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反应等离子体修饰熔石英光学元件表面研究
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摘要　反应等离子体去除表面２．５μｍ后，元件表面面形保持平整光滑，大尺度均方根粗糙度小于１．４５ｎｍ（测量范

围为０．９ｍｍ×１．２ｍｍ），表面Ｆｅ，Ｃｅ等杂质元素含量逐渐减少，划痕等物理缺陷的密度与尺寸变小。修饰之后的

非晶熔石英元件表面出现具有周期性的多晶结构，该多晶结构可增强元件透射率，有效抑制损伤增长，提高元件损

伤阈值。随修饰深度增加，元件的损伤概率进一步下降。研究表明通过提高等离子体密度、加大激励源功率等方

法改进工艺路线，反应等离子体修饰有望实现熔石英元件的快速、无损、大面积和批量化处理。
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１　引　　言

随着大型高功率激光系统的建立与发展，对大

面积、高品质、高负载能力熔石英光学元件的需求大

大增加。以美国国家点火装置（ＮＩＦ）
［１］为例，ＮＩＦ

需要大面积、高品质熔石英光学元件多达１９２２片

（Ф４３４ｍｍ×４６ｍｍ 以上）。我国惯性约束聚变

（ＩＣＦ）事业的星光、神光、原型以及正在建造的神光

Ⅲ等大型光学系统同样需要大量高寿命的熔石英光

学元件。熔石英光学元件在前期加工时（切割、研磨

和抛光等），表面不可避免出现再沉积杂质层与亚表

面损伤层［２～１０］。再沉积层含有大量杂质元素（如

Ａｌ，Ｃｅ等）
［７，８］；而亚表面损伤层则存在裂缝、空洞

等［９～１１］；此外，前期加工的力学作用，将导致元件表

面存在较大的残余应力［１２］。这些因素将导致现有

熔石英光学元件难以满足高功率激光系统对光学元

件高负载能力以及长寿命的要求。因此，光学元件

在短波激光下的负载能力已成为制约高功率激光科

学发展最大的瓶颈之一，提高熔石英光学元件品质

已成为高功率激光科学领域的研究重点之一。

对熔石英光学元件精细加工，消除杂质元素，修

０５２２００３１
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复或去除亚表面缺陷是提高熔石英光学元件品质的

