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 摘     要：    KDP类晶体是唯一可以满足 ICF激光驱动装置通光口径的非线性光学晶体材料。该类晶体采用

水溶液生长法生长，易于产生宏观包裹体和微观晶格缺陷，在高功率激光辐照下晶体内部易产生高密度 pinpoint

损伤现象，这与其他方法生长的晶体只是受限于光学加工的表面损伤问题相比具有明显不同。KDP类晶体内

部的缺陷或前驱体诱导激光损伤与晶体切向、激光波长及偏振方向等密切相关，使得应用于 ICF激光驱动器中

不同光学功能的、来源于同一晶坯的不同晶体元件也表现出损伤性能的差异性，因此其损伤机理非常复杂，迫

切需要认识该类晶体的激光损伤机理问题。回顾了上海光学精密机械研究所联合福建物质结构研究所、山东

大学等晶体研制单位联合开展的关于 KDP类晶体激光诱导损伤特性的研究工作，进行了用于光开关、倍频以

及混频等功能的 KDP和不同氘含量 DKDP晶体的激光损伤研究，指导了晶体生长工艺优化和过程关键因素控

制，并对仍存在的问题及解决方案进行了展望，对于高性能 KDP类晶体的研制以及在高功率激光系统中的合理

应用具有参考价值。
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Abstract：    KDP-family  crystals  are  the  only  nonlinear  optical  crystal  material  according  with  the  optical
aperture  of  ICF  laser  drivers.  As  KDP-family  crystals  are  grown  by  aqueous  solution  method,  the  macroscopic
inclusions and microscopic lattice defects easily occur in the bulk of the crystals. The high density pinpoints damage
phenomenon  appears  as  they  are  irradiated  by  the  high  power  laser.  All  the  laser  induced  damage  properties  are
different from the surface damage of crystals grown by other methods, which are only limited by optical processing.
The laser induced damage by defects or precursors are related to the laser wavelengths and even the laser polarization
direction, and the different samples from the same as-grown single crystal and applied to different optical functions in
ICF  laser  drivers  show  different  laser  induced  damage  properties.  Therefore,  the  damage  mechanism  is  very
complicated, and it is urgent to know the laser induced damage mechanism of KDP-family crystals. In this paper, the
cooperated research of Shanghai Institute of Optics and Mechanics with Fujian Institute of Research on the Structure
of Matter, Shandong University and other crystal research institutes is reviewed. The laser induced damage properties
of KDP and DKDP crystals applied as optical switching, frequency doubling and frequency mixing optical elements
were  investigated.  The  optimization  of  crystal  growth  process  and  the  control  of  key  factors  were  guided  and  the
existing  problems  and  solutions  were  prospected.  The  research  has  reference  value  for  the  development  of  high-
performance KDP-family crystals and their rational application in high-power laser systems
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磷酸二氢钾（化学式 KH2PO4，简称 KDP）及其氘化物（化学式 KDxH(2-x）PO4，简称 DKDP） [1] 是唯一可以满足惯

性约束聚变（Inertial Confinement Fusion，简称 ICF）激光驱动装置通光口径的非线性光学晶体材料 [2-6]，在 ICF激光装

置中，Z向切割的 KDP晶体作为光开关 [3-4]，Ⅰ类切割的 KDP晶体作为倍频器件 [3-4]，Ⅱ类切割的含氘量约 70%的

DKDP晶体作为混频器件 [3- 4]，后两类晶体在终端光学组件中共同完成了将基频激光（波长为 1053 nm）转换为三倍

频激光（波长为 351 nm）的过程 [7-8]。随着聚变点火对 ICF激光驱动器通量需求的进一步提升，研究人员提出了利用

含氘量 90%以上（甚至 98%）的 Z切 DKDP作为光开关，从而进一步降低晶体损耗 [8-9]。

按照目前 ICF驱动器的主流设计构型，光学元件的通光口径约为 400 mm×400 mm，根据不同元件的切割方向

要求，晶体毛坯的尺寸至少要达到 550 mm×550 mm[10]。如果 KDP和 DKDP晶体采用传统生长方法生长，晶体毛坯

达到 ICF驱动器中晶体元件所需尺寸的生长时间需要一年以上[11]，并且生长周期内存在各种导致生长失败的风险[12]，

这对于大型激光工程建设而言是难以接受的。因此，研究人员开始考虑采用点籽晶快速生长方法 [11, 13-17] 来降低工

程的不确定性。1997年，美国劳伦斯-利弗莫尔实验室（LLNL）首先突破了大口径 KDP晶体的点籽晶快速生长技

术 [11]，三个月左右的时间即可获得全尺寸的晶体毛坯，并成功供货于美国国家点火装置，但他们最终放弃了 DKDP
晶体的快速生长技术路线[8]。我国在成功突破了大尺寸 KDP点籽晶快速生长技术[10, 12, 18-20] 后，又创新发展了 DKDP
晶体点籽晶横向双锥生长技术 [21-22] 和长籽晶快速生长技术 [23-24]，形成了多种生长技术路线共同发展的局面。

