
第４６卷　第１１期 中　国　激　光 Vol．４６,No．１１
２０１９年１１月 CHINESEJOURNALOFLASERS November,２０１９

　　收稿日期:２０１９Ｇ０４Ｇ２２;修回日期:２０１９Ｇ０５Ｇ２７;录用日期:２０１９Ｇ０６Ｇ２５
基金项目:国家自然科学基金(１９１３０３１G００)

　 ∗EＧmail:yazhao＠siom．ac．cn;∗∗EＧmail:suliangbi＠mail．sic．ac．cn

CaF２ 晶体的不同晶面在３５５nm脉冲激光
辐照下的损伤特性

徐子媛１,２,彭小聪１,２,３,赵元安１,２,３,４∗,李大伟１,２,３,刘荣荣５,苏良碧５∗∗,邵建达１,２,３
１中国科学院上海光学精密机械研究所薄膜光学实验室,上海２０１８００;

２中国科学院强激光材料重点实验室,上海２０１８００;
３中国科学院大学材料与光电研究中心,北京１０００４９;

４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,吉林 长春１３００３３;
５中国科学院上海硅酸盐研究所,上海２０１８９９

摘要　研究了氟化钙(CaF２)晶体不同晶面在３５５nm脉冲激光辐照下的损伤特性.在７．８ns脉冲激光辐照下,测
量(１００)、(１１０)和(１１１)三种不同晶面样品的损伤阈值和损伤点形貌,并基于表面热透镜技术测量样品表面的光热

弱吸收.实验结果表明:(１１１)晶面CaF２晶体样品的光热吸收最高,激光损伤阈值最低,损伤形貌表现为熔融坑,并
伴随有片层状剥离,说明了(１１１)面在３５５nm激光作用下易解理;(１００)和(１１０)面晶体的损伤形貌同样为熔融坑,

但损伤阈值及光热弱吸收与晶面无明确的关联.
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Abstract　Thelaserdamagecharacteristicsofcalciumfluoride CaF２ crystalswithvariouslatticeplanesirradiated
by３５５Ｇnmpulselaserareinvestigated敭Further thedamagethresholdsanddamagemorphologiesofthreedifferent
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１　引　　言

氟化钙(CaF２)是一种传统的宽带隙晶体材料,具
有传输光谱范围宽(０．１２５~１０μm)、折射率均匀度

高、相对色散大、应力双折射低和损伤阈值高等优点,
已在光电信息领域广泛应用[１Ｇ２].特别地,在真空紫

外波段,CaF２晶体优异的透过性能和抗激光损伤能力

更是其他材料无法比拟的,从而使其成为准分子激光

光刻系统中重要的光学材料[３Ｇ４].现阶段,大口径熔

石英元件在３５５nm波长下的激光损伤是制约惯性约

束核聚变(ICF)激光驱动器负载能力提升的主要因素

之一[５].相比于熔石英,CaF２晶体在紫外波段具有更

高的激光损伤阈值,是更理想的ICF终端光学组件,
但大尺寸CaF２晶体的生长却存在较大难度.近年

来,大尺寸CaF２晶体生长技术的突破性进展使其在

ICF激光驱动器中的应用成为可能.沈永宏等[６]采

用坩埚下降法生长出直径为２１０mm的CaF２多晶体;
苏良碧等[７]采用导向温度梯度法获得了直径为

２２０mm的高质量CaF２晶体;张钦辉等[８]基于改进的

坩埚下降法成功生长出直径达３７０mm的CaF２晶体.
研究人员在２４８,１９３,１５７nm 等光刻波段对

CaF２晶体的激光损伤特性进行了研究:Gogoll等[９]

研究了CaF２晶体的(１１１)晶面在２４８nm脉冲激光

作用下的损伤特性;Azumi等[１０]测量了不同晶轴取

向的CaF２晶体在脉宽为２０ns、波长为１９３nm的激

光作用下的损伤特性,证明了不同的晶轴取向会造

成不同的损伤阈值.然而,作为一种潜在的ICF激

光驱动器中的负载元件,CaF２晶体在此应用场景下

的激光损伤特性尚未得到充分研究.因此,研究

CaF２晶体在３５５nm脉冲激光辐照下的损伤特性,
特别是晶体结构和晶面对其激光破坏特性的影响,
具有重要的现实意义.

