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摘要　利用时间分辨激光光度计实时测量纳秒脉冲激光诱导熔石英体损伤过程中的透射、反射和散射变化量;通
过在同一区域多次动态测量直至损伤产生,获得了多脉冲累积破坏的时间分辨过程.结果表明:在损伤出现前的

脉冲辐照过程中,熔石英透过率已明显下降,后向反射率同步上升,甚至可达７０％;后向反射率的上升量与透过率

的损失量几乎相同;在多脉冲辐照过程中,只要脉冲辐照中出现后向反射,就会产生损伤;受激布里渊散射对多脉

冲诱导熔石英体损伤具有促进作用.
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１　引　　言

高功率激光系统的发展受到了光学元件激光损

伤阈值的限制[１Ｇ３].激光损伤阈值随着辐照脉冲数

的增加而减小,是熔石英元件损伤中常见的现象,称

为多脉冲累积效应[４].多脉冲累积破坏严重限制了

熔石英元件的使用寿命,因此,明确多脉冲损伤机制

对提高元件使用寿命和高功率激光系统输出能量至

关重要.
国际上针对多脉冲累积破坏已开展了较为深入
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的研究,研究人员主要通过分析多脉冲损伤阈值和

辐照脉冲数之间的统计关系来反推多脉冲损伤中累

积效应的产生机制[５Ｇ７].Gallais等[５]研究了BK７等

玻璃元件在多脉冲辐照下的损伤情况,认为多脉冲

损伤过程可分为两个阶段:第一个阶段是预损伤阶

段,即在损伤前,材料在脉冲辐照下产生微观水平的

变化,导致材料中诱导损伤产生的前驱物密度增大,
进入一种可能导致单脉冲损伤的状态;第二个阶段

就是损伤发生的阶段,其机制与单脉冲损伤的情况

相同[５].目前,已有多种模型被提出来解释损伤前

脉冲辐照对材料造成的微观变化,例如:杂质吸收能

量造成破坏的杂质吸收模型[８]、材料中产生结构缺

陷的价带断裂模型[９]、材料晶格结构发生变化的色

心模型[１０].对于块状熔石英的体内损伤来说,自聚

焦和受激布里渊散射(SBS)等在材料体内产生的非

线性效应可能在多脉冲损伤过程中扮演着重要角

色[４].Zhurkov等[１１]认为原子尺度上的结构缺陷

的形成极有可能与SBS在熔石英材料内部形成的

扰动有关.总之,目前还没有统一明确的理论来解

释多脉冲诱导熔石英损伤的机理,关键问题还是损

伤前脉冲辐照过程中是否会引起材料变化,及其如

何导致材料损伤阈值减小.
纳秒强激光诱导材料损伤在纳秒甚至更短的时

间就可完成,常采用时间分辨方法来表征损伤的生

长过程[１２].本文将时间分辨方法应用到多脉冲累

积破坏过程中,通过具有皮秒时间分辨率的时间分

辨光度计,实时探测３５５nm纳秒脉冲激光辐照在

熔石英元件体内的透射、反射和散射变化量.结果

表明,在损伤前的脉冲辐照过程中,熔石英元件透过

率在脉冲前沿突然下降,后向反射率却同步上升.
在多脉冲辐照下,只要损伤前脉冲辐照过程出现后

向反射,最终将会导致散射在反射升高后陡增,即产

生损伤.而且,损伤前辐照过程产生的后向散射越

剧烈,诱导损伤产生的脉冲数就越少.分析认为,

SBS导致后向反射升高,在此基础上讨论了SBS对

多脉冲激光诱导熔石英体内损伤的影响.

２　实　　验

实验中采用的时间分辨光度计示意图如图１所

示,其中D１、D２、D３、D４为快速光电探头,λ/２为１/２
波片,λ/４为１/４波片,Sr 为参考信号,St 为透射信

号,Sb 为反射信号,Ss 为散射信号,CCD为电荷耦合

器件.激光光源为Nd∶YAG激光器,脉宽为７ns,波
长为３５５nm,重复频率为１０Hz.１/２波片和偏振片

组成能量调节系统,用以控制激光能量输出.入射激

光首先经过楔形板分光,分光后的透射光经聚焦透镜

聚焦在熔石英样品内.聚焦透镜的焦距为３００mm,
聚焦后光斑的有效半径约为１９μm.经楔形板分光

后的反射光被散射后由快速光电探头D１探测接收,
该信号为参考信号Sr.经过熔石英样品后的透射光

经另一块楔形板分光后,其反射光被散射后由快速光

电探头D２探测接收,该信号为透射信号St.