激光损伤阈值是在 ICF激光驱动器中应用的各类晶体元件的核心指标之一，研究人员对 KDP类晶体的损伤

研究已经历经了半个多世纪 [25-27]，也已经形成了诸如晶体体内损伤主要由缺陷诱导等一致认识 [28]，但是对损伤诱导

源缺陷的本质特性的认识仍然不明确。KDP类晶体采用水溶液生长法生长，易于产生宏观包裹体和微观晶格缺

陷，在高功率激光辐照下晶体内部易产生高密度 pinpoint损伤现象，这与其他方法生长的晶体只是受限于光学加

工的表面损伤问题相比具有明显不同。晶体生长技术的差异直接决定了晶体中缺陷的成因和类型，缺陷的类型决

定了在激光辐照下晶体的吸收机制，这也是理解破坏诱因，并溯源晶体缺陷来源，从而实现生长工艺的确定性控制

的重要研究内容。山东大学孙洵采用多种显微技术观察了 KDP晶体缺陷（包裹体和散射颗粒）的形态，认为杂质

吸附阻碍晶面台阶运动，形成宏台阶包裹进入晶体，最终成为散射颗粒 [29-30]。中国科学院上海光学精密机械研究

所胡国行建立了晶体激光损伤原位在线探测技术，研究了晶体中散射颗粒与激光损伤阈值的关系，发现散射颗粒

是低通量激光诱导晶体损伤的主要原因 [31]。山东大学与上海国药集团协同攻关，将磷酸二氢钾原材料提纯至

0.1 ppm量级 [32]，使得生长出的晶体质量得到了一定程度的提升。福建物构所姚元根和郑国宗在点籽晶快速生长

KDP晶体中引入连续过滤技术 [33-34]，大幅抑制了晶体中散射颗粒的形成，Ⅰ类 KDP快长晶体达到了传统生长晶体

的同等抗激光损伤能力，同时上海光机所王岳亮解析了连续过滤的缺陷控制关键指标，为快速生长 KDP晶体的工

程应用奠定了基础 [35]。上述针对 KDP晶体的生长工艺方案在解决了原材料纯度和生长过程缺陷控制后，Ⅰ类

KDP晶体满足了现今 ICF设计通量要求。但是，基于连续过滤的同等技术路线在 DKDP晶体研制中遇到了困难，

DKDP晶体的散射缺陷得到控制后，损伤阈值也得到明显的提升，但是仍然与 ICF激光驱动器的设计通量有差

距 [36]，并且高通量激光情况下，可直接观测的散射缺陷与激光损伤不再具有直接关联关系，高通量下诱导 DKDP晶

体损伤的缺陷（前驱体）特征缺乏表征手段 [37]。KDP类晶体的带隙在 7.2～ 9.0 eV之间，基频激光（ 1053 nm）

的光子能量（1.2 eV）远小于带隙，只可能通过缺陷以热吸收形式破坏晶格，当通过连续过滤技术滤除缺陷后，诱导

基频激光损伤的诱因就不存在了，这也是Ⅰ类KDP晶体基频损伤问题得以解决的原因[37]。然而，三倍频激光（351 nm）

的光子能量为 3.5 eV，晶体有可能通过三光子吸收完成对激光的吸收，因此非线性吸收可能成为破坏三倍频晶体

的原因之一 [37-39]。2003年，LLNL的 Carr等人根据 DKDP晶体损伤阈值随波长的变化规律推测，在价带和导带间存

在电子缺陷，因此可能通过缺陷辅助的多光子吸收破坏晶体 [40-42]。DKDP是用一定比例的氘替代氢，降低了受激拉

曼散射（SRS）对晶体的破坏效应 [43-45]，但正是由于氢和氘的交换，晶体的能带结构发生了变化。上海光机所彭小聪

基于 515 nm波长的亚皮秒激光采用 Z扫描技术测量了 DKDP晶体的非线性吸收系数和吸收截面 [46]，发现非线性

吸收系数和损伤阈值高低存在规律性关系 [47]。到目前为止，研究人员从基本原理角度阐述了 DKDP晶体中的电子

缺陷存在性，但始终无法建立描述电子缺陷与晶体结构特性的直接关系，因此，难以给予晶体生长工艺控制最直接

的指导，这就导致了 DKDP晶体无法依赖生长工艺优化而全面满足 ICF激光驱动器运行通量要求。

DKDP晶体的三倍频激光损伤问题的解决最终借助了激光预处理技术 [8, 48]。美国 LLNL在 NIF建设初期就采

用了在线激光预处理方法来提升 KDP/DKDP晶体的损伤性能 [49-50]，Liao等通过 ADM模型优化预处理的能流密度

台阶，将在 NIF装置上在线预处理的发次从 9发减少至 5发 [51-52]。M.J. Runkel 及 J. Adams等人研究了激光预处理
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的脉宽效应，认为 500 ps左右脉冲宽度的激光预处理效果最佳 [52-54]。2007年，LLNL建设了离线亚纳秒激光预处理

系统，完成了对 DKDP三倍频晶体的工程化激光预处理 [55]。上海光机所李婷等人提出了采用波形可变的亚纳秒激

光预处理方案，获得了比传统高斯型亚纳秒脉冲更优的阈值提升能力 [56]。

本文将以我国高功率激光系统对 KDP类晶体元件的激光负载要求为牵引，研究光开关晶体（Z切 KDP及 98%
氘含量 DKDP晶体）、倍频晶体（Ⅰ类 KDP晶体）以及混频晶体（Ⅱ类 70%氘含量 DKDP晶体）在应用波长下的激