必经之路。从现有的研究结果来看，光学元件的精

细加工主要有以下五种方式：红外激光处理［１３～１６］、

ＨＦ处理
［１０，１７，１８］（一种液体腐蚀的方法，属于湿法腐

蚀）、磁流变技术处理［１９～２２］、金刚石车床加工处理和

反应等离子体处理［２３，２４］（属于一种干法腐蚀技术）。

前四种处理方法取得了不错的成果，但是这些方法

还存在着一定的不足之处。激光处理在一定程度上

可以消除裂缝与空洞等，但被激光辐照的区域存在

巨大的残余应力。较长时间的ＨＦ腐蚀容易导致表

面粗糙度与起伏增加，并且 ＨＦ腐蚀过程中对较大

物理结构缺陷（裂缝等），只能进行表面复制，而去除

效果较差。磁流变技术能够获得更优的表面平整度，

能从根本上减少了亚表面缺陷，但该工艺却引入大量

Ｆｅ离子杂质。金刚石车床对硬质、脆性材料以及非

平面元件（如球面镜、离轴抛物镜等）的加工有相当大

的难度，且存在加工残留条纹。此外，金刚石车床十

分昂贵，加工成本非常高。然而，在反应等离子体技

术中，ＣＦ４ 等含Ｆ气体在等离子体作用下形成活性基

团（如ＣＦ３ ，Ｆ
，ＣＦ－３ 和Ｆ

－等）［１０，２３，２４］，容易与ＳｉＯ２，

ＳｉＣ等硅基材料快速反应，并生成气体排走。从而实

现对熔石英材料表面的“柔性”处理，有利于快速、无

损地剥离亚表面层，并且尽可能降低了二次污染的机

率、避免了力学作用。

本文通过开展反应等离子体对熔石英光学元件

表面修饰的研究，实现了较大幅度提高熔石英光学

元件的负载能力与使用寿命，开辟了一条提升熔石

英光学元件负载能力的新途径，为熔石英光学元件

在大型激光光学系统上的应用提供理论支持与工程

指导。反应等离子体技术应用可以最大程度上避免

激光预处理等方法的不足之处，有望成为成本低、处

理面积大、效率高以及效果好的新型且行之有效的

提高熔石英光学元件品质的表面改性技术。

２　实　　验

为了消除熔石英光学元件表面的杂质层与亚表

面损伤层（如图１所示），开展了反应等离子体修饰

光学元件表面的工作。

图２为反应等离子体工作示意图，设备等离子体

均匀区约２～３ｉｎｃｈ（１ｉｎｃｈ＝２．５４ｃｍ）。ＣＦ４，Ａｒ，Ｏ２

按一定比例与流量通入工作腔内，在微波与磁场的作

用下，生成含Ｆ活性基团（ＣＦ３ ，Ｆ
，ＣＦ－３ 和Ｆ

－等）。

控制直流偏压以及样品所在的空间位置，含Ｆ活性基

团对熔石英样品表面进行充分修饰并改性，最终达到

图１ 前期加工后的光学元件表面

Ｆｉｇ．１ Ｓｕｒｆａｃｅｏｆｆｕｓｅｄｓｉｌｉｃａｏｐｔｉｃａｌｃｏｍｐｏｎｅｎｔ

ａｆｔｅｒｐｒｏｐｈａｓｅｐｒｏｃｅｓｓｉｎｇ

图２ 反应等离子体装置示意图

Ｆｉｇ．２ Ｓｃｈｅｍａｔｉｃｍａｐｏｆｒｅａｃｔｉｖｅｐｌａｓｍａｅｑｕｉｐｍｅｎｔ

去除再沉积杂质层、亚表面损伤层，提高熔石英光学

元件品质的目的。本工作在优化气体流量、比例、工

作温度和微波功率等参数的条件下，处理美国康宁公

司熔石英片（４０ｍｍ×４０ｍｍ×４ｍｍ），处理时间分别

是为０，２，４，６和８ｈ。反应等离子体修饰的同一批样

品，再经过质量分数１％的 ＨＦ浸泡３ｍｉｎ，比较 ＨＦ

腐蚀前后熔石英光学元件光学性能。

采用白光干涉仪（测量范围为０．９ｍｍ×１．２ｍｍ），

光学显微镜观察不同处理时间的样品表面形貌、粗糙

度与反应刻蚀深度等；采用原子力显微镜（ＡＦＭ，测量

范围为１μｍ×１μｍ）测试表面微观结构；采用紫外分光

光度计测试元件对不同波长激光的透射率；采用高分

辨透射电子显微镜表征元件亚表面的截面情况。此

外，在基本表征之后，对元件进行性能测试。采用

Ｒｏｎ１方法测试元件对３５５ｎｍ激光的负载能力与

激光损伤概率。测试波长为３５５ｎｍ，元件后表面激

光光斑面积约为１ｍｍ２。

３　结果与讨论

图３为不同修饰时间条件下的刻蚀深度。从图

中可以清楚的发现，刻蚀深度与时间呈线性增加，一
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方面表明样品材质均匀，另一方面更说明反应等离

子体对熔石英的刻蚀速率非常稳定，有利于控制修

饰深度并最终形成稳定的工艺。图４为反应等离子

体刻蚀之后，熔石英表面暴露出来的各种物理结构

缺陷（赫兹型划痕，断裂型划痕与塑性压痕）。可以

发现，反应等离子体刻蚀后，样品表面十分光滑、平

整、干净，没有任何碎屑吸附在表面。随着处理时间

的增加，影响熔石英元件光学性质的亚表面划痕逐

渐暴露，结合图３，可以判断亚表面损伤层应该嵌埋

在表面以下１００～２００ｎｍ的位置，这与美国圣地亚

实验室的结论相符。随时间进一步增加，各种划痕

的深度与宽度的几何尺寸逐渐减小，表明反应等离

子体刻蚀很大程度上避免甚至消除了ＨＦ腐蚀带来

的表面复制效应，有利于提高元件表面的纯净程度

与元件的光学性能。

图３ 刻蚀深度随处理时间的变化

Ｆｉｇ．３ Ｅｔｃｈｉｎｇｄｅｐｔｈａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｅｔｃｈｉｎｇｔｉｍｅ