本文对CaF２ 晶体的(１００)、(１１０)和(１１１)三种

不同晶面进行了激光损伤及光热吸收实验,获得了

晶面与光热吸收、损伤特性之间的关系,并对其中的

关系进行了阐释,然后以此为基础,提出了CaF２晶
体在３５５nm波长下的使用建议.

２　实验方法

２．１　实验样品

用X射线衍射法定向制备含有(１１１)晶面、

(１００)晶面、(１１０)晶面的三块样品,立方体的６个

面采用手工抛光.整个系统封闭后抽真空,在气

压降到１０－３Pa后运行温控程序,操作过程在压强

为１１．１kPa的氩气氛围下进行.在升温过程中,为
了充分去除原料中的水蒸气,在３００~４００℃下保

温２~３h,并在８００~９００℃放慢升温速率,以利于

原料中作为清除剂的氟化铅(PbF２)与氧杂质反

应,最后升温到CaF２熔点使原料熔化.降温过程

中为维持温度场的恒定,以１℃/h的速率[１１Ｇ１２]进

行降温.
实验样品按照编号分成了如下两类:

１＃~３＃样品:用X射线衍射法定向切割制备

１５mm×１５mm×１５mm的三块立方体样品,使每

块样品中分别含有(１１１)、(１００)和(１１０)晶面,所有

表面均采用手工抛光.每块样品选取三个正交面进

行光热吸收和激光损伤测试,对每个样品的三个正

交面分别进行命名.１＃样品Face１为(１１０)面,简
称为１＃Ｇ(１１０),其余两面分别称为１＃ＧFace２和

１＃ＧFace３;２＃ 样品Face３为(１００)面,简称为２＃Ｇ
(１００),其余两面分别称为２＃ＧFace１和２＃ＧFace２;

３＃样品Face２为(１１１)面,简称为３＃Ｇ(１１１),其余

两面分别称为３＃ＧFace１和３＃ＧFace３.

４＃~８＃样品:用X射线衍射法定向切割制备

直径为３０mm、厚度为３mm的(１１１)晶面样品,共

５块,采用手工抛光表面.

２．２　激光损伤测试

利用３５５nm波长的７．８ns脉冲激光测量不同

晶面CaF２晶体的激光损伤阈值,实验装置如图１所

示.光源采用QＧ开关Nd∶YAG激光器,输出激光

波长为１０６４nm,脉宽为１２ns,工作模式为单横模,
重复频率为１０Hz.通过三硼酸锂(LBO)倍频晶体

和偏硼酸钡(BBO)混频晶体获得三倍频３５５nm激

光输出,脉冲宽度为７．８ns.通过由半波片和偏振

片组成的能量衰减系统调节样品表面的激光能量密

度,激光经过焦距为５０００mm的透镜和楔形片后辐

照样品表面,光斑面积为０．８２５mm２.楔形片分出

的光束用于监测激光能量和光斑面积,损伤诊断系

统使用CCD采集辐照前后的图像,通过图像的变化

判断损伤是否发生.
参照ISO:２１２５４规范进行损伤测试,１＃~３＃ 样

品由于尺寸较小,每一面选取相同分布的５个位置,
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采用RＧonＧ１激光损伤测试方法进行损伤测试,观测

初始损伤点的形貌[１４];采用１ＧonＧ１激光损伤测试方

法对４＃~８＃样品进行测试.损伤测试前,将样品固

定在夹具上,使用已清除内部水汽的氮气枪清洁样品

表面,将附着在表面的灰尘及微小颗粒吹去.损伤测

试结束后使用LeicaDMRXE偏光显微镜观测损伤点

的形貌,本实验中所有显微形貌图像的放大倍数均为

５００倍.

图１ 激光损伤阈值测试实验装置[１３]

Fig敭１ Experimentalsetupforlaserdamagethresholdmeasurement １３ 

２．３　光热吸收测量

在激光作用下,晶体表面存在的微量激光吸收也

会导致表面被破坏,研究晶体的光热吸收有助于了解

其损伤机理.晶体受到激光辐照后,辐照区域的温度

升高,并与周围区域形成温度梯度,由于折射率与温度

相关,已形成的温度梯度会导致折射率梯度的形成.
此时,一束探测光穿过受辐照区域时,探测光将会散

焦,测量其散焦程度,即可推出样品的光热吸收值.
基于表面热透镜原理搭建的光热吸收测量装置

如图２所示[１５Ｇ１６].泵浦光源为二极管Q 开关３５５nm

固体激光器,可以实现从单发脉冲到３００kHz的输出,
探测光源采用６３２．８nm波长的HeＧNe激光器.泵浦

光经由半波片和偏振片组成的外部衰减器后被斩波

器调制,然后经透镜聚焦后垂直入射到样品表面.探

测光通过外部衰减器后由透镜聚焦,以与泵浦光成小

角度的方式入射样品,然后经滤光片、小孔到达探测

器.斩波器在调制泵浦光的同时输出同频信号至锁

相放大器参考端,探测器的输出端连接万用表与锁相

放大器输入端.在衰减系统与斩波器间使用功率计

实时测量、监控泵浦光的功率.