光损伤特性，通过对典型缺陷（或激光损伤前驱体）的表征，并建立与激光损伤的关系，从而分析不同切向的晶体

在不同波长激光作用下激光损伤机理的转化关系。对于光开关和Ⅰ类 KDP晶体，由于其工作在基频波段，热吸收

是导致晶体损伤的主因。研究发现，无论是晶体的本征吸收还是晶体内缺陷的热吸收都是晶体生长要控制的核心

问题，因而，光开关采用高氘掺杂降低本征吸收和Ⅰ类 KDP采用连续过滤技术去除晶体缺陷，在提升晶体抗激光

损伤能力方面都取得了良好的效果。Ⅱ类 DKDP晶体工作在紫外波段，非线性吸收主导了高通量激光条件下

DKDP晶体材料的激光损伤。尽管目前还无法建立晶体微观结构组分等与非线性吸收来源的关系，但采用亚纳秒

量级的紫外激光预处理可以有效降低晶体材料的非线性吸收，从而提高晶体的抗激光损伤能力。文章最后还研究

了可能用于 OPCPA系统的高氘（98%）DKDP晶体在 532 nm激光辐照条件下的损伤性能，为 KDP类晶体的潜在应

用领域提供了参考数据。

 1    高功率激光驱动器中的 KDP类晶体元件
激光惯性约束聚变（ICF）的主流技术方案是采用波长为 351 nm、时间尺度数为纳秒至数十纳秒的兆焦耳级激

光脉冲压缩靶丸 [8]。钕玻璃激光是这种巨型激光装置的唯一选择，其中要涉及调 Q、倍频、混频等非线性晶体的应

用。KDP类晶体是现阶段唯一可以满足 ICF激光驱动器口径需求的晶体材料，采用不同切向实现驱动器所需的光

学功能：光开关、二倍频、混频（三倍频），详见表 1。

光学材料的激光损伤与波长、偏振态以及入射角等参数具有显著的依赖性 [40, 59-60]，因此 ICF激光驱动器中的三

类 KDP类晶体元件也表现出个性化的激光损伤特性和激光负载能力。

 2    光开关晶体的光学损耗和激光损伤
ICF激光驱动器中的光开关由 Z向切割的 KDP和薄膜偏振片组合构成，激光的传输沿 Z向切割的 KDP类晶

体光轴方向，因而不存在偏振依赖特性。随着对激光通量提升的需求，采用高氘化率 DKDP晶体可以降低损耗，因

而对氘化率大于 90%（甚至要求达到 98%）的 DKDP提出了研制需求。

在 1064 nm激光辐照下，KDP/DKDP晶体体内缺陷主要通过线性吸收的方式使激光能量沉积并导致前驱体温

度升高，同时以热扩散的形式将能量传递给周围基质材

料，导致周围基质材料升温；当温度升至临界值时，引发材

料熔融或产生等离子体等，导致晶体损伤 [60-63]。通过 Z切

KDP/DKDP晶体的激光诱导损伤形貌能够明显推导其损

伤过程。1064 nm激光作用下，KDP晶体体内损伤点主要

由中心空洞、定向裂纹和微变区组成 [64]，中心空洞尺寸在

2～30 μm之间，其内及内壁上存在一定的熔融物，主要为

电介质击穿引起，如图 1所示。图 2为 1064 nm激光辐照

下，高氘 DKDP晶体体内损伤点的典型形貌 [64]，通过对损

伤点统计分析发现，高氘 DKDP晶体体内主要存在三种损

伤点形貌形态 [64]：如图 2（a）所示，能量密度为 46.0 J·cm−2

 
表 1    高功率激光驱动器中的 KDP类晶体元件 [8]

Table 1    KDP-family crystals in high power laser drivers

component function
phase matching angle and
orientation angle (θ, φ)

deuterium content/%
application wavelength/nm
(polarization direction)

switch (0 º, 0 º)[8] 0 or ＞90 1053 (o)[8, 57]

second harmonic generation (41 º, 45 º)[8] 0 1053 (o), 527 (e)[8, 57]

third harmonic generation (61 º, 0 º)[8, 58] 70 1053 (e), 527 (o), 351 (e)[8, 57]

 

10 μm 
Fig. 1    Damage point morphology in Z-cut KDP crystal

irradiated by 1064 nm laser

图 1    1064 nm 激光辐照下 Z 切 KDP 晶体体内的损伤点形貌

赵元安等： KDP类晶体的激光损伤研究
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的 1064 nm激光诱导的损伤点形貌主要由中心空洞、裂纹和微变区组成，在相对较低能量密度的激光辐照下，损伤

前驱体出现“微爆炸”导致损伤点形成，在所有损伤点中所占比例较低；能量密度为 60.0 J·cm−2 的激光诱导的典型

损伤点如图 2（b）所示，其主要由中心空洞及应变区组成，中心空洞的直径为 4～5 μm，应变区域直径约为 6～10 μm，

此类损伤点可能是由 DKDP晶体体内的本征缺陷诱导形成，在所有损伤点中占比最高；当能量密度为 70 J·cm−2 的

激光辐照晶体后，DKDP晶体体内存在另一种典型损伤点形貌如图 2（c）所示，即中心空洞、裂纹和球形微变区域，

此类损伤点需要很高的激光能量密度诱导损伤，其在晶体体内出现的概率较低。

课题组比较了福建物构所生长的 KDP和氘含量 98%的

DKDP晶体的光学特性 [64]。图 3为 KDP晶体及高氘 DKDP
晶体的紫外 -可见透过率光谱。可知在近红外波段，高氘

KDP晶体的透过率明显高于 KDP晶体的透过率，这主要是

因为氘原子引入晶体后，O−D键的振动影响了晶体对红外光

的吸收并导致红外截止边出现红移 [65]。

不同 1064 nm激光辐照方向及偏振方向下，Z向切割

KDP晶体的激光诱导损伤阈值如表 2所示 [67]。KDP晶体在

光开关的应用方向为 c 轴入射，由表 2可知其在该激光入射

方向具有较高的损伤阈值，如激光偏振方向平行于 a/b 轴时

损伤阈值高达 23.0±1.0 J·cm−2@1.1 ns，满足激光驱动器对激

光通量的需求（美国 NIF装置对光学元件 1ω 阈值设计值为

20 J·cm−2[5, 68]）。由高氘 DKDP晶体的 R-on-1激光诱导损伤测

试曲线 [64]（如图 4所示）可知，光开关高氘 DKDP晶体的零概率激光诱导损伤阈值为 40 J·cm−2 @ （1064 nm, 3 ns），其
损伤性能明显优于 KDP晶体的激光损伤性能，这主要是因为采用 Z切 98%氘含量的 DKDP晶体在近红外波段的

线性吸收比 KDP的吸收降低约 7%，激光辐照下损伤前驱体的热吸收能力降低，更不易出现热致损伤。

 3    Ⅰ类 KDP晶体的激光损伤
在 ICF激光驱动器中，Ⅰ类 KDP晶体主要用作倍频光学元件，主要是将 1053 nm激光倍频为 527 nm激光，因

此在倍频过程中，KDP晶体主要承受 1053 nm及 527 nm激光的同时作用。由于大尺寸 KDP生长周期长，采取快速

 
表 2    不同 1064 nm激光辐照方向及偏振方向下 KDP晶体的激光诱导损伤阈值 [67]