图４ 不同处理时间后样品表面暴露出的不同类型的物理

结构缺陷。（ａ）赫兹型划痕，（ｂ）断裂型划痕，（ｃ）塑性压痕

Ｆｉｇ．４ Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓｔｒｕｃｔｕｒａｌ ｄｅｆｅｃｔ ｏｆ ｓｕｂｓｕｒｆａｃｅ ａｆｔｅｒ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｔｃｈｉｎｇｔｉｍｅ．（ａ）Ｈｅｒｔｚｔｙｐｅ，（ｂ）ｆｒａｃｔｕｒｅ

　　　　　ｔｙｐｅ，（ｃ）ｉｍｐｒｅｓｓｔｙｐｅ

在宏观尺度的条件下，采用白光干涉仪测试修

饰前后熔石英元件面形与表面均方根（ＲＭＳ）粗糙

度（测试范围为０．９ｍｍ×１．２ｍｍ）。如图５所示，

在反应等离子体修饰前后，元件表面均保持十分平

整的面形，没有较大尺度的起伏出现。从图６可以

看出，反应等离子体修饰后，表面均方根粗糙度略有

增加，从０．６ｎｍ增加到约１．５ｎｍ，并且ＨＦ浸泡并

未对元件粗糙度与面形造成明显影响。由此可以判

断，反应等离子体修饰不会明显降低熔石英光学元

件的表面质量。

图５ 典型的光学元件大尺度表面形貌图片

Ｆｉｇ．５ Ｔｙｐｉｃａｌｍｏｒｐｈｏｌｏｇｉｃａｌｌａｒｇｅｓｉｚｅｓｕｒｆａｃｅｉｍａｇｅｏｆ

ｏｐｔｉｃａｌｃｏｍｐｏｎｅｎｔｂｙｗｈｉｔｅｌｉｇｈｔｉｎｔｅｒｆｅｒｏｍｅｔｅｒ

图６ 样品表面粗糙度随处理时间的变化

Ｆｉｇ．６ Ｒｍｓｒｏｕｇｈｎｅｓｓｏｆｓｕｒｆａｃｅａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎ

ｏｆｅｔｃｈｉｎｇｔｉｍｅ

通过聚集离子束（ＦＩＢ）切片制样的高分辨透射电

子显微镜（ＨＲＴＥＭ）与原子力显微镜（ＡＦＭ）观察，我

们得到了更清晰的表面与截面的显微结构［图７（ａ），

（ｂ）］。从亚表面的高分辨透射电镜图片可以清晰的

发现，经过反应等离子体修饰后，非晶熔石英亚表面

出现了结晶现象，呈类似多晶网络结构，晶粒大小约

５ｎｍ。而通过ＡＦＭ 图片，可以观察到在微观尺度

上，表面的晶粒具有规则的几何形状，并且有一定的

取向性，晶粒之间的间隙在纳米级尺度上具有一定

周期性。由于存在多晶结构，非晶熔石英表面生长

出一层多晶薄膜。多晶结构各晶粒之间存在晶界，

导致多晶薄膜相对于致密的非晶熔石英更加疏松，

０５２２００３３
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图７ 修饰后元件表面层高分辨透射电子显微镜图片与

表面原子力显微镜图片。（ａ）高分辨透射电镜，

　　　　　　（ｂ）原子力显微镜

Ｆｉｇ．７ ＨＲＴＥＭａｎｄＡＦＭｉｍａｇｅｏｆｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓｕｒｆａｃｅ

ａｆｔｅｒｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎ．（ａ）ＨＲＴＥＭ，（ｂ）ＡＦＭ

膨胀能力更强，不容易在热效应作用下脱落。这种

新结构将对元件的光学性能有重大影响。

图８为反应等离子体修饰后，熔石英光学元件

对不同波长激光的透射率。如图８所示，在４００～

１１００ｎｍ的波长范围内，修饰对熔石英能起到增透

０．５％的作用；对３５５ｎｍ 激光的透射率，维持在

９２．５％，没有明显变化。出现这种结果的原因主要

有两个方面：１）等离子体修饰通过反应的方式去除

了元件表面原有的再沉积杂质层；２）修饰后，熔石英

元件表面出现纳米级周期结构［图７（ｂ）］。再沉积

杂质层内含有大量Ａｌ，Ｃｅ等颗粒，杂质颗粒对入射

激光有强烈的吸收作用。而修饰后，再沉积层消失，

降低了激光被杂质所吸收的可能性。其次，通过光

场耦合模拟（图９），可以发现，周期性结构对光场能

起到调制作用，使得激光透射率有一定程度的提高。

图８ 修饰后熔石英元件对不同波长激光的透射率

Ｆｉｇ．８ Ｔｒａｎｓｍｉｔｔａｎｃｅｏｆｆｕｓｅｄｓｉｌｉｃａｏｐｔｉｃａｌｃｏｍｐｏｎｅｎｔ

ｖｅｒｓｕｓｌａｓｅｒｗａｖｅｌｅｎｇｔｈａｆｔｅｒｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎ

图１０，１１为不同修饰时间熔石英元件３５５ｎｍ

的Ｒｏｎ１损伤测试结果。修饰后，元件分别进行了

ＨＦ浸泡与不浸泡后的损伤测试。我们惊奇的发

现，ＨＦ处理前后，激光对元件作用点的影响截然不

同。当元件通过反应等离子体处理，而不经 ＨＦ浸

图９ 周期性结构对光场的调制作用

Ｆｉｇ．９ Ｍｏｄｕｌａｔｉｏｎｅｆｆｅｃｔｏｆｐｅｒｉｏｄｉｃｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｎｌａｓｅｒｆｉｅｌｄ

泡，激光作用点出现一个微小凸起，但并不炸裂的奇

异点如图１０（ａ）所示。测试表明，随测试激光能量

密度不断增加，在奇异点不出现损伤增长，直到极大

的能量密度，才出现炸裂型损伤（把出现炸裂型损伤

所需的激光能量密度定义为损伤阈值）。而经过

ＨＦ处理后，激光作用点在未损伤时，不出现凸起，

当达到损伤阈值时，直接出现炸裂型损伤斑，并且有

强烈的损伤增长如图１０（ｂ）所示。样品受到热效应

的时候，首先是膨胀，当膨胀超过样品所能随的范围

时，样品后表面即出现炸裂。由于多晶疏松结构的

存在，样品受到激光作用时，后面会出现奇异点。可

以判断，在奇异点处，激光能量必然存在一定损失，

但这种结构不会出现炸裂所产生的碎屑，可以保证

光学元件表面的清洁程度，降低损伤增长。虽然

ＨＦ处理可以保证光学元件表面不存在奇异点，但

元件一旦出现损伤，损伤点将迅速增长，并且较大面

积污染元件表面，导致元件在短时间内大面积损伤。

图１０ 反应等离子体修饰后的两种不同的损伤形貌。

（ａ）表面凸起型损伤，（ｂ）炸裂型损伤

Ｆｉｇ．１０ Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｄａｍａｇｅｓｈａｐｅｓｏｆｌａｓｅｒａｃｔｉｏｎｓｐｏｔａｆｔｅｒ

ｒｅａｃｔｉｖｅｐｌａｓｍａｅｔｃｈｉｎｇ．（ａ）ｒａｉｓｅｄ ｄａｍａｇｅ，

　　　　　（ｂ）ｅｘｐｌｏｓｉｖｅｄａｍａｇｅ

未做任何处理的熔石英元件的损伤阈值为

５．０３Ｊ／ｃｍ２，随修饰深度增加，熔石英的负载能力不断

提高，损伤阈值呈近线性增加［图１１（ａ）］。当修饰深度

超过２μｍ时，元件损伤阈值达到１０．２７Ｊ／ｃｍ
２。熔石

０５２２００３４
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英元件直接经过ＨＦ浸泡，损伤阈值为５．３２Ｊ／ｃｍ２，而