图２ ３５５nm光热吸收测量平台[１７]

Fig敭２ Measurementplatformof３５５Ｇnmphotothermalabsorption １７ 
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　　泵浦光在样品表面的光斑半径约为２２μm,探
测光的光斑半径约为１６１μm.实验时,通过移动样

品台使泵浦光和探测光相交于表面的不同位置来实

现样品表面不同位置处光热吸收的测量.在进行

RＧonＧ１损伤测试前,先对１＃~３＃ 样品进行表面光

热吸收测量,每个面选择５个点(分布于４个角和中

心).本次实验仅研究晶面与光热吸收的关系,结果

给出的是相对百分比.

３　实验结果与讨论

３．１　激光损伤阈值

对１＃~３＃ CaF２样品进行RＧonＧ１损伤测试,其
激光损伤阈值(LIDT)如表１所示,可见:３＃Ｇ(１１１)
面的损伤阈值在所有测试面中最低,１＃Ｇ(１１０)和

２＃Ｇ(１００)面损伤阈值相近,且与其余测试面相比无

明显差别.
表１　１＃~３＃样品每个测试面的激光损伤阈值

Table１　Laserdamagethresholdsof１＃Ｇ３＃sampleswithdifferentplanes

１＃ ２＃ ３＃

Plane LIDT/(J􀅰cm－２) Plane LIDT/(J􀅰cm－２) Plane LIDT/(J􀅰cm－２)
(１１０) １２．８ Face１ １１．８ Face１ １４．８
Face２ １０．９ Face２ １４．８ (１１１) １０．０
Face３ １１．４ (１００) １２．０ Face３ １０．８

　　对４＃~８＃样品进行１ＧonＧ１损伤测试后的激光

损伤阈值如表２所示.激光能量密度与损伤概率的

关系如图３(a)所示.从图３(a)可以看出,损伤概率

与激光能量密度无明显的线性关系,无法通过线性

拟合获得零几率损伤阈值.因此,本文以零损伤概

率的最大能量密度作为CaF２晶体的损伤阈值.测

试时发现样品表面较差的加工质量可以解释损伤概

率与能量密度的离散分布特征.图３(b)为在线

CCD拍摄的样品表面任意区域放大５倍的图像,可

见,样品表面存在较多划痕及坑点.
表２　４＃~８＃样品的激光损伤阈值

Table２　Laserdamagethresholdsof４＃Ｇ８＃samples

Samplenumber LIDT/(J􀅰cm－２)

４＃ １２．６
５＃ ７．７
６＃ １０．２
７＃ ８．５
８＃ ７．４

图３ ４＃~８＃样品激光损伤概率及５＃样品前表面形貌.(a)激光损伤概率;(b)５＃样品前表面形貌

Fig敭３ Laserdamageprobabilityof４＃Ｇ８＃samplesandfrontＧsurfacemorphologyof５＃sample敭

 a Laserdamageprobability  b frontＧsurfacemorphologyof５＃sample

３．２　光热吸收

１＃~３＃ 样品表面的光热吸收测试结果如图４
所示.从图４可以看出,不同面的光热吸收结果存

在波动.因为光热吸收对样品表面的杂质和缺陷比

较敏感,所以数值的浮动是难免的,但在浮动之外可

以明显看出３＃Ｇ(１１１)面的光热吸收在所有测试面

中最高,该面的光热吸收达到了０．２１１％,比３＃样品

另外两个测试面高出一倍,其余样品各面光的热吸

收值为０．１３５％~０．１７％,这说明晶面的结构差异是

３＃Ｇ(１１１)面拥有最高光热吸收的原因.

３．３　损伤形貌

图５为１＃Ｇ(１１０)面与２＃Ｇ(１００)面的损伤形貌,
图６为３＃样品三个测试面的损伤形貌.