Table 2    Laser-induced damage threshold of KDP crystal under different irradiation directions and polarization directions of 1064 nm laser[67]

wavelength/nm laser incident direction laser polarization direction laser induced damage threshold /(J·cm−2@1.1ns)

1064

a(b)
//c 11.7±0.5

⊥c 12.3±0.3

c
// a(b) 23.0±1.0

⊥a(b) 19.5±1.0

 

diameter: 12 µm

F=46.0 J·cm−2

diameter: 15 µm

F=70.0 J·cm−2

diameter: 5 μm
stress region: 10 μm

diameter: 4 μm
stress region: 6 μm

F=60.0 J·cm−2

diameter: 4 μm
stress region: 6 μm

diameter: 5 μm
stress region: 7 μm

83 μm

10 μm 100 μm 100 μm

(a) dumbbell-shaped damage pinpoint (b) damage pinpoints with the central cavity
and surrounding stress section

(c) damage pinpoints with a hollow, directional
crack and a micro-modified stress region 

Fig. 2    Damage morphologies of Z-cut sample induced by 1064 nm laser[64]

图 2    1064 nm 激光诱导高氘 DKDP 晶体体内典型损伤点形貌 [64]
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Fig. 3    Transmittance spectrum of KDP and

highly-deuterated DKDP crystals[64, 66]

图 3    KDP 晶体及高氘 DKDP 晶体的透过率光谱 [64, 66]
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生长是满足大型 ICF激光驱动器建设周期需求的重要技术

途径，美国 LLNL研发的大尺寸点籽晶 KDP快速生长技术成

为 NIF建设的七大奇迹之一 [11]。KDP晶体快速生长过程中，

由于溶液的过饱和度增加，生长溶液自发成核的概率会明显

提升，这些成核颗粒会嵌入晶体体内，诱导产生散射缺陷和

晶格缺陷 [69]。在 KDP晶体中，诱导损伤形成的微观缺陷一

般称为损伤前驱体。与缺陷定义不同的是，一般无法在光学

手段中直接获得损伤前驱体与周围基质材料的明显差异特

性，且前驱体的典型尺寸可能在微米、亚微米甚至纳米量级[70]，

S.G. Demos认为前驱体可能是一类具有电子结构的本征缺

陷团簇 [41]，S. Reyné认为这类缺陷可能具有椭球结构 [60]，但目

前没有直接表征晶体损伤前驱体形态和特性的测试手段。

基于缺陷线性吸收热扩散模型对缺陷吸收激光损伤过

程中的温度变化进行分析，课题组发现晶体体内各类缺陷的损伤阈值具有尺寸效应，即在相同条件激光辐照下，小

尺寸的液相包裹体不易诱导损伤，而相同吸收截面或者更小吸收截面的电子缺陷却容易诱导损伤 [37]，当辐照激光

能量密度增加时，电子缺陷的等效吸收截面变大，更易诱导损伤。据此，研究人员提出了连续过滤技术 [13, 71]，可以

滤除溶液中大于滤孔尺寸的杂质颗粒及胶体粒子等，大大减少嵌入杂质对晶体生长的影响，降低诱导不完美晶格

缺陷的可能，有效提高 KDP晶体的抗激光损伤能力，如图 5所示[8]。这意味着利用连续过滤技术可以直接调控 KDP
晶体内激光损伤前驱体的尺度，用以研究不同尺度前驱体的损伤特性。

课题组设计了采用不同滤孔的连续过滤技术生长 KDP晶体，滤孔尺寸分别为 0.1 μm和 0.03 μm。同时将非连

续过滤的 KDP晶体作为对比对象。如图 6所示，三类晶体的损伤特性具有明显差异，0.1 μm滤孔生长晶体的零概

率损伤阈值与非连续过滤样品接近，但其高能量密度下损伤概率已明显下降；0.03 μm滤孔生长晶体的损伤性能整

体有显著提升 [35]。

结合统计模型可以从损伤几率曲线中提取前驱体密度、阈值分布等信息，间接反映前驱体的信息。分析表明

KDP晶体体内主要包含一种阈值分布的前驱体，采用连续过滤后样品前驱体的基频损伤阈值明显提升，总密度显

著降低，如表 3所示，其中参数 ρ0 表示前驱体密度，T0 表示前驱体阈值均值，ΔT 表示阈值标准偏差。

文献中认为 KDP晶体中的这些纳米尺度缺陷最可能是化学计量的电子缺陷团簇 [72-73]，故可以认为纳米尺度缺

陷的折射率实部与基质材料相等，其特征量可由其尺度和折射率虚部表示。初始损伤发生是因为纳米尺度缺陷通

过吸收激光能量导致温升超过 KDP晶体发生损伤的临界温度，一旦超过临界温度材料会融化并引发失控的吸收

并损伤，这个临界温度通常假设为约 550 K。在热扩散模型的基础上，结合损伤临界温度和阈值测量结果，可以反
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Fig. 4    Laser-induced damage results of 98% deuterium

DKDP crystals in R-on-1 method[64]

图 4    98% 氘含量 DKDP 晶体的 R-on-1 激光诱导损伤概率曲线 [64]
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图 5    连续过滤技术用于提升 KDP
晶体抗激光损伤能力 [8]
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Fig. 6    Laser damage probability curves for KDP samples grown with

no filter (NCF), only 0.1 μm filter (SCF) and two levels of filter
(0.1 μm and 0.03 μm) (TCF) in continuous filtration unit[35]

图 6    不加连续过滤 (NCF)、0.1 μm 滤孔一级过滤 (SCF)、0.1 μm
和 0.03 μm 滤孔二级过滤 (TCF) 样品的损伤几率 [35]
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推 KDP晶体中纳米尺度缺陷的特征量信息与损伤的关联。模拟分析表明 NCF样品中纳米尺度缺陷的最大消光系