图１ 时间分辨光度计示意图

Fig敭１ SchematicoftimeＧresolvedlaserphotometer

　　在样品前放置由偏振片和１/４波片组成的光隔

离器.入射光经过偏振片后变为p光,１/４波片的

光轴与入射光偏振方向的夹角为４５°,因此,p光经

过１/４波片后变为圆偏振光,然后入射到熔石英体

内,此时熔石英元件体内若有后向反射光,则它在经

过１/４波片后将变成s光,随后经偏振片反射后被

快速光电探头D３探测接收,该信号为反射信号Sb.
为了避免表面反射光的影响,３５５nm紫外激光的入

射角约为２°.
最后,在熔石英样品侧面放置快速光电探头D４

来探 测 散 射 信 号 Ss,在 D４ 前 放 置 中 心 波 长

为３５５nm的滤光片,以保证只有３５５nm的散射光
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被探测到,排除其他杂散光的影响.４个探头D１、

D２、D３、D４(SV２ＧFC型,Thorlabs公司,美国)接入

同一示波器(DPO７０４０４C型,Tektronix公司,美
国),示波器的采样速率为２５GSa/s,带宽为４GHz.
利用低能量激光辐照样品,采集探头信号后,校正它

们之间的响应时间差,使参考、透射、反射和散射信

号同步响应.利用时间分辨激光光度计可以测量得

到每一发纳秒脉冲作用过程中材料透过、反射和散

射的实时变化情况.对同一区域进行多次测量直至

损伤产生,即可获得多脉冲累积破坏的时间分辨过

程.此外,采用连续 HeＧNe激光对样品进行辐照,
结合CCD对辐照区域进行成像观察,在线监测样品

是否产生宏观损伤.

３　结果与讨论

３．１　多脉冲损伤阈值测试

实验中采用的熔石英元件尺寸为４０mm×
４０mm×４０ mm,每 个 表 面 都 经 过 光 学 抛 光,

３５５nm激光被聚焦在元件中心来引起熔石英体内

损伤.图２所示为采用光学元件损伤阈值测试方法

SＧonＧ１测量得到的熔石英的体损伤阈值(S 为预设

脉冲数).SＧonＧ１测试方法的过程如下:采用一系

列脉冲对样品进行连续辐照,直到损伤产生,或者未

产生损伤但辐照脉冲总数已达到预设脉冲数时停止

辐照[１３].实验中的S 分别取３００、１０和１.当探测

到损伤产生后,立即停止入射激光,以防止损伤进一

步生长.利用p＝n/２０得到每种激光功率密度的

损伤概率p,其中n 为在测试的２０个点中产生破坏

的点的个数.由图２可知,在相同的激光功率密度

作用下,熔石英体损伤概率随脉冲数的增加而明显

增大.１ＧonＧ１测试方法所得的零损伤概率阈值约为

３００ＧonＧ１的２．５倍,这表明熔石英元件体损伤存在

明显的多脉冲累积效应.

图２ 利用SＧonＧ１测试方法得到的熔石英元件的

体损伤概率曲线

Fig敭２ Bulkdamageprobabilitycurvesinthickfused
silicabyusingSＧonＧ１testmethod

通过CCD可在线观察每个脉冲辐照后 HeＧNe
光的散射图像,如图３(a)~(c)所示,在熔石英体损

伤 出 现 前 进 行 脉 冲 辐 照 (光 功 率 密 度 为

２００GWcm－２)后,并 未 观 察 到 宏 观 损 伤.关 闭

HeＧNe光,并在CCD探头前加装３５５nm 滤光片,
以滤除３５５nm 散射光,将CCD的积分时间设为

１００ms,结果发现,在引起损伤的脉冲作用过程中,
能观察到明显的等离子体闪光现象,如图３(d)所
示,这 表 明 在 损 伤 形 成 过 程 中 存 在 电 子 激 发 过

程[１０].在损伤前的脉冲作用过程中,并未观察到等

离子体闪光.利用光学显微镜观察熔石英体损伤的

典型形貌特征,结果如图４所示:熔石英体损伤呈丝

状形貌,且头部区域呈椭球状,包含明显的裂纹网

络.这种体内的丝状损伤通常认为是由自聚焦效应

引起的[１４Ｇ１６].

