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光学材料激光预处理技术机理研究现状
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摘要 以机理研究为主线对激光预处理技术进行了回顾。从材料类型和激光参数等方面对预处理的理论与实验结

果进行归纳分析，得出预处理效果取决于缺陷在热作用下的演变规律的结论。重点分析了三种定量模型，对比了各

模型的优缺点，并指出了未来预处理模型的发展趋势。最后结合机理研究的新方法、工业化应用和进一步提高增益

等问题对预处理技术进行了展望。
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Abstract Focusing on the intrinsic mechanism, research progress in laser conditioning of optical materials is
reviewed. In terms of material types and laser parameters, theoretical and experimental conditioning results are
concluded and analyzed. As a result, the conditioning effects is determined by the evolution rule of defects
under heat. Three quantitative models are discussed in detail. Their merits and demerits are compared, and the
modeling tendency of conditioning is pointed out. Finally, the direction of future work is introduced considering
problems such as novel research methods, industrial application and improving conditioning gain.
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1 引 言
激光预处理是一种通过在材料表面或体内预辐照低于损伤阈值的激光以改变材料抗激光损伤能力的

技术 [1]。经过预辐照后的材料样品通常具有更高的阈值和更小的损伤点密度，因此，激光预处理作为一种有

效的后处理手段，已被广泛应用于薄膜、倍频晶体和玻璃等光学元件中 [2-4]。为了在获得最大阈值增益的同

时最小化预处理能耗和时间，需要掌握激光预处理机制。激光与材料间的相互作用涉及到光热、光电、非线

性吸收、电场作用及等离子体产生等多个方面 ,其物理机制十分复杂 ,难以给出一种普适的作用机理。然而

理论与实验研究人员通过多年的努力，已经对激光预处理的物理本质取得了一些定性或定量的研究成果
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。魏朝阳等 [12-13]对这些结果进行了总结，但更偏重于预处理技术的总体发展，对机理的总结还不够深入。