数约为 4×10−4，得到纳米尺度缺陷的阈值能量密度与尺度的关系 T(a)，如图 7（a）所示，尺度越小的纳米尺度缺陷的

阈值越高，且尺度较大纳米尺度缺陷的阈值相差不大。将纳米尺度缺陷的阈值能量密度随其尺度的关系 T(a)代入

缺陷阈值分布函数中可以获取纳米尺度缺陷的尺度分布 ρ(a)，如图 7（b）所示，纳米尺度缺陷的密度和尺度明显随

过滤滤孔尺度减少而降低。
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Fig. 7    Laser induced damage thresholds (LIDTs) and sizes of laser damage precursors in KDP crystals[35]

图 7    KDP 晶体中损伤前驱体的阈值分布及尺度分布 [35]
 

虽然不能实际测量前驱体的尺寸，但滤孔大小对 KDP晶体中前驱体尺度的影响趋势得到了确认，这与缺陷热

吸收模型仿真结果一致。一方面说明 KDP晶体在基频激光辐照下的损伤主要源于数十纳米尺度前驱体对激光的

热吸收，且损伤诱导源缺陷的尺寸特性是影响Ⅰ类 KDP晶体抗损伤性能的关键因素，而通过连续过滤技术可以有

效地降低基频损伤诱导源尺寸并提升Ⅰ类 KDP 晶体抗损伤性能；另一方面也给出了不同应用激光通量条件下对

晶体中前驱体吸收特性和尺度控制的量化要求，这对于高性能 KDP晶体的研制起到了关键指导作用。

 4    Ⅱ类 DKDP晶体的激光损伤
Ⅱ类 DKDP晶体的作用是通过混频效应产生三倍频激光，因而晶体要承受 1053、527和 351 nm三个波长的激

光辐照；LLNL的研究已经表明，晶体中损伤点密度与三倍频波长（351 nm）的电场分布一致，说明三倍频波长激光

主导了损伤过程 [74]。由于三倍频激光的光子能量为 3.5 eV，三倍频激光有可能通过非线性多光子吸收过程诱导

Ⅱ类切割 KDP（或 DKDP）晶体的损伤。那么，就有必要解析三倍频激光诱导Ⅱ类 DKDP晶体损伤究竟是热吸收，

还是非线性吸收问题。

课题组通过激光预处理技术改善晶体的抗激光损伤性能，解析诱导激光损伤的前驱体发生了什么变化，从而

理解吸收机制。利用亚阈值激光能量密度辐照光学材料可以提升其抗激光损伤能力，这种现象被称为激光预处

理，它被广泛应用于多层介质薄膜、光学镜面以及 KDP类晶体等。关于激光预处理技术可详见本文第 5节，我们

这里仅将其用作调控激光损伤前驱体的技术手段。课题组采用了不同脉冲宽度的三倍频脉冲激光对Ⅱ类

DKDP晶体进行激光预处理，主要为数纳秒脉宽和数百皮秒脉宽两种激光，前者是美国 LLNL针对Ⅱ类 DKDP晶

体元件在 NIF装置上进行预处理的脉冲参数[8]，后者则是 LLNL在 NIF装置建设后期采用的激光预处理技术路线[8]，

后者较前者获得了更好的激光预处理增强效果。这两种典型激光预处理对晶体材料中的激光损伤前驱体的影响

不同，课题组试图从这些差异中解析前驱体的吸收机制。图 8给出的是 7.6 ns和 500 ps脉冲对Ⅱ类 DKDP晶体处

理后的损伤阈值情况。可以看出，500 ps脉宽的激光预处理取得了比 7.6 ns脉宽预处理高出约 20%的阈值增强效

 
表 3    不同滤孔生长的 KDP晶体中损伤前驱体的信息 [35]

Table 3    Information of the laser damage precursors for KDP crystals grown with differently sized filter pores[35]

sample ρ0/(mm−3) T0/(J·cm−2) ΔT/(J·cm−2)

NCF 3.75 24.8 10.5

SCF 2.59 33.3 14.6

TCF 0.42 81.4 41.3
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果，这种差异必然与损伤前驱体特性有关。

在纳秒量级三倍频激光脉冲（ 355  nm， 7.6  ns）对Ⅱ类

DKDP晶体激光预处理过程中，课题组集成了 355 nm波长的

激光光度计和暗场显微成像系统，实时记录处理前后晶体在

355 nm波长处的透过率变化，并从样品侧面暗场观察是否有

损伤发生，如图 9所示 [37, 75]。发现随着三倍频脉冲激光能量

密度的逐步提升，晶体样品的静态透过率逐步增加，最大增

幅达到约 0.3%，这表明晶体材料线性吸收的降低。即使当样

品发生了损伤后（激光能量密度大于 9.6 J·cm−2 时观察到有

pinpoint损伤出现并增加），样品的透过率仍在增加，直到损

伤密度达到约 10 mm−3 后散射损耗显著增加，整体透过率才

开始下降。从此结果可以看出，采用纳秒脉宽的三倍频激光

预处理能够增强晶体激光损伤阈值，这与晶体线性吸收降低

有关。说明经纳秒激光预处理后阈值的增加与晶体材料线

性吸收的降低有关联。实质上，DKDP晶体在三倍频波长处的线性吸收已经非常低，光吸收系数优于 0.003 cm−1@
351 nm，纳秒激光预处理对线性吸收的降低有限。

亚纳秒激光预处理对 DKDP晶体激光损伤阈值的进一

步提升则可能源于非线性吸收的变化，为此，课题组比较了

纳秒激光预处理和 500 ps激光预处理后晶体样品的非线性

吸收 [37]。图 10给出的是Ⅱ类 DKDP在用波长为 355 nm的纳

秒（7.6 ns）和亚纳秒（500 ps）脉冲激光预处理前后的非线性

吸收系数测量结果，非线性吸收系数测量采用波长脉冲宽度

230 fs的激光通过开孔 Z扫描方法进行测量。未预辐照、纳

秒激光预处理和亚纳秒激光预处理三种样品在焦点处归一

化透过率分别约为 70.5%、71.3%和 77.6%。这表明晶体的非

线性吸收在 355 nm亚纳秒激光作用下明显减弱。

由于 Z扫描采用的激光波长为 515 nm（2.4 eV），课题组

采用 4光子吸收（4PA）模型对数据进行拟合得到的吸收系数

如表 4所示。未预处理样品的 4PA吸收系数为 (4.90±0.99)×

10−6 cm5·GW−3，4PA吸收系数在纳秒预处理后降低了一点，而在亚纳秒预处理后几乎降低了一半，为 (2.53±0.98)×
10−6 cm5·GW−3。该结果表明材料内部的非线性吸收在 355 nm亚纳秒激光预辐照后大幅降低，而激光损伤阈值
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Fig. 8    Laser induced damage threshold changes of DKDP crystals

by laser conditioning of 355nm laser with different
pulse widths (7.6 ns and 500 ps)