图３ CCD采集的图像.激光功率密度为２００GWcm－２时(a)第１发脉冲、(b)第２发脉冲、(c)第３发脉冲

辐照后的图像(箭头表示３５５nm激光的入射方向);(d)CCD积分时间为１００ms时的等离子体闪光图像

Fig敭３ ImagescapturedbyCCD敭Imagesaftersuccessive a １stpulse  b ２ndpulse and c ３rdpulseirradiationatlaser

powerdensityof２００GWcm－２ arrowindicatesincidentdirectionof３５５nmlaser   d plasmaemissionimage
　　　　　　　　　　　　　　　　underCCDintegrationtimeof１００ms

３．２　多脉冲作用过程的时间分辨

利用时间分辨激光光度计可以得到多脉冲作

用下,每个脉冲作用过程中材料透过、反射和散射

的 实 时 变 化 情 况. 当 激 光 功 率 密 度 为

９７GWcm－２时,多脉冲辐照熔石英样品过程中各

信号的实时变化如图５所示.由图５(a)可知,在

第１发脉冲辐照过程中,透过信号在脉冲前沿明

显下降,与此同时,反射信号开始上升.随着入射

激光瞬时功率逐渐下降,反射光强度逐渐降低,透
射信号逐渐恢复至与参考信号重合.散射信号在

辐照过程中无明显变化.由图５(b)可知,第２０发

脉冲作用引起的变化与第１发脉冲类似.由图５
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图４ 熔石英元件体损伤的典型形貌

(箭头表示３５５nm激光的入射方向)

Fig敭４ Typicaldamagemorphologyinthickfusedsilica

 arrowindicatesincidentdirectionof３５５nmlaser 

(c)可知,当第６７发脉冲作用到熔石英体内时,在
透过率下降且反射率上升之后,散射信号开始上

升,这标志着损伤的产生.透过信号在散射信号

上升后持续降低,并没有像损伤前脉冲作用时一

样重新与参考信号重合.

　　图６所 示 为 当 入 射 激 光 功 率 密 度 增 大 到

１３３GWcm－２时,各脉冲辐照熔石英过程中各信号

的实时变化情况.由图６(a)可知,在第１发脉冲作

用过程中,其信号的变化趋势与激光功率密度为

９７GWcm－２时类似,透过信号在脉冲前沿突然下

降,反射信号同步上升,散射信号无明显变化.但与

图５(a)所示的激光功率密度为９７GWcm－２时相

比,透过信号下降的时间更早,反射信号的强度更

大.由图６(b)可知,第３发脉冲作用引起的变化与

第１发脉冲类似.由图６(c)可知,当激光功率密度

增大到１３３GWcm－２时,在第６发脉冲辐照时形成

损伤,散射信号如图６(c)所示,紧随在反射率之后

开始上升,表示损伤出现.

图５ 激光功率密度为９７GWcm－２时多脉冲辐照熔石英样品过程中各信号的实时变化.
(a)第１发脉冲;(b)第２０发脉冲;(c)第６７发脉冲

Fig敭５ RealＧtimevariationofeachsignalduringmultiＧpulseirradiationofthickfusedsilicaatlaserpower

densityof９７GWcm－２敭 a １stpluse  b ２０thpluse  c ６７thpluse

图６ 激光功率密度为１３３GWcm－２时多脉冲辐照熔石英样品过程中各信号的实时变化.
(a)第１发脉冲;(b)第３发脉冲;(c)第６发脉冲

Fig敭６ RealＧtimevariationofeachsignalduringmultiＧpulseirradiationofthickfusedsilicaatlaserpower

densityof１３３GWcm－２敭 a １stpluse  b ３rdpluse  c ６thpluse

　　多脉冲累积破坏的时间分辨探测结果表明,在
损伤出现前的脉冲辐照过程中,熔石英的透过率已

明显下降,并且后向反射率同步上升.在单个脉冲

作用下,利用两个相同型号的能量计同时测量后向

反射的能量和通过样品后透射的能量,分别将其除

以总入射能量,得到后向反射率和透过率.用于反

射率和透过率测量的采样结构基于同一时钟,具备

同步性,两者之间的时间延迟通过校准进行确定.

透过率损失量由无后向反射时的透过率(≈９２％)减
去有后向反射时的透过率得到.图７所示为反射

率、透过率损失量和诱导损伤所需脉冲数随激光功

率密度的变化,其中每种激光功率密度下的反射率

和透过率损失量值为１０个采样点的平均值.由图

７可知,后向反射率的上升量几乎与透过率的损失

量相等,后向反射率甚至可高达７０％.这表明损伤

前脉冲辐照过程中透过率下降的主要原因是后向反
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射的产生.多次实验的统计结果表明,在多脉冲辐

照过程中,只要损伤前脉冲辐照中出现后向反射,就
会导致散射量增加,也就是损伤产生.散射量陡增

的时刻都紧随在后向反射升高的时刻之后,而且后

向反射率升高,诱导体损伤产生所需的脉冲数减少,
如图７所示.

