉积过程，建
立并求解了飞秒激光激发材料和材料的激发对抽运光自身反作用的耦合动力学模型 .模型较好地揭示了材料破坏
的激发过程 .
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$ ? 引 言

大量文献报道了超短脉冲激光作用下介质材料

的破坏阈值，烧蚀深度与脉冲宽度、激光波长、脉冲

能量的依赖关系，并建立了理论模型研究材料破坏

的物理机制［$—%］.超短脉冲激光对介质材料的破坏
可以描述为三个过程：导带电子的产生，导带电子的

加热，电子气中的能量传给晶格 .前两个激发过程是
决定材料破坏的主要因素，是研究后一个弛豫过程

的基础 .然而，在最近的文献报道中，人们利用抽运/
探针技术（抽运光和探针光的脉冲宽度相同），主要

研究了材料的弛豫过程，没有给出较详细的激发过

程信息［&，@，$#］.
本文发展了抽运/探针实验方法 .将抽运光的脉

宽展宽到 &##A9，而探针光的脉冲宽度为 2#A9 .利用这
种方法较详细地研究了全向高反膜 )*+" ,-*+" 的激

发过程 .此外，实验还研究了全向高反膜 )*+" ,-*+"

和金反射膜的破坏阈值和烧蚀深度 .我们建立了一
个耦合动力学模型，该模型不仅考虑了激光对材料

的激发，还考虑了材料的激发对抽运光自身的反作

用，这种反作用将会改变抽运光在材料中的传输、分

布和反射特性 .我们求解了这个理论模型，发现由于

材料中激发了大量的导带电子，改变了材料的介电

常数，从而使激光在材料表面的光强下降到不足原

来的五分之一 .计算得到的探针光反射率的演化和
破坏阈值与脉冲宽度的依赖关系与实验符合得

很好 .

" ? 实验装置与结果

本文的实验是在钛：蓝宝石激光器上完成的，其

输出的脉冲宽度为 &#A9，波长 %##B6，脉冲能量
4##!C，重复频率 $###DE，千赫兹和单赫兹可以相互
调节 .为了了解材料的烧蚀特性，我们首先利用
%##B6单脉冲激光测定了高反膜的烧蚀阈值与烧蚀
深度，测定时激光脉冲聚焦后垂直地打在靶的表面 .
在抽运/探针实验中，激光束首先经过一个 33+ 晶
体倍频，然后分成 ’##B6的探针光和 %##B6的抽运
光 .抽运光的脉冲宽度!用非线性材料 FG4 玻璃展
宽到约 &##A9，经过延时线后与探针光共路 .共路后
的两束激光以 $&H的入射角打到样品表面 .反射的探
针光通过光栅光谱仪与抽运光分离，并用增强制冷

的 IIJ测量其反射率 .在实验过程中，抽运光与探
针光的强度比大于 &#，靶面上每点打一个脉冲 .
全向高反膜 )*+" ,-*+" 的结构是（KD）("$（KD）
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⋯（!"）#!$ %，其中 %代表石英玻璃基底，（!"）代表高
低折射率材料 %&’( )*&’(，每层的厚度为四分之一个

波长 + 其中心波长 !, 到 !$ 从 -../0 增加到

,,../0，间隔 $./0+样品采用真空热蒸发方法制备 +
在 .—-.度的范围内我们测量了样品的透射谱、抽
运光的反射率与入射角的依赖关系，发现全向高反

膜的全向带隙位于 1-1/0—-2,/0，抽运激光的反射
率高于 324，与理论计算的结果符合的很好 +

图 , 全向高反膜的原子力显微镜图片

图 , 是我们用原子力显微镜测量的烧蚀坑形
貌 +图中一大一小的坑是用不同能量的激光脉冲烧
蚀的，尽管它们的烧蚀面积相差较大，但烧蚀的深度

却相同 +我们用扫描电镜测量的图片表明材料是被
一层一层烧掉的，这种现象与激光在多层膜中的传

输特性有关 +
我们测量了样品的烧蚀斑面积，结果表明烧蚀

斑面积 ! 与激光能流密度 " 成对数关系 +通过测量
! 5 " 的依赖关系可以确定激光的束腰半径和烧蚀
阈值［,,］+图 ( 给出了全向高反膜 %&’( )*&’(（空心菱