本文以机理研究为主线，对最新的成果进行归纳分析，重点研究三种定量模型，并指出了激光预处理领域当

前存在的问题和发展方向。

2 激光预处理理论与实验研究现状
激光诱导材料损伤的过程大致是：材料通过对激光的本征吸收、杂质吸收和非线性吸收等方式，将光能

耦合进材料表面或内部，转化为热能或产生高浓度等离子体，造成热熔融或者击穿破坏 [14]。激光损伤过程本

质上具有随机性，但当入射光能大于 100%损伤概率能量密度时，发生损伤是确定的 [15]。与损伤过程相比，激

光预处理的区别仅在于作用激光能量较低。当低能激光预辐照材料后，材料的阈值却可能提高 [16]、下降 [17]或

不变 [18]。同时，阈值变化可能是永久的 [19]，也可能是暂时的 [20]。由于其现象的复杂性，目前最有效的研究手

段就是进行大量实验，然后从中总结一般性的实验规律。在解释这些共性现象的同时，试图对预处理的本

质给出物理层面的解释。

2.1 不同材料的激光预处理特征

作为透明体材料，晶体和玻璃经过预辐照后，除了损伤点密度减少，还伴随着表面粗糙度降低和透射率

增加等现象 [21-24]。这些现象使得激光清洗机制 [20]被提出，即激光预辐照光学材料的表面，可以去除其表面吸

附的水分、尘埃及其他污染杂质，从而提高其抗激光损伤能力。然而，越来越多的实验表明，激光预处理现

象具有永久性，因此激光清洗仅是一种附加机制而非本质原因。Hu等 [23]进一步计算了预处理脉冲作用区域

晶体的温度变化，发现晶体内部温度先急剧上升再缓慢下降，表明预处理是一种热退火过程。薄膜的预处

理效果相对复杂，与镀膜方式、膜层结构等有关。比如，对 LaF3/MgF2高反膜，使用电子束沉积的样品阈值提

高大于 2倍，而对舟皿法沉积样品则没有影响 [25]；对 HfO2/SiO2分光膜能够观察到阈值明显升高 [26]，而对高反

膜则几乎没有影响 [18]。薄膜预处理过程存在的共性现象是粒子发射 [27]。Schildbach等 [27]认为，这是由于激

光预处理过程中沉积的热使薄膜表面膨胀开裂，从而利于节瘤排出和应力释放，提高阈值。然而，也有一些

无法用退火机制解释的现象，比如 Ling等 [17]发现真空环境下对 ZrO2/SiO2预处理会导致阈值降低，且氧元素

含量会下降，说明预处理过程会诱导产生化学计量比缺陷。这意味着激光预处理过程伴随着缺陷的产生与

湮灭，而产生与湮灭缺陷的相对数量则决定了预处理的效果 [7,28]。

2.2 激光参数对激光预处理的影响

连续与脉冲激光预处理实验均有报道 [5-6]，连续光的作用机制主要是对材料面形的熔融修复，本文仅对

脉冲光进行讨论。脉冲参数包括波长、脉宽、总通量（单脉冲通量×脉冲数）等，其中通量的影响已基本确定，

即存在一个阈值通量，高于此通量才有较明显的预处理效果，同时在不造成材料损伤的前提下，通量越高，

预处理效果越好 [29-30]。对波长和脉宽的研究目前仅在倍频晶体中开展。Adams等 [31]比较了 3ω（351 nm）、脉

宽在 55 ps~10 ns之间的激光脉冲对 DKDP晶体的预处理效果，测试脉宽为 2.6 ns，发现预处理脉宽在 860 ps
时损伤点密度最小。他还比较了 3ω 和 2ω（527 nm）对 KDP晶体在 2ω 测试波长下的预处理效果，结果表明

3ω 预处理效果更好。DeMange等 [30-32]较为系统地研究了 1064、532、355 nm 三种波长的预处理效果，发现

532 nm和 355 nm的预处理对三种波长均有效，而 1064 nm波长仅对该波长处的损伤有效，对 532 nm和 355
nm 没有影响；同时 355 nm 预处理只能消除部分缺陷，而 532 nm 则可消除全部缺陷。他认为原因是 1064
nm 与 532 nm 和 355 nm 的缺陷不同，且 532 nm 和 355 nm 的缺陷虽然特征相同，但是具有不同的演变规

律。这些结论不但明确了预处理效果是由缺陷主导的，也为定量模型的建立提供了数据支撑。

2.3 预处理方式对激光预处理的影响

最理想的预处理方式是以元件口径大小的激光光斑直接辐照元件表面，然而该方法对激光束的光强分

布和束径大小提出了极为苛刻的要求，目前还在探索中 [13]。工程上使用最广泛的是光栅扫描（N-on-1）法
[33]，即使用小光斑对元件表面逐点辐照以实现均匀覆盖，并通过优化扫描方式、脉冲能量增幅、单点脉冲个数

和最大脉冲能量等参数获得最优效果。Negres等 [34]的研究表明，脉冲能量增幅、单点脉冲个数和最大脉冲

能量三种参数的不同组合能获得相同的预处理效果。因此，优化扫描方式成为了减少预处理功耗和时间的

关键，也是预处理技术工业化的一个难点。
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3 激光预处理的三种定量模型
纳米量级的吸收元已被证明是纳秒激光损伤的主因 [35]，因此分析预处理过程也应从纳米吸收缺陷着

手。这些缺陷包括划痕等结构缺陷和杂质粒子等外部污染。目前较成熟的定量预处理模型共有三种，这些

模型假设存在两个阈值温度：预处理阈值温度 Tcond（对应预处理阈值通量 F cond）和损伤阈值温度 Tc（对应损

伤阈值通量 F c）。当入射光通量 F 在 ( )F cond ,Fc 之间时，缺陷减少或湮灭，F > F c 时发生损伤而 F < F cond 时无

预处理效应。三种模型的区别在于缺陷减少的过程，即预处理后缺陷数量的计算方法不同，详述如下：

3.1 Feit-Rubenchik-Dyan模型

Feit-Rubenchik-Dyan (F.R.D)模型 [8-10]假设缺陷是杂质粒子，其受光照后升温，当温度大于 Tcond 时，杂

质分解使得半径 a 减小但其余特性不变。通过求解热扩散方程，该模型给出了阈值通量与粒子半径之间的

表达式

F c/cond = 2λTc/cond

α κ ξ ( )a
τ， (1)

式中 λ为基底材料热导率，α 为杂质吸收系数，κ 为基底材料热扩散率，τ 为脉宽，其中

ξ ( )a = UA
1 - X 2

é
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ê

ù
û
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X
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- X 2ϕæ
è

ö
ø

1
XA

， (2)