图 8    不同脉宽三倍频激光（7.6 ns 和 500 ps）
预处理 DKDP 晶体后的阈值变化
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Fig. 9    Dark field observation of the generation of damage spots, the change of transmittance at 355 nm and the increase of density of

damage spots in Ⅱ-type DKDP crystals during the 355 nm laser conditioning process[75]

图 9    Ⅱ类 DKDP 晶体在三倍频纳秒激光预处理过程中暗场观察损伤点产生、355 nm 透过率变化以及损伤点密度增长结果 [75]
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Fig. 10    Z-scan measurement results of samples after

different laser conditioning[37]

图 10    不同激光预处理获得样品的 Z 扫描测量结果 [37]
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较纳秒激光预处理的进一步增强可能就源于非线性吸收的

降低。

通过对上述采用不同激光参数的预处理，得到样品的线

性吸收、非线性吸收以及损伤阈值的关系，课题组认为诱导

Ⅱ类 DKDP晶体三倍频激光损伤的基本过程可能是：低通量

激光辐照条件下，主要由晶体中的线性吸收前驱体主导诱导

激光损伤过程，纳秒激光预处理可以消除（或抑制）这种前驱

体；当激光通量进一步提高时，晶体内的电子缺陷将主导激光损伤过程，这种电子缺陷可以通过亚纳秒脉宽的激光

预处理予以消除（或抑制）。然而，到目前为止还无法直观观测电子缺陷，KDP/DKDP晶体体内常见的电子缺陷种

类主要有氢（H）缺陷（H间隙、H空位等）及其团簇 [76-77]、氧（O）缺陷（O间隙、O空位等）及其团簇 [78-79]、杂质离子

（如 Fe3+，Cr3+等）等 [80-82]。强激光辐照晶体过程中，晶体通过多光子吸收效应产生电子-空穴对，其中一部分电子-空

穴对演变为位于带隙内的电子缺陷态：若占据正常晶格位置的 H+离子俘获一个电子，则其成为一个偏离其原始晶

格位置的中性氢原子，形成 H间隙缺陷，而晶格中氧原子俘获 H空位形成 HPO4
−基团，电子顺磁共振 [83] 实验证实

了 HPO4
−基团的空穴中心和 H间隙的存在。理论计算 [76-77] 表明，中性 H间隙将 KDP晶体的带隙从 5.9 eV减小为

2.6 eV，而 H−间隙和 H+间隙将缺陷态的位置（2.6 eV）提升至 4.3 eV和 5.1 eV；H空位在 4.6 eV位置引入缺陷能级，毗

邻 H空位的两个氧原子形成过氧氧桥导致在 3.6 eV位置出现缺陷能级，将带隙减小至 2.5 eV。O空位及 O间隙点

缺陷同样是引起 KDP晶体发生损伤的关键因素：当氧空位捕获一个电子后，形成 PO3
2−电子缺陷，Garces等和

Chirila等通过电子顺磁共振证实了这种类型点缺陷的存在 [84-85]。理论计算 [78-79] 表明，中性 O空位将 KDP晶体带隙

减小至 4.0 eV，去除一个电子后形成 O+空位，此时缺陷态的占据数量由两个减少至一个，并在 1.5 eV位置处产生新

的缺陷能级，导致带隙急剧减小，而 O2+空位没有在能隙中引入新的缺陷态。电子缺陷的存在形式是介于价带和导

带间的缺陷能级，这样就可能导致缺陷能级辅助的多光子吸收，如图 11所示 [37]。按照 DKDP的带隙估算，如果不

考虑缺陷能级存在，三倍频脉冲激光的光子能量为 3.5 eV，要使一个价带电子跃迁至导带，需要同时吸收三个光

子；如果存在缺陷能级，则可能发生缺陷能级辅助吸收过程，表现为 1+2个光子或 2+1光子吸收。根据 Keldysh多

光子离化模型 [86]，课题组模拟了在 355 nm波长、7.6 ns脉宽激光脉冲作用下，三光子吸收（3PA）和缺陷能级辅助的

2+1光子吸收（2PA+1PA）过程的电子数密度演化情况，结果如图 12所示 [37]。纳秒脉冲辐照过程中，缺陷辅助多光

子吸收过程的最大电子数密度要比 3PA过程高 2个数量级，更容易诱导碰撞电离或导带电子数密度超过临界值而

引发损伤，而且辐照的激光能量密度仅为 15 J·cm−2。因此，可以看出缺陷激发态的引入极大降低了晶体抗激光损

伤性能，这也解释了为何 DKDP晶体难以达到其理论估算的抗激光损伤能力。

 
表 4    不同三种处理方式样品的 4PA系数 [37]

Table 4    4PA coefficient of samples of the

three different samples[37]

sample γ /(10−6 cm5·GW−3)

pristine 4.90±0.99

ns laser conditioned 4.81±1.37

sub-ns laser conditioned 2.53±0.98
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Fig. 11    Schematic diagram of valence band electron ionization

of DKDP crystal under 355 nm laser

图 11    DKDP 晶体在 355 nm 激光作用下

价带电子离化示意图 [37]
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Fig. 12    Time-varying number density of conduction band electrons

caused by pure 3PA (solid line) process at 200 J·cm−2 (7.6 ns,
355 nm) and defect-assisted 3PA (dotted line)

process at 15 J·cm−2 (7.6 ns, 355 nm)[37]