形）和金反射膜（实心正方形）的烧蚀阈值 " 67与脉冲

宽度的依赖关系 + 随着脉冲宽度从 1.89 增加到
,2..89，全向高反膜 %&’( )*&’( 的烧蚀阈值从 .:2$;)

<0( 增加到 #:#;)<0(，比普通金反射膜的烧蚀阈值高

(—$倍 +我们的测量误差小于 = ,.4 +图中给出的
是激光束的中心强度，它是平均强度的 (倍 +金膜的
破坏阈值与文献报道的结果基本一致［,］，目前我们

还没有见到关于全向高反膜破坏机制的研究报道 +
随着激光技术的迅速发展，超短脉冲的峰值功率已

达到 ,..*>)<0( 以上 +实验中经常见到飞秒激光对
各种分光镜，尤其是金属反射镜的破坏 +我们设计的
全向高反膜 %&’( )*&’( 不仅满足了金属反射镜全向

高反的特性，其烧蚀阈值也远高于金镜，而且它是由

介质膜组成，不改变激光束的偏振特性，可以在高功

率激光系统中代替金属反射镜 +

图 ( 烧蚀阈值与脉宽的依赖关系

此外我们还测量了全向高反膜的烧蚀深度与激

光能流密度间的依赖关系，发现它们近似成对数关

系，该结果与石英玻璃等透明块体介质材料的情况

很类似［?］+当激光强度略高于烧蚀阈值时，材料很快
被烧蚀到 %&’( )*&’( 的界面附近 +这些特点说明高反
膜表层材料的特性对烧蚀阈值具有特别重要的

影响 +

图 # 探针光反射率的演化，抽运光：-../0，2..89，3.!;，探针

光：?../0，1.89 高斯脉冲状的实线和虚线分别代表抽运光与

探针光脉冲

图 #中的实心圆点给出了抽运光照射全向高反
膜 %&’( )*&’( 的过程中探针光反射率 @A8的演化 +在

B #..89 附近探针光的反射率从 214开始下降，在
.89附近样品的反射率下降到最小值，约 #?4 +然后
随着抽运光对样品的进一步激发，反射率开始缓慢

上升到 #14 +而在以前的文献中，抽运光和探针光
的脉冲宽度相同，实验结果基本都是探针光的反射
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率或透射率在抽运光照射样品前后发生跳跃，然后

随弛豫时间的增加开始演化［!，"#］，它不能给出时间

分辨的激发过程的信息 $由于我们使用的抽运光的
脉冲宽度远大于探针光的脉宽，这样可以较详细地

测出材料的激发过程 $

% & 理论计算

实验结果首次清楚地表明，在抽运光照射材料

的过程中，样品的光学特性和电学特性发生了很大

的变化，导致抽运光本身在材料中的反射、透射和光

强分布都发生很大的变化 $为了研究飞秒激光对材
料的激发过程和破坏机制，我们不仅要研究激光的

激发对材料的光电特性的改变，还必须研究材料光

电特性的改变对抽运光在材料中的反射、透射和光

强分布的影响 $这是一个耦合的、动力学问题 $在飞
秒激光照射下，材料中的价电子通过光致电离和碰

撞电离被激发到导带成为导带电子［%］$导带电子数
密度 !’ 的演化方程为

!!"

!# (（$)* + $%%·!’（ #））" ,
!’