反应修饰去除２μｍ后，再经过ＨＦ浸泡，阈值低于未

浸泡前的阈值，但也能达到９．３１Ｊ／ｃｍ２。图１１（ｂ）

为不同处理条件下，熔石英元件负载能力相对于未

处理条件下负载能力的增加量。不经过 ＨＦ处理，

阈值增加可达到１０４％；而 ＨＦ处理后，阈值增加最

高达８５％。熔石英元件总修饰深度较浅，并经 ＨＦ

处理后，元件的损伤阈值略有增加；修饰深度继续增

加，ＨＦ处理后的元件抗损能力值则低于未经 ＨＦ

处理的元件，其主要原因有以下三个方面：

１）反应等离子修饰时间较短，尚未完全去除元

件表面的再沉积杂质层，ＨＦ的腐蚀在一定程度上还

可以进一步去除再沉积杂质层，从而提高损伤阈值。

２）当反应等离子体完全去除再沉积层后，ＨＦ

对亚表面损伤层的处理能力不足，还有可能使划痕

等物理结构缺陷更一步加宽，从而导致抗损伤能力

下降。

３）ＨＦ浸泡会去除修饰所产生的多晶结构。

从图７（ａ）可以看出，亚表面产生的类似于网状的多

晶结构比较疏松，在膨胀性能方面优于致密的非晶

结构。在受到强激光作用时，热效应导致的表面膨

胀在疏松结构所能承受的范围之内，并不引起炸裂；

而对于致密的非晶表面，热效应迅速引表面强烈膨

胀，远大于非晶表面所能承受的膨胀系数，导致表面

炸裂，并在极短时间内引起显著的损伤增长。

图１１ Ｒｏｎ１元件阈值与阈值增加量

Ｆｉｇ．１１ Ｒ ｏｎ １ ｄａｍａｇｅｔｈｒｅｓｈｏｌｄ ｏｆｃｏｍｐｏｎｅｎｔａｎｄ

ｉｎｃｒｅｍｅｎｔｏｆｔｈｒｅｓｈｏｌｄｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｔｃｈｉｎｇｄｅｐｔｈ．

（ａ）Ｒｏｎ１ｄａｍａｇｅｔｈｒｅｓｈｏｌｄ，（ｂ）ｉｎｃｒｅｍｅｎｔｏｆ

　　　　　　　　ｔｈｒｅｓｈｏｌｄ

图１２为不同修饰深度条件下，熔石英元件的损

伤概率统计。由图可知，随着入射激光能量密度增

加，元件的损伤概率呈近似线性增加。而随着修饰

去除的深度增加，相同激光能量密度的损伤概率在

不断降低。由前文的结论可以得到，随着修饰的深

度增加，再沉积杂质层被完全消除，并且，亚表面损

伤层的物理结构缺陷的尺寸在不断减小。这两方面

的原因从根本上降低了元件被激光损伤的机率，从

而得到了如图１２所示的损伤概率统计结果。

图１２ 元件不同修饰深度的损伤概率统计

Ｆｉｇ．１２ Ｄａｍａｇｅｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙｏｆｓａｍｐｌｅｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｅｔｃｈｉｎｇｄｅｐｔｈ

４　结　　论

我们开展反应等离子体对熔石英光学元件表面

修饰的研究，较大幅度提高熔石英光学元件的负载

能力与使用寿命，开辟了一条提升熔石英光学元件

负载能力的新途径，为熔石英光学元件在大型激光

光学系统上的应用提供理论支持与工程指导。

反应等离子体修饰后，熔石英光学元件表面保

持良好的表面面形与较小均方根粗糙度。随修饰时

间增加，反应等离子体可以完全消除再沉积杂质层，

并且亚表面层内各种划痕的深度与宽度的几何尺寸

逐渐减小，很大程度上避免甚至消除了 ＨＦ腐蚀带

来的表面复制效应，有利于提高元件表面的纯净程

度与元件的光学性能。反应等离子体修饰可以使非

晶熔石英元件新的表面出现多晶网络结构，这种结

构导致了元件在４００～１１００ｎｍ波段内增透０．５％，

并且损伤阈值提高１０４％。此外，表面修饰也有效

的降低了熔石英元件的损伤概率。所以反应等离子

体修饰能大幅提高熔石英元件的光学性能，是一条

提升熔石英光学元件光学性能的新途径。
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