图 12    200 J·cm−2 (7.6 ns, 355 nm) 经过纯 3PA (实线) 过程和

15 J·cm−2(7.6 ns, 355 nm) 经过缺陷辅助 3PA (点划线)
过程引起的导带电子数密度随时间变化 [37]
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 5    KDP类晶体的激光预处理技术
在 ICF激光驱动器建设中，激光预处理技术对 DKDP晶体的抗激光损伤能力提升发挥了不可或缺的作用。尽

管已经有美国 NIF装置建设利用在线纳秒激光预处理或离线亚纳秒激光预处理的成功经验，但美国 NIF装置采用

的 DKDP晶体均为传统生长方法获得 [8]，而我国的 DKDP晶体研制采取了不同的晶体生长工艺方法，既有传统生

长方法 [87-88]，也有点籽晶横向双锥快速生长 [21]、长籽晶快速生长 [23-24] 等多种新生长方法。因此，激光预处理对这些

不同生长方法生长的晶体是否普适有效，不同生长方法是否对激光预处理的方案有影响，最终激光预处理后晶体

是否能够满足 ICF激光驱动器的运行通量要求，是研究人员要关注的问题。

激光预处理是利用亚阈值的能流密度处理晶体从而增强其抗激光损伤能力的方法，从实施的角度则需要考虑

采取什么样的技术实现。美国 NIF在建设初期是利用 NIF装置在线纳秒激光预处理完成 DKDP晶体的抗激光损

伤性能提升 [8]，从 2007年起则采用离线的亚纳秒激光预处理完成这项任务 [8]。课题组分别针对三倍频的纳秒和亚

纳秒激光开展激光预处理研究，建立了离线式小光斑扫描激光预处理装置 [89]。装置具有三倍频波段的纳秒激光输

出和亚纳秒激光输出。纳秒激光采用 Nd:YAG的三倍频脉冲作为光源，脉冲宽度 7.6 ns，重复频率 30 Hz，靶面光斑约

1.5 mm，最高能量密度达到 50 J·cm−2（@355 nm）；亚纳秒激光脉冲宽度在 300 ps～1 ns之间可调，并且可以编辑设计

脉冲时间波形形状，脉冲重复频率 100 Hz，靶面最大能量密度达到 10 J·cm−2（@355 nm）。系统可处理 430 mm×430 mm
的晶体元件，具有完备的在线监控和自动化控制能力，系统实物如图 13所示 [89]。

课题组开展了 DKDP晶体的激光预处理研究，采用了波

长 355 nm、脉宽 7.6 ns和 500 ps的脉冲分别进行小光斑扫描

激光预处理实验，并利用 7.6 ns的三倍频脉冲采用 R-on-1方

法测量了处理前后的激光损伤阈值。为了便于比较，图 14
中所有的损伤阈值数据均按 τ0.5 归一化为 5 ns。实验采用

DKDP晶体样品来自三家不同的晶体生长单位，生长方法主

要有传统生长和快速生长两种方法。从统计结果可以看出，

不同生长方法得到的 DKDP晶体在激光预处理后，其三倍频

纳秒激光损伤阈值均得到增强，说明激光预处理具有普适

性，并且 500 ps脉宽的激光预处理效果优于 7.6 ns脉冲的激

光预处理。这与 NIF报道的规律一致。

NIF成功应用亚纳秒激光预处理技术 [54] 解决了 DKDP
晶体激光负载能力不足的问题，但并未继续就其原因和机理

做进一步的探讨，只是将其作为一个工程方案应用。课题组尝试了基于脉冲时间波形优化 DKDP晶体激光预处理

效果的方案 [56]，通过设计四组不同时间波形的亚纳秒激光脉冲，如图 15[56] 所示，探究了 DKDP晶体激光诱导损伤

和预处理特性对脉冲时间波形的依赖关系。时间波形激光预处理前后 DKDP晶体的损伤概率曲线如图 16所示。

结果表明具有较长上升沿的 R400-F200和 high-foot亚纳秒激光的预处理效果更好，其中 R400-F200预处理效果比

传统高斯型 R300-F300脉冲预处理效果高了 20%，极大地提升了晶体的抗激光诱导损伤性能。而具有更缓慢上升

沿的 high-foot脉冲预处理效果低于 R400-F200预处理效果，可能与其上升沿持续时间为 1 ns左右的平缓区有关，

该区域占据了激光脉冲的部分能量，导致用于激光预处理的有效能量减少，从而使得其预处理效果有所减弱 [56]。

 

 
Fig. 13    Laser conditioning platforms for large size DKDP crystals[89]

图 13    晶体元件激光预处理装置 [89]
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Fig. 14    Statistical results of LIDTs after laser conditioning

of 355 nm laser with 7.6 ns and 500 ps

图 14    三倍频 7.6 ns 和 500 ps 脉冲激光预处理的阈值统计结果
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如图 17所示，DKDP晶体损伤形貌表明，不同时间波形

亚纳秒激光预处理后，晶体体内缺陷出现了不同程度的热改

性过程。激光辐照材料过程中，材料中的缺陷吸收能量后被

加热至临界温度，熔化并形成熔体，熔体会通过扩散、重结

晶方式分散至周围基质中，导致缺陷与材料基质混合吸收区

的出现，这类吸收区一般具有更大的体积与更小的吸收系数

（缺陷分散后浓度降低），因此当激光继续辐照材料时，该吸

收区对能量的吸收能力减弱，更不容易诱导出损伤 [90]。因

此，在本实验中，经过具有慢上升脉冲前沿的 R400-F200和

high-foot激光预处理后 DKDP晶体体内损伤点形貌无明显

核心区且呈现出大的径向裂纹，这表明在这种激光预处理过

程中，激光能够对损伤前驱体进行更彻底的热改性，更好地

提升晶体的抗激光损伤性能。

 6    Ⅰ类 98%DKDP在OPCPA中的激光损伤性能
在高功率激光装置中，光参量啁啾脉冲放大（OPCPA）技术方案一般采用的 OPA 放大器集高增益、大带宽、良