对CaF２晶体不同晶面的损伤形貌进行观察后

发现,３＃Ｇ(１１１)面与其他晶面的损伤形貌存在明显

差异.从图５和图６可以看出,３＃Ｇ(１１１)面在激光

作用下的损伤点处存在明显的材料开裂现象,损伤

形貌为片层状剥离,且片层状剥离区域中心存在熔

１１０３００１Ｇ４
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图４ CaF２晶体表面光热吸收的测试结果

Fig敭４ Resultsofphotothermalabsorptionmeasurementfor
CaF２crystalwithdifferentplanes

融坑,熔融坑尺寸小于５０μm,周围片层状剥离区域

比熔融坑的尺寸大;２＃Ｇ(１１０)、１＃Ｇ(１００)、３＃ＧFace１

以及３＃ＧFace３损伤点形貌均为熔融坑,且熔融坑

尺寸相似,长度和宽度均为５０~１００μm.
图７所示为进行１ＧonＧ１损伤测试后选取４＃~

８＃样品中的典型损伤形貌,可以看出,(１１１)面的损

伤形貌也呈现片层状剥离.

３．４　分析与讨论

CaF２晶体是典型的面心立方结构,Ca２＋为立方

体配位,F－为四面体配位.在２＃样品和１＃样品中

不存在与(１１１)晶面原子排布顺序相同的面.而

CaF２晶体仅有(１１１)面在３５５nm脉冲光作用下光

热吸收最高,阈值最低,损伤点呈片层状剥离;其
(１００)面及(１１０)面在３５５nm脉冲光作用下的损伤

阈值相近,损伤点为熔融坑.

图５ 损伤形貌.(a)１＃Ｇ(１１０);(b)２＃Ｇ(１００)

Fig敭５ Damagemorphologies敭 a １＃Ｇ １１０   ２ ２＃Ｇ １００ 

图６ ３＃样品三个测试面的损伤形貌.(a)３＃ＧFace１;(b)３＃Ｇ(１１１);(c)３＃ＧFace３

Fig敭６ Damagemorphologiesofdifferentplanesof３＃sample敭 a ３＃ＧFace１  b ３＃Ｇ １１１   c ３＃ＧFace３

图７ 损伤点形貌.(a)４＃Ｇ１４．４J􀅰cm－２;(b)７＃Ｇ１５．０J􀅰cm－２

Fig敭７ Damagespotmorphologies敭 a ４＃samplewith１４敭４J􀅰cm－２energydensity 

 b ７＃samplewith１５敭０J􀅰cm－２energydensity

１１０３００１Ｇ５
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　　结合光热吸收与激光损伤测试结果可知,(１１１)
面的光热吸收强于(１００)面及(１１０)面,说明(１１１)面
在同等脉冲激光作用下最易吸收激光能量,并造成

破坏,使得(１１１)面的损伤阈值低于其他晶面.由于

CaF２晶体解理面的面间引力小,在低能量脉冲激光

作用下,材料内部已产生较大的机械应力,随后在

(１１１)面熔融坑附近发生大面积片层状剥离,导致

(１１１)面形成独特的熔融坑及周围区域呈片层状剥

离的特殊损伤形貌,且熔融坑尺寸小于(１００)面及

(１１０)面.这说明CaF２晶体的结构会造成其性能上

的差异,因此在高功率激光系统中应避免使用(１１１)
面作为光学元件的表面.

样品在进行１ＧonＧ１损伤测试后的损伤点形貌

也呈片层状剥离.损伤阈值在表面质量的影响下离

散分布,说明表面质量会降低CaF２晶体的损伤阈

值,所以在加工时应重点控制表面质量,避免出现划

痕和坑点.

４　结　　论

通过对CaF２样品的(１００)、(１１１)和(１１０)晶面

进行３５５nm光热吸收实验及激光损伤测试,得到

以下结论:晶面与光热吸收、损伤阈值及损伤点形貌

相关;在激光作用下,(１１１)面的光热吸收最强,最容

易吸收激光能量使损伤阈值低于其他晶面;(１１１)面
间存在着较大的机械应力,使损伤点呈片层状剥离,
而(１００)及(１１０)晶面在激光作用下仅会产生熔融

坑;样品表面由加工形成的划痕和坑点对测试结果

有很大影响,所以将CaF２晶体作为３５５nm波长的

基底材料时,应避免使用(１１１)晶面.
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