图７ 反射率、透过率损失量和诱导损伤所需脉冲数

随激光功率密度的变化

Fig敭７ Reflectivity transmissionloss andpulsenumber
requiredforinducingdamageversuslaserpowerdensity

３．３　损伤前辐照对损伤的影响

上述结果表明,损伤前脉冲辐照过程中透过率

下降的主要原因是后向反射率升高.而在熔石英体

内,后向反射率增加主要有两个可能的原因:一是等

离子体的反射,即当材料中的自由电子密度达到临

界值时,将导致激光反射[１７].然而,在实验中,并未

在损伤前脉冲作用时发现等离子体闪光,这说明材

料在损伤前脉冲辐照过程中并未形成等离子体.二

是熔石英体内形成SBS.纳秒激光在熔石英中因电

致伸缩而能激发出声波和SBS,并且背向SBS的增

益最强[１８].研究[１８Ｇ１９]表明,熔石英中的SBS与入射

的激光能量呈非线性增长关系,背向SBS反射率可

达９０％,并且背向SBS脉冲持续时间短于抽运脉冲

持续时间,这与实验中观察到的现象一致.同时,通
过反射信号的时间分布可以得到反射信号上升的阈

值功率与SBS的阈值功率接近[２０].因此,损伤前脉

冲引起的熔石英透过率下降的主要原因是SBS的

形成.多次实验结果表明,只要损伤前辐照过程中

产生SBS,在多脉冲的持续辐照下,就会诱导损伤产

生,并且SBS越强,损伤越容易产生,这说明损伤前

脉冲辐照过程中的SBS对熔石英体损伤形成具有

促进作用.
损伤前辐照过程中的SBS可能主要从两方面

影响熔石英体损伤的形成.首先,SBS带来的扰动

造成材料带隙减小[１１].由第一性原理计算可得到,
二氧化硅材料在应力作用下引起的形变会导致明显

的带隙减小[２１].而在SBS过程中,电致伸缩效应使

得熔石英体内强电场作用区域受到局部压缩后引起

形变,这就可能导致材料带隙的减小.随着脉冲数

增加,形变积累越严重,材料带隙的减小也就越明

显.实验中,在损伤产生时观察到了等离子体闪光,
如图３(d)所示,这表明损伤过程中存在电子离化过

程,并 形 成 了 等 离 子 体.假 设 熔 石 英 的 带 隙 从

７．８eV[１０]减小为６．８eV,根据Keldysh理论[２２]计算

可得,当激光功率密度为２００GW/cm２时,在波长为

３５５nm、脉宽为７ns的激光作用下,光离化速率将

从 ５．６ × １０１８ cm－３ ns－１ 增 大 为 １．２ ×
１０２２cm－３ns－１,增大了近４个数量级.离化速率

的增大将加速电子电离,促进等离子体形成.等离

子体对激光能量产生剧烈吸收诱导材料损伤[１０].
因此,损伤前脉冲辐照可能会引起材料带隙减小,并
增大电子离化速率,从而促进损伤形成.实验中熔

石英体损伤的形貌呈现丝状损伤的结构,这表明自

聚焦效应可能在损伤过程中扮演着重要角色[１４Ｇ１６].
诱导自聚焦形成的激光阈值功率与材料的非线性折

射率成反比[２３].SBS过程中电致伸缩效应将使熔

石英的非线性折射率增大[２４],从而导致自聚焦阈值

减小.因此,损伤前辐照可能会导致熔石英非线性

折射率增大,从而助推自聚焦过程产生,促进体损伤

形成.

４　结　　论

利用具有皮秒时间分辨率的时间分辨激光光度

计,对纳秒多脉冲激光作用下熔石英元件的光学性

质进行实时监测,结果表明,在损伤前脉冲辐照过程

中,SBS的产生使得熔石英元件的透过率明显下降,
反射率同步上升.随着SBS的增强,诱导体损伤产

生所需的脉冲数减少,这表明SBS助推了体损伤的

形成.分析认为,SBS促进熔石英元件中等离子体

以及自聚焦过程的形成,从而促进体损伤的产生.
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