好光束质量与热效应弱等优点于一身 [91-92]。不同于其他非线性光学晶体如 BBO、LBO及 YCOB晶体，DKDP晶体

具有能够生长出大尺寸单晶 [10-11, 18]（目前的生长加工工艺已可获得 430 mm×430 mm 口径的晶体）的优势，因此在超

强超短激光装置中，基于大口径  DKDP 晶体的  OPCPA 方案能够支持千焦耳量级的啁啾脉冲能量输出，具有极短

脉宽（小于 10 fs）及高光束质量等优点 [93-94]。

研究表明，在 OPCPA中，DKDP晶体具有比 KDP晶体更大的带宽，如以共线 526.5 nm泵浦方式的 OPCPA能够

获得以 910 nm为中心波长，超过 150 nm的带宽 [95-96]。同时研究发现 [97-98]，随着 DKDP晶体的 D含量增加，808 nm中

心波长处允许相位失配覆盖的波长范围增加，增益带宽明显增加，转换效率明显提升，更易出现逆向转化，如图 18
所示，因此高氘 DKDP晶体在 OPCPA系统中具有重要的应用前景。

课题组研究了 OPCPA应用的 98%氘含量 DKDP晶体的光学损耗及激光损伤特性 [64]。图 19为 98%氘含量

DKDP晶体的紫外-可见透过率光谱，结合计算可知光开关元件在 532 nm处的透过率及吸收系数分别为 93%和

0.073 cm−1，激光辐照后 98%氘含量 DKDP晶体的光学损耗较低。

课题组分别利用不同偏振态的 532 nm脉冲激光对晶体进行了 R-on-1激光损伤阈值测试，其损伤概率曲线如

图 20所示，s偏振和 p偏振激光的损伤概率曲线基本重合，尽管存在小概率损伤的差异导致不同偏振态的零概率
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Fig. 15    Four types of temporally shaped sub-ns pulses[56]

图 15    四种波形变化的亚纳秒脉冲 [56]
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Fig. 16    R-on-1 damage probabilities in 8-ns Gaussian pulse, tested
after laser conditioning with different temporally shaped pulses[56]

图 16    时间波形亚纳秒激光预处理前后 DKDP
晶体 R-on-1 损伤概率曲线 [56]
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激光诱导损伤阈值有差异，分别为 24.2 J·cm−2@（532 nm, 3 ns, P）和 19.9 J·cm−2@（532 nm, 3 ns, S），但从整体情况看，

没有表现出明显的偏振依赖特征。损伤阈值的数据也表明，98%氘含量的 DKDP晶体具有良好的抗激光损伤性

能，在 OPCPA超强超短激光装置中具有极好的应用前景。

 7    结　论
KDP类晶体作为现今唯一满足 ICF激光驱动器建设需求的非线性光学晶体，其抗激光损伤性能与晶体切向和

 

(a) pristine (b) R200-F400 (c) R300-F300

10 μm 3 μm 10 μm

(d) R400-F200 (e) high-foot

20 μm 10 μm
 
Fig. 17    SEM images of typical damage morphology initiated with 8 ns and 23 J·cm−2 laser. The laser conditioning parameters are marked in the upper
right corners of (a)–(e). The two images with an arrow and the insets in (a)–(c) indicate the damage morphologies detected via the optical microscopy[56]

图 17    不同时间波形亚纳秒激光预处理后，DKDP 晶体的纳秒激光（8 ns, F=23 J·cm−2）诱导损伤典型 SEM 形貌。 (a)-(e) 图右上角为

亚纳秒激光预处理条件，带有箭头的图像及插图均为光学显微镜下损伤点形貌 [56]
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Fig. 18    Relationship between the deuteration rate of DKDP crystal and the OPA paramaters[98]

图 18    DKDP 晶体氘化率与 OPA 参数之间关系 [98]
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应用的激光参数如波段具有密切的关系。本文从高功率 ICF激光驱动器应用的几类典型 KDP及不同含氘量

DKDP元件的实际高通量激光应用需求出发，研究了光开关晶体、倍频晶体、混频晶体以及用于 OPCPA系统的晶

体在工作激光条件下的激光损伤特性和损伤机理，用于指导晶体生长工艺优化和关键因素控制。光开关晶体和倍

频晶体工作在 1 μm波段，热吸收是诱导晶体损伤的主要机制，采用 Z切 98%氘含量的 DKDP晶体比 KDP的吸收

降低约 7%，损伤阈值可以达到 40 J·cm−2（1064 nm, 3 ns）；而快速生长Ⅰ类 KDP内的亚微米尺度前驱体是激光损伤

诱因，前驱体尺度与抗激光损伤性能相关，通过晶体生长过程的连续过滤将前驱体控制在 10 nm量级则可获得优

于 20 J·cm−2（1064 nm, 3 ns）的抗激光损伤性能。70%氘含量 DKDP混频晶体的激光损伤源于紫外三倍频激光，在

低通量下与晶体热吸收有关，而在高通量激光下则转化为电子缺陷辅助多光子非线性吸收，激光损伤前驱体的特

征尚无有效方案表征，也还不能建立晶体结构与前驱体形成的关系。激光预处理技术可以有效抑制 DKDP晶体的

前驱体，从而提高损伤阈值，课题组创新建立了非对称波形的亚纳秒激光预处理装置，获得了比对称波形亚纳秒激

光预处理更优的阈值提升性能，达到 17 J·cm−2（355 nm, 3 ns）。此外，快速生长的 98%氘含量 DKDP晶体具有良好

的抗激光损伤性能，达到 20 J·cm−2（532 nm, 3 ns），在 OPCPA超强超短激光装置中具有极好的应用前景。到目前为

止，对 DKDP混频晶体的紫外激光损伤仍存在前驱体无法溯源，以及晶体生长工艺控制缺乏有效指导的困难，发展

纳观尺度前驱体的直接表征技术以及开展皮秒量级的损伤动力学将是今后突破这类激光损伤瓶颈问题的重要研

究内容。
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图 19    高氘 DKDP 晶体的透过率光谱 [64]
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