式中 U = D
κ

，X = U + U 2 - 1 ，A = a

4Dτ ，D = 3λ
4ρp cp

，ϕ( )x = 1 - exp( )x2 erfc( )x ，erfc( )x 为误差函数，ρp 和 cp

分别为杂质的质量密度和比热。

图 1为 F.R.D模型下阈值通量与粒子半径的典型分布曲线，其中虚线代表损伤阈值，实线代表预处理阈

值 [10]。从图中可看到，预处理前材料阈值为 10 J/cm2,但当通量约为 10J/cm2 的脉冲预处理后，半径在

( )a-( )F ,a+( )F 之间的杂质半径减小到 a-( )F 以下，因此阈值上升到 17 J/cm2。同时当 10～17 J/cm2脉冲辐照

后，原本半径大于 a+( )F 的杂质半径可能会减小至 ( )a-( )F ,a+( )F 范围内，阈值重新降低，因此需要进行多次

能量递增的预处理。假设杂质数密度按照半径的分布为 n( )a ，则预处理后的损伤点密度为

ρ( )F = ∫
a-( )F

a+( )F

n( )a da - ∫
ac
-( )Fcond

ac
+( )Fcond

n( )a da， (3)

式中 ac
+ -( )Fcond 为通量为 Fcond 预处理脉冲可消除的缺陷半径。因此，只要通过实验得到 Fc 和 Fcond ，并已知

粒子数分布，该模型就能够预测出预处理后损伤点密度。

图 1 F.R.D模型中阈值通量随粒子半径的典型分布

Fig.1 Typical distribution of threshold fluence as a function of particle size in F.R.D model

3.2 吸收分布模型

吸收分布(ADM)模型 [11,36]在 F.R.D模型的基础上，进一步假设吸收元会随机聚集，因而半径相同的杂质

吸收系数 α 也存在一定分布。ADM模型认为该分布是正态的，即其概率密度函数为

3
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f ( )α = 1
2π σ

expé
ë
êê

ù

û
úú- ( )α - μ

2

2σ2 ， (4)

式中 μ 和 σ 为与缺陷类型有关的参数。ADM模型将缺陷概括为两种：可被预处理消除的缺陷 μ1 、σ1 和不

可消除的缺陷 μ2 、σ2 ，因而总的参数值 μ = μ1 + μ2 ，σ = σ1 + σ2 。那么，在通量 F 脉冲作用下，半径为 a 的杂

质发生损伤的概率为

P ( )F,a = ∫
αx( )F,a

+∞
f ( )α dα， (5)

式中 αx( )F,a 为半径为 a 的杂质在通量 F 下要达到损伤阈值温度 Tc 所需的吸收系数，可通过热传导方程求

得。进一步可给出损伤点密度

ρ( )F = ∫
amin

amax

n( )a P ( )F,a da， (6)

式中 amax 和 amin 分别为粒子半径的极大和极小值，按经验取 500 nm 和 50 nm。该模型还指出，在 αx( )F,a 已

知情况下，可分别通过 R-on-1和 S-on-1损伤实验得到 P ( )F,a ，再从（5）式中算出 μ2 、σ2 和 μ 、σ ，然后根

据粒子半径分布和（6）式即可求出损伤点密度。图 2为 ADM 模型的理论与实验值对比 [37]。可以看出，只要

选取合适的 n(a) ，ADM模型能够很好地预测出损伤点密度。

图 2 ADM模型理论与实验值对比。(a)损伤点密度对比 ; (b)相应的 n( )a 值

Fig.2 Comparison between theoretical and experimental results in ADM model. (a) Comparison result of damage site;

(b) corresponding value of n( )a
3.3 Duchateau模型

与前两个模型相比，Duchateau模型 [7]同样考虑光生热对缺陷的影响，不同之处在于其认为缺陷主要是

内嵌原子团和结构缺陷，并分别通过内嵌原子团与空位的复合（机制一）和热熔融（机制二）消除。该模型首

先给出了 a≪ Dτ（ a 为缺陷半径）时，缺陷吸收产生的温度场表达式

T ( )r, t = T0 +∑
i = 1

n0 PAa
2

4λ ∫
r 2i 4Dt

∞ exp( )-u /udu， (7)

式中 t为时间 ,u为积分变量 ,无物理意义 , T0 为初始温度，n0 为初始缺陷数，PA = ςF τ 为单位体积吸收的功

率，ς 为吸收系数，取 104 cm-1。机制一认为，在预处理脉冲作用时，每个内嵌原子团每隔 1 ps都可能向周围

晶格转移，转移概率为

P ( )t = expé
ë
êê

ù

û
úú- Ea

kBT ( )t
, (8)