&( )
#
， （"）

图 - （.）激光强度在全向高反膜中分布的演化，（/）反射率 0’1、表面 2345 层中导带电子数密度 !’、折射率 !、消光

系数 ’的演化

这里光致电离速率 $)*利用 6’789:;理论［"5］计算 $导
带电子吸收激光能量的速率用量子方法和经典近似

两种方法计算［"%，"-］，进而根据 17<=>8?</73@A模型计算
碰撞电离速率 $ **

［%］$由于材料的二次电离能远高于
一次电离能，我们认为每个分子中只有一个价电子

被激发到导带，从而引入了因子 " , !’ B&# $ 2345和

C345 中的分子数密度 &# 分别为 5&5 D "#55 EF, %，%&5

D "#55 EF, % $
在抽运光照射下材料中会被激发出大量的导带

电子 $材料的介电常数!!与导带电子数密度 !’ 的

依赖关系为［"!］

!!（"#）( " +（!（"#）, "
&# , !’

&#

,
"5 !’

!# (?GH (’#5 D "
" + 3（$B#）

，（5）

这里!（"#）是材料未被激发时的介电常数 $导带电
子的有效质量 (!?GH取为自由电子的质量 (’，电子>
声子碰撞频率$近似为 5 1:, " $材料介电常数与光
在材料中的反射、透射和光强分布间的关系利用矩

阵光学中的理论计算 $
以 I##@F（J#1:，#&K!LBEF5）抽运脉冲激发材料

为例，我们数值求解了耦合方程（"）和（5），得到了光
强分布 %、导带电子数密度 !’、材料的折射系数 !、
消光系数 ’ 和抽运光反射率 0’1的演化，结果如图 -
（.）和（/）所示 $ %# 代表初始的入射光强度，入为

I#@F$在 , "#1:附近，材料表面的导带电子数密度达
到 "#5# BEF%，此时 2345 的折射系数开始下降，消光系

数开始明显上升，样品的反射率开始下降，激光在样

品中的分布也开始发生变化 $当照射时间为 #1:附
近时，导带电子数密度达到 "#55 BEF%，消光系数上升

到 "，折射系数和反射率下降到极小值，分别为 #&IJ
和 #&5I $激光在样品表面的强度下降到最初的一
半 $随着照射时间的增加，导带电子数密度达到 5 D
"#55EF, %，这时消光系数增加到 5&!，折射系数和反
射率缓慢上升到 "&#I和 #&- $表面附近的激光强度
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下降到原来的五分之一 !图 "中的实线给出了我们
计算的探针光反射率的变化 !探针光的光谱范围为
"#$%&—’()%&!我们的计算结果与实验值符合得很
好 !这些理论计算表明，在抽运光作用下，导带电子
数密度迅速增加，导致材料的折射系数和消光系数

显著改变 !抽运光的反射率和光强分布也随着显著
变化 !导带电子数密度随时间的演化改变了抽运光
在材料中的分布，与此同时也改变了自身的演化过

程 !我们的计算表明，激光能量主要沉积在材料表面
约 *(%&的深度范围内，沉积在 +,-. 层中的激光能

量密度比表面低 "个数量级 !这就说明为什么当激
光能量密度略高于阈值时只有表面的 /,-. 层被烧

蚀 !此外，我们以沉积到材料表面层中的能量达到
)’0123&" 为薄膜破坏的标准，计算得到的破坏阈值

与脉冲宽度的依赖如图 .中的实线所示，理论与实
验符合得很好 !

’ 4 结 论
本文发展了抽运5探针方法，实验研究了全向高

反膜 /,-. 2+,-. 在抽运光照射下的激发过程和破坏

机制 !我们的结果表明，当脉冲宽度从 $(67 增加到
8)((67 时，全向高反膜 /,-. 2+,-. 的破坏阈值从

(4)*123&. 增加到 "4"123&.，比金膜的破坏阈值高约

"倍 !在抽运光的照射过程中，在 9 "((67附近探针光
的反射率从 )$:开始下降，在 (67附近样品的反射
率下降到 "’:，然后缓慢上升到 "$: !这些实验结
果清楚地表明有必要建立飞秒激光激发材料和材料

的激发对抽运激光自身反作用的耦合动力学模型 !
我们建立并求解了这个模型，揭示了材料破坏的物

理机制 !

作者感谢同济大学的吴永刚、陈 鸿在样品制备等方面

的帮助和有益讨论 !
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