式中 Ea 为激活能，kB 为玻尔兹曼常数。原子团每一次转移过程中，只有复合与不复合两种可能。转移过程

4
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停止的条件是 P ( )t < 0.01P ( )t = τ 。因此，在转移了 m 步后，剩下的缺陷数量 na 为 n0∏
i = 1

m

[ ]1 - P ( )t = ti × 0.5 。机

制二认为，当与结构缺陷距离大于 5e（ e 为缺陷宽度）处的材料温度超过沸点时，缺陷被消除。利用(7) 式计

算符合消除条件的缺陷数 n′，则剩余的缺陷数 na 为 n0 - n′。因为 Fc ∝ α-1 ，而 α ∝ n ，因此预处理后的阈值

增益为

g = F ac
c

F bc
c

= n0
na

， (9)

式中 F ac
c 为预处理后的材料损伤阈值 , F bc

c 为预处理前的材料损伤阈值。

Duchateau还对比了两种机制对其他预处理特征的预测能力，结果表明两种机制都能很好地解释脉冲

通量和脉宽对预处理结果的影响，但机制一无法解释预处理前后损伤密度曲线形状不变的原因，机制二则

无法解释预处理效果与脉冲数的关系。

3.4 对比分析

从三种模型的理论出发点可知，F.R.D模型和 Duchateau模型是从求解热方程出发，将温度变化与缺陷

数目结合起来计算损伤点密度和阈值变化，而 ADM 模型更依赖于统计理论，其参数的取值从实验获得，因

此预测结果具有较高的准确性。值得注意的是，目前求解热方程时都假设温升过程中杂质和基底材料的物

理参数为常数。实际上，杂质的吸收系数可能会是温度的增函数，因此会对温升过程产成正反馈，从而引发

热不稳定性 [37]。另外，根据Mie理论，杂质的吸收还应与入射波长和杂质半径有关。这也许是当前热模型结

果不够准确的原因。另外，虽然 ADM模型针对的是 DKDP晶体的预处理，但由于模型预测结果并不依赖于

材料的物理参数，因此该模型具有较高的可移植性。从热过程出发虽然更有可能揭示预处理的本质，但这

种从实验数据中获取参数的方法将是未来预处理模型发展的趋势。

4 存在的问题和发展方向
4.1 理论应与实验结合

预处理领域的研究工作开展的较早较多，但由于研究变量的复杂性和应用背景的单一性，目前的研究

重点还是预处理对损伤阈值和损伤点密度的影响。实际上，对样品损伤的其他方面进行考察可能会发现揭

示预处理本质的新方法。比如，尹伟等 [38]比较了 355 nm预处理前后熔石英的损伤增长情况，发现预处理后

的损伤增长速度远高于预处理前。如果明确了主导损伤增长的缺陷，就可能对预处理过程中缺陷的演变规

律有更深一步的了解。

4.2 最优预处理方式

前已指出，增益相同的情况下，扫描方式是决定预处理功耗和时间的关键，就高斯光斑预处理而言，其

包括扫描路径、相邻光斑覆盖比例和扫描次数等。这些参数的选择取决于关心的指标，比如最小预处理诱

导损伤 [39]和能量覆盖最均匀 [40]等。另外，激光能量和光斑位置的波动也会影响扫描方式的选择。如何就给

定的预处理系统和技术指标给出最合适的扫描方式，是目前预处理工程应用中亟需解决的难题。

4.3 提高预处理增益

推广预处理工艺的另一个困难是预处理增益不高，尤其是对熔石英，目前报道的最高阈值增益仅为 1.4[22]。

相比之下，HF蚀刻技术的最高增益能达到 6[41]。将预处理与HF蚀刻和CO2修复等技术相结合是提高预处理增

益的有效手段。然而，由于后两种方法属于破坏式技术，此时还需要考虑残余应力、面型变化以及导致的波前

畸变等负效应。

5 结 论
激光预处理能有效提高光学材料的抗损伤阈值，并具有无污染、安全性高等优点，是高功率激光领域广

泛使用的后处理技术。纳秒及皮秒脉冲下对预处理机理的研究表明缺陷是决定预处理效果的主要因素，但

由于缺陷本质的复杂性和观测手段的缺乏，对预处理过程中缺陷的演变规律尚不清楚。预处理加快损伤增

长等新现象的发现，为准确完善的定量建模提供了可能。最后，预处理技术的研究目前仍局限于实验室阶
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段，如何将其工业化，是预处理工作者需要努力的方向。
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